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RESUMO

O Departamento do Ciclo do Combustivel do IPEN/CNEN-SP, desde 1994 domina
0 processo de reconversdo de haxafluoreto de urénio (UFg) a diuranato de amdnio (DUA), seguido
da obtencdo de octéxido de urénio (UsOg), utilizado como matéria-prima na fabricagcdo de
elemento combustivel para o reator IEA-R1Im.

No processo de reconversdo, quando o UFs entra em contato com &gua este reage
rapidamente produzindo fluoreto de uranilo (UO,F,) e &cido fluoridrico (HF). E uma etapa muito
importante no processo de preparacdo UFs — DUA, visto que alguns problemas, como
cristalizagdo, entupimento no bico injetor de UFg e formacdo de compostos de urénio-fluoreto,
indesgjaveis nas etapas posteriores, podem estar presente. Os sistemas de hidrélise onde se utiliza
0 hexafluoreto de uranio (UFg) como matéria prima normal mente sdo construidos em materiais ndo
transparentes. A dificuldade de visuaizagdo para um melhor controle do processo levou ao estudo
de um sistema transparente de hidrélise onde estes parémetros fossem avaiados. Dos estudos
efetuados, o material que apresentou melhores condi¢cdes para o fim desgjado foi o acrilico.
Apresentam-se neste trabalho um sistema de hidrélise em acrilico transparente e os dados dos
ensaios de hidrdlise de UFs.
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I. INTRODUCAO

Nos ultimos anos, grande énfase vem sendo dado
a0 desenvolvimento dos processos envolvidos na
reconversdo de hexafluoreto de urénio (UFg) a diuranato
de amdnio (DUA) e de haxafluoreto de urénio (UFg) a
tetrafluoreto de urénio (UF;) com vistas a obtencdo,
respectivamente, de octoxido de urdnio (U;Og) e do
urdnio metdlico (U°) necessirios a fabricagdo de
elementos combustiveis convencionais e avancados, para
o reator de pesquisa |EA-R1m,do IPEN/CNEN-SP.

O desenvolvimento destes processos em escaa
piloto na DivisSo de Processos Quimicos do
Departamento do Ciclo do Combustivel do IPEN/CNEN-
SP, permitiu realizar 0 estudo de um sistema transparente
onde ocorre a reacdo de hidrélise de hexafluoreto de
urénio (UFg) a fluoreto de uranilo (UO,F,). Este permite
melhor visualizacdo e controle do processo durante a
hidrdlise.

1. PARTE EXPERIMENTAL

I11.1. Escolha do Material

Ossistemas de hidrélisede UFs a UO,F,conhecidos
sdo normalmente construidos em materiais metdlicos
devido o ato grau de corrosdo e toxicidade de UFs.

A dificuldade do controle da entrada de UFs,
entupimento na regido do bico injetor e visuaizacdo da
reacdo levou a0 desenvolvimento de um sistema
transparente. Dos materiais transparentes estudados, o
acrilico se apresentou em melhores condicfes para o fim
desgjado. A Tabela 1 apresenta algumas propriedades
fisicas do acrilico [1].

TABELA 1. Propriedades das Chapas Acrilicas

Peso especifico: 1,19 glem®
Temperatura de distor¢do calorimétrica: 93 °C
Temperatura de servico continuo méx. recomendado: 80 °C

11.2. Ensaios Realizados

Para os estudos dos ataques quimico e fisico visual
na chapa acrilica, cortaram-se placas com as seguintes
medidas: 2 cm x 1 cm x 1 cm de espessura.

Realizaram-se 0s seguintes experimentos:

1. Deixou-se a placa imersa em uma solucdo de
acido fluoridrico 50%, por 15 dias em temperatura
ambiente.

2. Repetiu-se a experiéncia anterior, aumentando a
temperatura para 90 °C e mantendo-a por 6 horas
diérias.



Apbs os testes acima efetuados observou-se que
ndo ocorreu nenhum atague quimico e/ou fisico visual
nas placas. Realizaram-se, posteriormente, ensaios com a
solucdo final de hidrdlise (UO,F,), nas mesmas condicdes
dos experimentos anteriores. Também ndo observou-se
nenhum atague quimico e/ou fisico.

A partir destes resultados iniciou-se o projeto de
desenvolvimento do reator em acrilico, considerado-se
gue seu uso envolveria a manipulacdo de materiais
nucleares contendo elementos fissais, fora de nicleos de
reatores, merecendo cuidados especiais no sentido de
garantir que a condicdo de criticalidade nuclear ndo fosse
atingida (caso de processamento de UFg a 20% em peso
de “*U), evitando-se a ocorréncia de acidentes que
pudessem ocasionar atas doses de radiacdo e liberacdo de
produtos ao meio ambiente [2].

Sendo assim, o reator projetado tem uma sec¢do
transversal retangular (“slab”), onde a largura é um fator
de anticriticalidade.

A Fig. 1 mostra uma vista frontal do reator de
hidrdlise.

Fig. 1. VistaFrontal de Reator de Hidrdlise
(Detalhe Ampola de UF dentro da Autoclave)

11.3. Testes Operacionais

Inicialmente realizaram-se 0s testes pré-operacionais
com &agua para verificar vazamento no sistema. Nao
ocorrendo o fato, colocou-se a solucdo de acido
fluoridrico a 5% a temperatura ambiente recirculando

por um periodo de 8 horas continuas. Ndo foi observado
nenhum atague quimico e/ou fisico visual no reator e ha
tubulagcdo de recirculagdo. Repetiram-se 0s ensaios por
mais cinco vezes. Como nao houve corrosdo e nem
vazamento no sistema, realizaram-se ensaios com a
solucdo de UO,F,. A partir destes ensaios, 0 sistema ficou
apto a ser utilizado com o UFs.

11.4. Descricdo do Processo de Hidrolise
O processo para obtencéo de solugdo de UO,F, a partir
de UF; envolve basicamente as seguintes etapas.
Evaporacdo de UFg
Hidrdlise de UFg

11.4.1. Evaporacdo de UFg

Utilizou-se uma ampola com capacidade segura de 6 Kg
de UFs. Introduziu-se a ampola em uma autoclave
aguecendo-a com vapor d &gua até 85 °C a uma pressio
de 3 Kgf/fcm?. A autoclave estd colocada sobre uma
balanca digital, que controla a massa de UFg adicionada
no reator.

11.4.2. Hidroélise de UFg

A hidrélise ocorre em um sistema despressurizado, com
um volume de &gua destiladainicial de 25 litros no reator.
O UF reage instantaneamente em contato com a dgua em
recirculacdo, de acordo com areacao;

UFs + 2H,0 > UOF, + 4HF
(3]

As Fig. 2 e 3 mostram o fluxograma de processo
simplificado da hidrélise de UFs e o sistema em acrilico,
respectivamente.

I1l. RESULTADOS E CONCLUSOES

Na primeira operacdo de hidrdlise observaram-se:
N&o houve atague quimico €/ou fisico visua e nem
vazamento de solucdo no reator e na linha de
recirculacdo ,

Houve uma dteracdo do material onde h& contato
direto com UFs. Isto ocorreu, devido a aproximacdo
da temperatura de distorcdo do acrilico (93°C), onde
0 UFs entraa 85°C,

Como a reacdo de UFs com H,O é instanténea deve-
se controlar criteriosamente a vazdo de UFg na
entrada do reator, pois pode ocorrer formacdo de
cristais de UO,F, ao redor do bico injetor e na parede
da tubulacdo de entrada de UFs 0 que pode provocar
entupi mento.

Redlizaram-se cinco ensaios de hidrdlise com as
massas de: 2530, 2800, 2940, 3060 e 4200g UFs. Nestes
experimentos observou-se 0 mesmo comportamento como
no primeiro ensaio.

Devido a observacdo da distor¢do do material em
acrilico na regido do bico injetor, efetuou-se um novo
estudo de um material transparente para ser utilizado
apenas nesta regido.

No estudo realizado, concluiu-se que o



1- BalangaDigital 6 - Bico Injetor

2 - Autoclave 7 - Reator de Acrilico

3 - Ampolade UFg 8 - Tubo em Policarbonato
4 - Mandmetro para UFg 9 - Bomba de Recirculagdo
5 - Vévula Reguladora de 10 - Vavula Reguladora de
Vazdo de UFg Vazdo de Solugéo

Figura2. Fluxograma do Processo da Hidrélise de UFs

policarbonato é um material transparente mais indicado,
pois resiste aos ataques de HF, solucdo de UO,F, e tem um
coeficiente de dilatagdo térmicade 135 — 140 °C [1] e [4].

Apbs a subgtituicio da parte acrilico, que
apresentou distorcdo, por policarbonato efetuaram-se
alguns ensaios de hidrélise. N& houve nenhum ataque
guimico e fisico apds experimentos.

A Fig. 4 mostra a comparacdo da regido dos tubos
em acrilico e policarbonato, hota-se a distor¢éo no tubo de
acrilico.

Concluiu-se finalmente que os objetivos propostos
neste trabalho foram plenamente atingidos.

Comprovou-se com esse sistema por ser
transparente a maior facilidade do controle dos
parémetros do processo.

O dsistema apresentado podera servir como uma
ferramenta adiciona para preparacdo de outros compostos
de urénio a partir de UF.
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ABSTRACT

Since 1994, the Fuel Cycle Department of IPEN-
CNEN/SP, dominates de reconversion process of uranium
hexafluoride (UFg) to ammonium diuranate (DUA),
followed by obtaining of uranium octoxide (UsOs), used
as raw material in the production of combustible element
for the IEA-R1m reactor.

In the reconversion process, when the UFg enter
in contact with the water, this reacts quickly producing
uranyl fluoride (UO,F,) and fluoride acid (HF). It is a
very important stage in the process for preparation of UFg
— DUA, because some problems, as crystalization,
blockage of the beak injector of UFg and formation
of composed of uranium — fluoride, undesirable

in the posterior stages, could be present. The hydrolyses
systems, that use the uranium hexafluoride (UFg) as raw
materials, are usualy built in nom transparent materials.
The visudlization difficulty, for a better control of the
process, took to the study of a transparent system of
hydrolyses where these parameters were appraised. From
the developed studies, the materia that presented better
conditions for the wanted end the acrylic. In this work is
showed a hydrolyses system made in transparent acrylic
and the data of the of UF hydrolyses obtained.
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