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RESUMO

Nesse trabalho descreve-se o procedimento para obtengao do Tricarbonato de Amonio

e Uranilo (TCAU) a partir de hexafluoreto de uranio (UFg) em uma solucgao de

hidrogeno-

carbonato de amonio. Esse processo pode ser dividido em trés etapas: evaporagao do UFg,

precipitagdo do TCAU, filtracdo da suspensao e lavagem de torta de TCAU.

Procurou-se

ainda, neste trabalho, correlacionar os parametros de precipitagao do TCAU com suas ca-

racteristicas fisicas e com as do UOj.

INTRODUGAD

No Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares
instalou-se uma unidade piloto para a produgaoc de TCAU
com o objetivo de se estudaro processo e definir seus
parametros.

A conversao do UFg em pé de UO, € uma etapa inter
medidria do ciclo do combustivel para reatores refrige-
rados a agua leve. O tricarbonato de amdnio e uranilo €
um produto intermediario de um dos processos de conver-
sdo do UFg @ p6 de UDp. O processo para a produgac  de
TCAU foi desenvolvido no década de 60 e varios trabalhos
tem sido publicados desde entao (1) (2) (3). Em compara
qéo com outros processos de conversao, o pProcesso via
TCAU apresenta algumas vantagens (5)..

A unidade piloto construida no IPEN comegou a ope
rar em 1983/84 e tem capacidade para processar 20Kg de
UFg produzindo cerca de 29Kg de TCAU.

DESCRICAD DO PROCESSO

0 processo de precipitagac do Tricarbonato de Amé
nio e Uranilo a partir do UFg pode ser dividido em tres
etapas principais:

Evaporagao do UFg. O cilindro de UFg € introduzi-
do numa autoclave e aguecido com vapor saturado a uma
pressao de 3Kgf/cm?. A temperatura de 1000C o UFg esta
no estado ligquido e sua pressac de vapor & de 3,2Kg~F/cm2
0 UFg € entado transferido na forma gasosa, por uma li-
nha aquecida a 100°9C, para o precipitador. 0 - controle
de vazao e feita por meio de uma balanga eletronica que
indica a vazao em Kg/h.

<Precipitagéo do TCAU. O TCAU é formado pela inte
ralagdo do UFg com NH3, CO, e H,0 segundo a reagao:

UFg + 10NH3 + 3CO, + 5H,0 + (NH,)4U0,(CO3)5  +
BNH, F : (1)

No inicio de cada batelada deve-se bcmbear uma de
terminada guantidade de agua para o precipitador de ma-
neira que, apés a introdugdo do UFg, a suspensac tenha
um teor de uranio de 200g/L. Essa agua vem basicamente
de duas fontes: solugao de bicarbonato de amonio utili-
zada na lavagem da torta de TCAU da batelada anterior e
agua desionizada da coluna de lavagem primaria.

Durante toda a precipitagac a suspensao & recircu
lada por uma bomba que faz fluir por bico ejetor onde e
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feita a absorgac dos gases COp, NH3 e UFg (fig. 1). G
UFg e 0 COp sao adicionados ao precipitador pelo mesmo
bico ejetor jé a NH3 & adicionada por um outro bico =
deve ser diluida com ar. A dosagem de T3, e NHjdeve ser
feita de maneira que sempre haja um excessc suficiente
de NH,HCO3 para a formagao imediata do TCAU a partir do
UFg hidrolizado.
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Fig. ! PRECIPITADOR DE TCAU

0 precipitador € provido de resisténcias elétricas
e de uma camisa para comtrole da temperatura da reagao.
Possul também um sistema de injegao de ar localizado no
fundo do precipitador, para se evitar uma maior sedimen
taqéc do TCAU. 0 pH e temperatura mais indicadas para ]
obtencao do TCAU sdo 6,3 e =290 respectivamente.

Terminada e precipitagao a suspensao e resfriada
a 20°9C por meio da passagem de égua gelada na camisa do
precipitador.

Existe também a possibilidade de oroduzir o TCAU
a3 partir de uma solugao de nitrato ce uranilo em v
de UFg. Neste caso a adicao da NHy, CCz 2 UOA(NOgip 3@
ria feita por tres linhas distintas.
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Filtragcao e Lavagem do TCAU. A riltragac dc TCAU
é feita em um filtro norizontal rotativo a vacuc (fig.
2}




Terminada a' filtragéo tem inicio a lavagem do
TCAU com uma solugdo de NHyHCO3 (1M) para se reduzir o
teor de fluoreto, ApGs a lavagem a concentragao
do fluoreto ¢ em geral por volta de BDDppm.

Finalmente & feita a lavagem. do TCAU com etanol
anidro para se reduzir a umidade de torta de TCAU.. Bai-
xa umidade no pé de TCAU é interesante para facilitar
seu transporte pneumatico e melhorar a performance do
forno de redugao.

0 filtrado contém normalmente um teor de uranio
de 200mg/L o qual é recuperade por pr801pitagao com

H,0, na forma de UDy2NH32HF (B) (7).
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INFLUENCIA DOS PARAMETROS DE PRECIPITACAO SOBRE AS .CA-
RACTERISTICAS DO TCAU E Uos .

0 tamanho dos cristais do TCAU aumenta com a
temperatura de precipitagéo e dlmlnul com o aumento da
vazao de UFg. Variando-se a vazdo de UFg e a temperatu
ra de precipitagao entre 45 e SDDC, o tamanho dos.cris
tais do precipitado pode variar entre 10 e 200u (B]
(9). As propriedades fisicas do pé de UOy dependem das
do pé de TCAU e tais caracteristicas sao conservadas
guando da redugao do TCAU a UO,-(8) (9).

Com o objetivo de se verificar as afirmagoes a-
cima foram realizadas alguns experimentos que envolvem
quatro diferentes condigoes de precipitagao (Tabela 1).

Tabela 1. Condigbes de Precipitacao

Lote Vazao de UFg Temperatura pH
(Kg/h

A 12 60 8,5

B 9 61 853

C 9 56 8,5

D 12 52 8.5

Na fig. 3 & indicada a distribuigao granulométri-
ca dos diferentes pos de TCAU obtidos nos experimentos.

Para se conhecer a forma dos cristais de TCAU fez
uma microscopia eletronica de varedura a qual € ilustra-
da na fig.4.

Reduziu-se o pd de TCAU a U0, a uma temperatura
de 5500C e utilizando uma mistura de hidrogénlo com va-
por d'agua superaquecido. Fez-se a analise das distrlbul
¢ao granulométrica dos pos de U0, a gqual, € sumarizada
na fig. 5 e a a analise da area de superficie especffica
que € indicada na Tabela 2.

Finalmente apos a pellstizagao dos pos de U3 e
sinterizagac das pastilhas, fez se a correlacdo entre a
densidade "verde" e densidade sinterizada..Essa correla-
gao & indicada na fig. 6.
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DENSIDADE SINTERIZAOA (% OT)

0ENSIDADE VEROE (% OT)

F£16.6 RELACAO ENTRE AS DENSIDADES VERDES €
SINTERI2A0A DAS PASTILHAS OE VO,

CONCLUSDES

Da fig.3 verifica-se gue os pds de TCAU apresen-
tam praticamente a mesma dlstrlbul;ao granulometrlca,
indicando que a variagao das condigoes de precipitagao

do TCAU pouco, ou nada, influrenciaram em sua granulome

tria.
Quanto a ¥1g. 5 e Tabela 2, também nao se encon-
trou nenhuma evidéncia mais consistente gue viesse indi

car de maneira mais definitiva a correlacaoc entre as CE
do UQp e a variagao das condigoes de pre

racteristicas
clpltaqao do TCAU.

Ja a fig. 6 indica uma pequena diferenga na sin-
terabilidade do UO, correspondente ao Lote A, muito em-
bora oefeito da variacao das condigoes de precipltagao
do TCAU soore a area de superficie especifica nao seja
significants.

Com isso nao se conseguiu verificar como a varia
¢ao dos parametros de precipitacgac do TCAU afetam suas
propriedades e as do U03.

Todavia deve-se buscar a carrelagao entre as
condigdes de fabricagdo e o produto para gue se tenha
o combustivel desejado e o gue € mais importante, gue-
se tenha reprodutibilidade.
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SUMARY

The procedurs
Carbonate (AUC)

adopted for obtaning Amonium Uranyl
from uranium nexafluoride (UFg) in &
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aguous solutions of amonium hidrogenocarbonate i
described inthis work. The precipitation is made b5
temperature and pH controleds. This process consists
of three steps: evaporation of UFg, AUC precipitation

and filtration of the AUC slurry. An attempt is made
of corralate the parameters involved in the precipita-

tion process of AUC with its and U0, cnaracteristics.

Dow



