DESENVOLVIMENTO DO PROCESSO DE PREPARACAO DE DIURANATO
DE AMONIO EM SOLUCOES PROVENIENTES DA HIDROLISE DO
HEXAFLUORETO DE URANIO

Marycel E. Barboza Cotrim, Elita F. Urano de Carvatho,
Reginaldo Pereira Gomes e Marta Aparecida S. Terazan
Comisséio Nacional de Energia Nuclear - [PEN-CNEN/SP
Travessa R n° 400 - Cidade Universitéria
05508-900, Sgo Paulo, SP

RESUMO
Apresenta-se um procedimento quimico de precipitagio de diuranato de aménio (DUA) = partir das

solugdes de hidrolise do UF;.

O objetivo principal é preparar DUA em solugdes de UF; hidrolisado contendo urnio enriquecido
a 20% com boas caracteristicas quimicas. O DUA enriquecido é posteriormente transformado por
calcinagio em octoxido de urénio (U;03), que é 2 matéria prime para & fabricagéo do elemento combustivel
do reator de pesquisas IEA-R1, do IPEN-CNEN/SP. Descrevem-se as condig8es ideais de precipitagfio
bem como as caracteristicas quimicas do DUA obtido.

OBJETIVO

O desenvolvimento do processo de preparagéo de diuranato
de aménio (DUA) a partir da solugfio da hidrélise do hexafluoreto
de urfnio (UF,) tem como objetivo principal 2 obtengiio do
combustivel nuclear para o reator IEA-R1 do IPEN-CNEN/SP. O
DUA obtido ¢ transformado em octoxido de urfinio (UsOs), que ¢
matéria prima para a fabricagio do elemento combustivel do reator
IEA-RL

INTRODUGAO

No ciclo do combustivel a base de urfinio sfio necessdrias
vérias etapas anteriores de processameato para 8 obtencfio do
hexafluoreto de urdnio (UF;), que é a matéria prima para ©
enriquecimento. A Figura 1 apresenta um diagrama de blocos
simplificado do ciclo do combustivel em desenvolvimento no
Brasil, visando a mtonomia tecnologica pa fabricagiio do
combustivel nuclear a base de urénio.

~ Desenvolveram-se no IPEN-CNEN./SP unidades piloto de
processamento, que utilizando como matéria prima exterma os
diuranatos de sddio (DUS) ou de aménio (DUA) passam por vérias
etapas até a obtencéio de UF;, conforme diagrama de blocos (Figura
1[1-4].

No IPEN-CNEN/SP desenvolverum-se também os
processos em escala piloto para a preparagio do tricarbonato de
aménio e uranilo {TCAU), composto intermedidrio entre UF; e o
produto final didxido de urénio (UO;) {S].

O regtor [EA-R] utiliza como combustivel o U;Og contendo
urfnio enriquecido a 20%. Para a preparagfo deste 6xido pretende-
se utilizar como matéria prima o UF, obviamente com o mesmo
enriquecimento.

PARTE EXPERIMENTAL

O procedimento de preparagfio do produto final U;0; a
partir do UF; consiste das seguintes etapas:

1) Hidrélise do UF;
2) Precipitagfo de DUA
3) Calcinagéio do DUA a U;O3
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Figura 1 - Diagrama de Blocos do Ciclo do Combustivel Nuclear
a Base de Urfinio.



1)Hidroélise do UF,

A solugfio de hidrélise do UF, ¢ obtida utilizando-se a
Unidade Piloto de Produgdo de TCAU. Nesta Unidade o cilindro
de UF,, tipo 5A, ¢ colocado dentro de uma antoclave e conectado 2
linha por onde passa o UF;. Por meio de vapor d’4gus, o cilindro é
aquecido, o UF; ¢ vaporizado ¢ entra no reator de precipitagfio de
TCAU onde recircula égua destilada. Ao entrar em contato com a
4gua o UF; sofre hidrélise formando uma solucio de fluoreto de
uranilo (UO;F;), conforme a equagéo 1.

UFs + 2O — UO,F, + 4HF (1)

2) Precipitagdo de dinranato de amébnio (DUA)

A preparagio do DUA compreende a etapa intermedidria
entre o UF; e o U;05, que ¢ o oxido de urdnio usado como
combustivel nuclear do reator IEA-R1. )

Utilizando-se a solugéo do UF; hidrolisado obtida conforme
descrigdo sucinta da etapa anterior prepara-se o DUA, por meio de
adi¢go de gas aménio (NH;) em condigées controiadas.

Apresenta-se na Tabela 1 os valores dos parfimetros de
processo utilizados e obtidos nos vérios experimentos realizados
para a preparagio de DUA utilizando-se uma solugfio de UF,
hidrolisado (UO,F;) na concentragfio em uréinio de 116,0 g/L.

Tabela 1 - Parimetros de Processo Utilizados e Obtidos nos
Experimentos de Preparagfio de DUA

Experi- T(°C) v m U (g/L)
mento PH | Precipi- | solugfio | DUA no

tagsio (L) obtido | Filtrado

rado

_———— —_—— %
I 6 60 2 306 24
i 7 60 2 328 0,40
i1 8 60 2 323 0,20
v 9 60 2 325 0,10
v 10 60 2 306 0,18
3) Calcinagfio do DUA a U,04

Para a obten¢fio do U;Og & partir do DUA no procedimento
descrito anteriormente, efetua-se a calcinagfio deste composto ao
ar, em temperatura em tormo de 700°C durante aproximadamente 3
horas.

IDENTIFICAGAO DO PRODUTO COMO DUA

Para a identificagio do produto final efetuaram-se vérias
anslises difratométricas de raios-X. Apresenta-se na Figura 2 um
difratograma do DUA obtido do procedimento descrito.

CARACTERIZACAO QUIMICA DO DUA

Para que o DUA possa ser usado como matéria prima para
a preparagfio do combustivel nuclear (U;0q). ele deve ser
qualificado, principalmente em relagfio as impurezas metélicas
contaminantes. Para isso efetuaram-se vérias analises quimicas,
cujos valores estfio listados na Tabela 2. Na mesma Tabela os
resultados sfio comparados com os padrdes considerados ideais
para o uso como combustivel nuclear.
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Figura 2 - Difratograma do DUA obtido.

"Tabela 2 - Caracteristicas Quimicas do DUA obtido ¢
do Filtrado Gerado

DUA obtido
(%)
Filtrado (/L) 0,1
Impurezas Metélicas
Elemento DUA DUA | Elemento | DUA DUA
obtido | espec. obtido | espec.
Cd 0,2 0,5 Mn 2 250
P <100 | 250 Mg 20 200
Cr <5 200 Pb 50 250
B 0,8 2 Sn <1 250
Fe 490 250 v <3 250
Ni <4 200 Cu 15 250
Mo <2 250 Co <10 10
Zn <10 250
Si <35 250
Al 20 250
CONCLUSAO

Com o desenvolvimento do processo de preparagfio de
DUA a partir do UF; com caracteristicas adequadas dé-se mais um
passo para a autonomia na fubricago do elemento combustivel no
pais, especialmente em relagfioc ao reator IEA-R1 do TPEN-
CNEN/SP.
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ABSTRACT

DUA precipitation process from UFg solutions is presented.

The purpose is to obtain DUA 20% 235U enrichment with
chemical characteristcs to the fabrication of the IPEN-CNEN/SP
IEA-R1 reactor fuel element.
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