SIMULACAO TERMICA DA REACAO MAGNESIOTERMICA
DE REDUCAO DE URANIO METALICO

W. A. Borges (1), A. M. Saliba-Silva (1)

(1) Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares — Centro do Combustivel
Nuclear - CCN/IPEN-CNEN — Av. Prof. Lineu Prestes, 2242 — Cid. Universitaria —
Sao Paulo, SP, Brazil — CEP 05508-000 (saliba@ipen.br)

Resumo:

A producédo de uranio metalico € fundamental para producdo de elementos
combustiveis que alimentam reatores nucleares e que fabricam de radiois6topos e
radiofarmacos. Uranio metélico é obtido via reducdo magnesiotérmica do UF4. Essa
reacao é realizada em um cadinho fechado de grafite inserido em um reator metalico
devidamente vedado e sem contato com o meio exterior. O conjunto é aquecido
gradualmente em um forno poco, até que se atinja a temperatura de ignicao da
reacdo (entre 600-650°C). A otimizacdo do sistema reativo depende de
modelamento matematico utilizando simulagdo por elementos finitos e célculos
computacionais com programas especializados. Permite-se, assim, prever 0
comportamento de aquecimento dos reagentes até a temperatura de ignicdo. A
otimizacédo da reacdo de producdo de uranio é feita com base na minimizacdo das
perdas térmicas utilizando melhor o calor da reagdo exotérmica. Quanto menor
perda térmica, maior quantidade de calor é gasta para elevar a temperatura dos
produtos de reacgdo, promovendo assim uma liquefagdo adequada de uranio e da
escoria e assim permitindo uma melhor separacdo metal/escoria com rendimento
metdalico otimizado. Esse trabalho mostra os principios sobre o0s quais essa

simulacdo matematica é realizada e fornece alguns resultados preliminares.

Palavras-chave: uranio metalico, combustivel nuclear, modelamento matematico,

elementos finitos, reducdo magnesiotérmica.
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1. INTRODUCAO

O uranio, em sua forma metalica, tem importante aplicacdo em reatores
nucleares por ser um componente basico na fabricacdo de elementos
combustiveis. A producdo desse elemento no IPEN - Instituto de Pesquisas
Energéticas e Nucleares (SP, Brasil) — é destinada a operagdo do reator de
pesquisa IEA-R1, o qual possui o importante papel de fornecer radioisotopos
para a medicina nuclear no pais, sendo responsavel por praticamente 98% da

demanda total dos mesmos (1).

Devido ao aumento da poténcia do reator IEA-R1 de 2 MW com 40 h/semana
para 5 MW funcionando em regime de 64 h/semana teve a finalidade de suprir a
demanda de radionuclideos e radioisétopos, em crescimento no pais. O consumo
de elementos combustiveis do IEA-R1 aumentou de 6 para 10 elementos
combustiveis por ano, e, ha previsdo de novos aumentos de tempo de operagao
semanal do reator que podera implicar em novo acréscimo de produgao para 18

elementos combustiveis ao ano.

Para manter o continuo funcionamento desse reator, o IPEN vem desenvolvendo
a tecnologia de produgdo de combustiveis nucleares desde a década de 60,
naquela época voltada para suprir as necessidades do reator de pesquisas
ARGONAUTA, com a producgédo de elementos combustiveis baseada em pé de
U30O, fornecido pelo programa da AIEA “Atoms for Peace”. Durante a década de
80-90, com a dificuldade de obtencdo de combustiveis nucleares através da
importacéo, acelerou-se o processo de pesquisa de combustiveis nucleares no

IPEN, buscando-se uma auto-suficiéncia produtiva em combustiveis nucleares.

Em 1983, o Projeto Uréanio Metalico, realizado pelo IPEN, teve sucesso ao obter
as primeiras reducdes de UF4 com o processo magnesiotérmico. Essas primeiras
experiéncias viabilizaram a produgao do atual combustivel U3Siy, usado pelo IEA-
R1. Em 1999, o IPEN, auxiliado pela AIEA, obteve a tecnologia de produc¢do de
UF4 por reducdo via umida a base de SnCl,, fechando o ciclo de producéao
nacional de combustivel nuclear para reatores de pesquisa com a producao de
siliceto de uranio como material combustivel, produzido a partir de uranio

metalico. (2).
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Com a meta de aumentar a carga atual de funcionamento do reator IEA-R1 para
120 h/semana e devido a possibilidade de construgdo de outros reatores de
pesquisa futuramente, a demanda na producido de uranio metalico com baixo

U235

enriguecimento (enriquecimento de 20% em isétopo ) voltado para a

fabricacdo de elementos combustiveis também devera ser aumentada.

A reducdo de uranio a partir de UF4 e Mg se tornou rotineira e o atual nivel de
rendimento (cerca de 60% a 80%) em cada redugao deve ser otimizado para

melhor reprodutibilidade do processo produtivo..

A producao de urdnio metélico pode realizada a partir de diversas reacgdes.
Durante as décadas de 1930-40 foi desenvolvido o processo de reducao de U
por metalotermia utilizando Na e Ca com o UCls, Na década seguinte, utilizaram-
se outros processos como a eletrolise de KUF5, a metalotermia de UO, com Ca e
Mg e, também, a metalotermia de UF, com Ca e Mg. O IPEN, possuindo a
tecnologia de obtencdo do UF4, optou pelo processo de redugdo metalotérmica
com Mg, em detrimento a utilizagao do Ca, uma vez que esse apresenta maiores
custos e, também, pelo fato do Mg apresentar maior seguranga de manuseio por
ser menos piroférico que o Ca. No entanto, o Mg contribui menos para a
termodindmica do processo, pois libera menos calor durante a reagao

magnesiotermica.
A reagao do UF4 com o Mg é exotérmica e ocorre segundo a seguinte reagao:
UF4 + 2Mg —- U+ 2MgF2 AHozggK = - 84 kcal/mol [A]

Apds a reagao, os produtos fundem e o urénio metdlico forma um lingote no
fundo do cadinho, com o MgF, (3.17g/cm*®)menos denso que o uranio (19g/cm?)
solidificando na parte superior do uranio. De acordo com calculos (3), o calor
produzido pela reagdo somado ao calor latente de fusdo dos produtos resulta em
-49,85 Kcal/mol, sendo este o calor de reagdo aproveitavel para a fusdao dos
produtos. Levando em conta que o calor médio de aquecimento desses produtos
necessite é de 49 cal/mol, o aumento de temperatura experimentado na reagao
sera de 1017°C, insuficiente para fundir os produtos (o ponto de fusdo do U é de
1132°C e o do MgF;, 1255°C).
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Essa constatacdo faz com que a produgdo de U por esse processo
magnesiotérmico s seja possivel mediante o aquecimento prévio dos reagentes,

fornecendo o calor complementar através de aquecimento.

Dentre as formas de aquecimento possiveis, foram experimentadas a adicéo
parcial de Ca aos reagentes, introdugdo de outros reagentes de forte exotermia
como ignitores quimicos, além do pré-aquecimento dos reagentes foram
considerados desde 1945 (4). O pré-aquecimento € considerado uma opgao mais

viavel, em termos de custos e melhores resultados.
Sistema de magnesiotermia para producdo de uranio metalico

O IPEN desenvolveu seu préprio sistema reator-cadinho para a reducao por
Mg (1), sendo composto por um cadinho de grafite montado em um sistema de
forno-poco de ago com sistema de aquecimento por resisténcias elétricas. Para
evitar a contaminacédo da reacdo pelo ambiente externo e evitar que também o
ambiente seja contaminado pela radiagdo dos reagentes, o sistema é
completamente selado e colocado em atmosfera inertizada, o que é feito através
da injecédo de argbnio pela parte superior. A contaminagdo da reagao por
componentes atmosféricos (umidade e gases atmosféricos) forma uma série de

produtos indesejados, tais como UO,, UO2F,, UF3, MgO, e MgsNo.

O cadinho de magnesiotermia do IPEN é projetado para producéo de uma massa
de uréanio com cerca de 1000-1200g, essa massa é nuclearmente segura. Essa
produzida é adequada para a posterior produg¢ao do intermetalico U3Si, pois evita

perda por corte da pega e manuseio seguro durante eletro-indugao de refino.

Na Figura 1 temos um esbogo do sistema reator-cadinho utilizado nas redugdes
magnesiotérmicas do IPEN. A rotina de producé&o atual consiste em preparar
uma carga de 1815+5g da mistura de UF4+Mg, contendo 15% de excesso
estequiométrico de Mg. Apesar da carga ser pequena para se ter um bom
rendimento metélico, € uma quantidade suficiente para a produgao adequada de
uma partida de UsSip.. A mistura homogeneizada é introduzida no cadinho e
complementada nessa regiao com MgF», até o ponto de fechamento do cadinho.
O sistema é entdo inertizado e posicionado no interior do reator metalico a ser

introduzido no forno.
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Figura 1. Montagem esquematica do sistema reator + cadinho e forno-pogo

para produgao de uranio por redugédo magnesiotermica.

Apos a correta preparagao do sistema, o reator é carregado para o aquecimento. A
estanqueidade da atmosfera interna do sistema € garantida com um fluxo de
argbnio com pressao ligeiramente positiva (+0,1 atm acima da pressao ambiente)
de modo a evitar a entrada de ar atmosférico. Os reagentes sao entdao aquecidos
até uma temperatura ligeiramente superior a 600°C para que ocorra a reagao,
evitando que o aquecimento provoque a formagao excessiva de vapores de Mg, o
que criariam pressdes internas muito altas no cadinho, podendo promover

trincamento do grafite durante a reagéo.

O momento da reagao é percebido por um acelerbmetro que registra a onda sonora
da ignicdo. O tempo de duragédo desta reagado € aproximadamente 0,1 s. Apos 10
minutos transcorridos da ignicdo o forno € desligado, garantindo-se a total
deposi¢ao do uranio no fundo do cadinho. O reator é igado para fora do forno-pogo.
Para evitar uma potencial agao piroforica do uranio com oxigénio, aguarda-se de 15

a 20 horas para a abertura do reator, que € realizada em uma caixa de luvas
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inertizada com argbnio. O aspecto do uranio obtido pelo processo é mostrado na
figura 2.

UE23 - Div. Ligas Especiais (CCL/CCN) - IPEN
160ut2003 -

Figura 2- Uranio Metalico produzido por reducdo magnesiotérmica no IPEN (1)

2. O PROCESSO DE IGNICAO MAGNESIOTERMICA

A produgdao de urédnio metalico através da magnesiotermia exige um grande
controle de aporte térmico fornecido ao sistema reator-cadinho para que ocorra a
ignicdo com eficiéncia. Essa eficiéncia é dependente da homogeneidade de
evolugdo da temperatura no interior do cadinho no forno-pogo. O gradiente
excessivo da temperatura entre regides da carga de reacao é desfavoravel para
uma ignigcdo completa, que compromete o rendimento metalico de produgédo de
uranio. O que se deseja teoricamente € um gradiente de temperatura ndo superior
a 30°C entre a regido de ignigao (topo do cadinho) e a regido mais fria no corpo
reagente. Deseja-se uma temperatura aproximadamente uniforme para os
reagentes no momento da ignigdo, para evitar que se utilize o calor cedido
exotermicamente para aquecer os reagentes que ainda nao atingiram a
temperatura de ignicdo. Tal controle de temperaturas € realizado apenas pelo
controle de regides resistivas do forno pogo e € um controle muito indireto do

processo no interior do cadinho de reagao.

E desejavel um direcionamento da ignigdo da reacgéo para que esta ocorra no topo

do cadinho. Essa situagcdo deflagrard uma onda de reagdo de cima para baixo
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favorecendo a producédo de urénio e escoria liquefeitos que se depositardao no

fundo do cadinho, além de auxiliar a separagao escéria-metal.

Outro aspecto a ser considerado é a padronizagdo do magnésio utilizado. De
acordo com o estudo feito por Speeding, Wilhelm e Keller (4), a forma do Mg
empregado, sua granulacdo, bem como sua origem, sdo importantes para o
rendimento da redugdo. Aparentemente a forma do magnésio e seu excesso tem a
ver com o desenvolvimento e homogeneidade da temperatura no sistema, bem

como, a area de contato de reacao UF,4 e Mg.

Todos esses fatores citados que potencialmente alteram o desempenho da ignigéao
devem ser avaliados. Propbe-se um estudo comparativo entre a experimentacao
direta com simulagdo matématica do sistema magnesiotérmico. O modelamento

matematico da reagao pode ser realizado por elementos finitos.
3. METODOLOGIA DE SIMULAGCAO POR ELEMENTOS FINITOS

A simulacado de fendmenos fisicos por processamento computacional € uma das
formas mais utilizadas atualmente para se analisar alteragdes de processos
operativos ndo-visuais. A reagdo magnesiotérmica para produgédo de uranio € um
exemplo de processo produtivo de dificil acompanhamento. Somente respostas
indiretas desse sistema sao controladas e a parametrizacdo normalmente é feita

por tentativa e erro.

Portanto, a simulacdo e modelamento do sistema reator-cadinho € um objetivo a
ser atingido com o desenvolvimento computacional desse sistema para poder

otimiza-lo do ponto de vista produtivo.

Dentre os diversos métodos de solugcdo numérica de problemas, optamos pelo
Método dos Elementos Finitos (FEM), por ser um método de resolugdo de
problemas envolvendo o calculo de sistemas de equacdes diferenciais e integrais

envolvendo dominios de geometria complexa.

O FEM consiste em substituir o calculo complexo de diferenciais e integrais em
superficies de geométrica nao trivial por calculos em subdominios menores e mais
simples como tridngulos, hexagonos ou quadrilateros. No entanto, esse

desenvolvimento matematico ndo deixa de levar em consideracéo as relacdes entre
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as bordas de cada um dos subdominios adjacentes. O método, conforme
abordagem e desenvolvimento por AZEVEDO (5), geralmente €& aplicado

escrevendo a equacgéo diferencial na forma integral:
[, Fav =Zi, ], fav [B]

Onde se substitui a integral de um dominio complexo (de volume V) por um
somatorio de integrais estendidos a subdominios de geometria simples (volume V).

Nesse caso, se pressupde que:
P=ZIL. W [C]

Isto €, o volume é assumido ser continuo. Matematicamente, o FEM substitui o
problema original de calcular a fungdo no dominio pelo calculo de uma forma
variacional conveniente que define e descreve melhor as fungbées nos subdominios.
Ao se escrever a funcao na forma variacional conveniente, obtém-se um sistema
linear de equacdes que pode ser escrito numa forma matricial e calculavel por

processamento computacional.

Desde a década de 60 (5), com a generalizacdo de calculos computacionais, o
FEM comegou a ser amplamente utilizado como ferramenta para calculos de
engenharia. Atualmente, suas aplicagdes se estendem a praticamente todas as
equacgoes diferenciais que representam os fendmenos fisicos, e diversos softwares
de modelamento e simulagdo empregam esse método para a resolugdo de

problemas técnicos e cientificos.

Para criar o modelo de simulacdo usado neste trabalho, foi usado o software
COMSOL Multiphysics (6), que € um programa de simulagdo de fenédmenos fisicos
baseado fundamentalmente no FEM entre outros métodos numéricos utilizados

para o tratamento de dados.

O problema no aquecimento do sistema reator-cadinho € um problema de natureza
termodindmica, basicamente, condutividade térmica. A equacdo que representa

matematicamente esse fendbmeno e utilizada no ComSol é:

o0, Z4 . (=kPT)=q [G]
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Onde p=densidade do meio; Cp=capacidade térmica a pressdo constante;
T=temperatura; t=tempo; k=condutividade térmica; Q=fluxo de calor. Essa equagao
pode ter dois tipos basicos de condi¢gdes de contorno, sendo necessario fornecer o
valor da temperatura ou do fluxo de calor na fronteira do dominio para se
determinar uma solugdo unica. Ajustando-se corretamente esses paréametros,
juntamente com uma geometria adequada, construida para a simulagdo, o modelo
computacional desenvolve o calculo dos perfis de evolugao da temperatura através

do sistema reator-cadinho.

Na figura 3, apresenta-se uma simulagao, ainda em fase preliminar, que utiliza o
método FEM para desenvolver o perfil térmico do reator-cadinho de grafite com
uma carga hipotética em seu interior sob o efeito de aquecimento a partir de uma

fonte de temperatura constante de 640°C no exterior da peca.
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Figura 3 — Simulagao preliminar do sistema reator-cadinho do IPEN
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4. DISCUSSAO E RESULTADOS ESPERADOS

Para a verificacdo e validacdo dos resultados obtidos pelas simulagoes
computacionais, serdo realizadas reacdes de redugdo com os parametros
indicados pelos dados processados e que apresentarem perfis considerados
positivos para a implementacao nas rotinas de produgdo de uranio metalico no
IPEN.

Mudangas na constituicdo dos componentes do reator-cadinho e na forma de
operacgao dos fornos do sistema de aquecimento podem ser necessarias para a

melhoria dos resultados de reagao.

Espera-se obter éxito em aumentar o rendimento atual da reducéo
magnésiotérmica do UF, através do modelamento virtual, bem como viabilizar a
producdo desse material para elementos combustiveis em escala industrial para a

alimentacao do reator de pesquisa IEA-R1.
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Abstract

Metallic uranium production is vital to fabricate fuel elements for nuclear research
reactors and to produce radioisotopes and radiopharmaceuticals. Metallic uranium is
got via magnesiothermic reduction of UF,4. This reaction is carried out inside a closed
graphite crucible inserted in a metallic reactor adequately sealed without any outside
contact. The assembled set is gradually heated up inside a pit furnace up to reach
the reaction ignition temperature (between 600-650°C). The optimization of the
reactive system depends on the mathematical modeling using simulation by finite
elements and computational calculation with specialized programs. In this way, the
reactants' thermal behavior is forecast until they reach the ignition temperature. The
optimization of the uranium production reaction is based on minimization of thermal
losses using better the exothermal reaction heat. As lower the thermal losses, as
higher would be the heat amount to raise the temperature of reaction products. This
promotes the adequate melting of uranium and slag, so allowing better metal/slag
separation with higher metallic yield. This work shows how the mathematical

simulation is made and supplies some preliminary results.

Key words: Metallic uranium, nuclear fuel, mathematical modelling, FEM,

magnesiothermic reduction
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