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RESUMO

Com o desenvolvimento do Ciclo do Combustivel Nuclear no IPEN, a etapa denominada Conversdo tinha como
principal objetivo a producdo do hexafluoreto de uranio a escala semi-industrial, em continuo, de tal modo a se
adquirir os conhecimentos cientifico-técnicos que levassem ao projeto industrial com baixa margem de erro.
Nesse contexto, tornou-se necessario o desenvolvimento de varios equipamentos especiais. Dentre as mais
diversificadas atividades do denominado Projeto Conversdo (PROCON) canalizaram-se nas atividades de P&D
elaborando-se o projeto, construgdo, montagem e operacdo dos dessublimadores de UF6, também denominados
de cristalizadores, ou sublimadores. Estudou-se a simulacdo dos processos que envolviam transferéncias de
energia e matéria, em simultdneo, para se obter o projeto mais adequado do dessublimador. Este trabalho
apresenta as equagdes principais envolvidas nos fendmenos de transporte de energia e matéria e como resultado,
os perfis de temperatura e concentragdo que levaram ao projeto mais adequado para a recolha em processo
continuo e descarga sob a forma liquida do hexafluoreto de uranio.

1. INTRODUCAO

O processo de produgdo do hexafluoreto de urdnio ¢ uma etapa importante no Ciclo do
Combustivel Nuclear, sendo dele parte integrante a dessublimagdo, com a qual se faz sua
recolha em processo, estocagem e descarga, em trocadores de calor especiais. Nesses
trocadores, também chamados de dessublimadores ou cristalizadores, o hexafluoreto de
uranio passa do estado gasoso para o solido diretamente, ¢ ¢ descarregado como liquido
depois de retido no processo de produ¢do. Este desenvolvimento tecnoldgico fez com que se
estudasse o processo nas escalas de bancada, piloto e semi-industrial, adquirindo-se
conhecimentos tecnoldgicos suficientes que levaram a capacitacdo tecnologica para defini¢ao
do projeto industrial.



NOTACAO

A area de troca térmica (m”)

a fator de corregdo

b espessura da camada de UF; s6lido (m)

Ch calor especifico médio da mistura gasosa (kcal/kg °C)

G vazio massica (kg/h.m?)

h coeficiente de transferéncia de calor (kcal/h m* °C)

Jn fator j para a transferéncia de calor

Jm fator j para a transferéncia de massa

K coeficiente de transferéncia de matéria (g.mole/m” h atm)

M peso molecular do composto sublimavel (g.mole)

M, peso molecular do composto condensavel (g.mole)

m massa do composto sublimavel por unidade de area (kg)

P pressao (atm)

P. perimetro de abertura de fluxo (m)

Pr Numero de Prandtl

Peg pressao parcial do composto sublimdvel na mistura gasosa (atm)
Pew pressdo parcial do composto sublimavel na superficie do solido (atm)
Pinig pressdo parcial média logaritmica dos ndo sublimaveis na parede (atm)
Sc Numero de Schmidt

T, temperatura da mistura gasosa (°C)

Tee temperatura da alimentagdo a entrada do equipamento (°C)

T, temperatura do fluido de refrigeragdo (°C)

Ter temperatura do fluido de refrigeragdo a entrada do equipamento (°C)
Ty temperatura da superficie do solido depositado (°C)

A% vazao (g.mole/h)

Y relacdo da fragdo molar de condensavel pela fragdo de ndo condenséavel
Z distancia (m)

LETRAS GREGAS

oc fracdo de névoa formada

B relagdo das pressdes parciais (Pew/Peg)

0 derivada

A calor latente de sublimag@o (kcal/g.mole)

Ps densidade do solido constituinte da camada depositada (kg/m®)
0 tempo (h)

INDICES

c referente ao composto sublimavel ou condensavel

cg referente ao sublimavel na mistura gasosa

cwW referente ao composto sublimével junto a parede

g referente a mistura gasosa

i componente; interface gas/sélido

m fase gasosa, mistura

] solido

T global, total

x,y,z  distancia (posi¢do no equipamento)

w referente as condi¢des na parede do solido depositado.
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2. DESSUBLIMACAO DO HEXAFLUORETO DE URANIO

O hexafluoreto de uranio € produzido a partir da reacdo do tetrafluoreto de uranio, solido de
cor verde, com o flior gasoso, num reator tubular, a temperatura por volta de 600 °C. Apos
sua geracdao, a corrente gasosa formada por UFgs, F, e Nj, contendo solidos finos em
suspensao, tetrafluoreto que ndo reagiu, passa pela etapa de filtracdo. A corrente gasosa ¢
entdo alimentada em trocadores de calor que obedecem a projetos especiais, para recolha do
UFs por dessublimagao[1]. Os dessublimadores desenvolvidos assemelham-se a trocadores de
calor de carcaca e tubos, com concepgao especial do feixe tubular. Para a recolha continua do
UFs no processo, alimenta-se um fluido de refrigeracdo no interior dos tubos a temperaturas
que podem atingir 30 °C negativos. Em contato com as paredes do feixe tubular o UF4 se
sublima (dessublima), sendo recolhido em bateladas, cuja quantidade depende da capacidade
do trocador prevista em projeto[2].

2.1. Dessublimacéo do Hexafluoreto de Uréanio

A recolha do UFs gasoso da-se com sua solidificacdo sobre o feixe tubular do trocador.
Assim, para uma area de troca térmica, capaz de armazenar vdarias centenas de quilos do UFg
deve-se estudar ao detalhe os perfis de temperatura e de concentracao, no sentido longitudinal
do feixe tubular e como se dd pontualmente o crescimento da camada soélida. Nao deve
OCOrITer no processo o entupimento “prematuro”, originado por armazenando indevido de
pequena quantidade do UFs, para curtos intervalos de tempo de operagdo. As transferéncias
de energia e matéria devem ser tais que os perfis de temperatura, concentracdo e pressao, ao
longo do trocador se desenvolvam de tal modo que se consiga encher com o produto todo
espaco reservado para armazenagem, ¢ nao conduzam a bloqueios do fluxo gasoso. Os gases
da alimentagdo encontram-se no estado superaquecido, com o UF¢ numa concentragao abaixo
da de saturagdo. A deposi¢do sobre os tubos da-se a custa do gradiente de concentracao
existente entre o fluxo global e a concentracdo junto as paredes frias do trocador. O UF¢ vai
se acumulando sob a forma de sdlido poroso, que apresenta caracteristicas de isolante
térmico, e deste modo o perfil de temperatura vai se alterando a medida que o processo de
sublimagdo progride. Com o avango do processo, o fluxo gasoso que percorre o
dessublimador tem sua concentracdo diminuida em UFg, mas também diminui a temperatura
da mistura gasosa. Pode-se atingir as condi¢des de saturagdo, chegando a condi¢do de
supersaturada, formando-se névoas na corrente gasosa [3], [4]. Essa névoa de UFs faz com
que a taxa de reten¢ao do produto diminua. Os sélidos extremamente finos acabam por deixar
o trocador, acompanhando o N, e F, sendo absorvidos na etapa de lavagem de gases
residuais. O estudo baseou-se na analise da condensacdo em presenga de ndo condensaveis na
mistura gasosa [5], nos processos cujas transferéncias de energia e matéria se davam em
presenga da sublimagdo [6], € no projeto de trocadores de calor do tipo carcaca e tubos [7].
As propriedades do hexafluoreto de uranio foram as disponiveis na literatura especializada

[8].
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A equagdo seguinte representa a variagdo do depdsito de sublimado por unidade de area de
troca térmica disponivel:

dy

_Vi d_A: K ( pcg - pcw) (1)

Para a taxa de transferéncia de matéria, para mistura gasosa superaquecida tem-se:

(amcj‘):M K (Pe = Pou)
PY:) Z c cg ow (2)

A espessura pontual do depdsito dessublimado sobre a parede fria ¢ dada por:

ob Y’ 1
PV —MKp, —(1-5
(aejz c ng ,OS( ) (3)

onde

_ P
p= De, (4)

Considerando a analogia de Chilton e Colburn pode-se escrever:

. h y . Kplni %
LU Py R R
hTee, T G%A ©

Levando em conta as pressdes parciais dos compostos envolvidos no processo e recorrendo-
se as equagdes (3), (4) e (5), chega-se a equagdo que representa a taxa de crescimento da
camada soélida de dessublimado por area de troca térmica:

(8bj°_ M_ h 1(pr]%ln (1_PCWPTJ

20), M,C, p, (1-x,) (©)

m=m

equacao anterior ¢ valida para mistura gasosa superaquecida.

No caso da mistura gasosa atingir a condi¢do de saturacdo, a dessublimac¢do pode ocorrer na
fase gasosa, formando névoas.

Para tais casos introduz-se fato corretivo o
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[a_bj ! (a_bj o
00 ), (1-a)\a0),
A taxa de crescimento de dessublimado por area de troca térmica sera:

1 Peo

)
00), pM,C, (1-a)\Sc 1-x,, (8)

Partindo-se dos balangos diferenciais de matéria e energia, para dada seccao transversal do
dessublimador, e levando em conta a concentragdo média global dos gases, assim como a
velocidade de crescimento da camada sélida chega-se a equacao seguinte:

dz V,  M,C, (l-a)

1 m

2 — pcw
dx, (I—Xcg) P h (Prj%ln (1 PT)

) g (1 X ) ®

que representa a variacdo da concentragdo do composto dessublimavel ao longo da distancia
percorrida pelo fluxo gasoso.

De modo semelhante, obtem-se a equacgao para os perfis de temperatura:

Ao (Tg _TW)
A X e M )
dz VM _C. (10)

Com as equagdes anteriores, representativas dos perfis e recorrendo-se a equagdo que
representa a taxa de crescimento da camada solida, chega-se a quantidade de solido
acumulado no tempo e ao longo do trocador. Para a saturagdo calcula-se o valor de a pela
equagao seguinte:

4 RT; (1— ng)

i CM(T,-T,) (11)
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2.2. Dados do processo e perfis obtidos

Considerou-se uma producdo do UFs de 12 kg/h, com a mistura gasosa sendo alimentada ao
dessublimador entre 80 e 130 °C. A composi¢do da mistura gasosa a entrada era 75% em UF,
10% F,, e 15% N,. Como variaveis do processo definiram-se:

e Temperatura do géas a entrada: 90 OC, 100 0C, 120 OC, e 130 OC;

Temperatura do fluido refrigerante: -10 °C, -15 °C, -20 °C;-30 °C;

Concentragao do UFg a entrada: 50%, 60%, 75%, 80%;

Pressdo do processo: 0,55 atm, 0,76 atm, 0,95 atm.

Tempos de operacdo da dessublimagdo: de 1 hora até 7 horas.
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Figura 1. Dependéncia do acimulo de UFs com a
composicdo da mistura gasosa a entrada.

A variavel significativa do processo foi a composi¢do da mistura gasosa. Pela figura 1,
verifica-se que a medida que a concentragdo do composto dessublimavel a entrada do
cristalizador ou dessublimador aumenta, na mistura gasosa, a quantidade do solido
acumulada também aumenta, para um mesmo valor de tempo de operagdo. Esse aumento nao
pode levar a condi¢des de entupimento do trocador, na regido de entrada da alimentacdo
gasosa. As curvas obtidas e representativas dos perfis foram tracadas para diferentes
periodos de operagdo e obedecem as seguintes representacoes:

+ 1 hora; e2horas; A3 horas; ¥4 horas; [ Shoras; x6 horas; +7 horas.
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Figura 2. Formacé&o de solidos na corrente gasosa
sob condicéo de supersaturacao

Levando em conta os dados obtidos na figura 2, nota-se que para as condi¢gdes definidas do
processo, a formagao de névoas deu-se a partir de 60 cm da entrada, ndo levando a condi¢des
de entupimento do dessublimador.
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Figura 3. Perfis de concentracéo ao longo do dessublimador
para diferentes tempos de operacéao.
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Pela figura 3 vé-se que a concentragao (fragdo molar igual a 0.80 a entrada) do UF4 diminui
na mistura gasosa, a medida que se deposita sobre as paredes frias do trocador, e com o
decorrer do tempo, a medida que a camada solida aumenta de espessura a capacidade de
retencao pontual diminui.
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Figura 4. Acamulo do hexafluoreto de urénio ao longo do dessublimador
para diferentes tempos de operacéao.

A figura 4 traduz o crescimento da camada so6lida ao longo do feixe tubular para diversos
tempos de operagao. .
3. CONCLUSOES

O projeto de um equipamento capaz de recolher o UFgs gasoso a escala industrial e sob
condi¢des continuas do processo ¢ uma etapa importante no desenvolvimento tecnologico do
Ciclo do Combustivel Nuclear. Com a simulacdo do processo de dessublimacdo, pode-se
projetar um trocador de calor que obedeceu a um projeto especial para recolha do produto. Os
dados experimentais foram obtidos recorrendo-se as escalas, bancada, piloto, e confirmados
na escala semi-industrial, na qual o dessublimador tinha capacidade para armazenar algumas
centenas de quilos de hexafluoreto de uranio, em processamento continuo.

Pela simulacao verificou-se que a variavel de processo importante, € que em maior
intensidade altera os perfis de temperatura e concentragao ¢ a concentra¢do do UF¢ na mistura
gasosa, a entrada do cristalizador (dessublimador). Essa variavel supera os efeitos causados
pela pressdo do processo, temperatura da alimentacdo, temperatura do fluido refrigerante, que
alteram em menor grau o processo de dessublimacdo. Constatou-se a existéncia de valores
maximos para espessura do solido e ponto de formagdo de névoas de UFs, quando atingida a
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satura¢do da mistura gasosa. Os valores maximos do acumulo do sélido deslocam-se para o
interior do trocador em fun¢ao do tempo de operagdo, sem chegar a causar seu entupimento.
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