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DIMENSIONAMENTO DE COLUNAS PULSADAS INDUSTRIAIS NA
PURIFICAGAO DE URANIO PARA FINS NUCLEARES, PELO
METODO DO H. T. U. INDIRETO.

J. Monteiro Franga Jr. & J. Messano

RESUMO

No presente relatorio faz-s¢ um estudo detsihado dos perémetros que intervém no projeto
tednico-pritico pava o dimensionamento de um conjunto industrisl de 3 cotunas pulsadas com ssus yeradores
de pulso, do tipo mecinico, convencional, para uma produgio média de 500 toneladas/ano em urdnio de alta
pureza pars fins nucieares. Sio sbordados 03 chiculios tendo am vista a finalsdade de cada co'una- extracdo,
lavagem e reextragio.

Calcularam-se 0s diémetros das colunas em fungdo das vazdes das fases orginica ¢ aquosa

Detalha-se o céiculo pera se obter o n© de unidades de transferincia para cada tipo ?53‘) oluna através do
processo de -mi%afao grifica, e, com 0 aux{lio de um trabeiho de Logsda &« Thornion € um estude oe
Damians e cols. fo) possivel cnegar-se aos HTU das colunas sob projeto Como etapa seguinte obtiveram-se
as alturas das Mmesmas.

Construrram-se graficos com as curvas de operacdo e equilibrio obtidas em trabaino de laboratodrio ¢
que foram usados para o caiculo do n® de HTU. Confeccionaram-se tabelas gue auxiliaram o desenvalvimento
matemat: co do processo.

Finaimente faz-se uma demonstragéo das condi¢des de pulsos adotados, com o dimensionamento do
gerador, poténcia necessiria e frequéncia limite de operacio em fungio das pressdes existentes no sistema

2-INTRODUGAOD

O Instituto de Energia Atomica, por intermédio de sua Coordenadoria de Engenharia
Quimica, projetou e instalou uma unidade piloto de purificagio de urinio pelo sistema de
extragdo por solvente em colunas pulsadas de placas perfuradas''S!. No respectivo relatério
foram detalhadas todas as operagdes necessdrias ao seu funcionamento. Omitira-se o
dimensionamento das colunas e geradores de pulso, por julgar-se que o desenvolvimento
matemdtico daquelas unidades se afastava da finalidade do relatdrio e que era, precisamente,
descrever o funcionamento da unidade piloto com a definigdo das suas operagdes.

O presente relatorio, de certa forma, é um complemento do Relatério IEA N© 277, com a
diferenga que, aproveitando-se o desenvolvimento matemitico sobre as colunas existenies na
planta piloto, foi feita uma extrapolagdo destas unidades para uma escala industrial, envolvendo
produgdo de 500 toneladas/ano em urinio puro. Desenvolveu-se, também, o cilculo sobre os
geradores de pulso e suas condigBes de funcionamento para as colunas sob projeto.

Este relatorio tem por base tedrica os trabalhos de especialistas como Thornton!17. 23},
Richard, Cooper e Groot!18) e Geier!®. 12), entre outros, que estudaram em profundidade a
tecnologia das colunas pulsadas na purificagdo do uranio pela técnica de extragio por solvente.
Esta técnica envolve desde a influéncia dos pulsos aié a disposigdo geométrica das placas e
termodindmica deste tipo de coluna. Isto, quanto i tecnologia que deve ser observada nas
operacdes de extragdo, lavagem e reextragdo, considerando-se o sistema quimico usado.



No plano do projeto do dimensionamerto das colunas pulsadas e na técnica da extragao
liquidoliquido o apoio esti baseado em trabalhos diditicos de Treybal'!’, Alders')
McCabe!5) Hobler'®!, Perry!16! ¢ outros

Apesar de todo esse apoio tedrico, o presente relatério nao poderia ser executado ndo
fora a experiéncia adquirida na unidade piloto de purificagdo de urdnio do 1 E A A vivéncia
com os problemas didrios, estes surgidos com frequéncia, principalmente na tecnologia das
colunas pulsadas, permitiu uma triagem dos conceitos verdadeiros das meras suposigdes

Neste trabalho poderia ser omitida a produgio fixada em SO0 toneladas/ano. Poderia ter
sido feito wn estudo tedrico-pratico de ordem geral sem atentar para nimeros. Entretanto, nos
pareceu mai: objetivo admitir uma ordem de grandeza. Os conceitos, cdlculos e equagdes aqui
referidas pode:%c, porém, ser usadas para qualquer outro dimensionamento.

As 500 toneladas/ano escolhidas se devem ao fato de que uma unidade industrial deste
tipo deve, no minimo, envolver uma produgio dessa ordem para se obter bons resultados
econdmicos!3.19),

3 - Dados para o Projeto
3.1 - Estimativa de Produgio:

Produgdo anual : ~500 toneladas em Uranio puro
Produgdomensal : 44 toneladas (més de 22 dias)
Produgdo didria : 2 toneladas/dia de 24 horas
Produgdo hordria : 84 kg/dia de 24 horas

Fixando-se a concentragdo da FA em 300 g U/ para uma produgio horaria de 84 kg de U
tem-se uma vazio de FA de 280 1/h

3.2 - O sistema quimico em estudo apresenta os seguintes componentes, em sua fase inicial:

Fase Aquosa (FA): dgua, ritrato de uranilo, dcido nitrico e unpurezas
Fase orgdnica (FO): varsol, fosfato de tri-n-butila

4 - Parte 1
4 1 - Principio da extragdo em contra corrente

Num processo de extragdo liquido-liquido a relagio do componente a extrau, entre as
duas fases, ¢ representado por um valor, conhecido com¢ “fator de extragdo™
- Quantidade de soluto na FO
quantidade de soluto na FA

Isto significa que para E = 0 (zero) o soluto ndo ocorre na FQ, e para E = 1 indica que
metade da quantidade de soluto da mistura original esta presente na FO ¢ a outra metade na
FA Para E » o 0 soluto ¢ completamente extraido

No caso do urdnio o fator de extragio EY esti relacionado com o coeficiente dc
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distribuigdo “‘m” e a relagao de volumes entre as fas:s, variando com o n9 de estagios n'-4.5)

- Ve
E| =my - 0

onde:

mY = coeficiente de distribuigao do uranio entre as duas fases no estigio n
Ve = Volume da fase orgénica (FO)
V2 = Volume da fase aquosa (FA)

O fator de extragdo E:‘,’(equagio 1), € essencialmente, a relagdo da inclinagdo da curva de
equilibrio para a de operagdo e tem significagdo economica adicional no estabelecimento das
condigdes do projeto!?)

u ¥

Para uma extragio em contra-corrente, um valor de m, -V <1 limita

definitivamente a extensdo da extragio mesmo com um n? infinito de estigios ou unidades de
transferéncia.

Para reduzir a concentragdo do soluto da fase aquosa origina! a um baixo valor no
refinado, devemos termY . Vo/va> 1,

Quanto maior for o valor de E},’ menor serd o n® de unidades de transferéncia requeridos
para um dado grau de extragdo.

No caso especial da purificagdo do urinio, em que se procura descontaminar o Th
(principal impureza) da solugio origimal!2’, o valor de EY devers ficar tio préximo quanto
possivel de 1, porém, sempre > 1.

Chama-se de “coeficiente de distribuigdo™ “‘m” a relag@o entre as concentragdes do soluto
nas fases organica e aquosa, num determinado estigio n do processo de extragdo, lavagem ou
reextragdo

O soluto, no caso, sendo uranio, mY é dado por

mY - Concentragdo do uraniona FO _ U° @
Concentragdo do uriniona FA  U? -

Portanto, para se conhecer m¥Y, é suficiente medir quantitativamente o urdnio em cada
fase por unidade de volume (em g/1), ou em massa de U (massa de U + massa do liquido).

Alders'4 P9-99Y mostra graficamente que E (fator de extragdo) é f(n) sendo *n” o n© de
estigios. Portanto a extragdo serd tanto mais completa quanto maior for 0 nimero n de
estagios, até que seja total para n — . Na prética admite-se como aceitdvel EY > 1, isto é, com
um n® de estigios tal que coloque o fator de extragio EY pouco acima de 1 (1,02; 1,002;
1,0002 por exemplo). A medida que a parte fraciondria diminue, mais dificil se torna a
extragio, exigindo valores mais criticos de Vo/va{2},

Quando Eg <1, a extragdo serd incompleta, havendo perda de U pela FA extraida,
mesmo que seja infinito o n® de estigiost'}.
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5 - Parte Il
5.1 - Colunas Puisadas

Coluna pulkada é um equipamento destinado a operagdo unitiria de =xtragio
liquido-liquido, e estd classificada na categoria dos contatadores di’erenciais.

Em esséncia, uma coluna pulsada industria’ é constituida de um longo tubo que pode ser
de ago inox, de vidro, etc , de comprimento previamente calculado tendo em seu interior discos
perfurados espagados entre si'12.75) (fig. 1) ou anéis de Raschig. Este conjunto é, também,
chamado de *“‘coluna util”, porque é nesse setor que sc processa a transferéncia de massa de uma
fase a outra. Nas duas extremidades do tubo, infericr e superior, hd duas sccgdes de maiores
diametros, sem discos, para diminuir a oscilagdo da linha da interface pelo efeito da pulsagdo do
liquido a aumentar o tempo de residéncia das fases, permitindo melhor separagdo entre elas
pelo efeito de decantagio

Lateralmente, ou pela parte inferior do decantador, hd uma entrada para os pulsos.

A aplicagio de um pulso produz um aumento simultineo da turbuléncia e da irea
interfacial, resultando em maior eficiéncia na transferéncia de massa. Comparada com uma
coluna ndo pulsada, sua eficiéncia é em torno de 3 vezes maior, e isso se traduz em uma
substancial redugao em valores de HTU (Height T-insfer Unity).

Sob o ponto de vista mecénico, a grande vantagem da coluna pulsada é a auséncia de
partes moveis no seu interior, o pulso podendo ser gerado distante da coluna. Estes detalhes
servem de incentivos para sua utilizagdo na inddstria nuclear, em face da radioatividade dos
elementos que intervémi na operagio.

A alimentagdo da fase aquosa ¢é feita pela parte superior, e a entrada da FO pela parte
inferior da coluna A saida da FO € feita pelo topo da coluna e a saida da FA pelo fundo,
através de um decantador moével B que pode servir como regulador da interface (fig. 1).

5.2 - Dimensionamento das Colunas Pulsadas

O dimensionamento de colunas pulsadas para o uso de solugBes concentradas de uranio
em operagdes de extragdo liquido-liquido, ndo ¢ tdo simples como pode parecer 3 primeira
vista,

Como se sabe, em operagdes de tal tipo, uma fase (aquosa) cede o soluto (no caso, o
uranio) ¢ a outra (fase orginica) o absorve Intervém, entdo, de modo acentuado o fendmeno de
difusdo e, em cada dH de uma coluna de altura H, haverd uma determinada concentragfo de

urdnio nas fases aquosa e organica, concentragdes essas que idealmerte deveriam estar em
equilibrio

Na realidade, em contatadores diferenciais, as duas fases em contato nunca sio levadas ao
equilibrio devido a agitagdo continua e i falta de tempo de decantagdo entre elas. Deste modo

um projeto de colunas deveria ser baseado no conceito de “altura de unidade de
-ransferéncia” 10} (HTU)
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Entretanto, as concentragSes das solucBes, supostas “em equilibrio”, nio seguem uma
relagdo linear. Elas formam uma curva, tanto mais acentuada quanto mais concentrada for a
solugdo em uranio e em 4cido nitrico.

Segundo a literatura especializada!?-4.5.6 ¢ 11) 3] fato impede o uso das formulas
determinadas para o calculo com solugdes diluidas e s6 os grificos podem fornecer informages
adequadas ao dimensionamento das colunas, ro caso de solugdes concentradas.

McCabe!S P29.654) relata: “O método direto do HTU (altura de uma unidade de
transferéncia) para a determinagio da altura da coluna é muito (til quando a linha de equilibrio
¢ reta e a curvatura da linha de operagio é negligencidvel.

Perry!16. P39 743) diz que “ quando a concentragio da solugdo ¢ alta e, portanto se
afasta das leis ideais de dilui¢do, ndo se podem usar as equagdes, mas s6 métodos grificos”.

Hobler'6 939 317) relata que “sempre que nds tivermos em nosso material experimental
valores de quantidade HETS (Height Equivalent Theoretical Stages) este método ¢é util. Mas,
isto € incoveniente naqueles casos onde a linha de equilibriv ¢ uma curva. Pode-se provar
facilmente que o valor de HETS ¢ uma fungdo da inclinag3o da linha de equilibrio e, portanto,
pode ser diferente em cada secgdo da coluna”.

Entretanto, para se usar o método grifico para a determinagio do n® de unidades de
transferéncia sd3o necessarios dados fomecidos pelo laboratorio ¢/ou por pequena coluna, ou
ainda por unidades piloto.

Desta forma, os cilculos para o dimensionamento das unidades aqui mencionadas
decorrem, de uma parte, da experiéncia adquirida com as colunas existentes na unidade piloto e
dados de laboratdrio, e de outra, das informagGes colhidas na literatura especializada.

5.3 - Dados obtidos no laboratério

Embora dispondo de colunas puisadas de 4,50 m de altura dti! (6,50 m de altura total)
por 0,117 m de didmetrc na unidade piloto ao 1.EA., resclveu-se coletar, também no
laboratorio, dados para o projeto em questdo, conforme sugere a literatura especializada,
utilizando as mesmas solugSes aquosa ¢ orginica a serem usadas nas futuras colunas. Os
resultados serdo, entdo, confrontados e extrapolados. Alids este método jd foi preconizado pelo
especialista Hanson!19),

Os dados obtidos no laboratério permitem a construgdo de um grifico do equilibrin das
duas fases em contato tendo-se no eixo horizontal os valores para a fase aquosa e no vertical os
da fase orginica.

O equipamento usado foi uma bateria de misturadores-decantadores operando em pseudo
contra corrente, de modo a se aproximar o mais possivel das condi¢des de funcionamento da
c¢oluna, cujo esquema de mecanismo reproduzimos na fig. 2. FO representa a fase orginica e FA
a fase aquosa.

Os indices se referem a ordem das operagdes, que sdo manuais, para simular uma contra
corrente  Assim, 2 solugdo com a indicagdo O (zero) significa solugfo inicial (original) e com o3
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nameros 1, 2, 3, e 4 as operagdes pela orden.
5.4 - Ciculo do didmetro da secgiu da coluna atil de extragio

Entende-se por secg3o da “coluna util” a area da parte estreita da coluna onde se situam
os discos perfurados.

Como se sabe, a literatura admite como nommal ( ¢ a pritica tem confirmado) uma vazio
de 100 litros/dm’ /h'3! de secgio da coluna dentro de 70-80% do limite de afogamento,
operando em FO continua. Esta vazio é a soma das duas fases liquidas FO + FA.

A coluna de extragdo da unidade piloto no IEA, operando em FO continua apresentou
sufocamento (flooding) com vazio de FA + FO = 138 litros/hora. Area da secgdo transversal da
coluna = 1,07 dm*. Portanto, considerando os 100 litros/dm? /h de referéncia, a coluna opera
em 77,5% do limite de sufocamento

O fator de extragio de uranio EY para uma extragdo guase total, em n estigios, deve
cumprir as condigdes impostas pela equagio (1).

Como EY =1 s6 quando n — e (0 que na pratica ndo é possivel), tomaremos, entdo, por
exemplo, EY = 1,02Y5) e a relagio de volumes VO V2 sera

Vo102
ve T U
n

R

L)

Operando-se com a FO na ext:ag¢do, em concentragdo 15% abaixo do 'ponto de saturagdo
de Una FO( =135 glJ/1), e para FA de alimentagio = 300 g U/1, o coeficiente de distribuigio
do uranio mY nas duas fases, no estagio final p sera! !5’

u°
u. Y 13 _
my = w =300 = 045 ®)
o
Levando estes valores a equagZo (4) teremos
VO

- La2

i
LO2 = 37266
04s = %

Ve

¢ que representa a relagdo de vazoes entre FO e FA na entrada da coluna.

Jd vimos no item 3 que, para assegurar uma produgdo de 84 kg U/hora seria necessirio
um fluxo de FA de 280 litros/ora a sma concentragdo de 300 g U/1. Portanto, o fluxo da FO
serd de

FO =2,266 x 280 = 634,48 litros/hora

FO+ FA =634 48 + 280 = 914,48 litrosfhora

Fluxo Total na Coluna = 914 48 l|tros/hora1
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Para um fluxo de 100 litros . dm™? l'de secgdo util da coluna (operando em fase
3rganica continua) teremos uma drea S de:

91448

= 2 2
100 9,144 dm* ou 0,09144 m

s:

O diametro D da coluna ser4, entdo:

0,09144
i il
0,7854 ©)

l—du‘zmetro da coluna = 0.35 mJ

Obs. - Durante a extragdo, a FO sc ~<rande 4,5% em seu volume!3) por absorgdo do
uranio. Portanto, na sarda da coluna, sua vazao serd
634,48 + —f—é% (634,48) = 663,48 litros.h™"' Fsta vazdo é a que se levard em
conta para o cilculo das colunas de Lavagem e kuc~tragAe, mais adiante.

5.4.1 - Dimensionamento dos Decantadores Superior e Inferior da Coluna de<.::z~&

Os decantadores de uma coluna pulsada tém duas finalidades principais:

19 - Possibilitar um tempo de decantagdo razodvel entre as fases, para que a fasc
arrastada posssa separar-se completamente evitando de ser langada na c'u.:
seguinte.

20)- Formar a interface entre a fase continua e a fase dispersa, a ser mantida i
determinada posigdo, para que as vazdes de saida da coluna permanega:
constantes. A observagdo da posi¢do da linha de interface exige que a osciiagic
dessa linha seja a menor possivel.

O item 19 fica dependendo do tempo julgado necessirio 3 uma boa decantagdo que, pela
nossa experiéncia na usina piloto do IEA, pode ser 45 minutos. Operando-se a coluna em FO
continua, a interface fica no decantador inferior. Admitindo-se que a interface se situe na
metade do decantador, a fase a ser decantada ¢ a aquosa. Para dar um tempo de decantagdo de
~ 45 minutos, o volume da metade do decantador serd igual a vazio dos 3/4 de FA que entra
na colunafhora, e o decantador terd um volume V4 = 2 Ve 2= % . 280 .. V4 = 420 litros.

Sabe-se que a amplitude do pulso estd na razdo inversa dos quadrados dos didmetros.
Tomando-se a amplitude maxima permitida como 50% da altura entreplacas'12} a = 0,025 m na
parte (til da coluna de diametro D= 0,35m, para uma amplitude a’ d. 0,005 m nos
decantadores de didmetros d’ teremos:
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L= [2]

% r %

o= [a.0?] [25.10% x (035 ;
_La, - :5.10-3 ()

d =078m

e a altura “h” dos decantadores serd
h = v - 0,420 m? ®)
0,7854 . (&) 0,7854 . (0,78)
h=087m

5.4.2 - Cilculo do didmetro da Secgiio util e dos decantadores de Coluna de Lavagem

O volume V° que flue da coluna de extracio para a de lavagem é de 663,4 litros/hora,
conforme foi visto no item anterior. Utilizando-se uma relagio de volumes V°/V® = 10,
teremos, para a solugdo de lavagem = 66.34 litros/hora e o volume total liquido que percorre a
coluna serd

_FO + FA = 663,44+ 66,34 = 729,78 litros/hora

Operando-se a coluna com um fluxo de seguranga de 100 litros . dm~2 . 1~! teremos uma
area de utilizagéio d- 7,29 dm?, e o didmetro D da coluna serd

o [487% 45729 x 107"
n L4

D=030m

A FA de saida desta coluna ser§ reciclada juntamente com a FA de alimentago na coluna
de extragdo. Portanto, ndo convém que contenha quantidades aprecifveis de FO. Dai a
necessidade de uma decantagdo mais prolongada, da ordem de 2 vezes maior que na coluna de
extragdo.

Para que a posiglio da interface seja mantida no meio do Jecantador por um tempo de
decantagdo da FA de hora e meia, considerando-se que o volume da FA ¢é apenas 0,1 da FO,
deve-se ter um volume de 86,34 x 3 = 199,00 litros,

Admitindo-se na coluna de didmetro D uma amplitude méixima de pulsc a de
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25 mm (5.4.1) e uma amplitude a’ de oscilagio de S mm para a observagio da interface no
decantador de didmetro d’, teremos (equagdo 7)

%
&= |i2,s _1072 . Lo,ao)’]

5. 107
¢ =067Tm
e a altura h do decantador serd
\'/ _ 0,199 m?

h =875 @7~ 035

S {h=05Tm

5.4.3 - Célculo da ~ecgfio da coluna Gtil e dos decantadores da coluna de resxtragio

A reextragdo é uma operagdo inversa da extragdo. Ela tem por fim transferir o urinio
extraido pela FO na operagdo de extragdo, para uma FA, pois somente em solugdo aquosa pode
0 uranio ser posteriormente manipulado para a obtengdo de diuranato de amanio.

A operagdo na coluna Je reextragdo!5) é realizada normalmente 3 temperatura de 58°C,
mas deve-se admitir a possibilidade de operé-la 3 temperatura ambiente. Neste caso, sabe-se que
o urinio mdximo na FA n3o ul*rapassard 75 g U/1(3 ® 15) Para U° = 115 g/1 na entrada com a
FO!15) 3 relagdo de volumes serd

v.w
-z

vo
sye = UOVO o L3 X 6634 _ 165 itr0s/hora
Ua
e a zoma das vazdes na coluna serd

663,48 + 1015 = 1,678 48 litros/hora

Aceitando-se um fluxo de 100 litros/dm? /h, teremos uma secg30 com drea de 16,78 dm?
e o didmetro D da coluna serd
%

D - | 1:6784
0,785 |

g |D=46,0cm!
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5.4.4 - Dimensionamento dos decantadores superior e inferior da coluna de reextragao

Pelos mesmos motivos descritos em 541 e aceitando uma amplitude de 5 mm para a
oscilagdo da interface no decantador teremos:

Para

D =0460 m

a =0025m

a’ =0,005m
- SV %

o= o o225 i0 _(0de0y
e || 5 107
d = 100m

Antes de calcularmos a altura h desse decantador, convém fazermos algumas
considerages sobre o comportamento das fases.

No decantador superior da coluna teremos apenas FO com cerca de 7% de FA arrastada,
mas praticaimente sem uranio ( ~ 50 mg U;1), porque a FA que entra na parte superior da
coluna ¢é dgua pura.

No decantador mferior devemos considerar que a metade inferior contém FA com o
urdnio reextraido, puro, arrastando particulas de FO que precisam ser reduzidas ao minimo
para que ndo sejam envolvidas na operagdo de precipitagdo com o gis aménea na preparagio do
diuranato de amonio, o que equivaleria a introduzir uma contaminagio do elemento fésforo (P)
proveniente do fosfato de tri-n-butila (TBP), no urinio puro.

Portanto, a decantagdo da FA neste decantador, deveria ser prolongada, por exemplo, de
uma hora. Isso, porém, implicaria num dacantador de grar.de veiume, porque a vazdo aquosa é
da ordem de 1015 1/h. Além disso, s> poderemos usar metade do decantador para esse fim,
porque teremos a linha da interface no meio separando a fase continua (FO) da FA decantada.
Para contornar o problema, usa-se um decantador a parte, precedido de filtros coalescedores.
Assim, poderemos dimensionar o decantador para a FA da coluna para 30 minutos e os outros
30 minutos serdo passauus no 20 decantador. Deste, ¢ntdo, é que a FA ¢ levada ao tanque de
estocagem do nitrato de uranilo puro, para posterior utilizagio.

Teremos, entdo:

Volume da FA = 1015 litros

Tempo de residéncia = 30 minutos

Volume a decantar = 1921-5‘ = 507 litros

Para a interface se situar no meio do decantador, o seu volume total devera ser igual ao
da FA, ou 1015 litros.

Portanto, para
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V=1015m
d= 100 m
<.y ____1015
T owd 0785 (1,00)
9

h=130m

5.5 - Dados para o cilculo da altura das colu:as

O projeto das 3 colunas pulsadas que compde o sistema de purificagio de uranio é
baseado nos seguintes dados:

a) - No dimensionamento das 3 colunas da unidade piloto em funcionamento na
CEQ doLEA.S

b) - Nas operagbes de laboratério com misturadores-decantadores em pseudo contra
corrente, com fases aquosas e orginicas idénticas as da operagdo real, para a
obtengdo dos dados de equilibrio! 10), descritas no item 5.3

¢) - Nos cilculos elaborados com base nos resultados obtidos no item b, aplicados
conforme a literatura especializada.

d) - Especificagdes das FA e FO utilizadas nas respectivas colunas.

5.5.1 - Método de obten¢do da altura das Colunas

De acordo com as razdes a serem apresentadas no item seguinte, o método empregado foi
o de obter-se a altura de uma unidade de transferéncia por extrapolagio de uma unidade
conhecida'22.23), dos dados conseguidos em laboratério e do método gréfico.

5.5.2 - Altura de uma unidade de transferéncia (HTU)

Entende-se por altura de uma unidade de transferéncia (HTU-Height Transfer Unity) no
caso presente, a altura necessiria para ocorrer a transferéncia global de massa do soluto, de uma
fase para outra, até se estabelecer a concentrag3o de equilibrio entre elas22},

Quando duas fases imisciveis, (aquosa e orginica) uma delas contendo um soluto que se
deseja extrair, se pdem em contato no interior de um extrator diferencial em contra corrente,
surge uma drea interfacial onde se produzem as transferéncias de massa entre a fase dispersae a
fase continua.

Segundo McCabe!5! quando o gréfico construido para se determinar o n® de estdgios
apresenta a “linha de equilibrio” com acentuada curvatura e alinha de operagdo reta (volumes
liquidos praticamente invaridveis no interior da coluna), o problema nio pode ser resolvido por
meio de equagBes, mas por processo gréfico. Ainda segundo aquele autor{P?9 657) pouco se
sabe dos detalhes técnicos do processo. E dificil medir as resisténcias das fases, uma
independentemente da outra e assim analisar um HTU em cada fase. Admitir-se o equilibrio
interfacial e questiondvel e a teoria das duas resisténcias 3 difusio ¢ claramente uma
simplificagfio. Sob tais circunstéincias, diz ainda McCabe, as pesquisas sobre os coeficientes de
transferéncia de massa na coluna tém sido altamente empfiricas, embora elas tenham sido
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orientadas por analises dimensionais

Segundo a literatura'1-24) 3 altura de uma unidade de transferéncia(HTU) é dada pela
equigdo: L

HTU) = 30 e ®

onde:

HTU = altura de uma unidade de transferéncia (m)
L = Vazio Molar da FA com soluto (moles/hora)
K, = Coeficiente global de transferéncia de massa (mol g/h m? A c), relativo & fase L

a = drea da interface de troca (m?/m?)

x = fragdo molar do soluto no liquido

f = média logaritmica

¢ = concentragdo molar média na FA (n© total de moles por unidade de volume)
S = Area da secgdo transversal da coluna (m?)

Entretanto, ainda de acordo com McCabe!S!, quando o grifico construido para se
determinar o n® de estdgios apresenta a linha de equilibrio com acentuada curvatura e a “linha
de operagdo” seguindo uma reta (volumes liquidos invariiveis no interior da coluna) o
coeficiente global K deve ser substituido pelo coeficiente individual 'k; para a FA.

A utilizagdo do coeficiente global K| para o cdlculo da velocidade de transferéncia de
massa estd, portanto, condicionada 4 forma 3 curva de equilibrio. Somente quando esta linha
for reta é aconsethavel o seu uso, por ser m (coeficiente de distribui¢ao do soluto entre as fases)
constante ao longo do intervalo consideradof24!.

Mas, “k, " é um dado dificil, seno impossivel de obter em nossas condigSes de operagdo,
0 :nesmo acontecendo com “a” (drea interfacial de troca), que até hoje ndo pode ser avaliada
separadainente. Desta forma teremos os dois fatores “k_” e “2” sem definigdo, formando um
s6 conjunto no denommnador da equagdo (9) com valor desconhecido, e o HTU a ser
determinadc Isso nos conduz a trés incognitas com uma s6 equagfo, ¢ que ndo apresenta
solugdo

Para se obter a altura da coluna H pelo método direto (H = N, - HTU) sdo necessirios os
scguintes elementos:

HTU = altura de uma unidade de transferéncia (m)
N, =n%de HTU's (= n® de unidade de transferéncia)

Este ultimo (N,) pode ser conseguido por método de integragdo grifica cujos detalhes
serdo vistos posteriormente no item 6.

O HTU .teve ser obtido por alguma outra maneira, j4 que ndo ¢ indicada, no caso, o uso
da equagdo (9 Para isso um dos nieios possiveis, é o indireto. Por exemplo: Usando-se uma

coluna de referéncia, cujo HTU é conhecido, tem-se, segundo Logsdail e Thornton(23} e
Damiani!22

HTUy = HTU 2016 © (10)
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(HTU)’ = HTU da coluna desconhecida sob projeto {(m)
HTU =HTU da coluna expenmental (m)

€ = Base dos logaritmos naturais
D .= Didmetro da coluna sob projeto (cm)
D = Didmetro da coluna experimental (cm)

Este foi o método seguido e a equagdo (10) é a que foi usada mais adiante, para a

obtengdo da altura das unidades de transferéncia.

5.5.3 - Desenvolvimento do método usado

Com os dodos de laboratirio (item 5.3) da Tabelal foi levantada uma curva em um

sistema de coo-denadas retangulares com valores d¢ y(FO) no eixo das ordenadas e valores de
x(FA) no eixo das abscissas.

Chamando de:

% = fragdo mdssica de urinio na FA (fase aquosa), descontado o dcido nitrico e os
demais componentes do nitrato de uranilo.

y = fragdo massica de uranio na FO (fase orginica) descontado o 4cido nitrico € os
demais componentes do nitrato de uranilo.

x" = correspondendo a x no equilibrio das fases

y" = correspondendo a y no equilibrio das fases

M, =soma das massas computadas, na FA

M, = soma das massas computadas, na FO

M = soma das massas computadas na FA de equil ibrio

My = soma das massas computadas na FQ de equilibrio

teremos para

Massa de U
x = A TE Y (12)
Ml
: Massa de U
y = —._‘i“,‘;i_-‘_’--. (13)
v
x*= M?_SS_:_[;.@‘L_Q (14)
x
y*= Ma_siéﬁ‘!?,,_u (15)
"y

As diferengas de concentragio em fragdes mdssicas que vdo agir como o agente motor

para a transferéncia de urnio, na extragdo, serdo, portanto, x-x* e y*-y.
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Obtido o n? de unidades de transferéncia necessirias & vperagio desejada obtém-se a
altura da coluna, que sera igual ao produto do n? de unidades pela altura de cada unidade de
transferéncia.

5.5.4 - Fixagdo dos parametros desejiveis durante a operacao

Para cada coluna, fixam-se as concentragdes de entrada e saida em urinio de cada fase
{organica ¢ aquosa).

Fixa-se a vazdo da FA de alimenta¢do em 1/h e respectiva coicentragdo para a coluna de
extragdo, de acordo com a programagao (dados do processo).

Calculase a vazdo do solvente organico (FO) requerido para uma extragio quase
completa, conforme as equagoes {1, 2. 4 ¢ 5).

5.5.5 - Operaco de extracdo no laboratorio
As solugdes originais usadas tinham as seguintes especificagdes:

Fase aguosa

Concentragdo em U = 300 g/1
Acidezem HNO; =1 N
Densidade (25°C) = 1539 g/1

Fase Orginica

Composi¢do: 35% ein volume de TBP
65% em volume de Varsol

Densidade (25°C) = 832 g/1

Tempo de agitagao: 2 minutos

Tempo de decantagio: 2 minutos

NO de estdgios: 4

Empregou-se uma aliquota de 150 ml de FA. Pela equagio (1) calcula-se o volume V©
necessdrio de TBP-Varsol requerido para uma extragdo quase completa. fazendo-se EY - 1,02

(item 5.3.1). Portanto,

a1 19
Vo = 1,02 _v__U_ - ]’02 léqi§.5299 = 339 mi

Assim sendo, no rodizio dos misturadores-decantadores (fig. 2), para cada 150 ml de FA
correspondem 339 mi de FO.

A extragdo foi feita em 4 estigios simulando contra corrente ¢ os resuftados analiticos
quantitativos estdo na Tabela |.

Parte-se, depois, para o cilculo das vazdes das colunas de lavagem e reextragdo.

%.6 - Operacdo de lavagem no laboratério
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TABELA |
Extragio
NO FASE AQUOSA FASE ORGANICA
do Acidez Dens. ‘(‘g/l) Acidez Dens. gglll
Estigio Uig/) (N em HNO3) a3oC Ulgh) (N em HNO,) a3l0 C

1 231,50 1,38 1471 138,67 0,06 1022

2 116,65 177 1340 133,32 0,10 1016

3 0,148 1,67 14 8,99 0,54 870

4 0037 | - 0.9 1170 16 0,36 850

Efetua-se, agora, como em 5.5.5, nos misturadores-decantadores de laboratério, a
opuragdo de lavagem, que foi conduzida em 4 estigios.

Tomando-se para cada estigio um volume de FO de 400 ml e com uma relagdo de
volumes V°/V3 =10, teremos 40ml de dgua desionizada inicial e nas fases aquosas
subsequentes.

Os resultados analiticos das fases em equilibrio sdo apresentados na tabela I1:

TABELA N
Lavegem

NO FASE AQUOSA FASE ORGANICA

do Conc. U Acidez Dens a30°C Cone. U Acidez Dens. 8 30°C
Estagio g/ {N em HNO3) (g/h} {g/M (N em HNO;,) g/

1 239,85 0,29 1333 134,50 0,04 1018

2 213,78 0,1 1289 132,72 0,03 1014

3 180,70 0,05 1247 127,67 0,03 1010

4 129,30 0,03 1175 114,87 0,02 089
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A opera¢do de lavagem ¢ um caso particular de reextragdo e a prova disso € que a sua
linha de equilibrio se situa abaixo di linha de operagdo (fig. 4) Portanto, ¢ inevitivel um arraste
de urdnio pela FA de lavagem que retira da FO cerca de 20 g U/1. Neste caso, a concentragao
do U da FO ficara reduzidaa~ 115 g U/1.

5.6.1 - Operagdo de reextragdo em laboratério ,

Da mesma maneira que as anteriores foi feita a operagdo de reextragdo, porém, em
6 estagios.

Partindo-se de 100 ml de FO lavada, calculou-se a quantidade de dgua desionizada
necessaria para uma reextragdo quase completa!15!. Temos entio:

0
Ve = U-——;Y? = 132100 - 453 il de dgua
v

Portanto, foran. usados 153 ml de 4gua desionizada para cada 100 ml de FO, em estdgios
Suressivos.

Os resultados anal{ticos das fases em equilibrio sdo mostrados na tabela II1.

TABELA il
Reextracio
NO FASE AQUOSA FASE ORGANICA
do Conc U Acidez Dens a30°C Conc. U Acidez Dens. 2 30°C
Estagio g/ {N em HNO3! g/ g/ (N em HNO;3) g/
1 71,06 0,015 1096 83,62 0,015 945
2 51,89 0,01 1068 62,34 0,01 917
3 38,32 0,02 1051 43,60 0,015 893
4 26,54 <00 1036 25,11 0,02 887
5 14,84 < 0,01 1019 7.21 0,015 343
6 4,15 < 0,01 1010 0,428 < 0,01 834

5.7 - Linhas de equilibrio e de operagiio
5.7.1 - Linhas de equilibrio

Com os valores das tabelas I, II e II], modificados convenientemente, constroem-se as
linhas de equilibrio para as 3colunas a dimensionar. Essa modificagdo consiste na
transformagdo da concentragdo do urénio em g/l para fragio mdssica de urinio. A base de
cilculo ¢ a seguinte:



19

densidades - (massa de 4cido nitrico + massa dos elementos do nitrato de Uranilo,
exceto o urdnio)

Foi adotado esse método de célculo considerando-se que o material que constitue as
impurezas e que passa para a FO(na extra¢do) ¢ desprezivel em reiagio aos outros componentes,
Assim, ndo influe nos cilculos a serem feitos.

Com mais razio ainda este critério é vilido para a lavagem e a reextragio.

Sejam, entdo, x" e y* as fragBes mdssicas de urinio nas condi¢Bes de equilibiio para as
FA ¢ FO, respectivamente, de acordo com as equagDes 14 ¢ 15.

Chamemos de
M, =Massa de urinio

M, =Massa de impurezas
M, =Massa de 4gua

M, =Massa do TBP-Varsol
Na extragdo
M\)
LX)
¥ M, + M+ M o)
gre oy (7)
M, +M
Na lavagem e reextragdc:
M
x*=z ——a (18}
M, + M,
MU
rz —
Y M, + M, (19)

Fazendo-se as transformagdes, obtém-se a tabela IV.
Estes valores serdo usados para a construgdo das linhas de equilibrio (figs. 3,4 ¢ 5).
6.7.2 - Linhas de Operagéio

As concentragdes de urdnio em g/1 das FA ¢ FO nas entradas e safdas das colunas serdo
transformadas em fragdes mdssicas.

De acordo com as equagBes 12 e 13, temos:

Na extragdo:
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M
X = —--- ----t.‘.- ———— -
M,+M +M
M
y = ——-Y-o
MU + MS
TABELA WV
Valores de fragdes massicas calculados para FA e FO em equilibrio
NO Extragdo Lavagem Reextragao
do
Estagio x" y* x* y* x* x*
1 0,187 0,149 0,206 0,145 0,067 0,093
2 0,101 0,144 0,187 0,143 0,050 0,070
3 0,00013 9,010 0,160 0,138 0,037 0,050
4 0.00004 0,002 0,119 0,126 0,026 0,029
5 - - - - 0,0095 0,0086
6 - - . - 0,0026 0,00051

Na lavagem e reextragdo:

x = —--M!---
M, * M,
Mll + M!

O 4cido nitrico foi previamente descontal > em cada cilculo, bem como os elementos do
nitrato de uranilo exceto o urdnio.

Os valores de x;, x;, Y, € Y;, fracdes missicas de U das entradas e saidas das colunas,
foram calculados e tabelados abaixo (Tabela V) de acordo com os dados obtidos em Iaborat6rio
(Tabelas I, I1 e I11).

Através das tabelas IV e V constroemse as linhes de equilibrio e operagdo
respectivamente, para as 3 colunas, figs. 3,4 ¢ 5).

8 - Céiculo do n? de unidades de trany eréncia para as 3 colunas sob projeto



TABELA V

FragGes missicas paramétricas para as linhas de operagéio

(Estes valores serdo usados para construir as linhas de operagio)

Fase Aquosa Fase Orginica
Coluna
Entrada Saida Entrada Saida
Extragio X, =0,24 X3 =3x10"* y; =0 y; = 0,145
Lavagem X3 =0 X; =0,175 y: =0,145 y: =0,125
Reextragdo X3 =0 x; =0,070 y, =0,125 y; = 0,002
(temp. ambiente) - - - -
20-25°C

Obs - Qs parametios das !inhas de operagdo poderdo. também, ser fixados de acordo com qusiquer f)v&gumocio. Os parametios
aqu» adotados acompanham de perto aqueles fixados para as colunas da unidade piloto do IEA 15},

1



22

O niimero de unidades de transferéncia N, para um processo de extra¢do liquido-liquido
em contra-corrente, operagao continua, é dado pela expressaol):

¥1 d 1 _____YJ y;(l - l) + 1
N, =/ _;-—Y" In = y t2 2 In vit — 1) +1 20
n oY 2 : |
aVv o B bV
¢ para a lavagem e reextragdo, temos!1):
Y1
= ..__X_.- 1o l-y b yat -+ 1 ”
N, v eyt Bra T @n
L__ --.J L }
aV bV

r = quociente do peso molecular do solvente pelo peso molecular do soluto!?).

Obs. - Os calculos foram conduzidos tomando-se os valores das fases organicas, porque
as colunas operam com fase orginica contirua.!15

Determinaggo do 1© termo da soma, ou seja da integral (equagdes 20 e 21, parte a):

Pelos graficos temos:

fig. 3
*-y)
efigs.4e5
o-y9)
porque, na fig. 3 a linha de equilibrio estd acima da linha de operagdo, enquanto que nas figs. 4
e 5 as linhas de equilibrio estio abaixo da linha de operagdo.

A integral corresponde a uma fungdo 7
a lavagem e reextragfo.

= f(y), para a extragdo e 7—— = {(y), para

1
(y' -y o-y*)
Isto significa que nos graficos 3,4 e 5, a cada valor de y da ordenada da reta de operagiio,
corresponde uma diferenga no eixo das ordenadas y* -y na fig. 3 e y - y* nas figs. 4 e 5. Sdo
segmentos paralelos aos eixos dos y e compreendidos entre as curvas de operagio e equilibrio.
Com os inversos desses valores constroi-se a tabela VI A, B e C para as colunas de extragdo,
lavagem e reextragdo.

Pela tabela VI constroem-se os grificos correspondentes, com y nas abscissas e
ey (extragdo) ou - y,(lavagem e reextragdo) nas ord~nadas. 83o as figs. 6, 7 ¢ 8.

A integragdo grifica das dreas abaixo das curvas desses grificos nos dardo,
respectivamente, os valores de
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J TdL para o caso da extragdo
va ¥ ¥

1
S -y——dyT, para o caso da lavagem e reextragio
v2 -
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TABELA VI
A - Extragdo B - Lavagem C - Reextragdo
1 1
—— - ) 7 = {0) T =)
y -y y-y y-y

1 1 1
y . y - y .
y -y y-y y-y
0,145 200 0,125 8 0,125 322
0,132 59 0,127 11,2 0,114 38,5
0,120 345 0,129 15,2 0,104 435
0,108 24,6 0,132 21,2 0,093 52,6
0,096 19,2 0,134 31,2 0,082 512
0,084 159 0,136 47,6 0,072 60,6
0,072 13,5 0,138 834 0,061 60,6
0,060 11,9 0,140 143 0,051 55,5
0,047 11,1 0,143 200 0,0405 51,3
0,036 10,9 0,145 250 0,030 55,5
0,023 11,4 - - 0,019 714

0,ui1 13,5 - - 0,009 ‘118

0 80 - - 0 500

Os valores restantes das expressdes (20) e (21), (parte b)
1nl-oy L vat -t
PRI BN =

serdo empregados nos 3 casos
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6.1 - Determinagio de "r”
De acordo com a definig&o (item 6):

. = Peso molecular médio do solvente orginico
itomo grama de uranio

@2

O solvente organico, sendo mistura de fosfato de -.-tributila e varsol, possuird um peso
molecular médio (M,y,).

Seja também:

my, - massa do varsol em | litro de solugdo organica pura (gramas)

mygp - massa do fosfato de n-tributila em 1 litro de solu-.do orginica pura (gramas)

My - peso molecular do varsol (gramas)

My gp - peso molecular do fosfato de n-tributila (gramas)

8, - densidade dovarsol (g/1) 2 30°C

ygp - densidade do fosfato de n-tributila (g/1) a 30°C

M,, -4tomo grama de urdnio

Obs. - O My, € o peso molecular médio do diluente (Varsol), uma vez que o produto é
uma mistura de hidrocarbonetos. Sua determinagdo foi feita a tftulo de
colaboragao pelo laboratério quimico da Shell BRASIL S.A., Sdo Paulo.

Os valores das grandezas para os dois constituintes s3o:

My, = 145 8, = 760 gl

Migp = 2663  b..,= 965 g/l

Em 1 litro de solugdo, temos 0,35 litros de fosfato de n-tributila e 0,65 litros de varsol.
Entdo, as massas respectivas serdo;

Mygp = 965 x 0,35338 g

M, = 760 x 0,65=493 g

A formula do peso molecular médio da mistura (Mm) é a seguinte5’:

m, +m
M, = N Tep (23)
M, Dree

MV MTBP



25

Entio
_ 338 + 493

Mm = 338 , 393
2663 145

M, = 170

Sabemos (equagdo 22) que

M, _ 170

M, 238

l' =
r=0715

Podemos, entdo, completar a parte b das equagBes 20 ¢ 21:

1 IS ACYEEES
2 Ty, 2075 -+ 1

Agora, tem-se todos os elementos para o cdlculo das unidades de transferéncia de cada
coluna. As equagdes 20 e 21 podem ser escritas sob a forma:

Ny L, 1-y, 1. ya (075 - 1)+ 1 24
N =/ ——ya-y+—2—ln1-yl+2]ny,(0,715'l)+1 (24)

N y /

a
N Ay 1 -y 1y (OIS - 1)+
Ne=J S L e R D R @5)

y-vy*
paVedl -
: 14
Os valores de y, e y; sdo os da tabela V

Os valores da integragdo grifica, parte b das equagBes 24 ¢ 25 e do n? de unidades de
transferéncia (Ny) estdo na tabela VII.

6.2 - Célculo da eltura da unidade de transferdncia (HTU) para as colunas a dimensionar

8.2.1- Alura das unidades de transferéncia (HTU) nas colunas da usina piloto em funciona-
mento na C.E.Q. do |.E.A.
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TABELA VII

Valores finzis obtidos para o célculo dos HTU

Valor da Valor da soma dos
Coluna
integragao grifica termos em logaritimos N;

Extragdo 4,050 0,099 4,15

Lavagem 1,549 0,013 1,56
Reextragio 8,865 0,083 8,95

O valor médio do HTU é dado por 1)

HTU = - -dtura_Gul da coluna = g_ (26)
t

1© de unidades de transferéncia

A altura itil das colunas da usina piloto € de 4,50 m. Essa ¢ a parte da coluna onde se
processa a transferéncia de massa. Essa altura jd engloba o rendimento, estimado em 75%.

Portanto, para as colunas ji instaladas (piloto), temos,aplicando a equagdo (26):

Coluna de extragio (HTU)
. H 4,50
(HTU) = =z 2D
E N 415

\.. (HTU); = 11 m

Coluna de Lavagem (HTU),
H 4,50
HTU), = 3+ = =%
HTUL = N, = 156

(HTU), = 29m

Coluna de Reextraciio (HTU)p
(HTU)g = H _ 450

N, 895



27

(HTU)g = 0,50m

6.2.2 - Célculo da altura de uma unidade de transferéncia tedrica (HTU),

Na coluna de extragdo
(HTU)Et' =11 x 0,75 = 082m
Na coluna de lavagem
(HTU),, = 29 x 0,75 = 2,1Tm
Na coluna de reextragdo
(HTU)g, = 0,50 x 0,75 = 037 m

6.2.3 - Célculo da altura das unidades de transferéncia (HTU)’ para as colunas
industriais sob projeto:

De acordo com Logsdail'23) e Damianil??) a altura tedrica (HIU), da unidade de
transferéncia para uma coluna de didmetro D’, conhecida a altura tebrica da unidade de
transferéncia de uma coluna de diametro D que opera nas mesmas condigbes, serd dada pela
expressio

(HTU)' =(H1'U)t .e0,016(D'- D) (27)
Essa relagBo é dimensional. S6 ¢ vdlida para os valores de D ¢ D’ medidos em
centimetros!22). Como os didmetros D’ a empregar serdo maiores que 30 cm (exceto na coluna
de lavagem), introduziremos um fator de corregdo{22), que estimou-se em 1,1 para a coluna de
extragdo (D’ = 35 cm) e 1,15 para a coluna de reextragdo (D’ = 46,0 cm).
Aplicando a equagio 27 para as 3 colunas a dimensionar, teremos:
Coluna de extrag3o:
(HTUYg, = 1,1 x 0,82 x £0:016(35-12) _ (1 1 0,82 x £0-368) = 1,1 x 0,82 x 1,445.
. (HTUYg,=1,30m
Coluna de Lavagem:

(HTU)’Lt 2’17 . eo,016 (30 - 12)

"

2,17 . ¢9288 = 7217 x 1,334
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- (HTUY, = 2,89m
Coluna de treextragdo:

(HTUY R, = 0,37 x ¢0-016146.0 - 12}y 15 = 037 x 1,72 x 1,15

(HTU)'g, = 0,73 m

Assim, teremos as 3 alturas teoricas de unidade de transferéncia(HTU) necessdrias para a
determinacdo das alturas das colunas requeridas.

6.2.4 - Cilcuio das alturas tebricas H’ e das alturas reais Hr’ para as 3 colunas industrisis sob
projeto

a) - Altura da coluna de extragdo
Numero de unidades de transferéncia: N, = 4,15
Altura da unidade e transferencia (HTUY'g, = 1,30 m
Da equagio(26) tiramos a altura tedrica da coluna
H' =N, (HTU)' =4,15x 130
H=540m

Estimado o rendimento da coluna em 75%!?), a altura real da coluna H’r serd

6.2.5 - Altura da Coluna de Lavagem
NOde unidades de transferéncia:N, = 1,56
Altura da unidade de transferéncia-{(HTUY’, ,=2,89 m
Da equagio 26 tira-se a altura tcdrica
H’=N(HTU)' ,=156x2389
H =4,50m

Rendimento da coluna = 75%

Altura real H'r serd

[:_#e-s00m|
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6.2.6 - Alturs da coluna de reextragio
N© de unidades de transferéncia: N, = 8,95
Altura da unidade de transferéncia:h’, = 0,73 m
Da equagdo 26 tiramos a altura teérica
H' =N, (HTU)', =8,95x 0,73
H' =6,55m
Rendimento da coluna = 75%

~. Altura real H'r serd

. H1=875m

Obs. - Os valores de H'r para as 3 colunas referem-s¢ somente a “coluna til” isto ¢, da
parte estreita onde se situam as placas perfuradas.

7 - Reextragdo em temperaturas mais altas

A titulo de ilustragdo, -presenta-se na fig. 9 o grifico do comportamento da coluna de
reextragio operando a S8°C.

Temperaturas mais elevadas ievariam o TBP 3 decomposigdo, o que obriga a operar em
58-60°C como limite superior de temperaturas para a reextragdo.

Os valores de equilibrio foram obtidos em laboratério, através de
misturadores-decantadores operando a 58°C em pseudo contra-cofrente.

O tratamento matemdtico conveniente desses valores permitiu a construgdo da linha de
equilibrio do sistema a 58°C.

A reta de operagdo foi construida, levando em consideragdo os valores desejdveis para o
sistema, extremos inferior e superior da coluna, em distribuicdo de massa (fragdo méssica) para
o U e 0s solventes (dgua na fase aquosa e TBP na fase orginica).

A 58°C, a reextragdo do urinio ¢ facilitada, o que aumenta a concentragfio do mesmo na
fase aquosa. Numericamente, temos na reetragfio 4 temperatura ambiente (20-25°C), 75 g/1 de
U contra 100 g/1 de U a 58°C.

Comparande-se as equagdes, 3 temperatura ambiente (20-25°C)e a 58°C, tem-se
respectivamente:

us
75

75Ve = 115 Ve = =133

sls
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’ _ CURVAS DE EQUILIBRIO
E OPERAGAO DA COLUNA DE EXTRAGAO.
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_ CURMAS DE EQUILIBRIO E
OPERAGAD DA COLUNA DE REEXTRAGAO
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REPRESENTACAO DOS VALORES DE —i—

EM FUNCAO DE y, COLUNA DE EXTRAGAO. y*-y
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REPRESENTAGAO DOS VALORES DE ———
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Yo 115

= 0 = =
100V = {15V v = 1on = b5

3
Verificou-se assim que a 58° C,-yﬁ,- diminue, e como esse valor representa o coeficiente

angular da reta de operagao, isto significa maior aproximagio entre as duas linhas: a de operagdo
e a de equilibrio.

Se pensarmos nio em alturas de unidade de transferéncia, mas em n® de estigios
existentes na coluna, isso significard maior nimero de estigios a 58°C que i temperatura
ambiente.

Graficamente, obtém-se a 58°C o n® de 11 estdgios teéricos, ou seja 14,5 reais, ao passo
que i temperatura ambiente tem-se 6 estégios tedricos e 8 reais (valores levando em
consideragio uma eficiéncia de 75% na coluna, em relagdo ao valor tedrico).

8-PARTE I}
8.1 - Sistema de Pulso

Nos tipos de contatadores diferenciais, dos quais faz parte a coluna pulsada, a energia
derivada s6 das diferengas de densidade, normalmente ¢ insuficiente para produzir uma fina
dispers3o da fase dispersa na fase continua d2 modo a acelerar o fendmeno de difusdo e
melhorar o rendimento no interior da coluna, principalmente quando se necessitam de virios
estigios para um dado tipo de operagdo.

Se o processo envolve substincias corrosivas ou radioativas, os equipamentos que usam
agitadores munidos de pds, podem apresentar problemas de manutengio. Sao nestes casos,
portanto, que se indicam, preferencialmente, as colunas pulsadas.

Os pulsos podem ser provocados por vérias maneiras, mas, convencionalmente, se adota o

gerador mecéanico de pulso, tipo bomba de pistio, acionado por um motor de velocidade
constante.

O sitema de pulso se compde de um gerador de pulsos e linha de transmissdo, ¢ pode ser
colocado 4 distincia ou junto da coluna.

8.2 - Dimensionamento do sistema de pulso

Determinada a frequéncia de pulso que deve atuar no sistema, passaremos a dimensionar
0s demais componentes.

A frequéncia escolhida para o caso atual é de 58 ciclos/minuto, de acordo com estudos

nesse sentido realizados por Geier e outros pesquizadores(4.9.12,21) oy f = g% =0966c/s.

8.3 - Gerador de pulso

Na Usina Piloto do IEA'5) o gerador de pulso ¢ constitufdo por uma bomba dosadora
modificada ( pois ndo funciona como bomba) que, em esséncia, s¢ compde de um pistdo
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acionado por uma biela, acoplado a um pulmio de teflon cujo volume pode ser regulado por um
dispositivo mecdnico manual que varia o curso do pistio ¢ que poderia também ser usado neste

projeto.

O gerador de pulso, por razdes de ordem econdmica, deveria atuar de preferéncia com
curso fixo e frequéncia varidvel, de modo que se possa obter um “‘af”” (amplitude x frequéncia)
desejado dentro do sistema considerado. Mas também pode ser usada uma bomba tipo
dosadora, de curso de pistdo reguldvel e frequéncia fixa.

De qualquer modo, o gerador de pulso deve, na aspiragio (passagem da posi¢gio 2 a 4 na
fig. 10) admitir em sua cAmara, um volume tal de liquido que satisfaga as condi¢Bes de pulso na
coluna, Partindo-se do principio de que 0o méximo volume provocado pelo deslocamento de
pulso, dentro da coluna, nio deve ser maior do que o volume entre as placas adjacentes!12.14),
teremos, entio, como limite, a altura a entre placas (= 5 cm); e o volume méximo (V) a ser
pulsado ser4t18}

vV = —% a = 07854 x (0,357 x 005 5)

m

V_ =48 '0°m’ (= 4,800litros)

m

k sendo o volume de 1/2 ciclo, teremos: k = %—8— =24 litros

O gerador de pulso sob projeto, gerando uma onda senoidal, sua vazio V, na unidade de
tempo é dada por!14)

V, =knfcos 8 (26)

A admissdo de liquido na cimara A do cilindro é mdxima quando o pistdo estiver na
posi¢do 3 (fig. 10). Mas, nesse ponto, o dngulo 8 = 0 (zero) e cos 0 = 1. Portanto, o volume
méximo k a ser pulsado na coluna sendo conhecido, poderemos calcular seu dimensionamento
em fungdo das outras varidveis:

V,=knfx1=24x3,14x 0966
.. Vazdo do gerador de pulso = 7,3 litros/segundo

Conhecida a vazdo V,, os valores da 4rea do pistio ¢ o curso serdo determinados em
f(v,).

8.4 - Linha.de Transmissdo do Pulso

O pulso adequado. obtido no gerador de pulso é transmitido 3 coluna por uma linha
lateral, ligando o gerador com o decantador inferior, através do préprio lfquido circulante na
linha. A conexdo de altura “L" (fig. 1) deve ser suficiente para contrabalangar, pelo menos uma
parte da carga hidrostitica da coluna, aliviando a pressfo no gerador de pulso e,
consequentemente, evitando eventuais vazamentos no sistema.
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A linha de transmissdo deve ser convenientemente dimensionada para prevenir
“cavitagdo”. Quando um liquido esti sendo pulsado dentro de uma tubulagio com uma
amplitude e frequéncia tais que a sua massa nio possa acompanhar os deslocamentos do pulso, a
coluna liquida rompe-se, dando lugar a uma cavidade a qual é chamada de “cavitagdo™.
Evidentemente, isto nio pode ocorrer no sisterna gerador de pulso-coluna por que seria
eliminado o *‘sincronismo” necessdrio que deve ser mantido no conjunto.

Além disso, a cavitagdo é acompanhada por golpes de pressdo que podem danificar a parte
mecanica ¢o equipamento.

Em vista disso, o sistema de transmissdo de pulso deve ser projetado de tal modo que a
pressdo total atuante sobre ele nunca deve ser mais baixa do que a pressdo de vapor do liquido
que esta sendo pulsado!14).

8.5 - Efeitos das Pressies

Admite-se que a pressdo total P num sistema pulsado é a soma de 3 diferentes pressdes:
pressdo estitica (Ps), pressdo de fricgdo (Pc) e pressio de aceleragdo (Pa)!18).

P=Pa+Pc+Ps X))

O gerador de puiso estando situado a uma altura conveniente, de modo que Ps da
coluna = Ps da linha lateral, terenios zobre o pistdo do gerador Ps = zero.

A pressio de fricgdo Pc ¢ muito baixa e pode ser negligenciada!8). Portanto, s6 restam
calcular as pressoes de aceleragdo Pa que atuam no sistema.

Considerando que a curva do deslocamento do liquido em fungdo do tempo é quase
senoidal, a velocidade e a aceleragdo estdo defasadas em 90°. Isto significa que a pressio de
aceleragio (Pa) e a perda de pressio estdo fora de fase!®!, quer dizer, quando uma estd no seu
valor mdximo a outra esta em zero.

8.6 - Pressdo de aceleragido (Pa)

E a mais importante das pressdes numa coluna pulsada e ela se desenvolve principalmente
na tubulagdo que conecta o gerador de pulso & coluna. Esta pressdo deve ser computada para
qualquer ponto do ciclo.

O valor minimo (mais negativo) da pressio de aceleragdo Pa ¢ dado por(18!

po = 88K LA wn 2nfy (28)

onde
k = volume de meio ciclo do pulso (m?)
L = comprimento da tubulag¢o (m)
§ = densidade da solugo na tubulagdo (kg/m’)
f = ciclos por unidade de tempo (c/seg.)
d = diametro da tubulagio (m)
g = aceleragdo da gravidade (m/s’)
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8.7 - Célculo de Pa na Coluna (Pa, )
No caso particular da colun sob projeto teremos J em lugar de L, e os seguintes valores:
k=24.10"m’
31=720 + 087 + 231 = 8.50m
5=9928 r_l;s’ (densidade média da FO na coluna)
f = 58 ciclos/minuto = 0,966 ciclos/segundo ou f* = 0,934
D = didmetro dacoluna = 0,35 mou(D)* = 0,1225m

g = aceleragdo da gravidade = 9,81 m . seg™?

~8x24 107 x 8,50 x 992,8 x 3,14 x 0934 _ —482
0,1225 x 9,81 1,20

Pa, =

Pa, = -401 kgf m™?

8.7.1 -Célculo de Pa na linha lateral (Pa; )

Operando-se a coluna em FO continua, o liquido da linha lateral é composto, apenas, de
FA de saida da coluna (refinado).

O dimensionamento L da linha lateral devers ser tal que sua pressdo hidrostitica anule a
da coluna. Portanto

L5’ _ Js J5
— = — " L = Ty 33)
8 8 6 (

J = 8,50 m (altura da coluna liquida entre o topo o ainterface) (J na fig 1)

5 =992,8 kg/m® (densidade média da solugdo na coluna)

&'= 1130 kg/m? (densidade da FA na linha lateral)

Substituindo em (33)
8,50 x 9928
T mw e eme——ta =
L 1130 745m
e de acordo com a equagdo (28):
_ —BkL & g
Pa; = ——d-;g——-— . sen 2nft

L = Comprimento da linha lateral = 7,45 m
8" = densidade ( = 1130 kg/m?) da FA nalinha L
d = 100 mm (diametro de L)
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sen 2nft=1
substituindo
-3
Pa, = -8x24.107° x 7,45 x 1130 x 0934 x 3,14 _ _ 4831 kgf . m2
(0,1)* x 9281

~. Pressdo de aceleragio minima total no sisterna (Pa,)

Pa, = (-Pa)) + (-Pa;) = = 401 - 4831 = —S232kgf . m”?

| - Pa = —5232kgf.m"?

8.7.2 - Funcionamento correto do sistema

A condicio para o funcionamento correto do sistema, sem cavitagdo, é a pressdo de
aceleragdo minima (Pa, ) disponivel no gerador de pulso ser maior do que a tensdo de
vapor (ov) do liquido pulsado'®- 12). Esta Pa é avaliada pela diferenga entre a pressio
atmosférica (Py,,, ) € a soma das press3es de aceleragdo no sistema. A tensdo do vapor ov da FA
de saida da coluna de extragdo sendo igual 2 167 kg. m™?, teremos!18)

Pain = Paym — (Pa; + Pay) = 10000 — 5232 = 4768 kgf. m~? (39)
Pa,;, (= 4768) é maior do que ov( = 167). Portanto o sistema ser operivel,

8.7.3 - Célculo da méxima frequéncia de pulso

No projeto de um sistema pulsado, € iitil conhecer o limite maximo em que ele pode
operar, isto ¢, saber qual a frequéncia maxima de pulsagdo que pode suportar o sistema sem que
haja cavitagdo, pois, se esta se apresentar ele nfo sers operdvel (item 8.4)

A pressio de aceleragdo admissivel (Pa) no gerador de pulso é!18)

Pa=(-Py )+ (0v) = — 10000 + 167 = — 9833 kg. m "2

mas

~8KLf8'n

~8x 24 .10°° x 7,45 x 1130 x 3,14 x f*
0,1 x 9,81

1= Pagd | 9833 x 0,01 x 9,81 _ 964
8kL&7 8x24.107% x 745 x 1130 x 3,14 508

- 9823 =

)
_ 1964 |_ . -1
f [—.508 ] .1,38 ciclos . seg
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ou
1,38 x 602 83 ciclos . min~!

Portanto, 83 ciclos/minuto serd a méxima frequéncia de pulsagio admissivel no sistema,
sem haver cavitaglo.

9 - Potincia méxima de carga no gerador de pulso

Se o gerador de pulso é constituido por um pistio, biela e volante, entdo, a forma de onda
gerada é bem proxima de uma linha senoidal.

O ponto de mdxima poténcia esté, portanto, no maior valor do dngulo de fase do pulso do
ciclo e que ests 90° fora de fase com o ponto de major pressdo.

De acordo com a fig.10 o ponto de maior poténcia ¢ o referente 4 posigdo 1, ¢ o de maior
pressdo é na posigio 2. A diferenga de fase, é portanto,de 90°,e 0 cos 8 serd = — 1,

A equagdo que nos possibilita conhecer a poténcia em um gerador de pulso é o produto
da vazio 'do gerador (V,) (emm?. seg™') pela pressdo total P que atua sobre ele (em kg. m™~2).
Entio!14

W=Vz.P=|:lmf.cos0:][Pa+Pc+Ps] (39)
ou
w=|73.10°m (—1)] [- 5232 kg . m"]= 38,2 kgm
ou
38,2
—
=% 0,5C.V.

Fator de seguranga = 50%
W=0,5+0,25=0,75(=3/4C.V)

Os geradores de pulso para as outras colunas (lavagem e reextragdo) seriam calculados da
mesma maneira,
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Abstract

In this paper 1s made a detarled study about the parameters that are necessary in the measurement of
three industrial pulsed columns set, together its pulse generator, of mechanic conventional type, for a
average/year production of 500 tons in high uranium purity for nuclear designs. The calculations are shown
considering the objectives of each column: extraction, scrubbing and stripping.

The diameters of the columns as a function of the flows both organic and acquoss fases were
calcutated.

The caiculation to get the unity transfer number for each column type was gtailed, through the
grap?,zcz ,mtegratnon method, and, with the help of Logsdail and Thornton’s work(23) and Damiani and
cols study, was possible to arrive to the columns’ HTU under project, getting as following step the
heights of those columns

Plottings with operation and equilibrium curves were prepared in laboratory works which were used
later for the HTU's calculation Lisis which helped the mathematic development of this process were made.

Finally 1t was made a demonstration of pulises conditions adopted with generator’'s measursment,
necessary power and imit frequency of operation in function of the pressions existent in the system.

RESUME

On a étudié en détail les paramétres qui interviennent sur I projet théorique-pratique pendant Ie
détailiement d'un ensemble industriel avec 3 colonnes pulsées, garnis des générateurs de pulses, du type
mécanique, conventionnel, pour donner une production en moyenne de 500 tonnes par an d'uranium avec
une pureté élevé pour I'applications nuciéaires. On a sbordé les calculs d'utitisation pour chague colione:
suivant sa finalité: extraction, lavage et réextraction.

On a effectué 'e calcul des diamétres des colonnes en function des videnges organique et aqueuse.

On a détailié le calcul pour obtenir le numéro de unités de transfert(HTU) pour chaque type de colonne
textraction, lavage et réextraction) en utilisant le procédé graphique et a i'aide d'un travail de Logsdail et
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Thornton'2d er d'un etude de Damiani et colaboratours'”) a été possible obtenir les HTU de chaque
colonne Ensuite on a obtenus tes hauteurs des colonnes a projeter.

On a tracé les graphyques avec les courbes d’opération et d'équilibre obtenu dans le laboratoire et
utilisé dans la détermination de les numéros de HTU On a fait les tableaux pour aides le développement
mathématique du procedé

A la bn on fait une démonstration des conditions des pulses adoptables avec détaillement du
générateur, ce né e et fréq limite de opération en function des pressions qu‘existe dans le
systéme
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