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REDUCAC DE TETRA-FLUORETO DE URANIO POR MAGNESIO;: ESTUDO

EXPERIMENTAL DA INFLUENCIA DE ALGUMAS VARIAVEIS

Clauer Trench de Freitas

RESUMEN

Los estudios experimentales realizados en la Divisgo de Metalurgia Kuclear, del

Instituto de Energia AtOmica, tuvieron por objetivo determinar la influéncia de las principa~

les veriables sobre el rendimiento de ls produccién de wranio metalico por la reduccién de su

tetra-fluoruro por magnésio, visando el proyecto y construccidn de bombas para la produccion
de cargas de 10 a 20 kg de metal, E1 interés, por la produccién de uranio en mayor escala es-
ta relacionado con el funcionamiento, esperado para dentro de breve tiempe, del hormo eléctri
co de ipduccién, para fusion y lingotage en vacio, gque, B¢ encuentra actualmente en montaje

en los laboratorios de la Divisidm.

Fueron estudiados los rendimientos de produccidn de uranio pars dos tipos diferen-
tes de tetra-fluorurc de uranio, resultantes de diferentes procesos de fabricacion, determi -

nandose también la influencia del sxceso de magnesio y de la densidad de carga, inclusive au-

mentada por medio de briquetage, También fueron considerados los efectos de la velocidad de

calentamiento de las bombas, de su tipo de cierre y de revestimiento,

Las experiencias se realizaron en bombas de una capacidad de carga de cerca de .

1,5 kg; las cuales fueron proyectadas y construidas en el IEA englobando diversos perfecciona '

nientos resultantes de trabajos anteriores desarrollados en ese Imstituto.

Fueron considersdas también las condiciones para un adecusdo control del desarrol-

1o de reaccidn de reduccidn, empleandose método acistico y térmico.

‘Los resultados obtenidos mostraron que los rendimientos de reaccifn var{an sensi-
blement con el tipo de UF‘ utilizado, con las densidades de cargas y las velocidades de calen
tamiento de las mismas. El control scistico de reaccién demonstrose plenamente satisfac-

téric,
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RESTME

Les études expérimentales réalisés dans la Divisdo de Metalurgia Nuclear de 1'Ing
tituto de Energia AtOmica ont eu comwe objet la détermination de 1'influence des principales
variables sur le rendement de la broduction d’uranivm métallique par réduction de son tetra‘u-
=fluorure par magnesium a.‘yant pour but le projet et la construction de pompes a  production
de charges de 10 & 20 kg de métal., L'intérét & la production d’urenium en plus large échelle
est rélationné avec le fonctiommement, attendu en peu de temps, du four eldctrique & induc~
tion pour la fusion et lingotage sous vide, qui est en ge moment en train d'stre misau point

dans les laboratoires de la Divisdo,

On & €tudié les rendements de la production d'uwrsnium par deux différents types
de tetra-fluorure d'uranium résultantz de procédés différents de fabrication, en déterminat
aussi 1'influence de 1'excés de magnésium et de la densife’ de charge, qui est augsi augmentde
par le moyen de briquetage. On a aussi considéré les offefs de la vitesse de chauffage des
pompes, de son type de fermeture et de revétement, Les expériences se sont riaiisées dans des
pompes a capacité de charge d'environ 1,5 kg, qui ont été projectées et constrnites 2 1'IEA,

comme résultat de plusieurs perfectionnements réalisés dans cet Imstitut,

On a conaidéré aussi les conditions d'un contrdle convénable du développsment de

la réaction de réduction, en employant la méthode acoustique et thérmique,

Les résuliats obtenus ont montré que les rendements de réaction varient sensible-
meni aves le type de UF4 utilisé, avec les densités des charges et les vitesses de chauffage

de celles-ci, Le contrdle acoustique de réaction s'est prouvé bien satisfaisant,

ABSTRACT

The experimental studies ca;rried out at the Divisso de Metalurgia Nuclear of the
Instituto de Energia AtOmica had as objetive to determine the influence of the principal
‘mia'blee upon the efficiency of the production of metallic ursnium by the reduction of its
tetra-fluoride by magmesium, designing eand meking bombs for the production of charges of 10
to 20 kg of metal, The interest by a larger scale production of uraniua is related to the
further utilization, of the inéuction vacuun furnace which is presently being assembled, at
the plant of the Division, o

The efficiencies of the production of uranium for two different types of urenium



tetra-fluoride due to differemt proceéseu of fabrication were studied. The influemes of the

excess of megnesium and of the density .of the charge, increased by briquetting were also
peurmined. The effects of the rate of heating of the bombs, of their type of closing and of
» lining were also considered. The experiences were carried out in bombs with charges of about
1,5 kg. The bowbs were designed and made at the I.E.A,, considering different 1np1;occnents
resulted of previous experience in this Imstitute. The conﬁitions for an adequate control of
the development of the redunction roaction;, using acoustic and thermal method were also

congidered,

The data obtained showed that the efficiencies of reactiom change markedly with
the 0?4 utilized, for. the same densities of charge and the rates of heating, The acoustic

control of reaction was very satisfactory,
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RESUMO

Os estudos experimentais realizados ma DivisGo de Metalurgia Nuclear do
Instituto de Energia Atdémica objetivaram determinar a influéneia das principais
varidveis sébre o rendimento da producdo de urdanio metdlico pela reducgio de seu
tetra-fluoreto por magnésio, visando o projeto e construcdo de bombas para a
produgdo de cargas de 10 a 20 kg de metal. O interésse pela producgdo de uranio
em maior escala estd relacionado com o funcionamento, esperado para deniro
em breve, do forno elélrico de inducdo, para fusdo e lingotagem sob wvdcuo, que,
se encontra presentemente em montagem nos laboratérios da Divisdo.

Foram estudados os rendimentos de producdo de urdnio para dois tipos dis-
tintos de tretra-fluoreto de wurdnio, resultantes de processos diferentes de fabri-
cacdo, determinando-se também a influénecia do excesso de magnésio e da densi-
dade da carga, inclusive aumentada por meio de briguetagem. Foram ainda con-
siderados os efeitos da velocidade de aquecimento das bombas, de seu tipo de
fechamento e de revestimento. As experiéncias realizaram-se em bombas com
a capacidade de carga de cérca de 1,5 kg, as quais foram projetadas e construidas
no 1.E.A. englobando diversos aperfeigoamentos resultantes de trabalhos anteriores

desenvolvidos nesse Instituto.

Foram consideradas também as condigbes para um adequado contréle do de-
senvolvimento de reacdo de reduglo, empregando-se método acustico e térmico.

Os resultados obtidos mostraram que os rendimentos de reacdo variom Sens-
siwwelmente com o tipo de UF, utilizado, com as densidades das cargas e as velo-
cidades de aquecimento das mesmas, O contréle acustico de reacdo demonstrou-se

plenamente satisfatorio.

i. INTRODUCAO

Estudos experimentais de producido de ura-
nio figuram no programa da Divisdo de Metalur-
gia Nuclear do Instituto de Energia Atdmica e
nela vém sendo desenvolvidos desde 1963. Visam
principalmente a obtencdo da necessiria expe-
riéncia para a fabricacido de elementos combus-
tiveis que empregam ligas a base de uranio.
Observe-se que ésse tipo de combustivel nuclear
tem sido extensivamente empregado pela “United
Kingdom Atomic Energy Authority”, na Ingla-
terra, e pelo “Commissariat a I’Energie Atomi-
que” da Franca, para a produgio de energia
atomo-elétrica. Tem tido também amplo emprégo
em reatores de pesquisa e em conversores plu-
tonigenos.

Os primeiros trabalhos experimentais brasi-
leiros, referentes a producdo de uranio metalico,
foram realizados em junho de 1960, no Instituto
des Pesquisas Tecnolégicas de Sdo Paulo. As ex-
periéncias desenvolvidas no Instituto de Energia
Atdmica, até junho de 1964, acham-se descritas
em contribuicdo técnica apresentada ao XIX
Congresso de Associacdo Brasileira de Metais .

(1) Contribui¢do Técnica n° 730. Apresentada ao XXII Con-
Congresso Anual da ABM, Vitéria, ES, 3 a 7 de .julho
1967.

(2) Membro da ABM; Engenheiro Civil e Engenheiro Nuclear,
Divisdo de Metalurgia Nuclear, Instituto de Energla Ato-
mica, Sdo Paulo, SP.

Nesta fase foi possivel obter blocos metdlicos de
até 485 g de urénio.

2. OBJETIVOS DO PROGRAMA
EXPERIMENTAL

Conforme foi demonstrado em contribuicao
técnica ja citada?!, os rendimentos obtidos na
producido de urinio metdlico por reducdc do
tetra-fluoreto de urénio por magnésio variaram
entre 55 e 93%. O limite superior pode ser con-
siderado um valor bastante elevado, principal-
mente ao se levar em conta a escala das expe-
riéncias realizadas, com cargas de apenas 1100 g
de UF,; e magnésio. '

O programa recentemente desenvolvid% no
Instituto de Energia Atdmica teve como princi-
pal objetivo estudar a influéncia de determinadas
variaveis de processo no rendimento da reacido:

UF, + 2Mg — U + 2MgF,

Procurou-se também determinar o compor-
tamento de diferentes tipos de tetra-fluoreto de
uranio, caracterizar condicdes para um adequado
controle aclstico ou térmico da operacdao de re-
ducao, no momento de ignicao e estudar a estru-
tura das bombas utilizadas, no decorrer de séries
de experiéncias., Foram ainda estabelecidas ba-
ses para o projeto de bombas com capacidade de
10 a 20 kg de metal e, finalmente, verificou-se
a possibilidade de empregar nas mesmas revesti-
mentos refratarios moldados, nas partes internas.
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3. MATERIAIS UTILIZADOS

Magnésio — Empregou-se magnésio impor-
tado dos Estados Unidos. Foi produzido pelo
processo Pidgeon e sua pureza torna possivel a
producdo de uranio nuclearmente puro. A gra-
nulometria do material estd indicada na tabela 1

TABELA I — Analise Granulométrica do
Magnésio Utilizade

Fracio granulométrfca Porcentagem Porcentagem
(malhas por polegada) (%) - | acumulada (%)
SN 4+ 9 1,2 1,2
— 9 +92 79,0 80,2
— 20 +35 18,0 98,2
— 35 +65 1,0 99,2
— 65 0,8 100,0
Tetra-fluoreto de urdnio — Foram utiliza-
dos materiais de duas procedéncias: a) impor-

tado do Canada, de um dos produtores comer-
ciais de tetra-fluoreto de urénio, obtido prova-
velmente por reacdo de HE gasoso em reatores
continuos do tipo “fluid-bed reactor”; b) impor-
tado da Alemanha, produzido em unidades semi-
continuas e de menor capacidade que as cana-
denses. Designaremos ¢ material canadense como
“UF, tipo C” e o alemio como “UF, tipo A”.
As densidades aparentes dos pos dos dois tipos
apresentam valores bem distintos, constantes da
tabela II. Tais valores foram obtidos determi-
nando-se as densidades de 20 g de material co-
locados em cilindro de vidro graduado, de 20 mm
de didmetro; o indice d, corresponde & densidade
obtida apds vinte quedas sucessivas do cilindro,
de uma altura de 5 cm, sébre um suporte de
cortica; o indice d; corresponde ao valor limite
de densidade, para quedas repetidas, nas mesmas
condicGes anteriores; d; é a densidade do mate-
rial, simplesmente depositado no cilindro.

TABELA II — Densidades aprantes dos dois tipos
de UF, utilzados

dioes UF, tipo A \ UF, tipo C
: ) densidades — (g/cm?)
ds 1,7 2,2
dp 2,0 ) 3,0
a 21 3,2

4. OBTENCAO DE URANIO METALICO

O processo empregado encontra-se exposto
detalhadamente em contribuicio técnica apresen-
tada ac XIX Congresso da Associacao Brasileira

REDUCAO DE UF, POR MAGNESIO

de Metais® Nao difere, em suas linhas gerais,
do comumente utilizado nos Estados Unidos da
América, 2

Preparo da Carga — Foi feito com base
nas massas necessarias de reagentes, utilizando-se .
excessos de magnésio variaveis entre 2,5 e 10%,
sobre a quantidade estequiométrica, obtida consi-
derando-se a reacdo:

UF, + 2Mg —» U + 2 MgF,

A mistura do UF, e do magnésio foi feita
em recipientes de polietileno, de dois litros de
capacidade 12 cm de didmetro, a 86 rpm, du-
rante uma hora, em dispositivo acionado por
motor elétrico. 4

Em algumas experiéncias foi feita briqueta-
gem da carga com a finalidade de aumentar sua

densidade. As pressdes de compactacido variaram
entre 1,3 e 3,8 t/cma2.

=

. Bomba para reducdo — A reacdo tem de
se desenvolver em bomba metalica, devido  as
altas pressdes de vapor de magnésio reinantes
durante o processo, no qual a temperatura alcan-
ca valores da ordem de 1350°C. Como nos pri-
meiros trabalhos sdbre o - assunto, realizados no
Instituto de Energia Atdmica?, foram emprega-
dos cadinhos de grafita, encerrados dentro da
bomba. Entre o cadinho e a parede interna da
bomba colocou-se uma camada de areia fina
(granulometria correspondente a 100 malhas por
polegada quadrada), com cérca de 2 mm de es-
pessura. Realizou-se também uma experiéncia em
que, em vez de se utilizar um cadinho usinado
de grafita, revestiu-se a parede interna da bomba
com grafita moldada; o resultado foi bastante
satisfatério no que se refere ao aspecto do bo-
tdo de uranio resultante e & integridade da es-
trutura da bomba.

As bombas descritas em?* demonstraram po-
der resistir bem a cérca de trés operacdes, sen-
do seu emprégo assim limitado devido & defor-
macgao excessiva da tampa e do flange. Na série
de experiéncias aqui consideradas pdde-se conse-
guir um aumento substancial na vida util das
bombas com o reférco das partes que apresen-
taram major deformacfo, tendo sido possivel
realizar vinte operacdes com o modélo mostrado
na figura 1.

A contaminacdo do uranio por carbono do
cadinho, conforme+, deve ser da ordem de 310
ppm.

5. CONTROLE DA OPERACAO
DE REDUGCAO

Efetuou-se o contrdle de duas maneiras: na
primeira utilizou-se um conjunto de pares - ter-
mo-elétricos; na segunda empregou-se um méto-
do acustico.
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Contble por pares termo-eléiricos — Foram
empregados trés pares termo-elétricos de cro-
mel-alumel. Um déles encontrava-se a cérca de
5 em da parede externa da bomba, fornecendo
a temperatura do forno em .que se realizava a
operacdo. Os dois pares restantes localizavam-se
respectivamente s6bre a tampa, em seu centro,
e na parede externa lateral, a um terco da altura,
a contar da base.

A figura 2 mostra as indicacoes de tempe-
raturas dos pares, em funcido do tempo. Note-se
que hi uma variacio brusca nas temperaturas
correspondentes & tampa e & parede lateral, maior
para esta Ultima, onde atingiu um valor da ordem
de 40°C.

Note-se que em varias das experiéncias rea-
lizadas nao foi possivel detectar, com os pares
termao-elétricos citados, quaisquer variacdes sig-
nificativas de temperaturas, que. pudessem indi-
car inicio de reacao.

Fig, 1 — Modélo de bomba de reducho, utilizado nas
operacdes realizadas.

Contréle aciustico — Nas vinte e seis ope-
racdes de reducao realizadas, vinte e trés foram

acompanhadas de forte ruido, sempre associado

a variacdes bruscas de temperaturas, quando
estas puderam ser detectadas. Nas condicbes em
que foram efetuadas as experiéncias, o controéle
acustico revelou-se muito mais seguro que o tér-
mico, como indicador de inicio da reacio.

A fim de melhor caracteriza a evolucio da
intensidade do. ruido, registrou-se o mesmo em
fita magnética, empregando-se gravador “Natio-
nal”, de modélo RQ-102S. Por meio de aparelho
“Graphic Level”, tipo 1521-B, da General Radio
Company, fol possivel tracar graficos de intensi-
dade de ruido em funcao do tempo, um dos quais
estd apresentado na figura 1. Toédas as grava-
¢oes foram estudadas em osciloscopio, havendo
evidéncia de correlacdo entre as indicacoes das
curvas obtidas e os rendimentos das reacbes res-
pectivas. ‘
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Fig. 2 — Temperaturas indicadas por pares termo-elé-

tricos, no decorrer de operacio de reducio. As curvas

1, 2 e 3 correspondem a pares colocados respectivamente

junto & parede lateral externa da bomba, sdbre a tampa
e a 5 cm da parede exferna,

Curvas irregulares, desenvolvendo-se em
tempos longos, corresponderam sistematicamen-
te a rendimentos baixos. Alguns graficos suge-
rem que a reacio, embora rapida (em média
com duracdo de cérca de quarenta segundos),
pode se desenvolver em varias fases. Com efeito,
na figura 3 por exemplo, constatam-se trés for-

‘tes picos de intensidade de ruido; verificou-se

também que alguns botdes de uranio obtidos, sdo
constituidos por camadas superpostas de mate-
rial, indicando que a reacgio se deu de forma des-
continua. '

-Havendo interésse em se conhecer 0 meca-
nismo de propagacido da reacdo *, por estar éste

relacionado com o rendimento respectivo, o mé- -

todo aclstico de contrdle parece ser potencial-
mente interessante inclusive para melhorar a efi-
ciéncia das operacdes de reducdo. -
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Fig. 3 — Intensidade relativa de ruido, desenvolvido

na reducdo a partir do momento de ignicdo da carga.
A intensidade zero corresponde & origem dos tempos.
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6. VARIAVEIS DE PROCESSO
ESTUDADAS

Foram consideradas as seguintes variaveis
de processo: excesso de magnésio, sbbre o valor
estequiométrico, densidade da carga e velocidade
de aquecimento da bomba. Para o estudo. destas
variaveis foi empregado exclusivamente UF, tipo
C. O parametro de comparacido adotado foi o
rendimento de reacdo, definido porcentualmente

como a relacdo entre a massa de uranio obtida
e aquela prevista por estequiometria, multipli-
cada por 100.

Pata calculo do rendimento tomou-se a massa
do botao de uranio apds éste ter sido cuidadosa-
mente limpo com pincel de fibras duras. Note-se
todavia que parte da escéria de fluoreto de mag-
nésio e de magnésio aderidos, nio puderam ser
retirados dessa forma. Foi possivel conseguir
uma limpeza mais completa por imersdo do bo-
tido-em Aacido nitrico diluido, mas o metal era
atacado, embora fracamente.

A validade do critério adotado para deter-
minacdo dos rendimentos pode ser demonstrada
por experiéncias de reprodutibilidade de resul-
tados.

Verificagdo da reprodutibilidade dos resul-
tados:  Os resultados obtidos nas experiéncias
efetuadas para verificacio de reprodutibilidade
dos rendimentos, calculados segundo o critério
citado anteriormente, constam da tabela III.
Nela figuram valores correspondentes a duas sé-
ries de operacoes.

TABELA III — Estudo de reprodutibilidade
de resultados

Caracteristico Série A Série B

Massa de UF, g8 ............ 1330 1060
Massa de Mg, € ....iceevnunn 220 149
Velocidade média de aqueci-

mento, °C/min ........... 5 10
Tempo de aquecimento até a

ignicdo, min ..........:.. 118 + 3 68 + 2
Excesso de Mg, % .‘ ........ . -5 5
Numero de reducdes ......... 3 2
Densidade da cafga, é/cmfi - 2,8 2,8
Rendimento, % ............. 89,5+ 0,6 . 90,7 + 0,4

REDUCAO DE UF, POR MAGNESIO

e 10%. A velocidade de aquecimento da bomba
e a massa da carga permaneceram constantes,
sendo respectivamente de 10°C/min e 1330 g.
As densidades de carga variaram de cérca de
3%, devido aos diferentes teores de magnésio.
Os resultados obtidos figuram na tabela IV.

TABELA IV — Influéncia do excesso de magnésio

(Velocidade de aquecimento da bomba = 10°C/min;
massa da carga = 1330 g)
Excesso Densidade Temperatura Rendimento
de Mg da carga * de inicio de de reducgéo
% - g/cmsd reacdo ©°C %
2,5 2,9 700 20
5,0 29 690 90
7,5 2,8 700 89
10,0 2,8 700 91

* Trata-se do valor da densidade da carga ja colocada na
bomba.

Nas condicbes em que foram realizadas as
experiéncias e sendo os erros na determinaco
dos rendimentos da ordem de 1%, conforme ta-
bela III, ndo se constatou influéncia do excesso
de magnésio s6bre o rendimento de reacao.

Influéncia da densidade da carga: As car-
gas foram adensadas por simples socagem e por
briquetagem. Efetuou-se a briquetagem da carga
em prensa mecanica, com capacidade para atin-
gir até 30 toneladas. Compactaram-se pastilhas
de 10 mm de didmetro, utilizando UF, do tipo C,
com 5% de excesso de magnésio. As densidades
obtidas constam da tabela V:

TABELA V — Variacao das densidades de pastilhas de
UF, e magnésio, em funcdo da pressdo de compactacao

Presséo Densidade
t/cms? g/cmd
1,3 3,72
2,5 3,83
38 385

Tendo em vista @sses resultados, os valores
dos rendimentos podem ser expressos com dois
algarismos  significativos. .

Influéncia do excesso de magnésio: . O ex-
cesso de magnésio sbbre o valor estequiométrico,
foi considerado no intervalo com extremos de 2,5

As experiéncias desenvolveram-se com o em-
prégo de cargas simplesmente condicionadas, sem
adensamento, cargas compactadas no cadinho,
por socagem, e cargas briquetadas, nas quais os
intersticios entre as pastilhas foram preenchidos
com material simplesmente condicionado. Man-

‘tiveram-se constantes o excesso de magnésio e

a velocidade de aquecimento da bomba; os va-
lores respectivos foram 5% e 10°C/min.
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Os resultados obtidos figuram na tabela VI,
em que se nota a sensivel influéncia das densi-
dades de cargas sObre os rendimentos respecti-
vos. Observe-se ainda que a densidade da car-
ga no cadinho aumenta de 2,9 para 3,3 g/cm®
(14%), quando o material é briquetado.

TABELA VI — Variégéo do rendimento de reag¢do em
funcdo das densidades de carga

. Tempera-
Massa Densi- | yyra de Rendi-
Carga o dade |infcio de | mento
g/cm? reacdo %
oC
Como condlonada 1061 2,9 690 90
Compactada no
cadinho ...... 1120 3,0 690 © 92
Briquetada ..... 1226 3,3 675 97

Pode-se pois concluir que os rendimentos
aumentam para valores crescentes das densida-
des de carga.

Influéncia da velocidade de aquecimento da
bomba; - Consideraram-se velocidades de aqueci-
mento entre 4 e 10°C/min. Mantiveram-se cons-
tantes o excesso de magnésio (5%) e a densi-
dade de carga (2,8 g/cm?®). Os resultados obtidos
figuram na tabela VIIL.

TABELA VII — Influéncia da velocidade de aquecimento
da bomba no rendimento da reacéo

Velocidade de tler'rlperatura ~de Rendimento
aquecimento incio de reacdo o
°C/min oC 7
4,0 650 86
5,0 635 85
8,6 700 ' 87
10,0 700 91

O efeito da velocidade de aquecimento, no
intervalo considerado € pois pois sensivel, haven-
do aumento de rendimento para velocidades cres-
centes.

7. REDUCOES DE CARGAS CONTENDO
UF, DO TIPO A

Procederam-se a varias reducgbes de cargas
contendo UF, do tipo A. Nao foi possivel deter-
minar os respectivos rendimentos, por impossibi-
lidade de separar o uranio da escéria formada
na opéracéo. :

8. CONCLUSOES

1. Das trés variaveis de processo estuda-
das, a densidade de carga foi a que demonstrou
ter maior influéncia nos rendimentos de reducéo.
Constatou-se aumento dos valores dos rendimen-
tos, para densidades crescentes.

2. Os rendimentos de réagéo aumentam
para velocidades crescentes de aquecimento das
bombas, para o intervalo de 4 a 10°C/min.

3. Para excessos de magnésio variando en-
tre 2,5 e 10%, a variacao no rendimento de re-
ducdo é inferior ao valor do érro experimen-
tal ( ©1%).

4. A Dbriquetagem de cargas constituidas
por misturas de UF, do tipo C e magnésio, é
facilmente executada em prensa mecéanica.

5. O UF, do tipo C possibilitou rendimen-
tos de reacdo até da ordem de 97%. Com o UF,
do tipo A os rendimentos foram muito baixos,
tendo sido impossivel determina-los com precisio,
devido & ma separacdo do uranio da escéria for-
mada. :

6. Os aperfeicoamentos introduzidos no
modélo de bomba empregado nos primeiros tra-
balhos realizados no Instituto de Energia Ato-
mica, descritos em?!, permitiram aumentar subs-
tancialmente sua vida atil. Foi assim possivel
efetuar 20 reducbes com a mesma bomba.

7. . E possivel revestir com grafita moldada
as paredes internas das bombas de reducéo, po-
dendo-se pois dispensar a onerosa utilizacio de
cadinhos usinados. ‘

8. A experiéncia adquirida em 26 opera-
cles de reducdo permitira o projeto de bombas,
com capacidade de 10 a 20 kg, sObre bases bas-
tante sélidas, sobretudo no que concerne as de-
formacoes do material utilizado ao longo de sua
vida 1Gtil.

9. O contréle acastico do inicio de reacio
revelou-se perfeitamente realizavel. O ruido cor-
respondente é bastante intenso, tendo sido ouvi-
do na maior parte das operacdes realizadas. O
contrble por pares termo-elétricos nem sempre
foi possivel, devido ao fato de em certas (F, era-
¢oes nio terem ocorrido variacoes significativas
de temperaturas.’
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DISCUSSAO

MARIO RENNO GOMES (1) — Em primeiro lugar,
desejo cumprimentar o Eng. Clauer Trech de Freitas
pelo trabalho realmente interessante que apresentou.
Tive oportunidade de conhecer uma aplicacdo bastante
curiosa désse registro aclstico e perguntaria se ja é
uma técnica utilizada em processo como ésse, ou se foi
desenvolvimento proprio, realizado pelo autor em seu
trabalho.

CLAUER TRENCH DE FREITAS (2) — Na reali-
dade, a literatura cita o contrdle de inicio de reacio
pelo método actstico, mas ndo consegui encontrar em
nenhuma publicacdo o registro do nivel de intensidade
de ruido em funcdo do tempo para um estudo sequer
inicial de inicio de reacio. Na Ref. 3 da Bibliografia
da tese — Thermal Conditions in the Bomb Reduction
of UF, to Metal — NLCO — Beatty Jr. chega mesmo
a dizer, na pégina 27, que ndo hid um método seguro
de estudo de desenvolvimento da reacfo. Apéds o inicio,
0 mecanismo de propagacio da reacio é& desconhecido.
E exatamente a expressdao que éle utiliza. Talvez a
minha pesquisa bibliografica nido tenha sido suficiente-
mente ampla, mas ndo encontrei referéncia alguma sébre
estudo désse tipo. Entretanto, o contrdle de inicio de
reacdo por método aclstico désse tipo jA é feito nos
Estados Unidos; ndo é original.

M. R. GOMES — Pareceu-me interessante o mé-
todo porque sobretudo éle apresenta uma resposta ra-
pida, de vez que o contrdle termo-elétrico por essa for-
ma é bem influencidvel por varios fatéres de propagacio
de calor; ha uma defasagem, naturalmente.

Outra pergunta: na tabela I encontramos a andlise
granulométrica do magnésio utilizado, que é obtido pelo
processo Pidgeon. Perguntaria: é o magnésio cristali-
zado nas retortas, depois submetido a processo de desa-
gregacio e moagem, ou teria tido preparacio especial
para ésse fim?

C. T. FREITAS — Eu responderia citando uma
observacido que fiz do magnésio obtido por processo
Pidgeon, pelo Eng.® Davi Gongalves Oliveira, assistente
do Prof. Tharcisio Damy de Souza Santos, que conseguiu
desagregar magnésio obtido nas retortas Pidgeon em

(1) Diretor da ABM. Engenheirc de Minas, Metalurgia e
Civil. Professor catedritico da Escola de Engenharia da
UFMG; Belo Horizonte, MG.

(2) Membro da ABM e autor da CT. Engenheiro Civil e
Nuclear; da Divisdo de Metalurgia Nuclear do IEA; Sio
Paulo, SP.
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granulometria muito préxima daquela que consta da
tabela I. Mas na realidade desconheco as variaveis do
processo Pidgeon desenvolvido no IPT e na Politécnica.

T. D. SOUZA SANTOS (3) — A sua observacédo é
inteiramente correta. Trata-se de simples desintegracio,
por assim dizer, um corte grosseiro na coroa, que é
como que desintegrada por uma ferramenta rapida de
corte, simplesmente despregados os critais de magnésio
aderente.

M. R. GOMES — E aproveita-se a cristalizagao
coerente que se tem no processo Pidgeon para separar
0 magnésio.

OSWALDO STENIO CARDOSO DE SOUZA (4) —
Em primeiro lugar, gostaria de obter do autor mais es-
clarecimentos soébre o que foi dito quanto a utilizacéo
futura do magnésio de procedéncia nacional; referiu-se
a trabalho realizado pelo préprio IPT.

C. T. DE FREITAS — Exatamente. Xsses traba-
Thos que vém sendo desenvolvidos pelo Eng.c Davi Gon-
calves de Oliveira, sob a dire¢do do Prof. Tharcisio
Damy de Souza Santos, foram iniciados no Instituto de
Pesquisa Tecnolégicas. Todavia, o histérico dos mesmos
pode ser exposto com mais precisdo pelo préprio Prof.
Tharecisio, pelo que pediria novamente a sua colaboragio.

T. D. SOUZA SANTOS — E um dos trabalhos que
vém sendo desenvolvidos com a colaboracio do IPT e do
Departamento de Metalurgia da Escola Politécnica, o
estudo das variidveis da matéria-prima pelo processo
Pidgeon, ja desenvolvido hd um tempo razoavelmente
grande. Todo o equipamento foi construido, um con-
junto especial de alto vacuo foi importado e isto devera
importar numa tese de doutoramento proximamente. No
decurso désse estudo experimental temos utilizado car-
gas de poucos quilos para as experiéncias a que se refe-
riu o Eng® Clauer Trench de Freitas.

O. CARDOSO DE SOUZA — O estudo
ratorio?

é de labo-

T. SOUZA SANTOS — Sim, é de laboratério, mas
trabalhamos com cargas da ordem de quilos.

O. CARDOSO DE SOUZA — A segunda pergunta
é quanto & reatividade do urénio, principalmente quan-
to a carbono, oxigénio e nitrogénio. N&ao ha formacéo
de compostos na superficie, que possam comprometer a
qualidade do metal uranio?

C. T. DE FREITAS — Eu cito no desenvolvimento
do trabalho que a literatura registra uma contaminacédo
de carbono da ordem de 320 partes por milhdo. Este
valor é um tanto alto, embora esteja dentro das espe-
cificac6es de material nuclear, mas poderi ser conside-
ravelmente reduzido se depositarmos sbbre as paredes
do cadinho de grafita camadas protetoras, como por
exemplo, de zirconato de magnésio. Essa parte do es-
tudo ainda n&o foi desenvolvida, mas certamente o
sera em futuro préximo. A Unica referéncia que tenho
no trabalho, sbbre contaminacdo de carbono, é de 320
p.pm.. Nao foi feito um estudo mais apurado, mas
sera realizado. -

O. CARDOSO DE SOUZA — Qual a pureza do
uranio obtido nessa reducéo?

(3) Conselheiro da ABM, na presidéncia da sessdo. Enge-
nheiro metalurgista; Professor Catedratico e Diretor da
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C. T. DE FREITAS — Partimos de um material
de grande pureza, como citamos de inicio. O magnésio
obtido pelo processo Pidgeon realmente apresenta as
caracteristicas adequadas para a obtencdo de material
nuclear. O UF, também, sem ddvida, mas ainda nio
temos as andlises do urdnio obtido. Esse trabalho esta
em desenvolvimento com espectrometros na Divisdo de
Engenharia Quimica do Instituto de Energia Atdémica.

O. CARDOSO DE SOUZA — O processo se carac-
teriza por ser intermitente?

C. T. DE FREITAS — Exato.

O. CARDOSO DE SOUZA — Tal é solucdo ado-
tada em outros paises que produzem uranio?

C. T. DE FREITAS — Exatamente. Foi desenvol-
vido pela National Lead Co. — NLCO — um processo
semi-continuo em forno de inducido, mas nao tem sido
aplicado intensivamente, Cito na referéncia bibliogra-
fica, a descricao désse processo. Eu o estudei com certo
cuidado e verifiquei que é muito promissor, mas ainda
naoc estd sendo aplicado intensivamente nos Estados
Unidos.

O. CARDOSO DE SOUZA -— Na reducido dos me-
tais refratarios, como o titinio e o zircoénio, o carrega-
mento da matéria-prima, como o tetra-cloreto de tita-
nio, por exemplo, é feito progressivamente. Ndo ha pos-
sibilidade de ocorrer o mesmo em relacido ao uranio?
Ou entdo a solucdo sugerida pelo Bureau of Mines, em
que é feito o vazamento durante o processo de reducéo,
tendo em vista a melhoria do seu rendimento? O mes-
mo nio é& possivel em relacido & redugdo de urénio?

C. DE FREITAS — As técnicas para carregamento
de bombas, descritas nos varios trabalhos consultados e
em particular constantes da nossa referéncia 2, nao fa-
zem referéncia a ésse tipo de carregamento.

T. SOUZA SANTOS — Posso esclarecer que € com-
pletamente diferente do processo de zirconio e de tita-
nio, em que a reacio did-se em condicdo de bombas,
isto &, sob pressdes internas instantdneas, que podem
ser calculadas dependendo do processo, mas em tempe-
raturas instantineas que podem atingir 1.350 a 1.400°C.
Se isto fér assim, com a pressido residual do magnésio,
© mesmo o remanescente, sem contar a carga inicial, po-
demos ter pressbes da ordem de muitas atmosferas, de
modo que nido héa possibilidade.

O. CARDOSO DE SOUZA — A reducdo é pratica-
mente na pressido atmosférica.

T. SOUZA SANTOS — Dai a extraordinéria difi-
culdade do processo.

RICARDO TEIXEIRA (5) — Em virtude de estar
trabalhando com ago inoxidavel, gostaria de fazer a
seguinte pergunta: o Engr Clauer Trench de Freitas
disse que o cadinho e tampa eram de ago 1020 e as
aletas de aco 18-8; ndc poderiam essas aletas ser tam-
bém de aco 1020 para minorar a despesa? A meu ver,
como fundidor, com essas aletas visou-se apenas impedir
o empeno. Em escala industrial acho que ficaria um
tanto oneroso colocar aletas de 18-8 para um cadinho
de 20 reducdes. Sera que poderiam ser essas aletas
também em aco 1020, ou teriam de ser necessariamente
de aco 18-8?

C. T. DE FREITAS — Realmente, poderemos con-
siderar para os nossos futuros estudos aplicacdo de acgo
1020 nas aletas. Nessa primeira fase do trabalho par-
timos para o aco 18-8 mas pode ser que a experiéncia
demonstre que seja nhecessario mudar.

(5) Membro da ABM. Engenheiro Quimico; Chefe da Divi-
sdo de Fundicdo da Cia. Acos Especiais Itabira; Ace-
sita, MG.
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R. TEIXEIRA — Qual o tipo de aco inoxidavel
usado?

C. T. DE FREITAS — Temos usado o 316.

R. TEIXEIRA — Baseados na experiéncia de
forno a gas e a dleo, temos usado para proteger as
abdbadas do forno o “termax” 15% de niquel e 25%
de cromo. Agora estamos fazendo experiéncias nas ven-
taneiras. Parece que éle resiste a uma variacdo de
temperatura maior. O material tem aprovado para ésses
casos de variacdo de temperatura. Uma experiéncia com
“termax” talvez fosse interessante para a vida maior
désses selos. A impressio que se tem do trabalho é
que as 20 e poucas reducbes que se dio sido devidas a
ésse flange. O resto se mantém constante uma vez que
tem camisa de areia, e a grafita é altamente refrataria.
A deficiéncia dessa bomba parece que é nesse setor.

C. T. DE FREITAS - Eu observaria que a bomba
certamente ainda terd uma vida Gtil bastante maior.
No momento s6 temos 26 reducgles, -seis foram feitas
na outra unidade. Esperamos ainda poder funcionar
mais tempo com a mesma bomba. A determinacio do
seu limite superior de vida exigird um tratamento mais
prolongado.

R. TEIXEIRA — Essa bomba é semelhante aquela
do método de inicio de reacdo, ou semelhante 4 bomba
para determinacao de enxdfre em 6leos combustiveis em
geral? Tem um sistema elétrico que dé a partida da
reacio?

C. T. DE FREITAS — O aquecimento é externo,
embora em alguns casos se possa provocar a ignhicdo
elétricamente. Mas nfdo é ésse o caso. O processo ja
foi empregado, principalmente com o tetra-fluoreto aqui
ja descrito. Sua sugestio para o desenvolvimento de
pesquisas é muito interessante e agradeco mais uma vez.

T. SOUZA SANTOS — Em relacdo & observacgio
que féz o Engro Ricardo Teixeira, poderia dizer que
muito provavelmente é uma questio econdmica; mas
na sua linha de crescimento as bombas que nos vierem
para uso industrial ja serdo de acgo inoxidavel, talvez
acos refratdrios do tipo Pidgeon. Provavelmente, essa
solucdo vai ser melhor do que a forma mista, como
estamos fazendo. Mas naturalmente ser4 um problema
econdmico.

PEDRO MIJARES CIBRIAN (8) — Queria saber
se o processo da bomba estd relacionado com a geome-
tria e o tamanho, ou se os valores para uma bomba
pequena também sfo validos para uma bomba maior.

C. T. DE FREITAS — A observacdo é adequada.
Esperamos melhorar o rendimento passando para bom-
bas maiores quando as quantidades de carga forem
maiores. Sabemos, pela literatura, que o tamanho da
bomba influi fortemente nc método de reacdo. A forma
talvez seja uma variavel de menor influéncia. Nao posso
afirmar categoéricamente que seja um parametro de pro-
blema muito importante. A forma usual é cilindrica,
gorri relagéolde altura e didmetro de aproximadamente

:1 ou 3:1.

P. M. CIBRIAN — Com relacio ao inicio da rea-
cdo observei, em visita aos Estados Unidos, que o ini-
cio era feito por meio de uma vela de ignicdo de carro.
Esse processo também nfo serviria para o urénio?

C. T. DE FREITAS — Conforme eu disse aoc Eng.°
Ricardo Teixeira, ésse processo poderia ser aplicado.
Mas parece que nas mais modernas instalacées ameri-
canas o processo é considerado ultrapassado e ndo é
mais utilizado. Talvez para materiais de qualidade mais
pobre, o UF, tipo A alemfo, pode ser.

(6) Membro da ABM. Quimico; Pesquisador associado do
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