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CICLO DE COMBUSTIVEL DO URANIO E TORIO

Marco Antonio S. Marzo e Willem Jan Oosterkamp

RESUMO

Apresentam-se os fundamentos da engenharia do ciclo do combustivel nuclear incluindo-se os aspectos

econdmicos da prospecgdo e mineracdo dos minérios nuclearss, dos processos de concentragdo e tratamento, da

separag8o isotdpica, da fabricagfo de elementos de combustivel, do reprocessamento, @ 0s aspectos de cdlculo do custo
do ciclo de combustivel.

Enfase  dada aos aspectos econdmicos dos processos envolvidos e aos aspectos de operagdo das cascatas em
usinas de enriquecimentos. ‘

PREFACIO

Esta informacdo foi elaborada com base em anota¢des de aulas do Curso ‘‘Ciclo de Combustivel
do Urdnio e Tério”, oferecido em nivel de Po6s-Graduacdo pelo Instituto de Energia Atdmica, em
convénio com a Escola Politécnica da USP, sob a responsabilidade do Prof. Dr. Willem Jan Oosterkamp.

A principal dificuldade encontrada pelos alunos num curso sobre Ciclo de Combustivel é
exatamente a selegdo de uma boa bibliografia, pois a variedade e complexidade dos temas apresentados
requer a leitura de um grande nGmero de livros e artigos. O objetivo dos autores é sintetizar as nogdes
mais importantes apresentadas naquele curso, de modo a facilitar o seu aprendizado, sem qualquer
pretensdo de originalidade. '

CAPITULO 1

CICLO DE COMBUSTIVEL

O ciclo de combustivel compreende todos os processos que envolvern o material nuclear, antes,
durante, e apbs sua permanéncia num reator nuclear. A anélise dos custos envolvidos com o ciclo de
combustivel é muito importante uma vez que ele é responsivel por aproximadamente 20% do custo
global da energia elétrica gerada por uma Central Nuclear. A importancia do ciclo de combustfvel pode
ser ressaltada pela Tabela l. 1(20), que indica os custos de geragcdo para centrais de 1000 MWe, incluindo
inflagdo de 15% ao ano, para 1981. Comparam-se ainda nessa tabela os custos de capital, do cnclo de
combust(vel e manuten¢do, para centrais nucleares, e convencionais de carvdo e 6leo.

Normalmente deseja-se uma configuragdo que minimize os custos do ciclo de combust(vel,

sendo de primordial importincia que se conhega, portanto, todos os problemas e métodos associados a
cada fase do ciclo.

Aprovada para publicacdo em fevereiro/1979.
Nota: A redacdo, ortografia, conceitos e revisdo final sjo de responsabilidade do Autor



Tabela 1.1

Custos para Centrais Elétricas de 1000 MWe, em 1981 em mills/kwh

COMPONENTE LWR . CARVAO ~ OLEO
Capital o 11,70 10,90 8,00
Combustivel 2,50 5650 24,60
Operacgdo e

1,00 1,60 0,80
Manutengdo '

A Figura 1.1 apresenta um esquema do ciclo de combustivel nuclear. As suas principais etapas,
que serdo objeto deste curso, sdo resumidas a seguir:

1.1 — Prospecg¢do -

A prospecg3o consiste na localizagdo de jazidas de mineral nuclear na crosta terrestre e em sua
exploragdo comercial.

1.2 — Tratamento

O minério ocorre na natureza contendo aproximadamente 0,15% de uranio, desta forma ele
deve ser processado, para que sua concentragdo aumente por um fator de 500. Além disso o Urdnio
encontra-se associado com vérias impurezas absorvedoras de néutrons, tais como Boro, C4dmio, Samério,
Eurdpio, e deve ser purificado, a fim de se obter um produto nuclearmente puro. Com este propésito
utiliza-se uma série de processos quimicos, tais como extragdo por solvente, lixiviagdo e troca idnica.

1.3 — Enriquecimento

O uranio encontrado na natureza (urdnio natural) tem um teor de 0,71% de U-235, e para
tornar-se combustivel dos reatores alimentados com uranio enriquecido (LWR, HTGR), é necessario que
este teor seja aumentado fazendo-se a separagdo isotdpica do U-235, processo conhecido pelo nome de
enriquecimento do urdnio. Nos reatores alimentados com urdnio natural (HWR), n3o h4 esta fase no
ciclo. Os principais processos de enriquecimento s3o: difusdo gasosa, centrifugagdo, e jato centrifugo.
Outros processos estio em fase de desenvolvimento, como os que usam raios Laser.

1.4 — Fabricagdo dos Elementos de Combustivel

Neste estigio o combustivel sofre processos metalurgicos e é colocado numa forma conveniente
para sua utilizagdo no reator nuclear.
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Figura 1.1 — O Ciclo de Combustivel Nuclear



1.5 — Reprocessamento do Combustivel Nuclear

O reprocessamento do combustivel utilizado de um reator nuclear consiste numa série de
processos quimicos que tem por finalidade a recuperacdo do material fissil residual e a separagao dos
detritos radioativos para sua posterior utilizagdo ou estocagem.

A Tabela 1.2!25) indica os custos estimados dos processos nucleares, para um reator LWR de
1000 MWe, com inicio de opera¢cdo em 1981.

Tabela 1.2

Custo do Ciclo de Combustivel — LWR — 1981

. COMPONENTE CUSTO (mills/kWh})
Mineracdo + Tratamento 0,54
Conversio a UF, 0,07
Enriquecimento 0,76
Fabricacao 0,33
Transporte 0,02
Reprocessamento 0,14

* Tratamento de detritos 0,04
Crédito de Pu -0,22
Custos Diretos — Subtotal 1,68
Inventdrio do Combustivel (12%) 0,82
Custo do Ciclo de Combustivel 2,50

A titulo de complemento desta introdugdo apresenta-se na Tabela 1.3'28) o5 custos de capital

para as Centrais Elétricas indicadas na Tabelal.1. O célculo foi feito considerando-se um fator de
utilizacio de 80% (a Central opera 80% do ano), com uma geragdo anual de 7,0 * 10° kWh.

Convém destacar os custos dos equipamentos do reator e da turbina que representam
aproximadamente 30% do custo total. ©

CAPITULO 2
PROSPECGAO E MINERAGCAO

Neste capltulo resumem-se as principais fases da prospec¢do e mineracdo, e apresentam-se alguns
custos associados com esta etapa do ciclo de combustivel. Entende-se por prospeccdo todo o trabalho
efetuado desde o reconhecimento de uma certa 4drea de terra, objetivando a descoberta de indfcios da
presenca de um mineral, até a exploragdo de uma jazida, passando pelas fases intermediérias de
sondagens e avaliagBes econdmicas.

A prospecg3o compreende quatro estigios bem definidos''8! que sdo apresentados a seguir.

COMISSAD NACIGNAL DE ENERIA NUCLEAR/SPIPEN




Tabela 1.3

Custos de Capital para Centrais de 1000 MWe — 1981 em US$/kwe

CUSTOS DIRETOS LWR CARVAO - OLEO

Local ' 1 ' 1 : 1
Estruturas ' 44 — 60 28 — 39 26 — 35
Equipamentos do »

Reator 78 — 84 - 75~ 86 62— .72
Turbina 83 - 94 66 — 76 66— 76
Gerador 28 — 32 16— 20 15— 20
Contingéncias 18 — 22 18 - 22 13- 16
Subtotal 252 — 293 204 — 244 183 — 219

CUSTOS INDIRETOS

Servigos Profissionais - 43 - 47 23 - 35 . 20— 22
Outros Custos 28 - 34 29 — 32 20~ 23
Juros durante a

construgao 83 - 95 74 - 85 563 — 63
Subtotal 154 — 173 126 — 142 93 - 108
Inflagdo — 8% 159 — 186 136 — 157 98 — 117
CUSTO TOTAL 565 — 652 466 — 543 374 - 444

2.1 — Selegdo de Areas

Consiste na anilise de bibliografias, mapas geoldgicos regionais, mineralizagGes, evidéncias de
indfcios uraniferos, localizagio geografica e clima. De posse dessa andlise é possivel se fazer um plano de
prospecgao. ’

2.2 — Prospec¢do Regional
A prospeccdo regional, precedida por uma prospec¢do geral, tem por objetivo a andlise
radiométrica de uma determinada 4rea selecionada. £ subdividida sistematicamente em: prospecgo aérea

geral, geoqufmica estratégica, e prospeccdo auto-transportada.

a) Prospec¢do aérea geral: Fazse a cobertura aeroradiométrica em malhas sistemdticas, e
procede-se & contagem total ou gamaespectrometria.

b) Geoquimica estratégica: E feita a determinagdo do teor geoquimico em U de 4guas,
aluviGes e solos, em malhas amplamente espagadas.

c) Prospecgio auto-transportada: Efetua-se a cobertura radiométrica através da rede de
estradas, em substituicdo a prospeccdo aérea.

2.3 — Prospecg¢do Detalhada

Nesta terceira fase hd a comprovacgio de indicios. A andlise detalhada permite a confirmagdo da

existéncia de anomalias. E subdividida em radiometria detalhada, mapeamento geoldgico e geoquimica
detalhada.




g} Radiometria detalhada: Executase o apeamento tadiométrico de um conjunto ‘de

anumalias,

b) Mapeamento geoldgico: Determina-se a distribuicio da mineralizagdo e das anomalias

radiométricas.

c) Geoquimica detalhada: Faz-se a coleta de amostras de &guas, aluvides e solos para

determinagdo do teor de U, em conjuntos de anomalias.

2.4 — Prospecg¢do Sistematica

£ a Olima fase da prospeccdo e visa a avaliagdo qualitativa com a consequente escolha de
superficies menores para exploragBes flsicas, que sdo realizadas com aberturas de trincheiras, pogos e

galerias.

2.5 — Custos Estimados para a Prospec¢do

Prospecgdo aérea:

a) Prospecgdo aeroCintilomAIriCa « . v v v vttt e 13 $/km
b) Prospec¢do. aerogamaespectrometria ... .. ... ... ... e 18 $/km
¢) Prospecgdo com helicéptero . . ............ e e 800 $/h
Geoquimica (1 amostra/km?) .. ............ e ire... 2 a 38%/amostra
Reconhecimento auto-transportado . ..o v v v v e v v v v e e n v v v e 1,8 8/km
Mapeamento’ geoldgico (1 km?/dia).
a) malhas de 200 @ 300 M. . ... vtve vt e ie s i ee et e 60 $/km®
b) malhas de 50m. . ............0..... e e 120 $/km*
Verificagdo de an‘omalia‘s:
a) de helicoptero (2 a 3 anomalias pordia) . ..., e 800 $/h
b) de automével (1 anomalia por dia). . . ...ttt it e 1000 $/anomalia
Topografia radiologica. . . . . . ittt it it e e e e e 15000 $/anomalia
Trincheira e pogos. ... .. e e e e e e e 10 a 20 $/m® escavado
SONAAgENS .+ v v vt i e e e e e .. 5a708/m
Trabalhos SUBLErTANEOS « . o . v it vttt st e e e e e 500 $/m>
2.6 — Custos em $/ton Minério para Exploragdo a Céu Aberto
(Profundidades até 100 m)
Capacidade 200 ton/dia 400 ton/dia 1000 ton/dia
Royalties pelo
uso do solo - 1,75 ‘ 1,75 1,75
Desenvolvimento
primario 7,00 7,00 7,00
Custo de capital 0,50 0,35 - 0,25
Operagdo ‘ 2,75 2,60 2,50
TOTAL 12,00 . 11,70 11,50

;
|

S T .



2.7 — Custos em $/ton Minério para Exploragio Subterrinea

(Profundidades maiores de 100 m)

.Capacidade 200 ton/dia 400 ton/dia 1000 ton/dia

Royalties pelo

uso do solo 1,75 1,75 ‘ 1,75
Remogdo de

cobertura 2,50 2,50 2,50
Custo de Capital 1,20 1,15 1,10
Operacdo 9,00 8,25 7,75
TOTAL 14,45 13,65 13,10

Convém destacar o custo de operagdo para explora¢do subterrdnea que é aproximadamente 3
vezes maior que o da operacdo a céu aberto, e que corresponde a quase 70% dos custos de exploracio.

2.8 — Levantamento Aerogeof(sico no Brasil sté 1973(11)
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2.9 — Sondagens Executadas no Brasil até 1973('| n
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Os recursos disponfveis para a pesquisa do urdnio no Brasil, sdo mobilizados, a partir de 1970,

de 1% do imposto unico sobre lubrificantes e combust(veis Ifquidos e gasosos

(1 ’. Os valores investidos

nos Gltimos anos em pesquisa do urdnio sdo os seguintes:

Ano Verba (milhGes de cruzeiros)
1969 6,0
1970 23,3
1971 37,9
1972 45,8
1973 59,6
1974 68,0
19756 75,0
2.10 — Principais Reservas Brasileiras de Uranio (ton U305)“8)
Custo até $ 10/Ib U304
Jazida do Cercado média............ 2840
Pogos de Caldas, MG estimada.......... 3000
Custo entre 10 e $ 15/tb U304
Jazida do Campo do Agostinho média............ 1100
Pogos de Caldas, MG estimada.......... 2100

Jazida de Figueira, PR

......

------

Reservas potenciais

Araxa, MG — Apatita

Olinda, PE — Fosforita

Pogos de Caldas, — Caldasito’

2000 teor 0,15% /U304
4000 teor 0,04% /U305

20000 teor
100000 teor

0,01%
0,01 — 0,05%

........ 50000 teor

0,02%

300 teor 0,03%
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2.11 — Necessidades Acumuladas de Urinio para o Brasil 'V
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2.12 — Reservas Mundias de Urénio(n)

RA :Recursos assegurados {1000 t U3054)

RE : Recursos estimados . {1000 t U304}
Custo abaixo de 10$/ib, Custo entre 20 e 30%/Ib.
PAIS RA RE - RA - RE
Argentina 9,2 14,0 : 7,7 23,0
Austrélia 70,8 78,5 29,5 29,0
Brasil 2,6 ‘ 2,7 0,7 1,9
Canadi 185,0 190,0 122,0 2190
R. C. Africa 8,0 80 - ~
Dinamarca 56 - 10,0 - -
USA 259,0 538,0 141,0 2310
Finlandia - - - -
Franca 34,2 . 25,0 26,0 20,0
Gabdo 20,0 5,0 6,5 5,0
India - _ - 7,0 0.8
lugoslévia 6,0 10,0 - ' -
Italia 1,2 - - ‘ -
Japdo 3,6 - 472 -
México 1,0 - 0,9 -
Nigéria 40,0 20,0 ' 100 - 10,0
Portugal 74 5,9 - 10,0
Angola - : - - - 13,0
‘Africa do Sul 202,0 8,0 62,0 26,0
Espanha 8,5 - 7,7 -
Suécia - - 2700 40,0
Turquia ‘ 2,2 - 0.5 , -

Zaire 1,7 . 1,0 - -
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2.13 - Prego do U0,

H4 muita dificuldade em se determinar o preco real do U;0y. Deste modo vamos apresentar
alguns dados que indicam a evolugdo dos precos. Em 1973. a ex- Comissdo de Energia Atdmica dos
‘Estados Unidos {USAEC) fixava o preco do U304 a $107/Ib 126) Nessa época o preco real no mercado
era, porém, bem maior:

Capital . ..ot $ 1,68/1b "
Operagdo + royalties . . ... . ... v imin i ennnnn $ 426/1b :
EXPIONGED .« . o vttt e $ 095/1p
Retorno de inVvestimentos . . .. .o o uv i iinvnnnen.. $ 442/1b

Taxas ..o $ 1.85/1b

TOTAL

............. e .. 81316/

Nesse mesmo ano a projecdo da USAEC era a seguinte:

ANO 1980 1985 1990,
Preco
{$/Ib) 17,36 20,94 25,29

No inicio de 1975 a “U.S. Energy Research and Development Administration (ERDA)
apresentou a seguinte tabela dos precos médios de U3031(21

Ano Prego Médio (Dolares de 1975)

1974 7,90 o
1975 8,45 : ©
1976 10,20

1977 _ 10,75

1978 12,05

1979 13,10

1980 13,80

Porém, a “United WNuclear Corporation’, nessa mesma época estava estrpu!ando em seus
contratos de venda o preco de $ 26,70lb. para entrega no infcio de 1976!"

Existe portanto, diferengca muito grande entre o prego oficial e o prego do mercado,
tornando-se muito diffcil estabelecer um preg¢o béasico para o U303. Hé ainda o agravante de que nos
Gltimos meses os grandes produtores estdo estocando o produto, de modo que a tendéncia é haver uma
grgnde elevagdo nos precos do produto.
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2.14 —Principais Reservas Mundiais de Torio' 17}

Reservas asseg;xradas ‘ Reservas inferidas
PAIS ,

{t curtas de Th,03) {t curtas de Th;0;)
E.U.A. 100 000 500 000
Australia | 30000 50 000
Brasil o 10000 _ 20 000
Canada -60 000 100 000
India 150 000 300 000
Restante 15000 60 000

2.15 — Reservas Potenciais Brasileiras de Torio (t de ThOz)“”

LOCAL MINERIO TEOR RESERVA
Grupos Barreiras (ES) Monazita 5% 2250
Morro de Ferro (MG} Torita 1a2% 3SQOO
Araxad (MG) Pirocloro 0,09% 33000

CAPITULO 3

CONCENTRAGAO E TRATAMENTO

As fontes naturais de urdnio sio muito diversas e em conseqiiéncia existem diversos méto-
dos de roncentragio. Neste capitulo apresentamos, como exemplo, o tratamento da pitchblenda e
da carnotita, e a linha de tratamento da monazita.
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3.1 - Tratamento da Pitchblenda'®’

PURIFICAGAOQ

coucenthciu
DO MINERIO
BRITAGEM E
MOAGEM
Hy SO,
DIGESTAO | MnO, ou NaNO
3he - 90°C. 2 g
Bdczz
FILTRAGAO
) Nap CO3 ats pH10
RESiIOUOS SOLUCAO
80804 (Ra) U0, SO4
PbSO, AL(SO04)y
3102
\
Hp S
1
PRECIPITADO X
AI(OH)S SO:U(CCOO
Fe (OH)y Na4U02(CO3);
PRECIPITADO SOLUGCAO
PbS CARBONATO
AS,S3 URANILO
etc... E SODi0
|
NopUs07 FILTRADO
r
SECAGEM DISPOSICAO

COMISSAQ NACIONAL DE ENERBANUCLEASP-PER



3.2 — Tratamento da Camnotita'!!

15

MINERIO

CALCINAGAO

MINERIO -
CALCINADO
soLugAoQ
Hed oiLuioo . oE
’ R LIXIVIAGAO [ No VO3 uo,
EM H30
voct 4
SOLUGRO DE UO,Ce;, AFect,
'voc23, FeCld,
NHy———4 PRECIPITAGAO

HIDROX100S DE

U, V, Fe

H2504 + NOC£03
———
N02003 + FeSO,4

DISSOLUGAO
PRECIPITACAO +
FILTRAGEM

|

Nap (COz) ———0n

PRECIPITACAO
+
FILTRAGEM

Al{OH) ;3

Fe(OH),

CARBONATO DE
URANILO E sdDl0

No{OH) =iy

PRECIPITAGAO
.’-
FILTRAGEM

b3 RESIDUOS
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33 — Tratamento da Monazita'17!

TORTA 1 {

CONCENTRADO DE MONAZITA
MEDIA DE 85% A 95% MONAZITA

MONAZITA

MONAZITA

{

SEPARAGAO
MAGNETICA

MOAGEM

ATAQUE
ALCALINO

|

e FRAGAO ILMENITA

o FRAGKO ILMENITA + MONAZITA
b FRAGXO ZIRCONITA

HOMOGEINIZ AGAO
NEUTRALIZACKO

AGUAMAE DE .

{FOSFATO DE 86010

CRISTALIZAGAO

NG

FILTRAGEM CENTRIFUGAGCAO
TORTA
FILTRADO COM /U CRISTAIS SODA .
CLORETO DE TR.
RETIRADA PRECIPITA~ SEPARAC KO REQPg:ACKO
DE GAO DE
Pb ™ EMBALAGEM s00A
CLORETO DE TR{ - °*
_ FILTRADO
, — | c/u
- TORTA ODE PRECIPITA- TORTA
CONCEN PURIF I~ SULFETO CEO 00 CONTENDO
TRacKo cacko e chumeo| | Napu,07 TORIO
€ CARVAO
CLORETO T.R.&
TORTA DUS
PRECIP1-
TAGAO 29 PRCI-
SECAGEM pitacko ©
DO Th
CARBONATO T.R.’ |
FILTRAA- }
00 NAo
SECAGEM {pecu- FILTRADO
PERADO RETORNA NO
PROCESSO
\ . , y , i
CLORETO carsoNaTo| [suLfato DE| | piuranETO
o 2ot eﬁa:o, 0 e CARBONATO rosrgro SODA
TR MESOTORIO s6Dio DE Th TRISSODICO CAUSTICA
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3.4 — Purificagdo dos éoncemrados de‘ Urdnio
A purificagdo dos concentrados de urdnio visa:
a) eliminar as impurezas ndo radioativas;
b) 'elimir‘lar os produtos de decaimento.

O uranio decai radioativamente pela emissdo de 6 partfculas § e oito particulas a:

238 206
—

4 .
932 “Pb + 8,0 + 6

-1 ®

.. . ' . . 234 234
O urdnio logo apbs ser purificado é apenas emissor a, mas com a formagdo de o¥he 0 ‘Pa

surgern emissGes beta, até que com 30 dias é atingida a saturagdo.

Os descententes mais perigosos em minas e fdbricas sioll).

266 .

98Ra emissor a

222

a6 RN - Gasoso

Pl opo —  Emissor @ e muito toxico.

A transformag¢do do concentrado para um produto considerado nuclearmente puro impde as
sequintes condic¢des:

Be, C,O,F, Mg <01b -
Na, A%, Si,P,S, Ca, Pb, Zr,Ce < 10b
N, K, Ti, Cr, Fe, Ni, Cu, Zn, As, Nb, Mo, Te, Th, La < 100 b

Li, Cl, Mn, Co, Se, Ag, Te, T.R. < 1000 b
Os métodos de purificagdo de uranio usualmente adotados sdo os seguintes:

1) Precipitacio do perdxido UO42H,0
2) Extragdo do nitrato de uranilo

Eter dietilico
Metit-isobutil-cetona
Acetato de etila
TBP

Aminas de Cadeias Longas
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3) Tioca idnica

4) Volatilizagdo do UF,.

. O nivel de impurezas maximo permitido é aquele em que a abisorgdo em impurezas correspunde

- a0,1% da absorgdo no U-235, e é especificado a seguir:

Elemento o,(b) ppm
Boro 750 6,6
Ciadmio 2400 2,0
Samario 6 500 0.8
Eurépio 4 500 1.1
Gadolineo 44 000 0.1
Disprosio 1100 4,5

3.5 — Custos da Concentrag3do

A seguir sdo apresentadas algumas tabelas que indicam os cusios envolvidos com a concentragdc
de uranio. Apesar dos valores aqui indicados serem de 1966, é interessante principalmente notar os itens

que mais influem no custo total, o que basicamente continua ocorrendo.

{.ustos Tipicos de Construgdo de Usina de Concentragdo em Dc’)lares“a)

CAPACIDADE (t de minério}

ITEM
200 ton/dia 400 ton/dia 1000 ton/dia
Britagem + Amostragem 256 000 326 000 755 000
Moagem 99 000 182 000 292 000
Lixiviagdo 46 000 - 135 000
Lavagem 105 000 315000 310000
Extracdo por resinas 229 000 208 000 675 000
Precipitacao mais filtracdo 101 000 118 000 298 000
Disposicdo de residuos 16 000 43 000 47 000
Obras civis 804 000 1 076 000 2373 000
Supervisio 244 000 697 000 720 000
Engenharia + Montagem 100 000 135 000 295 000
TOTAL 2 000 000 3 100 000 5 900 000
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Custos Tipicos de Operacdo de Usinas de Concentragdo
em $/t de Minério!18)

CAPACIDADE
ITEM
200 t/d 400 tv/d 1000 t/d
Mao de obra 4,18 2,34 1,73
Produtos quimicos 2,69 2,54 2,70
Manutengdo ] 0,84 0,86 0,33
Combusti'vel 0,38 0,22 0,27
Taxas + Seguros 0,65 0,18 0,11
Transporte 0,40 0,18 0,22
TOTAL 9,14 6,32 ' 5,36

Resumindo, podemos observar a economia de escala para a concentra¢do do uranio, dividindo-se
o custo de construgdo pela capacidade da usina:

t
CAPACIDADE (;) 200 400 1000
uss
CUSTO (—) 10 7,75 59
kg.d
CAPITULO 4

PRINCIPIOS DE SEPARAGAO ISOTOPICA

Este capitulo apresenta os fundamentos da separa¢do isotdpica de modo geral, que valem para
qualquer processo particular empregado. O objetivo é 0 estudo posterior da separacdo do isdtopo f(ssil
do urdnio, U-235, da mistura binaria U-235 e U-238.

4.1 — Definigdes
a) Unidade de Separagdo: E o menor elemento de uma usina de separagio, que é capaz de
causar separagdo isotdpica. Exs: uma centrffuga no processo de centrifugagdo, uma

barreira porosa no processo de difusio, etc.

b) Estagio: € um conjunto de unidades em paralelo, ou seja, onde se processa 0 mesmo grau
de separac¢do.

c) Cascata: E um conjunto de estagios em série.
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~-—— — -~ —— — — — CASCATA
’ UNIDADE ¥
g UNIDADE
ESTAG|O UNIDADE
; UNIDADE
i UNIDADE L

d) Fragdo Atdmica (X): E a razdo entre o nimero de 4tomos do isdtopo considerado e u

nOmero total de 4tomos do elemento.

e) Taxa de Abundincia (£): E a razdo entre o namero de 4tomos do is6topo considerado e o

— — — —— —— G—— ——— S——

UNIDADE

nGmero de 4tomos do outro is6topo componente da mistura bindria.

X
F= ==

PRODUTO (TOPO)

t

UNIDADE

RESIDUOS

ALIMENTO
SR AR A

Considerando uma unidade de separa¢do, com os seguintes valores do fluxo, fragdo atdmica, e taxa de

abundancia:

FLUXO FRAGCAO ATOMICA TAXA ABUNDANCIA
TOPO L X' £
| ALIMENTO L X 13
RESIDUOS L X "

Com X" < X < X', podemos escrever as seguintes relagdes:

L

LX

It

LI + L"

lel + Luxu

que descrevem o balango material, da mistura e do is6topo considerado, respectivamente.

Fazendo

’

0=t->X=0X'+(1—9)X".'. ]

_ X _x”
XI_X"
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O parametro 0 é denominado ‘‘corte” do processo de separagdo. Podemos ainda definir:

qQ=—=—.
Ell Xll 1_xl

1M1<g<a
JE_X =X
B E X 1-Xx

onde
o é o fator de separagdo do estigio, e

8 & o fator de separagdo do topo. ‘
O fator de separagdo definido acima é Gtil pois, em muitos processos de separacdo, &

independente da compoasigéo.

f) Cascata Simples:

Uma cascata diz-se simples quando os resfduos de qualquer estigio ndo sdo reciclados., O topo
de um estigio é o alimento para o estdgio sequinte. O esquema de uma cascata simples é dado a seguir:

(1] n
L 1 Ly Li+y n
" . " L] []
X3 X3 Xie1 R
ALIMENTO : PRODUTO
1¢ 55 i i+l ” N
am— . _" " R = I\ . Y he————————
Xg ESTAGIO ESTAGIO ESTAGIO] - ESTAGIO Xp

g) Cascata’ com reciclagem Contra-Corrents
O alimento de cada estégid consiste do topo do estigio imediatamente inferior e resfduos do

estdgio imediatamente superior:

PROOUTO
L" P moles
141 .

- x'.l Xp tragdo -
secGRo DE : Lied atomica
ENRIQUECI~ o X"

MENTO ; itl
=~ ‘L‘
} =
—
X
k___- Nuor. ALIMENTO
l F moles
seccXo oe | : X
F
RECUPERA- |
CAOQ '
f > Nw .
RESIDUOS
P ——
f . W  moles
™
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No caso de reciclagem contra-corrente pode-se especificar 6 varidveis externas e 6 varidveis |
internas & cascata, a saber:

Variaveis externas da cascata: P, F, W, XF' XP, 'Xw

Varidveis internas da cascata: Li, L;, L;’, Xi, Xl )I(.’

4.2 — Balango de Material para Cascata com Reciclagem Contra-Corrente

No processo contra-corrente hd duas equagOes de conservacdo de massa a considerar:

P+W(1) ———————  Conservagdo de Massa de U _
g = PXp + WX, (2) =————  Conservagio de Massa de U-235 L

-n
I

FX

De (1) W=F — P, substituindo em (2) FXg =PX, + FX,, —PX,, e portanto obtém-se

Taxa de Alimento: F = P{ w) H4 2 equagles e 6 {
Xg — X varidveis, portanto é |
Analogamente possivel, 2
Xp — Xg
Taxa de Residuos: W = P{ ) especificar 4 varidveis
xF - Xw externas independentes.

As equacGes acima inter-relacionam as varidveis externas; as varidveis internas estdo relacionadas
pelas seguintes equagdes:

{L\ = L;'+ y ¥ P } Para a secgio de &
LX) = Ly, X, o+ PX enriquecimento

{L; = L;'+1 - W } Para a secgdo de
Li’xl' - Li"+ , xl”+ | - wa recuperacso,

A relacio entre 0 topo de um estigio (X’.‘\ e os residuos do estigio imediatamente superior

L SR I -

i+

X; - Xp Ly s

X;'+1 = X; + "':;'——", onde

é chamada taxa de refluxo.
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A condicdo em qde ( - o) - X'i'* = X; define o refluxo total.

4.3 — Namero Minimo de Estigios de uma Cascata com Reciclagem Contra-Corrente

O nimero de estigios para sepérar o alimento em produto- e detrito de dada composicdo, é
. minimo em condi¢des de refluxo total. Isto ocorre pois em condi¢do de refluxo total, a diferenca de
composi¢cdo entre estigios adjacentes & méaxima. Isto significa que recicla-se a maior quantidade de

material, logo o resfduo é mais empobrecido & o produto mais enriquecido, Xl +1 X‘ - :'+ 1 = E;

Da defini¢do de fator de separagdo: E; 1= aE;
para o primeiro estigio: £ = af}
para o segundo estigio: £3 = af) = o)

para toda cascata: £/ = a" ~ g

XP aXW
Mas: g = e £ =at'=
n 1-Xp . 1 1 1—XW
Xp a"X
Logo: = ; de onde obtém-se n:
1-Xp 1-Xy
XP(I - XW)
i Cravron
n =
In o

esta € a chamada equag¢do de Frenske para refluxo total, de onde determina-se o nimero minimo de
estigios.

Xp(1 - Xw) Ep
0 fator w = —————— = — ¢ conhecido como fator de separagdo completo da
- XP)X EW cascata.

O ndmero mfnimo n aumenta quando w aumenta e o fator de separa¢io aproxima-se de 1.

19 Exemplo: Usina de difusdo gasosa de urinio {a = 1,0043) formando produto contendo 80% de U-235,
e residuos a 0,40%

0,80 0,996
Inf—— x
X 0.80 0,20 0,004
= R n I et
Dados  { ™m0 01,0043
Xy = 0,004
Mnin = 1609 estigios
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29 Exemplo: Usina de difusio gasosa formando produto contendo 3,2% de U-235 e resfduos a 0,25%

0,032 09975
n— =22
X - 0032 0968  0,0025
= 3 . o=
. : i
_ Dados . - { " In1,0043

X, = 0,0025

Poin = 601 estdgios

4.3.1 — Taxa de Refluxo Mfnimo
A diferen¢a de composi¢do entre estdgios adjacentes decresce quando o refluxo diminui.

A condigfo de refluxo mfnimo é X . 4 =X, ou seja a diferenca de composi¢cdo entre estagios |
adjacentes é nula.

Da definic3o de fator d ¢a F X 1-x
a definigao de fator de separacao: &= = .
p E" xu . 1 _xl ‘

o « e = NXE g =X )
iv1 ~ Rier T T . . ou
' X|*1+a(1—XH1)
—la—-1)X O —-Xi')
Xl"4_1 - X; = , mas conforme foi
X; + o1 = X))
. X; - Xp
visto Xi"+1 - X; = _I:'_—/—P , logo igpalando as dua; ultimas equacgdes
i+ 1
obtém-se: .
L, 1) (Xp — X)) [X] +alt — X;)] 4
P MM T (e —1)X (1 - X)) ©

Conforme seré visto adiante, em uma ''cascata de separagdo com aproximacgdo infinetesimal’
{a — 1 << 1) a taxa de refluxo mfnimo é:

L

i+ 1

XP—X;

P Min = ik (1= x)

{

Para usinas de difusio gasosa que enriqguecem o urdnio natural (X =0,0072} em uranio
enriquecido a 80%, a taxa de refluxo mfnima é: (« = 1,0043)

L 0,8 — 0,0072
Imin = = 25800
P 0,0072 x 0,9928 x 0,0043
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Concluindo:
-Taxa dé refluxo m{nima > n? muito grande de estagios

Taxa de refluxo infinita = n? de estagios minimo.

Na prdtica utilizase um valor intermedidrio para a taxa de refluxo, 0 que determina os
equipamentos a serem utilizados na usina.

4.4 — Cascata ldeal
‘As condigGes de cascata ideal s3o os seguintes:
a) Fator de separagdo no topo, f3, é constante;

b} Os fluxos do topo e de resfduos, e o alimento para cada estigio, ttm a mesma
composigdo, ou seja, fluxos de composic3es diferentes ndo se misturam.

As condicé‘es podem ser quantificadas do seguinte modo:

)
Eifz

ESTAGIO
i+2

/ L ;hz
/ EsTaGio | Ejsy O
°\( i+l - - !
\ ' e
\ //
~_1 £ ESTAGIO
{ i

I
|&:
' .

Da defini¢do de f: B, = &

E=E., > E=8E,,

Do mesmo modo, da definigdo: f§, , ; = E' +1
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Multiplicando as duas equacdes: & , | = g £y

mas da definicdo de fator de separacdo: &/, 1 = oz.Ei"+ 4 desta maneira obtém-se a rela¢gdo fundament:
da cascata ideal, que é:

B=Va
No caso de ""Cascata de Separa¢do com aproximag¢do infinitesimal’, a ser visto, ,»;
- 1<

a — 1<<1 e pode-se fazer a seguinte aproximacdo

a—1

B -1 =

4.4.1 — Numero de Estigios na “’Cascata ideal”

Para a determinacdo do nimero de estigios da cascata ideal procede-se do mesmo modo utilizado i/
para a determinagdo do nimero minimo de estigios para refluxo total. '

XP(1 —Xw)
In{———]
N = -—
Inp
ou Xplt = Xy)
in[———]
N =2 XW(1 —XP) 1 v ‘
- Ina - ©

X1 = Xy)

n —
O niamero de estigios na secgdo de recuperacdo é: Ny = ————— na sec¢do de
enriquecimento n, =N — Nw Ing '

A equacdo que fornece a taxa de refluxo total na ‘‘Secgio de Enriquecimento” em fungdo do numero
de estagios ¢'6),

Ly
i+ 1 I n—-1
= —— X1 =8 "™ + (1= X,) B

P . B—1

- 18]

do mesmo modo para a “Sec¢do de Recuperacdo”:

COMISSAG MATIONAL DE ENERERA HUCLEAR/SPPER
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1 . :
=5 [XWB B —1) + (1 —X,) (1 -87]

-

A Tf(tulo de exemplb considere uma cascata ideal alimentada por uranio natural (XF = 0,0072),
com produto enriquecido a 80% e resfduos com teor de 0,4% (XW =0,0040):

Para produzir-se um mol de produto, é necessria a quantidade de alimento:

Xo = Xw 0,80 - 0,0040
F = = = 249 moles
Xg — X, 0,0072 — 0,0040
¢ quantidade de resfduos:
Xp = Xg 080 - 0,0072
= = = 248 moles
Xg — X 0,0072 — 0,0040
Como
B =+va =+1,0043 = 1,00216
O nuimero total de estagios é:
[0,80 (1 — 0,0040)
n
0,0040 (1 — 0,80)
N=2 - 1= 3217

in 1,0043

O numero de estigios na “seccdo de recupera¢do’’ Ny ¢ dado por:

(00072 089
09928 ~ 0,004
Ny = 2 -1=1274
In 1,0043

O esquema dado a seguir ilustra o processo. As ordenadas indicam o nimero de estagios, e as
abscissas indicam a taxa de refluxo. Pode-se observar que a taxa de refluxo é méaxima no ponto de
alimentacdo (Feed Point),

4.6 — Taxas de Fluxo

A taxa de fluxo total (de ‘“‘topos” ou resfduos) € uma medida do tamanho da usina de
separagdo. Na usina de difusfo gasosa, a quantidade total de poténcia gasta no bombeamento de
gis entre dois estdgios sucessivos é proporcional ao fluxo total de “topo”.
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PRODUTO X, = 0,80

—_———— — 3217
——— — — —— 2000
ALIMENTO
Xg =0,0072 .
- —_———274
- ——0
RESDUOS
Xy= 0,004

Net DE ESTAGIOS

TAXA DE REFLUXO

' Grande taxa de refluxo no ‘/feed point” onde

CARACTERISTICAS DA L'/P* = 51600.

CASCATA IDEAL Répida diminui¢do da taxa de refluxo para
estdgios mais superiores.

A taxa de fluxo total de “topo” na seccdo de recuperagdo, J;v. é(s’:

' Xel1 = Xy)
A
W Xyl = Xg)  BIXg = Xy) (1 —2X()
o =— {[1~-X,8+1 -
w g X (B — NXg (1 =Xg) J

A taxa de fluxo total de residuos na sec¢do de recuperacdo, J:/; é(s):

Xell = X!

I s e e
w " X = Xp) (X =X [B° — (87 + 11X,]
o= —— ([B— Xy B+ -
W=, {18 —XyB+ M) n g Xell = Xg) (B—=1)
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A taxa de fluxo total de “topo” na secgdo de enriquecimento, J;, ¢!6).
[Xp(B+1) —1]1 ik
+1) -1l —————
P P Xe(h =Xp)  (Xp = Xp) (1 —2Xp)
)y, = { + B
g-1 ing Xe (V=X (g—1)
A taxa de fluxo de residuos na seccado de enriquecimento, J;,‘, ¢!},
_ [x B -4l Xp(1 —Xp)
+1) -f}In ———— y
p P Xell = Xp)  (Xp = Xg) [B% = (B2 + 1)X)
Jp = { +
PBg-1 Ing Xell = Xc)B = 1)

Estas equagles sdo obtidas a partir de:

J, = N)éN L’ L=
w i=1 ] P =Ny i+1
Jl' NEW Ll' Jll Nz—. Ll!
w =1 j P =Ny, i+ 1

O fluxo total na cascata inteira é a soma das quatro componentes:

B+1 Xe(1 —Xw) Xp(1 —XF)
= —— [W(1 —2XW)In ———— + P(2X; = 1)In —]
(B—1)nB Xw(1 —XF) XF(1 —XP)
Como F=P+W,
a equacdo pode ser reescrita como:
FXF = PxP + WXW ‘
frl [wi2x 171 xw + P(2X i X F(2X 0l XF ]
= — -1 In —1in - -Nin
(8- 1)ng W 1 Xy P 1-Xp F 1— X
b ~ 1 Saida Entrada »
(1 . o )
{2)

O primeiro termo (1) mede a dificuldade relativa da separagdo, e grande para § =~ 1 e pequeno
para B >> 1 ou B << 1, e depende apenas de § = £'/£, isto é, da razdo entre as taxas de abundéncia do
produto e do alimento, que foi definida como sendo o fator de separagio do topo.

0O segundo termo mede a grandeza do conjunto de separagdo, e é proporcional a sai’da de material.

E grande quando o produto e residuos diferem muito do alimento, em composi¢do; e pequeno quando
as composi¢Ges sdo préximas.

4.6 — Cascata de Separa¢io com Aproximag3o Infinitesimal

A cascata de separagdo com aproximagdo infinitesimal é definida tal que: a — 1 << 1.




*g i

s Nnan

30

A condi¢do f=+/ a pode ser aproximada para:

8 1_0:—1
2

A taxa de fiuxo de residuos de uma cascata ideal pode entdo ser aproximada para:

P(X, ~ X) 2P(X, — X)

[T - [

. ou
B-1X{1-X) la—1) X{1 =-X)

A diferenga de composicdo entre o “topo” e o “Residuo é:

(= NX;(1 = X))

X; =X = —————————, para 0 caso de separacdo com apro'ximacio infinitesimal
X +all =X}

X=X = {x—1) X (1 -—X;); mas:

" [ X:—XP
X TN ST

i+ 1

, logo:

P
X;=Xi_ 4 = (@a=-1X(1 -X) —-E’—,(XP =X _ 1), que pode ser aproximada poruma e-

quacdo diferencial, ji que Xi' ~ Xi ~ X; -1

dX P
— = (a - NX(1 =X} -~ — (Xp = X)
d' L”

O fluxo total de residuos na secgdo de enriquecimento pode ser calculado através da seguinte
integral:

=N L"d fo e 3 ax
_ i = . g
P NW + 1 XF dX

Jp serd minimo quando o integrando for minimo.

di 1
dX e - 1X{(1 -X)
L" (L2

(Xp — X)

obtém-se Lgﬁ mo derivando-se o denominador e igualando-se a zero:

{a - 1)X(1 = X) N 2p
(w)? (L’

(Xp--X) = 0
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2P(>(P - X} ]
E portanto L' . = , que é exatamente igual ac fluxo de residuos na
étimo (a_1)x(1_x)
cascata ideal
2 XP I'T} i N . m d' . b é
JP = fx thimo ;;dx, substltufndo Lot. e F)_(_ , e integrando, obt m-;e.

. ap ]
JP = ;—:—1-)—2' [(2XP - 1) In

+

O fluxo tatal é igual ao da cascata ideal a menos do primeiro termo j& que
a ~1

2

. portanto:

8 Xw Xp XF
J = [wi2Xy, — in +P(2Xp — N)n — F(2Xg = 1)in

(e~ 1)? 1 - Xy 1-Xp 1-X

]

F

A taxa de fluxo total de ‘“‘topo’’ e residuo nas duas sec¢Oes é metade desse valor.

Por exemplo, para se formar 1 kg de produto enriquecido em 80%, a partir de urdnio
natural, com teor dos residuos de 0,4% seria necessirio um fluxo total de 30 MKa.

O termo D:

A Xw Xp » Xg
D = W(2X, — 1) In —— +P(2X, — 1) In ~F(2Xg — 1} In
w 1= Xy P 1-X, F 1-Xe

é chamado “Capacidade de Separagcdo” e independe do processo de separagdo utilizado.
X.
t

O termo @, = (2Xi-— 1) In é chamado “potencial de separagdo’’; tal que D pode

A
ser resumido como:
D= W\yw + Py — F«;-F,

Reescrevendo esta expresso em termos de massas, define-se o trabalho separativo E:

E= Mw\l‘w + Mpq.p — vaf

A “Capacidade de Separacdo’’ é importante pelo fato de que muitas caracterfsticas da
planta que contribuem para o custo de enriquecimento estio relacionadas com ela. Por exemplo

citamos: a capacidade de bombeamento, o consumo de energia, a 4rea total de barreiras para o
caso da difusdo gasosa, etc.

J& o trabalho separativo d& uma medida da quantidade de separacdo levada a efeito por
uma cascata.
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4.7 — Unidades Usadas

QO potencial de separagdo é dado por:

w = (2x — 1) In
. 1—-x

e portanto é adimensional.
A capacidade de separagdo é expressa por:

D=W.¢ + Pu'p — Fuwy

e tem a mesma unidade de W, P, e F, sendo portanto medida em moles/dia.

O trabalho separativo é expresso por:
E = Mytw * Mpwp — Mowp

e tem a mesma unidade de M, Mp, e M,, sendo portanto medido em quilogramas.

Costumase também expressar a Quantidade de Trabalho de Separagdo para produzir- uma
quantidade unitdria de produto de composi¢io x pr 2 partir de alimento de composi¢do x,, em uma
cascata ideal sem sec¢do de recuperacdo. Deste modo escreve-se:

E
e w P —x
Mp X¢ =X Xg — X

A dimensdo utilizada para E/Mp é chamada unidade de trabalho separativo, e simbolizada
por UTS,

Exemplo 1: Cilculo do trabalho de separagdo de produto enriquecido 10% em U-235, paragum
processo que é alimentado por urdnio natural (0,711% U-235) e produzem-se residuos a 0,20%‘)em

U-236.

Resolugdo:
Alimento — Xg = 0,00711
Produto — X, = 0,10
Residuos - Xy = 0,002
E Xg = X¢ Xp = X
_—= (‘)w + «pp ———— \"f
Mp X¢ =X, _ Xg =X,
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-
~
i

2¢ = (2x =N (x, /1 —x) = (2x0,00711 — 1) In (0,00711/1 — 0,00711)

,..

£
3
1

‘2xp —1in (lxp/1 —xp) = {2x0,10 ~ 1') In (0,10/1 - 0,10}

il

w = (2x, - 1_) In(x,/1 —x, ) = (2x 0,002 —~ 1) In (0,002/1 - 0,002)

we = 4,870 vy T 1,758 U 6,188
logo:
E (0,10 — 0,00711) . (0,10 — 0,002)
— = (6,188) + (1,758) — (4,870)
Mp {0,00711 - 0,002) _ (0,00711 --0,002)
E
— = 19 UTS
Mp

Exemplo 2: A capacidade da EURODIF serd da ordem de 8000 t de UTS por ano. Qual serd a

producdo anual de urinio a 2%, se o alimento é uridnio natural e se obtém residuos a 0,25%?

Solug¢do: Calculando os potenciais de separa¢do temos:
v, = 593 wy T 3,75 v =489

Substituindo na expressdo de E/Mp temos:

8000 (0,02 - 0,00711) (0,02 — 0,0025)
= (5,93} + 3,75 —

M, " (0,00711 — 0,0025) (0,00711 — 0,0025)

(4,89)

De onde:

Mp = 4330 t/ano

4.8 — O Tamanho Otimo da Secgdo de Recuperagio

O custo do trabalho separativo e do alimento na "seccdo de recupera¢do’’, depende do teor dos
residuos. Quando a composi¢do dos residuos tende a zero, as quantidades e custo do alimento atingem
um minimo, mas o tamanho da sec¢io e sua contribuicio ac custo do produto aumentam
indefinidamente. Por outro fado, quando a composicdo dos residuos aproxima-se da composi¢cao do

alimento, a quantidade e custo do alimento aumentam indefinidamente, mas o tamanho da seccao e sua
contribuicdo para o custo do produto tendem a zero.



34

.

CUSTONUNITARIO DO PRODUTO

Mas:

S

COMPOSICAO DOS RESIDUOS: X, X

Considerando:
E: quantidade de trabalho separativo feito por ano, a um custo unitdrio CE;
MF: moles de alimento carregados por ano, a um custo unitdrio CF;

O custo total anual é: C=ECE + MFCF. _

Sendo feitos anualmente M, moles do produto, o custo unitario do produto C, é:

=

C c E C F C
I= em—— TS e— + —
p 3 F
Mp MP MP
Ry ) = (Xy = X.) E T W
— = {wy —w) ~ - _—
P YE P~ %
M, ! Xp — Xy
e Xp — Xw
_E_P "W
P xF - xw
c, = [l ) = (X, — X;) L vW] c [XP _ xw] c
- = [\, — —_ — —— + [—
P P~ P~ F E F
Xg — Xy Xg — Xy

1
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A composi¢cdo 6tima dos res(duos é tal que:

dC,

— =0 ou

dXy

Xp — Xgp dw,, @ — @y Xp — Xg Ce

{ - ;cE+ =0
XF"XW dxw xr—"xw XF‘XWXF"'XW

Representando a composi¢do 6tima por Xo, temos:

dw
Ve — w, — (XF -—Xo) (;)_(,o

| ” 1Ce = Cg

onde o termo (A) indica o trabalho separativo necessério para se produzir uma quantidade unitéria de
material de composigdo XF, a partir de material de composi¢do X o+ €M uma cascata ideal sem secgdo de
recuperacdo. Logo a composicdo 6tima dos resfduos corresponde aquele valor X o Que produziria
alimento num teor XF, com 0s mesmos custos. As figuras esclarecem o processo.

PRODUTYO PROOUTO
Xp Xp

CUSTO DE

CUSTO DE
TRABALHKO TRABALMO
SEPARATIVO SEPARATIVO
CUSTO DE
RECUPERACKO )
EXTRA CUSTO DE _
RECUPERAGAO
custo pe| X EXTRA
ALIMENTO
RESIDUOS ALIMENTO  RES(DUOS
Xo Xo L
(a) (8)

Custos em Cascata Ideal com Recuperagio Otima
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Para a composi¢do 6t|ma de resfduos, X os dois processos tém mesmo custo, as &reas extras
no caso B, sdo exatamente iguais a0 custo do al»mento no caso A,

CAPITULO §

METODOS DE SEPARAGAO ISOTOPICA
5.1 — Difusdo Gasosa

O processo de difusio gasosa baseia-se no fendbmeno de dispersio molecular: Numa mistura de
gases, as molefulas de menor massa tm maior velocidade e chocam-se com maior frequéncia com as
paredes do recipiente.. Se essas paredes tiverem poros que permitam apenas a passagem de moléculas

individuais e ndo permitam o escoamento de gds como um todo, dar-se-4 inicio ao processo de
separagdo.

A Figura 5.1 mostra um esquema de dois estigios de separacdo. A mistura de gases penetra no
difusor 3 pressdo alta. A fracdo leve atravessa a barreira enquanto que a fragdo pesada é reciclada,
retornando para o estagio anterior. Em cada estigio hd um compressor que leva o gis da pressdo baixa
de um est4gio, para a pressio alta do estdgio imediatamente superior. Além disso h4 um refrigerador, que
retira o calor de compressdo do estagio,

COMPRESSOR REFRIGERADOR

A

BAIXA PRESSAO P+
‘t #| ALTA PRESSAO -
| FrACAO 4 »
LEVE
BAIXA PRESSAO
- ALTA PRESSAQ f=— }, ALIMENTO
FRAGAO
PESADA
. |

Figura 5.1 — Estigios de Difusdo Gasosa
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O grau de separacdo em cada estdgio é pequeno, sendo necessdrio que vdrios estagios sejam
acoplados formando o que se costuma denominar “‘Cascata de enriguecimento’’.

A anilise qualitativa do processo é baseada em algumas leis que sedescrevem a seguir.

5.1.1 — Lei de Knudsen

A lei de Knudsen'® trata da corrente molar (moles/seg.cm?) para gases puros em meio poroso.
Pressupbe a hipGtese que a pressdo é tdo pequena que as moléculas ndo colidem entre si, sendo
predominante as colisGes das moléculas com as paredes. Este fluxo de gas é denominado molecular.

" Seja N a corrente molar do gis, M a massa molecular, P’ a pressdo da entrada, e P’ a pressdo de
safda, conforme a Figura 5.2.

ENTRADA l SAIDA
l BARREIRA ’
POROSA
-~ |
|
Pll ' P"

Figura5.2 — Corrente Molar do Gdas Atravesando a Barreira Porosa

(P~ P)

— Eq.5.1
VM

De acordo com Knudsen: N = a
onde "a” é uma constante que depende do meio e do sistema de unidades.

5.1.2 — Lei de Poiseuille

A lei de Poiseuille‘s’ trata a corrente molar do gis, com a hipbtese de que a pfessio seja
suficientemente alta, tal que as colisSes entre as moléculas sdo tantas, que o gis apresenta fluxo laminar.
As colisGes de moléculas entre si sdo predominantes.

o (PHZ - Pl2)
Neste caso limite: N = b ~——— Eq.5.2
N
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onde “u’ & a viscosidade do gis e b’ é uma constante que depende do meio e do sistema de unidades.

£ importante notar que as diferengas com relagdo a lei de Knudsen sfo:

a) A corrente molar na lei de Poiseuille & broporcional A diferenga dos quadrados das
pressdes. '

b) A corrente molar varia com o inverso da viscosidade enquanto que na lei de Knudsen, a
corrente varia com o inverso da raiz quadrada da massa molecular.

Numa regifo de pressdo intermedidria pode-se expressar a corrente molar com uma combinagdo
das duas leis vistas acima: ’

(P" _ Po) (Pnz - Plﬂ)
+b —mm

=a - N
VM B

Eq.5.3

5.1.3 — Mistura de Dois Gases

O caso de mistura bindria & importante pois engloba o da mistura do U235F¢ com U??3F, j4
que a infludncia do U23*F e do U23®F pode, a principio, ser desprezada.

Considerando a Figura 5.3, onde temos:

N,; = corrente molar da fragdo leve
N, = corrente molar da fragdo pesada
xl', Yl =

fragBes molares do gés leve na entrada e safda, respectivamente;

{1—-Xx"), (1 =-Y)

fragdes molares do g&s pesado na entrada e salda, respecitvaments;

P = fragdo molar do componente leve, no fluxo liquido que atravessa a
barreira.

Analisa-se primeiramente o caso ideal e em seguida discute-se o caso real, ©
5.1.4 — Separagdo ldeal
Neste caso h4 duas hipOteses a considerar:
a) a pressdo de entrada é pequena, podendo-se considerar o fluxo molecular.

b) A pressdo de safda é desprezfvel. Com essas hipbteses temos:

PI

__)0

v A e W L o R SIS R



Deste modo:

aPllx" aPIl(1 —_— XII)
1 = ——— e Ny = ———
VAN v M,
ENTRADA SAIDA
BARREIRA
P" \\ P'
N
LEVE 1 Y
xll
" A
N,
PESADO
(1-x") (1-v) l (1-Y")

A fragdo molar do gés leve, no fluxo lfquido que atravessa a barreira é:

Ny
p = —
N; + N;

analogamente para o gés pesado:

N,
{1-y) = ———
Nl + Nz
Dividindo-se as duas expressoes:
v N, X'V M,
- N (1=X")M,

v oaexn [

x+ (1 =v M,

e portanto
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ou de outra forma:

1~ /M
_‘.’._/ ( V) = __2_ =a° Eq.5.4

xn (1 - xn) Ml

sendo a chamado fator de separacdo ideal, @ indica a razdo entre as fragOes molares do gis leve e as
fragBes molares do gis pesado. ' '

‘Como geralmente utiliza-se no processo de separacio o hexafluoreto de uréinio, o valor de a
pode sar calculado, a vale:

VAVEELT a2 .
@, = = - e = 100429

TEETT-F QPP

A composicdo do gas de entrada (Xo) que resulta num fluxo lquido de compasico » 6
encontrada substituindo-se X'’ por Xo‘

v
X, = ——me : Eq.5.8
° vt (1-v) ? :

6.1.6 — Eficincia de Separagdo da Barrsira

No caso real devem ser considerados tr8s efeitos que alteram os resultados da secgdo
anterior(s'w’:

1} A pressdo de safda P’ ndo é desprezfvel causando um fluxo molecular no sentido da safda
para a entrada, que dificulta a separacgdo.

2) Ndo se pode considerar apenas fluxo molecular, pois umav certa porgdo de gis apresenta
fluxo Yaminar. - ©

3) A resisténcia 3 transferdncia de massa na safda da barreira diminui a separagfo.

A redugdo na separagio provocada pelos trds efeitos acima & expressa definindo-se uma
eficidncia de separagfo Z:

v = X"

v—Xo

Z Eq.5.8

Vamos analisar mais detalhadamente o primeiro efeito.
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5.1.6 — Efeito da Press3o de Saida

Consideremos uma press3o de salda P’ finita, mas com P’ e P” pequenas tal que existe apenas
fluxo molecular. Neste caso o fluxo l(quido 6 igual A diferenga entre os fluxos nos dois sentidos:

a
Ny = —— (P"X" -~ PY’)

v M,

a
N,; = P"(1 -X") - P(1~Y)

VM,

A composigdo do fluxo liquido é portanto:

N tal/ My) (X" = P'Y’) -
N; + N2 ‘a'_‘ (PX" —P'Y') + a [P"“ X*) P’(1 Y')]
VM, VM,
a P
(—==) (X" == Y')

) VM, P -

X ) e e - X - 1 - v

NN &

VM P
— (X" - = Y)
v M, P
vV M P’ P’
(X - ~ YY)+ {1 =X) - = (1Y)
v M, P P
P S
chamando r = —— e sabendo que a_ = /- — , temos:
Pn Q M‘
o, (X" —rY’)
u =
a X" ~a ¥+~ X -t 'Y’
a, (X" —rY’)
v = -

a X"+ 1= X = rla Y+l = Y)

tirando o valor de X’ na equacdo acima temos:

VQOX” +p -uX" — rv(aoY'+l -Y) = auX" - aorY'

xn

(v, —v —a ] =rda Y +1-Y) — oY ~vy

ru(aoY’+ 1-Y) - aorY' -V

WO—V—QO

COMISSAC NACIONAL D ENCRBA NUCLEAR/SP-PEN
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rv(aoY' +1~Y') - aorY’ -

xll 3
@, v—-1) —v»
v—r (moY'+v-v Y'——aoY’)
xll =
«-—-a (v —1) |
v+r (aoY‘+vY'+vY' -vaoY’ — )
X'l =

Y+ ao‘(1 —v)

Substituindo na Eq. 5.8 obtém-se o valor da eficidncia de separaclo:

v+ e Y By — s Y —p)

[T
y — X" V"’ao“ —v)

v—xo y

v +oz°(1—v)

viv + ot =n] -v = rla Y +pY —pa ¥ ~v)

vivta (1-v])-v

viv+oa (1-») = 1] = rla Y +0Y' —pa Y’ V)

viv +a,(1-¥ - 1]

vil —») (ao -1) - r(aoY'+vY'—-va°Y'-v)

v{1—v) (mo -1)

&ov'u ~p) — v (1Y) ©

Z=1 ~¢ Eq.8.7
y(1 —p) (ao-l)

Para o caso de composi¢Bo do gés igual 3dquela do fluxo Hquido atravessando a barrsira
= Y'=p temos: -

e v(l-v) —v(1-) vt —v)la, - 1)
Z=1-r - =1~
v(!-—v)(ao-—l) v(1~v)(a°-—1)

Z2=1-1r Eq.6.8
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5.1.7 — Caracteristica do Estigio de Separagdo

Considere o estagio de separagdo esquematizado na Figura 5.4.

FRAGRO G
LEVE Y
BAIXA
PRESSAO a”
1?
3 C J ) 1 [ ) j
ALIMENTO — =
L L'-d" FRAGAO
L ALTA - 0 " " PESADA
F PRESSAQ X X +dX
X L,X

O alimento que entra no estagio contém uma fragdo molar XF de componente leve. O estdgio o
separa em uma fragdo leve contendo uma fracdo molar Y do componente leve e uma fragdo pesada
contendo uma fragdo molar X. De tal modo que: Y > X > X.

O fator de separa¢do do est4gio « 4 definido como sendo:

Y1 -
o= -X Eq.6.9
X{-=Y)
A eficiéncia de separa¢do do estdgio E é definida como sendo:
g= X - E
= L 5.10
Y - X, 4

onde Xo é a composi¢cdo do gis na entrada de uma barreira ideal que daria na safda um gds de
composigdo Y.



Da equacdo 5.5, temos:

(g =Y (1-Y)

Y - X = Eq.5.11
° Y+ta (1Y)

Como para o hexafluoreto de uranio a, = 1,00429 ou seja, a — 1<<1,eY,X,eX o sdo quasa iguais
podemos escrever: ‘

_YO-X L _YU-X -X0-¥_ vy -X
X(1-Y) X(1-Y) X(1-Y)

fa-NX(1=Y)=Y =X ou ¥ -X=(a~=-1)X(1-Y)

Y-X - Y - X
Como: E = =
Y - X, (a°—1)X(1—Y)
e portanto:
a -1
E = Eq.b.12
a, -1

Vamos determinar agora a relagdo entre a efici®ncia de separagio do estdgio, E, e a eficidncia de
separac8o da barreira, Z.

Analisaremos dois casos:

a) Composigdo Uniforme: quando o gés, em ambos os lados da barreira, tem composi¢do
uniforme {ou seja mistura perfeita), o gds na regifio de alta pressdo tem a mesma
composi¢do que a fragdo pesada.

- ©

X" =X

e além disso, o gis atravessando a barreira, o gis na regido de baixa pressfo, e a fragdo leve tdém mesma
composic¢do.

v=Y =Y
Logo neste caso: £ = Y - X v - X
Y - X, v - X,
- E=2
v — X" v - X

V—~X° u—)(o

VTR
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Portanto para composicio uniforme do gis ao longo de toda regido, a eficidncia do estigio é a propria
eficidncia da barreira.

. b} Composicio ndo-uniforme: quando a composicdo do gis varia na diregcdo do fluxo, a
fracio molar do componente leve na regifo de alta pressdo, X", diminui de X para X.
Isto ocorre pois o componente leve vai passando para a regifo de baixa pressio. Do
mesmo modo o fluxo molar L™ diminui de L para L. Este caso é mais realfstico e é
regido pela equac¢do diferencial:

ydL" = Lnxn - (Ln —dL") (xu+dxu) Eq-5-13
onde:
L = massa de componente leve atravessando a barreira numa faixa de
largura unitéria.
L”X’* = massa de componente leve 3 esquerda da faixé;
(L” —dL"”) (X" + dX”) = massa de componente leve 3 direita da faixa.
Desenvolvendo a expressdo acima:
dx’l
"o o= xll -y
dLIl
Mas
v - X' = X{a, —1) X7 (1 —=X") = ‘»
- LY — = ~Z{a —1) X" {1 =X") Eq.5.14 {
dL” ° !

Geralmente a eficidncia da barreira Z depende da composicdo do gis Y’ na regido de baixa
pressdo, e a resolu¢do da equagdo acima torna-se muito diflcil. Quando Z & independente da composi¢io
integra-se do seguinte modo:

Supomos que X' varie tdo pouco com L que pode ser considerado constante e igual a X:

o”

IX dx” IL - .
_— - D — o -
xg X" (1 =X" L b °

(X = X;)

L
—— =~ X({a, ~1) W —
X0~ X! la, ) fu )

L
F
Xeg =X =2a, -1) X {1 -X) —I:- Eq.5.16
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A conservagdo do componente leve permite escrever:

6 Xg - X Le L
— s Y = X = =2 -1 X(1 =X — u —
1, Y -X ° 6 ¢t

Da equagdo 5.12 obtemos a eficiéncia do estdgio em fung3o da eficiéncia da barreira:

L Lg
20 =1 X{1 =X} — Qu —
£ - Y - X _ o G L
(@, =1 X (1 =X) (@, = 1) X {1 =X)
Le Le
E=-2 —/— & — £q.5.18

G
Chamando de 0 =— & fracdo do gas que sofreu difusdo (também chamado “‘corte”’), temos:

Le
Le Le B 1 1
L Lg -G G 1-0
1 — —
Le
1 |
e 4 E = - Z - — . Qn (————-)
0 1-0
Z
E = 5— n (1 -0 Eq.5.17
n(1 -0)
Como —-;—— > 1= E >2Z e portanto,

a eficidncia do estagio & maior que a da barreira.

Em uma cascata ideal, em que 0 =1/2, ou seja o alimento divide-se em duas fra¢8es iguﬂi,
. temos:

£n 1/2

= 1,386Z

6.2 — Cantrifugagfio . !

A separacdo isotdpica por centrifugacdo baseia-se no seguinte processo: uma mistura de dois
gases contidos num cilindro em rotacdo é separada, com a componente de maior massa molecular
concentrando-se na superficie mais externa, e a componente mais leve concentrando-se junto ao eixo do
cilindro.

1
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O poder maximo de separacdo depende da quarta poténcia da velocidade periférica”'a'g', e

esta por sua vez é limitada apenas pelas caracteristicas flsicas do material utilizado na construgdo do
cilindro da centrffuga.

Deste modo, o enriquecimento por centrifugacdo tem o seu desenvolvimento associado 3s
pesquisas de materiais mais resistentes.

5.2.1 — Distribuigdo de Densidades e Pressdes em um Gas Submetido 3 Centrifugagdo

Considere um gds isotopicamente puro, submetido a centrifugagdo, com as seguintes hipdteses:

a) A centrifuga é cilfndrica e fechada, tal que a massa de gis durante a operacio &
constante,

b) O g4s adquire a mesma velocidade angular da centrffuga.

c) A centrifuga tem velocidade angular W constante.

d} No equilfbrio, ndo existe movimento do gas nas dire¢des axial e azimutal.
e) O processo & isotérmico, com uma temperatura absoluta T.

/
A centrifuga estd representada na Figura 5.5 num sistema de coordenadas, com eixo coincidents
com o eixo Z.

Figura55 - Representagdo da Ceéntr(fuga no Sistema de Coordenadas



Seja d 7 um volume diferencial de gas no interior da centri{fuga, de posi¢do:
T - -
q=Xi+VYJ+ 2k

A veiocidade e aceleragdo do elemento de volume sdo:

Por hipbtese as componentss da velocidade e aceleracdo na direcio axisl sfo nulss, no
equilfbrio, logo: ' 8 .

daz d*z
—= e — =40

dt dt?

Transformando para coordenadas cil(ndricas:

il

X r cosé

Y r cosd

Como o movimento se realiza em circunfer8ncias concédntricas, sem deslocamento azimutal, o
raio r se mantdm constante no equilibrio.

Derivando, temos:

' ©
dX do d’x dd . d*6
— = rsenf — — = ~rcosd (—)° — rsenf —
dt dt dt dt
dy df d*y dé , d*o
— = rcosh) — ~—— = rsenf (—) +rcosO-—-;
dt dt dt dt dt
dé d’6 dw
Como W = — = constante -+ — = — =
dt dt dt

finalmente, fazendo as substituicBes, temos:
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g do
:‘-—- = —{r COSB-I' + rsenOT) ‘—)2
& _d

— =7 (=) =-TwW

dt dt

O vetor acelera¢io & perpendicular ao eixo Z e de sentido oposto a ? ou seja dirigido para o centro do
eixo de rotagdo.

Consideremos agora um volume V de superficie S contendo uma massa de gés, girando em
torno de Z, formado pela soma dos elementos d 7. Sobre este volume atuam as forgas:

a) externas: tais como a da gravidade, representadas por ? (dinas/unidade de massa).

b) de pressdo: ?, = Pd§, sendo d§ um versor perpendicular a S.

A forca total agindo em V é:

B=sff fTpdr — S PdS

v S
Onde:
p = densidade do gas.
pd7 = massa do elemento de volume.

Pelo teorema de Gauss:

I, PdS = [ [, WPdr = [[f gradP dr , substituindo:
- -
F = J'ffv (fp — gradP) dr o £q.5.18

Por outro lado, a forca que atua sobre V pode ser obtida derivando a quantidade de movimento
em relacdo ao tempo:

4

Falirr Voar=srr Yopar 505 V- toan)
= — pdr = — pdT + — (pdT

dt v v dt P v dt
Como a massa, pdT, é constants com o tempo:

d s dav
— {pdr}) =0 - F=fff — pdr Eq.6.19
dt v dt )
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igualando a Eq. 5.18 com a Eq. 5.19, temos

-

- dVv

fo —gradP = — p
dt

>
Desprezando-se as forgas externas: f =0

-
dVv 1
— = - —gradP
dt p
1
TW? = —grad P
dv g
mas == — = —7W?
dt

Em coordenadas cillndricas:

Q.

p oP o

gradP = — R + —— P + — k ,logo temos:
dr r df 9Z
1 9P 19 aP
Tw? =—[~ﬁ+——3+_-':]
p  or r o0 y4
N Hibri apP oP 0
o ui riog; — = — = e portanto
noed M 0z P
1 oP
- —=rw?
p Or
como P = P(r) e p = plr)
1 dP
LI Eq.5.20
p dr :
PRT @

Supondo gés perfeito P =

Substituindo na eq. 5.20

1 dp RT 2
— .= =7rW
p dr M

plr) Mw? r?

pl0) 2RT




MW2 3/
plr} = pl0) e 2RT

Analogamente

P(r) = P(O) e MW /gt

5.2.2 — Fator de Separagdo
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Em uma mistura de gases (U2>%F¢ e U?*8F,) a pressdo parcial de cada componente é dada

por:
b ‘ o (0) (M,w’r’
= exp
o 2RT
Py = P1(0) exp (2T
= exp
o 2RT
A fragdo molar do components leve é:
N P, _ Pressfio parcial de 1

’

P, + P, pressdo total

A fragdo molar do componente pesado é:

P, Pressdo parcial de 2

(1 ....x’) = =
P, + P, pressio total

A taxa de abundincia é obtida achando-se a raz3o entre X' o (1 — X'}

M, W2

2RT
2

M;W r

2RT

Py (0} exp )

3

PQ(O) exp ( )

M; — M, W2l
> £(r) = E(0) exp [—‘———'—2—‘_‘—127)—-——!—]

My — M, )W2 r?
2RT

como Mz > My = £(0) = E(r) exp | ]

Eq.b.21

€q.5.22
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O fator de separagdo é por defini¢do a razdo entre as taxas de abundancia, ou seja:

(M3 — M)W (2
a=exp [

E importante verificar que o fator de separacdo depende da diferenga entre as massas moleculares enquanto '
que no caso da difusdo gasosa depende da razdo das massas.

'

Podemos observar na Tabelav V.1‘7'8'9) os valores de a para vdrias velocidades periféricas, para
o UFQ, '

R = 8,319 x 107 gcm?/seg® (°K) mol

. Tabela V.1

Valores do Fator de Separagdo

velocidade (m/S)
a

Wr

200 1,00543
200 1,0219
300 1,0499
400 1,0905
500 1,1450

Notamos ainda na Tabela V.1 que os valores de @ sdo bem maiores do que na difusfo gasosa.

Isto possibilita a utilizagdo de menos estagios, no caso da centrifugacdo, para atingir-se um determinado
enriquecimento.

6.2.3 — Equagdo Diferencial da Centrifugacio

. 3

Até agora fizemos a hipdtese de que a massa de gas dentro do cilindro § constante. Na realldacf
hd um fluxo de alimentagdo e de safda do cilindro, Provocando movimentos do gés, que alteram o
equilibrio. A equagfo diferencial que governa o processo'”’ § a seguinte:

p X 1ol [(M’_M‘Wzﬂ X1 =x) + 0 Xy L2 xnp)
— e —_— ’ RV r—1= - — ’ -
ot r or . RT . or ] T or ' B

(1) (2) (3) (4)

9 (XPV) + D & {PX’
\az I\ 622 )

(5) (6)

onde temos os seguintes termos:
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i

{1) = variagdo da composi¢do do gds com o tempo;

fluxo de massa na dire¢io radial causado pela agdo centrifuga;

(2) =

{3) = fluxo de massa na diregdo oposta causado pelo gradiente de densidades;
(4) = fluxo de massa causado pelo movimento do gas, na diregdo radial;

{5} = fluxo de massa causado pelo movimento do gis, na diregdo axial;

{6) = fluxo de massa na diregdo oposta causado pelo gradiente de densidades;

Virios tipos de centrifugacio sio descritos pela Equacdo diferencial dada acima: a centrifuga
com evaporac¢do, a centrifuga com correntes paralelas, e a centrifuga contra-corrente.

Vamos destacar a sofu¢do para a centrffuga contra-corrente que é atualmente a mais importante.

O processo de operagdo esta ilustrado na Figura 5.6

f PRODUTO

ALIMENTO [ I ' ,
L _RESIDUOS
——

=

Figura5.6 — Centrifuga Contra-Corrente

COMISSAQ NACIONAL DE ENEREA NUCLEAR/SP-PER



Neste caso temos as seguintes simplificagGes:
a) ndo existe componente radial da velocidade, logo: V = 0

b) a componente axial da velocidade depende apenas do raio, ou seja da distancia até o eixo,

| oPW 0

o: =
% oz J
¢) o processo ocorre no estado estaciondrio: —a—-= 0

A equacgdo diferencial torna-se:

DP 3 (M, —M, W2 X ax’ a? '
— [ —— X (1 =X)+r—] -PW — + D — (PX’) =0
r or RT Y4 V4 9232

que tem solugdo da forma'7-8.9).

2M

2, o (1+y) 2

X' (2) _ (1-yYle
X' (0)

2 M (1+y)2
e —— +
1+ e ° 1+M?

Esta equacdo permite determinar o enriquecimento produzido em uma centrifuga
contra-corrente de altura Z. Na equagdo, M é fungdo da taxa de fluxo interno de recirculagdo, enquanto
que € e Vv dependem do valor de PW, ou seja do fluxo de massa ascendente, ou descendents, para cada

raio da centrifuga. Esta grandeza, porém, depende do perfil de velocidade (distribuigdo) e da sua
grandeza,

O perfil de velocidade & fixado por dispositivos internos do rotor (posicdo das contra-correntes,

método de recirculagdo, etc). Por outro lado a grandeza do fluxo & uma varidvel que pode ser
modificada pelo operador.

O fluxo interno de recirculagdo L é definido como sendo:

r f,
L=—f" IPW| r dr moles/seg.
RT »

Para um certo perfil de velocidade, o valor de PW para cada raio é proporcional ao fluxo
nterno de recirculagdo, ou seja:

PW
—— = constante
L

O perfil de velocidade 6timo que dd o méximo poder de separagdo da centrifuga é:

P.W = constante
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no entanto, este perfil de velocidade nio pode ser obtido na préatica, pois sempre haverd gas fluindo na

direco descendente.

Na Figura 5.7 estd representado o perfil 6timo de velocidade, enquanto na Figura 5.8 estd
esquematizado um perfil utilizado na prética.

PW

E
_

~— LANNNN

e soed WNNNNNN

H4 uma corrente de gés
localizada em uma pelfcula
de pequena espessura, e uma
corrente em sentido con-
trario, estendendo-se no resto
do cilindro.

Figura5.7 — Perfil Otimo de Velocidade: PW = constante

-

e SSNNNNNN

Uma distribuicdo de velo-
cidade que se assemelha com
o perfil 6timo é chamada
perfil térmico. Consegue-se
a recirculagdo mantendo-se o
extremo da centrffuga a uma
temperatura superior & média
do gds e o outro extremo
3 temperaturas inferiores.

Figura5.8 — Perfil de Velocidade W4/ P = constante
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6.2.5 — Fator de Separagio Miximo

(o) fatdr de separagdo méximo é dado pela seguinte eqqa¢50‘3‘7'8'9):

M, —M W32 V22
2RT 21,

Xpax = €XP [

ZV2

To

@y & funcdo da diferenca das massas e pode ser variado, modificando-se o valor da razdo

6.3 — Jato Centrifugo

A separagdo isotdpica pelo método do jato centrifugo é efetuada pelo mesmo mecanismo bésico
da centrifugagdo. Porém, os problemas mecinicos sdo evitados pois as forgas centr(fugas sdo geradas por
defleccdo de um jato a alta velocidade consistindo de hexafluoreto de uranio e um gds leve auxiliar'16?,

A Figura 5.9 ilustra um esquema do sistema usado no desenvolvimento comercial do processo.

FRAGAO LEVE

—7 S&ﬁ \

GAS FRAGCAO
ALIMENTO ' PESADA

Figura5.9 — Unidade de Separa¢3o do Processo de Jato Centrifugo

O hexafluoreto de urdnio misturado com um gis leve expande-se através de uma parede fixa

curva. No fim da deflecgdo, o fluxo é dividido em uma fragdo leve e uma fragdo pesada por meio de um’
“facdo’’,
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O gés auxiliar leve, presente em grande guantidade, aumenta a velocidade do UF¢, e portanto,
aumenta a intensidade da for¢a centrffuga que determina a separagdo. Além disso o gas auxnllar impede a
sedimentacfo do UF ¢ na parede curva, contribuindo para a separagdo isotopica.

6.3.1 — Equagdo Diferencial do Jato Centrifugo

A forca de empuxo agindo em uma particula é dada pela dnferenia entre a massa da partfcula
M, e a massa molecular média do g4s M, multiplicada pela aceleragdo local a:

- -
F=-(M —-Ma

Para uma mistura de trés componentes (U235F, U23%F, e o gés leve) temos:

onde M, s3o as massas moleculares e Ni as concentragbes molares.

Consideremos as seguintes concentragdes:

N — Razdo de particulas do isétopo leve do urdnio pelo nimero total de particulas de
urdnio,

N’ - Concentra¢do de uranio na mistura total.

Deste modo temos:
M=[MN+M;(1 —N}]N + m(1 —=N’)
onde m é a massa molecular do g4s leve auxiliar.
A forga de empuxo na particula leve de uranio é gnté‘o:

- -
F = [MyN' =M, —(M; —MINM’ + m(1 =N ]a

e na particula pesada:

Fa = [Ma(N' —1) — (M —M;INM’ + m(1 ~N)]3

O empuxo de todas as partfculas resulta num gradiente de pressdo para os dois componentss do
urdnio:

Py = [MaN’ —=M; —(M; —M;)NM’ + m{1 =NI]NN’p3a



2 = [Ma(N = 1) — (Mg ~MINN’ + m (1 =N)](1 —=N)N‘p3

Esses gradientes de pressdo causam as seguintes densidades de correntes moleculares de difusdo:

0
3, =- = [MaN' = My — (Mg — My NN+ m (1 ~N)INN p7
- D ’ P
Jy = — [MaIN"=1) — (My =M;INN’ + m(L=N1]J(1 =N)N’pa

RT

onde por hipbtese os is6topos do urdnio tdm mesmo coeficiente de difusdo.

A corrente total de difusdo do urénio é

- - D —->
Je=0 + ] == [=M; + (M, ~MN +m]N (1 =N p3 Eq.5.23

Como estamos interessados na separagdo dos is6topos do urdnio, vamos expressar a diferenca entre a
corrente de difusio do componente leve do urdnio e a do urdnio total:

- > -> -
Jo =41 = N({J; + ;)

\ ou seja:

DpN’
JD = F (M ~M;) N {1 —N) 3 Eq.5.24

Sendo M’ a massa média do hexafluoreto de uranio, ou seja, M'=M;N + M, (1 — N), podemos
reescrever a equag¢do 5.23 como:

2 M —m) N'(1-N)a Eq.5.26

Deste modo as equagdes 5.24 e 5.25 descrevem as correntes de difusdo do isdtopo leve e do
urdnio total, respectivamente, causadas pela aceleragdo local.

Devemos considerar, ainda, correntes de sentido contririo dado o fato de haver um gradlente de
concentragdo, Para o componente leve do uranio essa corrente é:

b = ~Dp VINN')

@ para o urédnio total temos:
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-
J

o= —DpVUN’ Eq.5.26

logo a corrente relativa do componente leve para o urdnio total é:

-> = -
Jp =¥, — Nl
-
ou Jp = —DpVINN’) + NDpVN’
- , .
J, = —DpN'VN €q.5.26

Com as equacbes 5.23, 5.24, 5.25, e 5.26 podemos escrever a equagdo da continuidade como
sendo:

div (Jp +3,) = [J +]’; — pVN']UN €q.5.27

* ‘ . -
onde V ¢ a velocidade tangencial da mistura gasosa. Esta equagdo descreve a separagdo isotbpica por jato
centrifugo desde que sejam conhecidas as condigSes de contorno.

. 5.3.2 — Poder de Separa¢do

A densidade de poténcia separativa méxima é dada por“”:
dsU (My =My) 3
(—) = DpN’ [———— 7 Eq.5.28
dv M PN ~2RT !

De acordo com esta equagdo, o géas auxiliar pode mfluenmar de duas maneiras a densidade de
poténcia separativa méxima. Uma pelo efeito da aceleracdo local a e outra pelo fator DpN’, j4 que este
fator é um pouco menor do que Dp. A grande diferenca entre as massas moleculares do UFs e do He
(gés auxiliar) faz com que uma colisdo entre uma particula leve e uma pesada, ndo altere 0 movimento
‘das moléculas de UFg. Consequentemente, os fendmenos de difusdo sdo anilogos aqueles ocorridos em
UF4 puro de mesma densidade. Pode-se portanto, tratar DpN’ como sendo independente de N’ e dado

pela fébrmula de Brown e Murphy(”).
1,117 ¢ Mol
DpN* = ——— . T092% L 4976 ——
352 cm. seg

Faz-se agora uma aproximagdo para ter-se nogdo mais exata do poder de separagcdo do jato
centr{fugo.

. . > L -
Seja a aceleragdo a em termos do gradiente de pressdo:

> _ VP
3=
Mp



Usando a equacdo dos gases ideais: P = pRT

dsU M, =M, VP
A=), = DpN' [ —
(dN Yax = 0PN L v > ]

desenvolvendo o gradiente de P em coordenadas cil (ndricas:

E ) = DN [ (2 Py o Py £a.5.29
dVv Max P M P ar P oY >

Deste modo observa-se que o gradiente de pressdo azimutal contribui para o poder separativo tal
como o gradiente de pressdo radial. Podemos, entdo, considerar s6 o gradiente de press3o radial, e
multiplicar o poder de separagdo obtido por 2.

Para resolvermos a Eq. 5.29 precisamos de dados sobre a distribuigdo de pressdo, massas
moleculares médias e temperaturas. Fazendo a aproximag¢do de que estas grandezas ndo variam com a
posicdo, obtém-se:

2 M, — M P
— DpN’ [__2_____1. {1 _..1)]2 .Q
m M Po

P
Sendo FL a taxa de compressio dos compressores e £ é a dimensdo da parede, na diregdo
(]
perpendicular ao fluxo.

Observa-se que o poder méiximo de separacdo depende diretamente da diferenca entre as massas
dos isdtopos considerados, e da taxa de compressdo, além de depender da massa molecular média da
mistura.

5.3.3 — Operagdo

A Figura 5.10 ilustra o elemento de separagdo para o estdgio da usina de enriquecimento em
escala industrial. O tambor é constituldo de dez unidades de separagdo, ou seja dez compartimentos. Em
cinco destes é feita a entrada do alimento (identificados pela letra A), que passa pela unidade de
separacdo. O produto (frac3o leve) dirige-se para a periferia do tambor, sendo recolhido em tanques. Os
res(duos {fragdo pesada) dirigem-se para os cinco compartimentos restantes (identificados pela letra P).
Daf eles s3o reciclados para estigios anteriores.

A Figura 5.11 dd uma visdo do estigio de separacdo da usina em escala industrial.
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Figura5.11 — Projeto do elemento de separacio em escala industrial
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8.4 — Comparagdo Entre os Métodos de Enriquecimento

A Tabela V.2 mostra o consumo de energia dos processos de enriquecimento estudados neste

wrso(4,24,27).

Tabela V.2
Processo de HhA
MilhGes UT$
_— KWhuTs UTS/mwd
Enriquecimento ANO
' Difusio Gasosa
17,2 3100 7.7
(Usinas Americanas)
Centrifugagdo 9 227 106,0
Jato Centr(fugo
0,108 4000 6,0

{Projetada p/Brasil)

Observa-se que o consumo de energia da centrifugacdo é muito menor do que o dos outros dois

processaos.

Podemos, ainda, resumir- as principais vantagens e desvantegens de cada método de
Separagdo

(4,27),

Difusdo Gasosa

Jato Centrifugo

Centrffuga a Gés

Consome 4% da energia

gerada em reatores LWR,
por urdnio produzido pe-
lo proprio processo.

Custos de capital inicial
grandes.

Necessarios de 1500 a

1600 estgios para enri- -

quecer uranio a 3%.

Consome 10% da ener-
gia gerada em reatores
LWR, por urdnio pro-
duzido pelo préprio
processo.

Custos de capital inicial
grandes.

Necessdrios 500 estdgios

para enriquecer uranio a
3%.

Consumo de energia
pequeno.

Custo inicial pouco
menor do que nos
outros processos.

Necessérias 10 a 20
centrifugas em série
para enriquecer uranio
a 3%.

continua. . .
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Difusdo Gasosa

Jato Centrffugo

Centrifuga:a Gds

Investimento especifico
diminui com o aumento
da capacidade da usina.

Os didmetros dos poros
das barreiras devem ser
da ordem de 10~° mm.

A necessidade de grande
poténcia limita a escolha
do local da usina.

Investimento especifico
diminui com © aumento
da capacidade.

E dif(cii separar o He
do UFs.

A necessidade de grande
poténcia limita a escolha
do local da usina.

Pode ser construida

em modulos. Necessdrias
muitas unidades em
paralelo para produzir
quantidades de uranio
de interesse em
tecnologia de reatores.

A limitagdo do fator de
separagao é apenas
por problemas

metallrgicos.

Mais de 30 anos de ex-
periéncia. Risco
tecnolégico minimo.

Foi aprovado apenas em
escala de demonstragdo.

.A Tabela V.3 mostra os custos de investimentos por estigio, para o processo de difusdo gasosa
em US$ baseado numa usina com as seguintes especificacﬁes“g):

Alimento: 16000 ton UF¢/ano

Fluxo de Massa do estigio: 3 x 10° ton UFg/ano
Produto: 2000 ton UF¢ enriquecido a 3% ,

Residuos: 0,3% em U-235

Temperatura: 355°K (80°C)

Pressdo: 570 mm de Hg

Namero de estagios: 2000

Fluxo volumétrico na bomba de baixa pressdo: 20 m>/s
Fluxo volumétrico na bomba de alta pressdo: 5 m? /Kcal/s

Calor gerado: 133 Kcal/S.



Tabela V.3
Investimentos por Estdgio Custos Diretos (U$$)

Local e estruturas : -.10 000
Compressor 150 000
Difusor 10 000
Trocador de Calor 100 000
Bomba de alta pressdo : 30 000
Bomba de baixa pressdo 40 000
Instrumentagdo e controle 60 000
Sistema de ar seco 10 000
Sistema de agua de refrigeracdo 20 000
Sistema de vapor 10 000
Sistema de poténcia elétrica 20 000
Outros , 20 000
TOTAL ' 500 000

CAPITULO 6

FABRICAGAO DO COMBUSTIVEL

O combustivel nuclearmente puro, ou seja, que ja passou pelo processo de purificagdo, deve ser
colocado numa forma conveniente para a sua posterior utilizagdo no reator nuclear. Esta fase do ciclo de

combustivel denomina-se fabricacdé do combustivel, e representa cerca de 20% do custo do ciclo de
combust{vel.

A linha de fabricacdo do combustive! depende do produto que se pretende obter, ou
implicitamente do tipo de reator em que o combustivel serd irradiado. H4, porém, determinadas

caracterfsticas principais que o elemento de combustivel de qualquer reator deve ter, entre os quais@
destacam-se:

a) ser resistente 3 corrosdo;

b) ter alto coeficiente de condutibilidade térmica;

c) ser resistente 3 irradiagdo nuclear;

d} ter alto ponto de fusdo;

e) ndo deixar 'que os produtos de fissdo sejam liberados;

f) ndo absorver néutrons em materiais ndo fisseis.
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As caracter(sticas (a), (c), (d), e (e} estdo relacionadas com a seguran¢a e operacdo do reator. As
caracter(sticas {b) e (f) estdo relacionadas com a eficiéncia do reator.

Vamos destacar aqui a fabricac3o dos elementos de combustfvel dos reatores tipo PWR, que sdo
os de maior interesse para o Brasnl no momento.

O combustivel usado nesse tipo de reator é o diéxido de urdnio (UO;), com uranio levemente
enriquecido (geralmente trés enriquecimentos: 2,5%, 2,8% e 3,1%) na forma de pastilhas cillndricas
sinterizadas. As pastilhas sdo acondicionadas em tubos cilindricos de Zircaloy-4, formando o elemento
fundamental do cerne do reator. As pastilhas de combustivel asseguram um alto grau de retengdo dos
produtos de fissdo dentro da rede do UQ,. Este composto é quimicamente estivel, e resistente A 4gua e
vapor. Os acondicionadores de Zircaloy-4 (também chamados de “encamisamento’’) constituem uma
segunda contencdo para 0s produtos de fissdo, evitando que eles sejam difundidos para a 4gua
refrigerante do reator.

Os elementos de combustivel s3o atados estruturalmente por meio de espacadores formando
um conjunto de combustfvel quadrado, conforme é ilustrado na Figura 6.1, O nicleo do PWR de
100 MWe é formado por 193 conjuntos de combustivel. Cada conjunto contém 204 elementos de
combustfvel(20),

O processo de fabricagdo de pastilhas (costuma-se chamar “pelletizagdo’) é o mais usado
atualmente, mas o processo de compactagdo por vibragcdo promete ser mais econdmico e tem muitas
possibilidades de ser adotado no futuro.

A seguir s3o descritos os dois processos de fabricag3o.

6.1 — Fabrica¢do das Pastilhas de UO,

.O hexafluoreto de uranio {(UF4) proveniente da usina de enriquecimento & convertido a UO,.
Geralmente o UF, é dissolvido em 4gua e o urinio é precipitado como diuranato de amdnia,
(NH4),U,0,, com hidréxido de amédnia. O diuranato de aménia é entdo reduzido a UO,. As reagles
s30 as seguintes:

UFs + H,0 = UO,F, + 4HF
2U0,F, + BNH4OH) = (NH4),U,0, + 4NH4F + 3KH,0

: > 700°C 1 7
(NH4);U,04 ———— 200, + N, + 5/3H, + 5-02 + 3 H,0

A partir do UO,, o fluxograma da produgdo das pastilhas, e dos conjuntos de combustivel, esta
esquematizado na Figura 6.2(2},

O UO; é sinterizado para a densidade desejada, e os grios de dimensSes compativeis com as
especificacdes sdo escolhidos, e misturados com liquido orgdnico agregante. Processa-se entdo a confecgdo
das pastilhas e & usinagem, sendo as pastilhas selecionadas individualmente para o controle das dimensGes.
O objetivo do processo a esta altura é obter UQ; tendo fragdo de vazio controlada para reter os produtos

de fissdo, e tendo dimensSes especificas para obterse uma distincia controlada entre a pastilha e o
encamisamento.
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CONJUNTO DE BARRAS

DE CONTROLE

BARRAS DE COMBUSTIVEL

GUIAS DAS BARRAS

ABSORVEDORAS

BARRA ABSORVEDORA

NATRIZ SUPORTE

MATRIZ SUPORTR

Figura 8.1 — Conjunto de Combustivel do PWHR
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TUBOS DE ZIRCALOY~-4

‘ ®CONTROLE DA QUALIDADE

ESPACADORES

/
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+CONTROLE DA QUALIDADE

)
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. AUTOCLAVE
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Figura 6.2 — Fiuxograma da Produgdo de Pastilhas de Combustfvel
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As pastithas s3o justapostas em tubos de Zircaloy-4 tendo rigorosas especificacOes de espessura e
uniformidade, e livres de imperfei¢des ou defeitos mecanicos. O custo destes tubos de Zircaloy é um dos
que mais contribuem para o custo da fabricagdo. Os tubos de combustivel sdo fechados nas extremidades
por “plugs” de Zircaloy. Os tubos sdo, finalmente, agrupados por meio de espacadores formando os
conjuntos de combust{veis, :

6.2 — Método Vibraso!

O método de fabricagdo de elementos de combustivel por compactagdo vibracional aparece
como uma alternativa a mais para a produgdo de barras de combustfvel. Espera-se que este método seja
adotado no futuro, desde que ele apresente vantagens tanto na fabricagdo, como na operagdo dos
combustfveis vibro-compactados23). '

O material combustivel utilizado consite de partfculas esféricas produzidas pelo processo sol-gel,
As particulas de determinado tamanho podem ser compactadas por vibragdo até que se atinja alta
densidade, e porisso o processo foi denominado vibrasol.

As principais vantagens do processo vibrasol s3o:

a) preparagio direta de partfculas de vérios tamanhos, mas com uma distribuicdo de
tamanhos bem estreita.

b} ndo ha perigo de contaminagdo por pos.
c} possivel controle remoto
d} melhor distribui¢3o de densidade das barras de combustivel,

Quanto maior a densidade das partfculas individuais, € mais alta a densidade do combustivel
compactado por vibracdo. As particulas s3o formadas pelo processo sol-gel, no qual s3o formadas por
solidificacdo de “gotas” em suspensio em' um liquido. Geralmente sio formadas particulas com
didmetros 1 mm, 0,1 mm, e 0,04 mm. As particulas sio lavadas com amdnia dilufda, secas ao ar,
calcinadas e sinterizadas. ’

A compactagao é efetuada por meio de um vibrador eletrodinamico. Prende-se a barra de
combust{vel em um travessio horizontal e junta-se ao vibrador. Desta maneira induz-se grandes
aceleragdes na barra, tanto na direcdo horizontal, como na vertical. Obtém-se a compactacdo por
movimento continuo & frequéncias entre 400 e 3000 Hz. :

6.3 — Custos de Fabrica¢do

As principais varidveis que influenciam o custo da fabricagdo do combustivel sio: o material
fissil utilizado (U-235, Pu-239, U-233), o processo adotado (pastilhas ou compactagdo por vibragio), o
material do encamisamento (Zircaloy, ago inox), a taxa de capital de giro, e a capacidade da fébrica.

A Tabela VI.1 mostra os custos de fabricagdo do combustivel do PWR. Nesta tabela temse a
porcentagem com que cada item da fabricagdo contribui para custo total, para fibricas com capacidades
de 100 t U/ano, 250 t U/ano e 500 t U/ano'16,

A economia de escala da fabricagdo do combustivel pode ser analisada com o aux(lio da
Tabela V1.2'18) 05 custos de fabricagdo para um elemento de combustivel do PWR sdo reduzidos de
100 unidades de custo por kg U para uma fabrica de capacidade 100 t U/ano, para 90 unidades de custo

COMISSAC NACIONAL DF ENERSHA NUOLEAR/SPPER,,
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por kg U para uma capacidade de 250t U/ano; e para 83 unidades de custo por kg U para uma
capacidade de 500 t U/ano. Isto significa que para um aumento da capacidade de 100 t U/ano para 500 t
U/ano hd um decréscimo de 17 a 18% no custo da fabrncacao

Tabela V1.1

Porcentagem com que cada Item Contribui para o Custo Total da Fabricagdo

Distribuicdo de Porcentagem

item -
100 t U/ano 250 t U/ano 500 t U/ano
Conversdo 5,2 4,6 45
Produgdo das pastilhas 9,1 74 . 6.3
Produgdo das barras 10,0 : 9,8 9,5
Produgdo dos conjuntos 39 3,7 3,5
Controle 8,2 7.4 : 6,6
Andlises 1,2 1,0 1.1
Recuperagdo dos rejeitos 2,4 2,3 25
Perdas de Uranio 3,0 3,3 35
Juros (5,5% /ano) 46,4 50,7 : 54,0
Tabela VIi.2

Variagdo do Custo de Fabricagdo com a Capacidade' de Produgdo

Reducdo no custo com aumento da capacidade

ltem
100 t U/ano 250 t U/ano - 500t U/ano
Conversdo 5.2 4,1 3,7
Produgdo das pastilhas 9,1 6,7 5,2
Producdo dos elementos 10,1 8,8 7.9
Producdo dos conjuntos 3,9 3,3 3.0
Controle 8,2 6,7 5,5
Anilises 1,2 09 09
Recuperagdo dos rejeitos 24 2,1 2,1
Perdas de U 3,0 3,0 3,0
Juros (5,5% /ano) 10,6 8,8 7.0
Encamisamento + Espacadores 46,4 45,6 44,7

Total

100,0 90,0 83,0
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O custo de fabﬁcacé'o do combustivel do PWR (UO;) como fungdo da capacidade da fabrica é
dado no gréfico da Figura 6.3, considerando-se 260 dias de operacdo por ano.
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Figura 6.3 — Custo de Fabricacdo como Fungdo da Capacidade de Producgio

CAPITULO 7

REPROCESSAMENTO

O reprocessamento do combustlvel irradiado é uma das etapas mais complexas do ciclo de
combustivel. O objetivo do reprocessamento é separar o urnio e o plutdnio dos produtos de fissio e
purifics-los a niveis tais que eles possam ser reciclados para serem novaments usados em reatores. O
plutdnio é recuperado com a espectativa de ser usado no futuro como combustivel de reatores rdpidos.
Isto requer a estocagem de quantidades substanciais de plutdnio com seguranga e economia.
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£ importante tambefn separar e concentrar os produtos de fissdo tal que eles possam ser
estocados seguramente a um custo acesslvel. E impraticével separar todo plutdnio e outros actinfdeos
dos produtos de fissdo, pois apresentam meia-vida longa. Recentemente com o acréscimo da poténcia
nuclear instalada'13) (vide Tabela Vil.1), a técnica de estocagem tem sido objeto de pesquisas intensas
para permitir a eliminacdo final com seguranca.

Uma usina de reprocessamento deve ser projetada de modo tal que haja protecdo dos
operadores, j4 que a radioatividade é intensa e o manuseio dos produtos é impraticivel. Além disso

a radioatividade dos detritos gasosos descarregados por usinas de reprocessamento deve ser -

considerada tanto no projeto como na escolha do local da wusina, pois ndo se deseja que a
operagdo da usina ou algum acidente possa dar origem a3 dispersdo de poluentes radioativos na 4rea
proxima da usina. Todos estes itens sdo tdo importantes no projeto da usina como o é um alto
nfvel de disponibilidade,

7.1 — Desenvolvimento dos Processos

Em 1945, em Hanford, usou-se um processo quimico simples baseado na precipitagdo do
plutdnio com fosfato de bismuto. O processo usava centrifugas para remog¢do do precipitado dos

grandes volumes de solugdes ativas envolvidas. O processo era repetido vdrias vezes para aumentar a
pureza do plutdnio.

O passo seguinte foi a introdugdo da extragdo por solvente como método de purificagdo, usando
o solvente industrial chamado Hexone, nos Estados Unidos. Este processo envolve a reducdo e a
oxidagdo do plutdnio, sendo porisso denominado Redox.

Este novo processo permitiu um alto grau de separacdo do urdnio e do plutdnio com
equipamentos relativamente simples. O processo foi utilizado em Hanford em 1951. O solvente Hexone
precisou de um aito grau de agentes solidificadores da fase aquosa para extrair o uranio e o plutdnio do
solvente, e com este fim foram usadas altas concentra¢Bes de nitrato de aluminio no processo Redox.

isto tornou dificil a redugdo do volume de detritos liquidos do processo que deveriam ser estocados
dada sua alta radioatividade.

Nessa época uma equipe de cientistas ingleses, trabathando primeiro no Canad4 e depois na
Inglaterra, escolheu um outro solvente, chamado Butex. Este solvente apresenta a vantagem de que ¢
necessrio apenas 4cido nitrico para extrair o urdnio e plutdnio do solvente. Isto resultou que os sais nos
detritos liquidos ativos (contendo 99,9% dos produtos de fissdo) foram limitados para elementos
-estruturais do combustivel e produtos de corrosdo da usina. O solvente Butex é mais denso, mais
complexo e trés vezes mais caro que o Hexone, e nele baseou-se o primeiro processo de separa¢do
quimica inglés, em Windscale, em 1952.

Enquanto a usina que operava com o Redox estava sendo construfda, um outro solvente
era analisado nos Estados Unidos, o Tributil Fosfato {TBP), Como o Butex, ele ndo precisa da
adicdo de sais para ajudar a extragdo. Além disso o TBP d§ melhores fatores de separagdo que o
Hexone ou Butex, custa menos e & quimicamente mais estivel. Baseado neste solvente foi
desenvolvido nos Estados Unidos, um novo processo chamado Purex. Duas usinas industriais usando
Purex entraram em operagio, em Savannah River em 1954, e em Hanford em 1956. Na Fran¢a o

Purex foi adotado na usina de Marcoule em 1958, e em La Hague em 1967. Na Inglaterra foi
usado em Windscale em 1964.
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Tabela VH.1

Programa Nuclear Mundial

1975 1980 1985 1990 1995 2000
—]
Capacidade nuclear instalada
{GW) 50 300 500 1200 2000 2500
Energia Nuclear acumulada
(GW ano) 120 650 1850 4350 9000 16000
Quantidade de combustivel
reprocessado (t/ano) 700 3000 8000 14000 31000 46000
Combustivel reprocessado
acumulado (t) 2000 9000 36000 90000 200000 400000
Energia elétrica associada
com combustivel reprocessado:
GW ano 60 270 1100 2700 6100 1200
Kwh x 10'2 0,5 25 10 25 50 100
Produgio de plutdnio t/ano 7 30 80 140 400 900

A préxima geracdo de usinas de reprocessamento serd baseada ainda no processo Purex.

Em principio é possivel obter separagio comparivel por extragdo idnica, mas o problema de
radiagdo das resinas limita seu campo de aplicac3o.

- ©

7.2 ~ Processo Purex

Um fluxograma do processo Purex ¢ apresentado na Figura 7.1. O plutdnio tetravalente é 8
forma mais facilmente extrafvel pelo TBP, e este estado de oxidagdo é obtido tratando-se a solugdo 4cida
do dissolvedor com fon nitrito. O urdnio e o plutdnio sdo extrafdos preferencialmente dos produtos de-
fissdo na coluna |, contactando-se o alimento aquoso com TBP dissolvido em um solvente inerte, tal
como querosene, Os produtos de fissdo sdo lavados com uma solugdo de icido nftrico e praticamente
todos aqueles presentes no alimento saem da fase aquosa da coluna |. Esta fase aquosa § evaporada para
recuperar o &cido nftrico, e reduz o volume de resfduos radioativos a ser eliminado. O produto orginico
da Coluna | § contactado na Coluna Il com uma solugdo de 4cido nftrico contendo um agente redutor,
tal como fon ferroso ou hidroxilamina. O plutdnio é reduzido ao estado trivalente nio extrafvel e é
recuperado da fase organica. O agente solidificador 4cido nftrico na solugdo aquosa mantém o uranio na
fase orgdnica. O produto orgdnico da coluna Il & lavado com &gua na coluna 111 para recuperar o uranio.
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Para posterior descontaminagdo, o urdnio da coluna Il é concentrado por evaporagdo acidulado com
HNO,, e é entdo extrafdo dos produtos de fissdo residuais por TBP na coluna 1V, O urdnio é recuperado
da fase organica na coluna V, e o produto aquoso é concentrado por evaporagao.

A esta altura o urdnio foi suficientemente descontaminado de atividade beta, mas a atividade
gama ¢ ainda duas ou trés vezes maior que a especificagdo do produto. A descontaminag¢do final é obtida
passando-se a solugdo de urdnio por silica-gel que absorve preferencialmente os tragos de produtos de
fissdo gama-emissores. O produto 6xido de urdnio pode ser obtido adicionando-se 4cido oxélico 2
solugdo descontaminada para precipitar oxalato de urénio e calcinar o oxalato filtrado a 6xido.

O plutdnio aquoso da coluna Il é depois descontaminado nas colunas Vi e VIi. O plutdnio é
primeiro oxidado a plutdnio tetravalente extralvel pela adi¢do de fon nitrato, e é preferencialmentes
extrafdo dos produtos de fissdo residuais na coluna VI. Na coluna Vil o solvente orginico contendo
plutdnio é contactado com sulfato hidroxilamina que reduz o plutdnio a Pu, tal que & mais facil

recuperd-lo na fase aquosa. O plutdnio no produto aquoso é concentrado pela adsorgdo e eluicio em
uma resina catidnica. O éxido de plutdnio pode ser obtido pela precipitagdo do oxalato e calcinagdo.

Concluindo, as vantagens do Purex sdo:

a) o solvente TBP & menos toxico, menos inflamével e mais ficil de tratar do que Hexone.

b} elimina o agente salificador Al{NO;)3; usado no Redox, reduzindo o volume de detritos
radioativos l{quidos.

¢) hé menos solubilidade matua entre o solvente e a dgua.
d) a descontaminagdo adequada é obtida com poucos contactores agua-agua.

e) muito 4cido nitrico é recuperado quando os residuos aquosos sio concentrados por
evaporacg3o.

7.3 — Processo Thorex

O processo Thorex é utilizado para separar o torio e o urdnio dos produtos de fissdo. Torna-se

importante quando n3o se quer misturar o torio e o urdnio reciclados nos mesmos elementos de

combustfvel. (caso de HTGR)‘zs).

O processo, analogamente ao Purex, utiliza a extragdo que é feita usando-se como solvente
arganico o TBP.

A Figdra 7.2 apresenta o fluxograma elucidativo do processo.

7.4 — Usinas de Reprocessamento no Mundo

A Tabela V11,2113 apresenta os locais, proprietarios, capacidades e estado atual das usinas de
reprocessamento do ocidente.

Nos Gltimos anos, surgiram muitos problemas de modo que atualmente nenhuma usina de
reprocessamento, de combustivel 6xido em escala comercial encontra-se em operagdo, tornando critico o
problema de estocagem de combustivel gasto.

@)
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Tabela VI1.2

Usinas de Reprocessamento no Mundo

Pars Usina Local Proprietério Capacidade pere NOTAS
Operagdao
USA NFS West Valley, NY Getty Oil . 300 t/a(UQz) 1966 ampliagdo para 750 t/a em 1980 t
USA MFRP Morris, IH G.E. 300 t/a{U0;) - fechada — revisdo da capacidade
- sendo feita

USA AGNS Barnwell, SC G.A. 1500 t/a(U0;) 1976 - -
Inglaterra Windscale Windscale BNFL 200 — 2500 t/a 1964 em revisdo — ampliacdo em 1980
Franga uPz La Hague CEA 800 t/a 1966 em revisdo
Franca Marcoule Marcoule CEA 900 — 1200 t/a 1958 -
Alemanha WAK Karlsruhe GFK 40 t/a{U0;) 1970 nova usina em projeto
Bélgica Eurochemic Mol OECD 200 — 300 kg/d({U0,) 1966 fechada
Italia EUREX | Saluggia CNEN 30 — 100 kg/d 1969 fechada para modificagGes
Itélia ITREC Trisaia CNEN 15 — 30 kg/d(Th-U)0, 1969 fechada aguardando licenga
Japdo Tokai-Mura Tokai-Mura 210 t/a(U0,) 1975 opera¢do adiada
India Trombay Trombay 1AEC 250 kg/d 1965 -

&)
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Os fatores que contribuiram para essa situagdo s3o muitos, entre os quais o principal a se
destacar é“s):

— atraso nos programas de construgdo de novas usinas de reprocessamento, originado tanto
por problemas de licenciamento (ocasionados por fatores ambientais), como pela falta de
experiéncia no reprocessamento de combustlveis 6xidos com grande queima (alto
burn-up), mostrando a exigéncia de novas técnicas e altos invenstimentos.

Quanto A construgdo de novas usinas no futuro, alguns aspectos tornam-se importantes:

— os fatores comerciais, financeiros, e ambientais deverdo aumentar 0s custos e o tempo
necessério para criar nova capacidade de reprocessamento, mas, apesar do custo do
reprocessamento aumentar, ele ainda continuard sendo uma pequena parcela do custo do
ciclo de combustivel.

CAPITULO 8

CUSTO DO CICLO DE COMBUSTIVEL

O custo do ciclo de combustfvel é o custo por unidade de energia (5‘:2_;&‘:25 ), que a energia

deve ser vendida para que sejam recuperados os gastos com a propriedade e administragdo do
combustfvel nuclear.

H4 dois tipos de custos:

a) Custos Correntes: que sdo os custos dos servigos executados.
b) Custos de Capital de Giro: custos dos financiamentos
Os principais componentes e subcomponentes do ciclo, que contribuem para o custo sao:
FABRICACAO: Conversio de UF4 a UO;
Fabrica¢do de elemento de combust{vel
Transporte de UO,
Perdas de Urénio’
QUEIMA: Custo de U305
Conversdo de U303 a UFg
Irradiagdo do combustivel

TRANSPORTE: Custo dos tanques

Transporte do combustivel irradiado.

COMISSAD NACICNAL DF BN A6t NUCLEAR/SP-PER.
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REPROCESSAMENTO:Processo
Etiminagdo dos resfiduos

Estocagem

8.1 — Determina¢do do Custo do Ciclo ‘
Para a determinagdo do custo do cicio procede-se do seguinte modo:
a) Determinam-se os gastos em fungdo do tempo.
b) Determina-se a produgdo de energia em fun¢do do tempo.

¢) Determina-se o custo do ciclo, usando-se as informagdes de (a) e (b).

Para intervalos de tempo pequenos, podemos aproximar o custo para:

_ Custos correntes + capital de giro

Energia gerada

Na literatura, em geral, o custo do ciclo & expresso em (Milis’kwh), sendo mill = 10~3 USS.

Como os custos de servicos s30 expressos em $/kg de material, procede-se a uma transformagdo
de unidades:

Mills $/kg 10° mills/US$
= X
KWh  MWd/kg 24 h/d x 10° KW/MW

c mills — V ($/kg)
'KWh  24e.B.

C = custo do ciclo de combustivel ,
©
V = custo do servigo
€ = eficiéncia térmica do reator
B = queima do combustivel {MWd/kg).

EXEMPLO

Para um reator PWR (e=0,328 e B = 33 MWd/kg), o custo de fabricagdo do combustivel é

Veag = 150 US$/kg
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logo, este custo contribui para o custo do ciclo de combustivel com: -

150 mills
—e—— > C =
24 x 0,328 x 33 FAB KWh

Ceag =

8.2 — Método do Célculo do Custo do Ciclo de Combustivel Nivelado

Este método dé um valor médio do custo do ciclo sobre intervalos de tempo de 10, 20 ou 30
anos.

O custo do ciclo é calculado pela férmula:

t
z Gastos (t) x FVP (t)

t
z Energia (t) x FVP (1)

Nesta equagao, t pre representa os instantes de tempo, em que ocorreram gastos, antes do
funcionamento do reator.

FVP é o fator do Valor Presente, que é dado por:

1
FVP = (—)*
141

Sendo | a taxa de juros,

Logo se um valor V{t) é investido no instante t, vale hoje V(to), ou seja:

1
Vit,) = V(1) (?+—|)t '

8.3 — Célculo dos Custos de Capital de Giro

Os custos de capital de giro sdo determinados a partir da equagdo:

t
WC =/ V(t)-WCR-.d
t

o

onde WCR ¢ a taxa de capital de giro, e V(t) é o valor investido.

Geralmente considera-se 3 fases:



1) Fase em que o Combustivel estd no Cardgo do Reator, Admite-se depreciagdo linear'%!:

t
Viy = Viol [t - =]

T f
Sendo T o tempo de permanéncia no reator (3 anos para o PWR). Logo WC=f V(0) [ 1 ——] WCR dt
o T

t
WC = WCR . V(0) f. [1—-—]dt
T

wC

]

r
V(D) .WCR. -2—

2) Fase anterior & colocagdo do combustivel no reator

Nesta fase os gastos ocorrem antes da venda da energia. Por exemplo a fabricagdo dos elementos
de combustivel ocorre 6 meses antes da irradiagdo, sendo paga em 4 prestagGes de 25% do valor total,
cada uma.

12 prestagdo: 9 meses antes da irradiagdo
23 prestacdo: 8 meses antes da irradiagdo
\ 32 prestagdo: 7 meses antes da irradiagdo

4® prestacio: 6 meses antes da irradiagdo

WC = WCR 1(0,25v x 9) + (0,25V x 8) + (0,25x Vx 7) + (0,25V x 6)!
WC = WCR x V x 0,25(9+8+7+86)
WC =WCR x V x 7,5

logo é equivalente a um pagamento simples efetuado 7,5 meses antes da irradiagio, sendo que este
instante & o préprio tpre.

‘ 3) Fase posterior 3 irradiagio do conbustfvel

Nesse caso os gastos ocorrem ap6s 3 venda da energia. O método & andlogo ao da 22 fase,
apenas que o tempo tpre ¢é substitufdo pelo tempo tost

Os diagramas de amortizagdo dos custos, que indicam o valor temporal dos custos, esclarecem o
procedimento adotado(1 5),
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Observe que neste diagrama a area sob a curva multiplicada pela taxa de juros (1) dé o custo de
capital de giro da fabricagdo.

A 4rea (1) é de um trapézio com 4rea equivalente a um retdngulo com t ore sendo um dos lados,
deste modo, a 4rea (l) vale:

Area (1) = Ve t

AB ' pre

A &rea (ll) & a de um tridngulo:
\") T
FAB "
Area (ll) = —

Area (1) + Area (1) = Vgl + %]

que resulta (apds transformacdo de unidades) no custo de capital de giro da fabricagdo. Observe ainda
que o valor do combustfvel ao ser retirado do reator (instante 7 } é normalizado para zero.

B} Urdnio

VALOR |}
(Us $/Kq)

vio)

pe . p— ——— ————" a——ar—

N

'

PRE 0

g

oS ( ANOS )

= {VI0) [t

Uranio pre pos

T T
+-1 10+ Vi) l—+ 1t 11 }/24.¢eB
2] i l2 /24



T
-V [+t ]I
trans = 2 pos

wC
trans 24 .¢.B

. T
- —t t
Vrapro [2 DOS] '

C
repro . 24 .¢.B

Area (] = V.
rea >
: ; T
Area (lI) = V.(tpos—'r) } Area (1) + Arealil) = V[; + t;ms]
[ —
tpos

Observa-se que nestes casos os custos de capital de giro do reprocessamento e do transporte do
combust(vel irradiado sio negativos, j4 que os gastos ocorrem depois de a energia ter sido vendida.

8.4 —- EXEMPLO: Calcular o custo do ciclo de combustivel de um Reator tipo PWR de 1119 MWe;
oconsiderar o ciclo de equilibrio.

Dados:
Custo de Fabricago. . . v oo v vt v iiiiie e tnna e anensy US$ 150/kgu
Queima Média, . ........... et et e 33 Mwd/kgU
Poténcia Térmica . ... ..o viv e cnsnenseneacannnanna Nnimw
Custo do UsOg. .ot iinive e tinsnsnentaanaesanannnns US$ 40/1b
Custo de Conversdo @ UFg. . v vv e e enenenennenenenns US$1,75/lb U
Perdas Na CONVErS30 . . v v v v e v v vn st onsnosanannansans 0,5%
Custode UTS ... ... vviininnnrnneeonensnnssonnnns US$ 60/UTS
Enriquecimento inicial. ., .. ... ... iiiine o i .3,3% ®
Enriquecimento dos resfduos. . .. ...ttt 0,2531%
Enriquecimento final. . .. ........... et e et 0,8%
Razdo entre massa inicial e final de U .......... [P 0,967
Teor de Pu fissil final .. ....ccivirieninenereennsees 6,3 g/kgU inicial
Valor de Pu Fissil ... v i i ierenenenninonnoneannasns Us$ 6/g
Custo do TranspPOorte. « oo v v ot v rer v ns s nnonnosonnsnas US$ 25/kgU inicial
Custo do Reprocessamento . . ... .cvvisveonnaccnsonsans US$ 80/kgU inicial
Taxa de juros antes da irradiagd0 . . ... v v it tv v i e 8%
Taxa de juros durante a irradiagdo . .. ... v v vt i en e ans 15%
Taxa de juros apds a irradiagdo ... ... oo vicin s 15%
Tempo, torer pré-irradiaCdo . . . ... i it it i e e e 6 meses
Tempo de residéncia. . v . v v vt i vttt it i e 3 anos
Tempo, tpos, pés-i}radiacé’o ........................... 6 meses

Teor do U natural. . ... ...t iv i vt oot eonannssnansas 0,7%



Solugdo
Custos Correntas

1) Custo de Fabricagdo (CFAB)

A"
FAB

c _=—
FAB 24 .¢.B

Dado =V g = US$ 150/kg U

FA
S 1119 MWe
eficiéncia;: € = ——— = 0,328
3411 MWt
c o150 R c. ~ 0577 Ml
FAB 24 (0,328) (33) FAB 7 Kwh

2) Custo da Queima do Urénio (C,)
a) Valor Inicial do Uranio:

Determina-se em primeiro lugar o valor do UF¢ natural (enriquecido 0,7%):

Dados:
Custo do U304 = US$ 40/ib
Conversio a UFg = US$ 1,75 /Ib U
Perdas na conversio = 0,5%

IbU;Og 3(238) + 8(16)

= = 1,179
by 3 (238)
_ cUaoa {1,179) . b
VUF5 =1 1 — perdas + converséo]2'205—|g
40 (1,179)
= [——— + 1,75]2,205

UF¢ 1 — 0,005

\%
UFg

US$ 108,37 /kg U

Determina-se agora o valor de UF¢ enriquecido (no inicio a 3,3%)

EDHISSAD NACIONAL GE ENESRASLICLEAR/SPPER,



Dados:
elnicial = 3,3%
eresl’duos = 0,2531%
Custo de UTS = US$/UTS

Para proceder a este enriquecimento do urinio, utiliza-se o seguinte nimero de unidades de
trabalho separativo e massa de alimento:

Malimonto

= FC = 6,654

Mproduto

UTS = 4,378

O valor inicial do uranio é, portanto:

v

<]

6,654 (108,37) + 4,378 (60)

<
]

US$ 983,77 / kg U,

inicial

b) Determina-se o valor final do uranio:

Dados:
Enriquecimento final : €ginal = 0,8%
Mfinal
= 0,967
inicial

Para enriquecer-se o urdnio natural até 0,8% deve-se usar:

FC 1,194

UTS = 0,084

Logo, o valor final do urdnio é:

<
]

[ 1,194 (108,37) + 0,084 (60} ] 0,967

<
]

US$ 130,00/kg U,

inicial



observe-se que o valor final do uradnio é dado em $/kg Uiniciair Pela multiplicagdo do fator 0,967.

¢} Determina-se o custo de queima conhecendo-se V0 eV

Vo = Ve 983,77 - 130,00

Cn = =

Q  24(0,328) (33)  24(0,328) (33)
mills

Cq = 329 —
KWh

3) Crédito do Plutbnio(CPu)

Plutdnio descarregado: 6,3 g/kg U.

inicial

Valor do plutdnio: US$ 6/g

c -6 (6,3) c mills
R -~ —_—
Pu 24 (0,328) (33) Pu KWh

4) Custo de transporte (C‘)

Dados:

Valor do transporte: V, = US$ 25/kg U,

inicial

Mfinal
A )
Minicial
c, = ———
t 24 . ¢.8B
25 x 0,967 mills
Ct=————-———— - C‘=0,095——--
24 (0,328) (33) Kwh

5) Custo de Reprocessamento {Cp)

final
Vg )
C. = inicial
R 24.¢.B
80 x 0,967 mills
Ch=—————— =~ Cg =028 —

24 (0,328) (33) KWh
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Dados:

Dados :

2) Urénio (WCq)

tpm = 0,5 ano
'pos = 16%
WCQ = [Vo {tpre “pve
1
+t

pos oos! 11 20705

3 3
WCq = [983,77 {(0,5) (0,08) + (0)(0.15)} + (130+37.8) {{2) (0,15} +

+ (0,5) (0,15 —_
(0.5 '} 24 (0,328) (33)

Custos correntes — total

i _mius
Ce + Cq + Cq “CPu*'Ct‘T(W;

Custps de Capital de Giro

1) Fabricagdo (WCg)

lore = 8,0% I, = 15%
to,e = 0,5ano T = 3anos
_ T
WCe = Cp {tpq (g, + 5 (1)}
3
WCr = 0577 {05(0,08) + — (0,15) }
mills
we, =

¢ = 0,153 —
Kwh

T T
) + ;(l‘)}"‘ (Vg +Pu) {‘E(“) +



~_ mills
WCq = 1,20 —
KWh

3) Transports (WC))

T
WC: = ct (_2_ + tpos) 'pds‘
3
we, = (0,098) (- + 0.5 (0,15)
mills
WC_ = -0,03
KWh

4) Reprocessamento (WCR )

T
WCy =—-Cp (; + tpos) Ioos

-3
WCg = —1(0,298) (—2- + 0,5) (0,15)

mills
KWh

WC, = 0,089

Custos de Capital de Giro — total:

mills
KWh

WC, + WG, — WC, — WCg = 1,23

Custo do Ciclo de Combustivel

cC=¢C

+
correntes Ccapltal

C=411+123
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ABSTRACT

This paper deals with the engineering fundamentals of the nuclear fuel cycle including aspects of prospacting

and mining for nuclear ores, isotope separation, fuel element fabrication, fuel reprocessing and fuel cycle costs.

Special attention is given to economic aspects of the mentioned processes and to the isotope separation using

cascades for large-scale production application.
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