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SEPARAÇÃO DOS ISÚTOPOS DE URÂNIO PELO PROCESSO

DA CENTRIFUGAÇAO EM FASE GASOSA

Ivo Jordan

RESUMO ,

Q^prawma- trabetho-twai«Io. estudo do enriquecimento isotôpico de urânio realizado com hexufluoreto de

urânio, em fase yasosa, por meio da centrífuga de contracorrente estabelecida por convecção térmica, .qua tei

dasanvolviüB como.modelo Z G 3 por Groth-a-BeyeHa» Após-a apratantaçfo tuçjntj-TJoT"fQndamentoi'teórico» da

•aparaçio' d i Wrtopoi ntávait palp, prfroaMQ *át ^cantrIfuyaffcj I to*dMeti ' tõá \ a transferencia e purificação do

hexafluoreto utilizado, a centrífuga contracorrente ZG3, o sistema doitinado à Introdução e extração do hexafluoreto

d i centrífugo, a rredida do fluxo de hexafluoreto através da centrífuga, a determinação da relação de abundância

itotopica da urânio feita por espectrometria de massas, a operação e o comportamento mecânico da centrífuga, assim

como, as experiências de separação isotôpica realizada em condiçOei de refluxo total e em condições da produção da

urânio enriquecido. Os resultados obtidos nas experiências de separação em refluxo total são discutidos em termos da

variação do fator dB separação com a grandeza e o perfil de oscoamento da contracorrente por intermédio da diferença

de temperatura estabelecida entre as tampas do rotor. Quanto aos resultados fornecidos pelas experiências da separação

am condições de produção, sua discussão é apresentada atravás da variação do fator dB separação em função do fluxo,

da assimetria do processo observada e do potencial de separação da centrífuga.

INTRODUÇÃO

A idéia da possibilidade de separar os componentes de uma mistura isotôpica por meio de um
campo centrífugo foi sugerida por LINOEMANN e A S T O N 1 5 5 ' em 1919. Todavia, as primeiras
experiências realizadas neste sentido por JOLY e P O O L ' 4 1 ' no ano seguinte com centrífugas bastante
rudimentares não lograram alcançar o êxito desejado. Somente mais tarde, em 1939, após a construção
das centrífugas a gás, realizada por BEAMS' 3 ' na Universidade de Virgínia, tornou-se possível a
separação de isótopos estáveis, como os de bromo e de cloro, com resultados plenamente
satisfatórios14'38'.

O estudo da separação de isótopos, por centrifugação em fase gasosa, começou realmente a
despertar interesse teórico e prático, quando, durante a Segunda Guerra Mundial, surgiu o problema da
produção em larga escala de urânio enriquecido de seu isótopo 2 3 S U . Nos Estados Unidos foram então
desenvolvidas, por BEAMS e colaboradores'5', as centrífugas com evaporação, concorrente e
contracorrente, destinadas à separação dos isótopos de urânio, na forma de hexafluoreto, enquanto que,
sob a orientação de C O H E N ' 2 2 ' , pesquisadores norte-americanos e britânicos estabeleciam as bases da
teoria geral da separação de isótopos estáveis para estes três tipos de centrífugas. Tendo-se verificado,
nestes estudos, que a centrífuga contracorrente, originalmente proposta por UREY ' 7 5 ' , apresentava a
maior eficiência de separação, centrífugas deste tipo foram contruidas em 1941 por empresas
norte-americanas e montadas numa instalação piloto, na qual funcionaram com sucesso em relação ao
grau de separação previsto pela teor ia ' 7 1 ' . Ao mesmo tempo, na Alemanha, GROTH e
colaboradores'11', visando também a separação dos isótopos de urânio, iniciaram a construção de
centrífugas a gás, baseadas no princípio adotado por BEAMS, enquanto que MARTIN e K U H N ' 6 0 '
desenvolviam uma teoria semelhante à de COHEN para a centrífuga a gás de contracorrente estabelecida
por convecção térmica.

Aprovada para publicação em Março/1980.
Nota: A redação, ortografia, conceitos e revisão final são de responsabilidade do Autor.



Os trabalhos teóricos e experimentais realizados pelos pesquisadores norte-americanos permi-
tiram que, ainda durante a Segunda Guerra Mundial, fosso olaborado nos Estados Unidoi o projeto de
uma instalação de separação dos isótopos do urânio por centrifugação, com a finalidade de produzir em
larga escala urânio enriquecido om 90% do 2 3 s u ' B ' . Todavia, nesta época, os estudos da separação de
isótopos por difusão gasosa se encontravam em faso mais adiantada do que os do centrifugação. Por esta
razSo, decidiu-so abandonar por completo a oxecução do p rojo to do centrifugação, embora tivesse sido
estimado quo o custo de sua instalação seria ligoiromonto inforior ao da instalação gasosa' '. Resultou
desta decisão que, nos Estados Unidos, duranto mais de 15 anos, não se registrou praticamente nenhum
progii. j i . no desenvolvimento de centrífugas para a separação de isótopos, permanecendo ainda
interditada a publicação dos trabalhos realizados neste setor durante a Segunda Guerra Mundial.

Por outro lado, terminadas as hostilidades, GROTH e colaboradores'10 '29 '3*'32 ' continuaram,
na Alemanha, o desenvolvimento deste processo de separação do isótopos, chegando a construir, até
1959, no ' rbtituto de Físico-Química da Universidade de Bonn, três modelos de centrífugas
contracorrentes cada vez mais aperfeiçoadas, que designaram por UZIIIB, ZG3 e ZG5, respectivamente.
Com a centrífuga, modelo UZIIIB, foi realizada em 1957 a separação dos isótopos de u rân io ' 1 0 ' 3 1 ' 7 8 ' ,
tendo-se obtido resultados plenamente satisfatórios. As centrífugas, modelo ZG3, foram adquiridas pela
Comissão Nacional de Energia Nuclear'42 ', enquanto que a centrífuga, modelo ^(J5, também foi
utilizada por GROTH e colaboradores'19 '20 ' para a realização das experiências de separação de isótopos
de argônio e de urânio. Pretendiam estes pesquisadores construir ainda centrífugas de maiores dimensões
do que as do modelo ZG5, assim como instalar uma cascata de separação de isótopos de urânio
composta de 7 centrífugas' ' , todavia, os dados experimentais relativos a estas unidades e à cascata
de separação projetada não foram publicados.

As centrífugas desenvolvidas por BEAMS e GROTH se baseiam no mesmo princípio de
construção, a saber, um rotor cilíndrico e ôco em movimento de rotação e suspenso entre dois tubos
finos, de alta elasticidade, que funcionam como o eixo de rotação vertical e permitem a introduçãoe
retirada do gás da centrífuga. O rotor, acionado por um motor preso ao tubo superior, gira livremente
com elevada freqüência e a estabilização do movimento' de rotação é obtida mediante o emprego de
dispositivos especiais, os mancais de amortecimento. Com exceção de detalhes de natureza mecânica e
das dimensões, as centrífugas de BEAMS e de GROTH diferem entre si pela maneira segundo a qual é
produzida a contracorrente gasosa no interior do rotor. Assim, enquanto que nas centrífugas americanas,
esta contracorrente é obtida por meio da ação de bombas externas, nas alemãs, a contracorrente é
estabelecida por convecção térmica, conforme previa a teoria elaborada por MARTIN .

Na União Soviética, durante o período compreendido entre 1946 e 1954, um grupo de
pesquisadores alemães e soviéticos, sob a orientação dos cientistas alemães STEENBECK, SCHEFFEL e
ZIPPE, também se dedicou ao desenvolvimento de centrífugas a gás para a separação dos isótopos de
urânio '. Inicialmente, este grupo construiu centrífugas longas, no interior das quais a contracorrente
gasosa era produzida por meio de um disco estacionário e pela ação de forças de Coriolis, o
comportamento desta contracorrente tendo sido analisado em detalhes por STEENBECK'72 '. Mais tarde,
em 1954, ZIPPE' 3 I desenvolveu ainda na União Soviética uma centrífuga curta, baseada num princípio
de construção inteiramente diferente do utilizado por BEAMS e GROTH. Em época posterior no ano de
1954, nenhuma informação foi tornada pública em relação ao desenvolvimento das centrífugas soviéticas.
No próprio trabalho de ZAVORONROV e SAKODYNSKIj '801 , do Instituto Karpov de Físico-Química
da Universidade de Moscou, publicado em 1962, que apresenta as diretrizes adotadas no desenvolvimento
dos diversos processos de separação de isótopos estáveis e cita os trabalhos de GROTH, nenhuma
referência é feita em relação às realizações soviéticas no campo da separação de isótopos por
centrifugação.

As centrífugas curtas construídas por ZIPPE'83) apresentam um rotor cilíndrico e ôco apoiado
sobre uma agulha flexível, que atua como eixo de rotação vertical. O acionamento do rotor é realizado
na sua tampa inferior e o movimento do rotor, que se dá com elevada freqüência de rotação, á
estabilizado, de um lado, através da rotação da agulha no interior de uma cavidade existente numa chapa



elasticamente centrada e, de outro lado, graças à presença de um amortecedor magnético na parte
superior do rotor. Introduzido o gás através do eixo tubular superior, sua retirada do rotor é efetuada
por moio de tubos de Pilot concêntricos, sondo um destes tubos responsável pela produção da
contracorrente no interior da centrífuga, graças à redução da velocidade tangencial do gás. Estas
centrífugas conduziram a resultados plenamonte satisfatórios na separação dos isótopos de urânio,
apresentando, na opinião de ZIPPE, nítidas vantagens em relação aos outros tipos de centrífugas
mencionados e também em relação ao processo da difusão gasosa.

A importância da centrífuga a gás como um meio capaz da fornecer urânio enriquecido para a
produção de energia de origem nuclear cm reatores de potência, foi plenamente apreciada na Segunda
Conferência Intornacional das Nações Unidas sobru os Usos Pacíficos na Energia Atômica, realizada em
Genebra, em 1958. Neste congresso foram apresentados três trabalhos sobre o processo de centrifugação
por BEAMS1 6 1 , G R O T H 1 3 2 1 e K ISTEMAKER { 5 3 ) , respectivamente. O primeiro destes trabalhos relata
parte do estudo efetuado por BEAMS e colaboradores durante a Segunda Guerra Mundial e se refere
exclusivamente à verificação da teoria de C O H E N ( 2 2 ) para os três tipos de centrífugas anteriormente
mencionados. O segundo trabalho apresenta os progressos realizados por GROTH e colaboradores na
construção da centrífuga, modelo ZG3, enquanto que no terceiro trabalho são analisadas por
KISTEMAKER e colaboradores as possibilidades econômicas do processo de centrifugação para pequenos
enriquecimentos de urânio, chegandose neste caso a resultados francamente favoráveis quando
comparados com os do processo da difusão gasosa.

Em vista dos êxitos alcançados pelos pesquisadores europeus e das potencialidades econômicas
do processo, em 1958 a Comissão Norte-Americana de Energia Atômica deciciu retomar o estudo da
separação dos isótopos de urânio por centrifugação em fase gasosa, considerando-o suficientemente
promissor para a execução de um amplo programa de desenvolvimento. Dentro deste programa,
Z IPPE 1 8 1 ' reproduziu, de 1958 a 1960, na Universidade de Virgínia e sob a supervisão de BEAMS, as
centrífugas curtas que havia construído na União Soviética. Estas centrífugas forneceram excelentes
resultados, quer do ponto de vista mecânico, que em relação à potência consumida, que é de apenas 10%
da consumida no processo da difusão gasosa, embora o custo de separação ainda fosse cerca de 20 vezes
mais elevado do que o deste processo, para um preço unitário da centrífuga de US$ 1000.

Além de incentivar estas pesquisas fundamentais, o programa de desenvolvimento, elaborado pela

Comissão Norte-Americana de Energia Atômica, previa a concessão de maiores estímulos à iniciativa

privada norte-americana para a produção industrial de centrífugas destinadas ao enriquecimento isotópico

de urânio. Neste sentido, até o ano de 1960, as firmas "General Electric Co.","Thor-Westclíffe Research,

Inc." e "Decker Corporation" haviam mostrado um grande interesse em participar deste ramo de

at iv idout , ' 1 ' 3 9 ' 6 8 ' .

Na República Federal Alemã, a firma "Degussa" manifestou o mesmo interesse pela construção

de centrífugas, a qual iniciou em 1959 sob a orientação de Z IPPE 1 8 1 ' . Esta firma patenteou em 1960

uma centrífuga contracorrente curta, que apresenta características mecânicas e consumo de potência

semelhantes às das máquinas construídas por ZIPPE nos Estados Unidos, porém pode ser manufaturada

industrialmente a um preço de US$ 235. Para o enriquecimento de urânio, esta centrífuga conduz a um

custo de separação aproximadamente igual ao dobro do correspondente ao processe da difusão gasosa,

existindo porém a possibilidade de reduzir este custo mediante o aumento da eficiência de separação da

máquina' 1 ' 8 1 ' .

Os trabalhos de pesquisa e de desenvolvimento de centrífugas à gás realizados durante a última
década, convenceram finalmente a Comissão Norte-Americana de Energia Atômica, que num futuro
próximo, o processo da centrifugação iria competir economicamente com o da difusão gasosa no caso de
enriquecimento isotópico de urânio. Contribuiu para esta mudança de atitude o trabalho de Z IPPE* 8 2 ' ,
publicado em princípios de 196Ü, no qual uma comparação bastante objetiva é efetuada entre os dois
processos de separação. Temendo, então, a disseminação da tecnologia do processo de centrifugação
entre países não possuidores de armamentos nucleares e sentindo-se, ainda, obrigada a proteger o
investimento governamental de 3 bilhões de dólares nas usinas de difusão gasosa contra a possível



concorrência de material físsil mais barato, esta entidade decidiu, em meados de 1960, proibir a
publicação de qualquer informação técnica ou operacional relativa às centrífugas em desenvolvimento
nos Estados Unidos'1 '. Idêntica proibição foi estabelecida, meses mais tarde, na República Federal
Alemã e na Holanda'2'. Nestas condições a partir de fins de 1960 não se conhece nada acerca no
progresso que o estudo deste processo de separação de jsótopos vem alcançando nestes três países.

Tomada a decisão de interditar a divulgação dos aspectos tecnológicos do processo de
centrifugaçSo, a Comissão Norte-Americana de Energia Atômica ainda ampliou consideravelmente suas
atividades neste campo, tendo elaborado, em 1961, um programa ainda mais extenso do que os
anteriores, o qual obedece às seguintes diretrizes: (1) manutenção, sob contrato, das pesquisas básicas
que vinham sendo realizadas na Universidade de Virgínia; (2) operação em escala experimental, pela
firma "Union Combide Nuclear Corp.", de centrífugas incorporando a tecnologia até então conhecida e
(3) construção de modelos mais avançados de centrífugas em colaboração com a indústria. Convém
acrescentar que a despesa prevista para a execução deste programa era de 2 a 3 milhões de dólares
anuais, em comparação com 500.000 dólares gastos no mesmo setor em I960*2 ' , e què atualmente
empresas, como a "General Eletric Co.", "W. R. Grace and Co." e "Electro-Nucleonics, Inc." estão
participando ativamente deste programa'69 '70 ' .

A partir de 1960 o processo da centrifugação t-mbém começou a ser investigado no Japão.
Neste país, os estudos teóricos e a pesquisa em escala experimental vêm sendo conduzidos por um grupo
de pesquisadores do Instituto Tecnológico de Tóquio, sob a orientação de O Y A M A ' 4 8 ' 4 9 - 5 0 ' 5 1 ' 6 4 ' 7 4 1 ,
enquanto que o desenvolvimento tecnológico do processo está a cargo do grupo industrial
"Toshiba"'76 ' . As investigações efetuadas até a presente data, que não se encontram sujeitas a restrições
quanto à sua divulgação, têm fornecido resultados satisfatórios na separação dos isótopos de argõnio.

Embora a grande maioria dos trabalhos citados se limite a descrever o desenvolvimento
tecnológico e a separação de isótopos realizada com as centrífugas construídas, a teoria do processo de
separação também mereceu a atenção dos investigadores. Neste sentido, as teorias básicas, apresentadas
por COHEN 2 2 1 , para o caso geral de qualquer centrífuga, e por MARTIN e KUHN*601 , para o caso
particular da centrífuga contracorrente, sofreram um posterior desenvolvimento nos trabalhos de
KANAGAWA et a i . ' 4 9 - 5 0 ' 5 1 >, LOS e KISTEMAKER1561, GROTH e WELGE ( 3 0 ) , PARKER1 6 6 '6 6 1 e
BERMAN ' ' '. Finalmente, quanto aos aspectos econômicos do processo, estes foram abordados, não
somente nos trabalhos de KISTEMAKER e colaboradores'631 e de ZIPPE ( 82 ) , como também nos
trabalhos de HAMEL ( 3 3 ) e de BOTTGER (16).

O resumo histórico da separação de isótopos estáveis pelo processo da centrifuqação em fase
gasosa, que acabamos de apresentar, evidencia não somente a importância que, cm diversos países, vem
sendo dada a este processo de separação, como também a intensa atividade que esta sendo desenvolvida
neste setor por instituições de pesquisa e pela iniciativa privada. É fácil de compreender a razão deste
acentuado interesse pela construção de centrífugas separadoras de isótopos, quando se têm em mente
que estas máquinas constituem o meio mais promissor, especialmente em países destituídos de
instalações de difusão gasosa, para a obtenção de combustível nuclear baseado em urânio levemente
enriquecido de seu isótopo2 3 5U. Foi por este motivo que também a Comissão Nacional de Energia
Nuclear decidiu considerar este processo de separação de isótopos mediante a aquisição de três
centrífugas desenvolvidas, como modelo ZG3, por GROTH e colaboradores.

Em fins de 1958 estas centrífugas foram instaladas, com a nossa participação, no Instituto de
Pesquisas Tecnológicas sob a orientação de GROTH e de seus colaboradores WELGE e NANN. A fim de
realizar trabalhos de pesquisa no campo da separação de isótopos estáveis, com o auxílio desta instalação
de centrifugação, descrita num trabalho de nossa autoria'421, foi então criada neste Instituto, a Secção
de Separação de Isótopos. Dentro das finalidades desta Secção, subordinada à nossa chefia,
estabelecemos em 1959 o seguinte programa de pesquisas, dividido em três partes a saber: (1) estudo da
separação dos isótopos de argônio; (2) estudos de espectrometria de massas e (3) estudo da separação
dos isótopos de urânio. As duas primeiras partes deste programa foram concluídas em 1963 e os



resultados obtidos, assim como o estudo teórico da centrífuga contracorrente, se encontram descrito*

nos trabalhos de JORDAN e colaboradores ' 4 3 ' 4 4 ' 4 6 ' 4 8 ' 4 7 " 7 B ) e no trabalho de BULANG et a i . ' 2 0 1 .

A terceira parte, iniciada ainda em 1063 com os trabalhos experimentais relativos ao hexafluoreto de

urânio, constituiu o objeto da presente tese.

A separação dos isótopos de urânio, realizada na presente investigação, visa assim o estudo rio
enriquecimento de urânio natural de seu isótopo pouco abundanto l 3 s U , na forma de hexafluoreto, por
meio da centrífuga, modelo ZG3, na qual a contracorrente gasosa é estabelecida por convecçSo térmica.
Esta investigação, que ainda não havia sido efetuada com a centrífuga em questão, de um lado, tem por
finalidade verificar a possibilidade da aplicação prática da centrífuga à separação dos isótopos em
questão e, do outro lado, tem por objoto complementar as toorins básicas da centrífuga contracorrente,
pois estas, por si só, não são suficientes para permitir o cálculo das grandezas que caracterizam o
processo de separação. Assim, a teoria desenvolvida por MARTIN e K U H N ' 6 0 ' , embora forneça relações
quantitativas, quando aplicada a gases pesados, como o hexafluoreto do urânio, vem afetada de grandes
incertezas decorrentes das enormes simplificações feitas na sua elaboração. Por outro lado, a teoria
estabelecida por C O H E N ' 2 2 ' , embora quantitativamente exata, 6 demasiadamente geral, de modo a
impossibilitar o còmputo das grandezas necessárias à interpretação exata do processo de separação. No
estudo da dependência entre o enriquecimento e a vazão do gás que atravessa a centrífuga, esta teoria,
devido à sua grande generalidade, ainda falha no sentido de fornecer equações que não podem ser
resolvidas sem o conhecimento do perfil de escoamento da contracorrente no interior da centrífuga. Por
este motivo e, ainda, em vista da possível aplicação prática da centrífuga, foi necessário investigar o
processo da separação dos isótopos de urânio mediante a realização de experiências de separação nas
quais o enriquecimento foi medido em função dos parâmetros operacionais da centrífuga.

Em vista destas considerações, a presente tese obedece ao esquema clássico da apresentação de
um trabalho experimental. Assim, no Capítulo I é feito um resumo da teoria da centrífuga
contracorrente dando-se ênfase especial ao estudo das características apresentadas pela centrífuga de
contracorrente estabelecida termicamente. No Capítulo II é descrito o material utilizado, a saber: o
hexafluoreto de urânio, e os cuidados tomados no manuseio e na purificação deste material. No
Capítulo I I I encontra-se a descrição da aparelhagem usada, composta da centrífuga, ao sistema de
introdução e retirada do gás da centrífuga e do espectrômotro de massas, assim como a descrição dos
métodos de medida empregados. No Capítulo IV são apresentadas as experiências de separação realizadas
e, finalmente, no Capítulo V é realizada a discussão dos resultados obtidos nestas experiências, a qual é
completada com as conclusões às quais se chegou na separação de isótopos efetuada.

Durante a realização do presente trabalho recebemos a prestimosa colaboração das Secções de
Aços Especiais, de Metrologia, de Matérias Primas Nucleares e de Transportes do Instituto de Pesquisas
Tecnológicas, da Cátedra n9 37 "Eletrotécnica Fundamental e Medidas Elétricas" da Escola Politécnica
da Universidade de São Paulo e da Secção de Física do Estado Sólido da Faculdade de Filosofia,
Ciências e Letras da Universidade de São Paulo. A estas entidades consignamos os nossos agradecimentos.

Desejamos também agradecer ao Prof. Dr. Francisco João Humberto Maffei, Superintendente do
Instituto de Pesquisas Tecnológicas, pelo interesse que demonstrou e pelo estímulo que nos deu durante
a realização da presente investigação. Ao Prof. Maffei, como membro da Comissão Nacional de Energia
Nuclear, se deve a instalação das centrífugas neste Instituto e, sem as facilidades que sempre nos
proporcinou durante o desempenho de nossas atividades na Secção de Separação de Isótopos, certamente
não teria sido possível separar os isótopos de urânio.

Outrossim, desejamos exprimir os nossos agradecimentos ao Assistente da Secção de Separação

de Isótopos, Bacharel em Física Hélio Cardoso Chagas, pela dedicação e pelo esmero com que realizou as

medidas de espectrometria de massas. Ao Engenheiro Dalson Ravagnani, da Secção de Máquinas do

Instituto de Pesquisas Tecnológicas, pela ativa participação na realização das experiências de separação e

pelas proveitosas discussões mantidas acerca do comportamento mecânico da centrífuga. Ao mecânico da

Secção de Separação de Isótopos, Benedito F. Sampaio, pela perfeição e eficiência que demonstrou na

construção do sistema de introdução e retirada de gás da centrífuga e pela colaboração que prestou
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durante • realização dai experiência! de uparaçlo. Ao funcionário da Secçfo de SeparaçSo de Isótopos,
Izldoro Rublo, pelo auxílio prettado durante a operação dai centrifugai * do eipectròmetro de manai.
Ao Bacharel em Fíilca Ruy Borgai da Silva, antigo colaborador da Saoçlo de Separação de liótopos,
pai* contribulçlo que, por dlveriat vazei, n u preitou na elucidaçlo de defeltoi eletrônicos do
espectrometro da mauai. Ao Prof. Wllhelm Groth e ao Dr. Karl-Heinz Welge, do Imtituto de
Físlcc-Químlca da Unlvenldada de Bonn, pela cordial hospitalidade com que noi acolheram durante a
nona eitadia naquele Imtituto em 1960 e pelai vallotai diicunSei entfo mantldai lôbre dlverioi
aspectos da separação de iiótopos de urânio.

Finalmente, tomos gratoi à Comissão Nacional da Energia Nuclaar pelo estágio que not

proporcionou no Imtituto de Físico-Químlca da Univerildade de Bonn e pela auiitáncia financeira

prntada na realizaçlo do presente trabalho.

CAPÍTULO I

FUNDAMENTOS TEÓRICOS DA SEPARAÇÃO DE ISÓTOPOS POR CENTRIFUQAÇAO

A teoria da separaçSo de iiótopoi eitáveii pelo processo da centrifugaçio em fase gasosa se

encontra desenvolvida de um modo completamente gBral na obra de C O H E N * 2 2 ' . Em um trabalho de

nossa autor ia ' 4 3 ' , apresentamos esta teoria para o caio especial da centrífuga contracorrente,

completando a exposiçfo com a discussão dos trabalhos de LOS e K ISTEMAKER* 6 6 ' e de GROTH e

WELGE^ 3 0 ' , OS quais te referem è centrífuga de contracorrente gasosa estabelecida por convecçüo

térmica.

Neste capítulo, temos em vista condensar esta teoria e a teoria geral da separação de isótopos
estáveis, abordando apenas os tópicos necessários a interpretação teórica da presente investigação. A fim
de evitar a necessidade de recorrer freqüentemente à literatura original, a apresentação destas teorias será
realizada de modo a encerrar a definição de todos os conceitos e a dedução de todas as equações que
sSo indispensáveis à perfeita compreensão do assunto de que estamos tratando.

1 - Resumo da Teoria da SeparaçSo da Isótopot Estáveis

A separação dos componentes de uma mistura de isótopos estáveis fundamentalmente não difere
da separação dos componentes de uma mistura qualquer. Todavia, em virtude da grande semelhança
existente entre as propriedades físicas e químicas das moléculas isotópicas, não se obtém uma separação
suficientemente grande, quando esta é levada a efeito através de um único processo, Por este motivo, na
realização prática da separação de isótopos, este processo é repetido inúmeras vezes em uma instalação
formada de um conjunto de unidades idênticas, ligadas em série e em paralelo, que recebe o nome de
cascata de separação de isótopot. As unidades da cascata, que efetuam apenas uma separação parcial da
mistura isotópica, são denominadas elementos d * separação. Um grupo de elementos ligados em paralelo
na cascata e alimentados com material de mesma composição constitui um estágio. A cascata de
separaçSo se compõe, assim, de Um conjunto de estágios ligados em série.

A separaçSo de isótopos, que será considerada aqui, é a de uma mistura isotópica binaria.
Através da operação do elemento ou da cascata de separação desejamos, então, aumentar a concentração
de um dos componentes desta mistura, ou seja, enriquecer a mistura deste componente. Chamaremos
este componente,. que apresenta maior valor do que o outro e, geralmente, é o menos abundante na
mistura isotópica encontrada na natureza, de isótopo desejado.



Ai. urnndozas quo nos intorossam no ostudo do um ulomunto ou do innii cascata do soparação s3o
a vazão da mlstuo Isotópica, exprossa usuolmonto em mol/s, quo designaremos por L, e a composição da
mistura, quo sorá dnda em tormos da fração molar N do isòtopo dosojado ou om termos da relação de
abundância R. Como a fração molar do outro isòtopo da mistura om questão o' (1 - N ) , a relação de
abundância é oxpressa por R = N / ( 1 - N) , de modo que N = R/(1 + R).

Uma cascata do soparação completa se compõe do duas partes, a saber, a secçSo de
enriquecimento ("enriching section") e a secção de recuperação ("stripping section"). A secção de
enriquecimento so destina )i produção de uma dada quantidade de material enriquecido do isòtopo
desojado com uma composição dada. A finalidade da secção de recuperação é a de diminuir a quantidade
da matéria prima que alimenta a cascata, graças a recuperação do isòtopo em questão na fração
empobrecida proveniente da secção de enriquecimento. Nestas condições, enquanto a secção de
enriquecimento é imprescindível para a obtenção do produto da separação, a instalação da secção de
recuperação somente se justifica quando o valor da matéria prima é suficientemente elevado.

A função da cascata considerada é, então, a de separar a vazão de alimentaçlo F (mol/s) da
mistura isotópica de composição natural, que apresenta a fração molar NQ do isòtopo desejado, em duas
vazões, a saber, a vazão do produto P (mol/s), enriquecida do isòtopo desejado, com a fração molar N p e
a vazão do rejeito W (mol/s), empobrecida deste isòtopo, com a fração N R . 0 problema que surge agora
na operação da cascata com estas vazões é establecer o esquema de ligação e as condições de operação
dos elementos de separação que conduzem à cascata mais econômica, isto é, àquela que opera com o
menor gasto total possível. A solução deste problema constitui o principal objetivo da teoria da
«aparaçflo de isótopos estáveis. Para atingir o objetivo visado, esta teoria trata os elementos e as cascatas
de separação sob dois pontos de vista inteiramente diferentes, que são apresentados em detalhe na obra
de C O H E N ( 2 2 ) . O primeiro destes pontos de vista se baseia simplesmente no princípio da conservação
da matéria, enquanto que o segundo toma por base o conceito das vazões de valor.

No resumo desta teoria, que temos em vista apresentar, pretendemos apenas lançar mão dos
elementos que, provenientes da teoria em questão, apresentam interesse ao tratamento teórico da
separação de isòtopos por centrifugação, a exposição não sendo portanto orientada no sentido de
fornecer a solução do problema acima proposto.

1.1 - Fatores de Separação

Consideremos o elemento de separação mais simples, que é representado na Figura 1. Este

elemento recebe uma vazão de alimentação L da mistura isotópica binaria com a fração molar N do

Alimentação Fração enriquecida

NI
R" Fração empobrecida

Figura 1 - Elemento de separação simples
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isóto,jO desejado e fornece duas correntes, uma parcialmente enriquecida do Iiôtopo datejado, o produto
da leparaçflo, de vazio L' e fraçSo molar N' e outra parcialmente empobrecida do mesmo itótopo, o
rejeito da separação, de vazão L" e fração N". As relações de abudância da alimentação, do produto •
do rejeito sSo R, R' e R", respectivamente. Por definição, temos N" < N < N' e, portanto, R" < R < R\
Designando por corto a relação 0 = L'/L = L7(L+ L"), vem L = 0L e L" = (1 - 0)L, sendo O < 0 < 1 .

Definimos por fator de separação da (ração ou da corrente enriquecida ou, ainda, do produto a
relação:

R' N7<1 - N')
a = — = — • (o > 1) (D

R N / ( 1 - N)

Analogamente, o fator de separação da fraçlo ou da corranta empobrecida ou, ainda, do rejeito i
definido por:

# • ! • " / n N ) < 0 > 1 > (2,
V R" N " / U - N") M

Podemos ainda definir o fator de separação total A por:

R N 7 ( 1 - N')
A = — = = ot.0 (3)

R" N" / (1 - N")

Qualquer uma das definições (1), (2) e (3) mede o grau de separação obtida na operação do elemento
simples. Uma outra medida deste grau de separação ó o fator da enriquecimento, definido por:

f = a - 1 (4)

Com auxílio da definição (4) e da definição de a, resulta que o aumento da fração do iiótopo
desejado no produto é dado por:

N' - N = e N( 1 - N') (5)

Para um pequeno enriquecimento, e « 1 ; neste caso, podemos admitir (1 —N)=(1—N') e a
equação (5) pode ser escrita na forma:

N ' - N = e N H - N ) (6)

Quando o isòtopo desejado apresenta uma concentração muito pequena na vazão de alimentação, isto i.
quando N « 1, segue da equação (6) que e = ( N ' - N)/N e este fator pode, então, ser expresso em
porcentagem.

O princípio da conservação da matéria aplicado ao isótopo desejado fornece:

NL = 0LN' + (1 - 6) LN"



de modo que:

N = ON' + (1 - 0 ) N" (7)

Introduzindo-se a equação (7) no primeiro membro da equação (6), resulta qte, no caso de pequeno
enriquecimento, a diferença entre as frações molares das correntes enriquecidda é dada por:

N' - N" = N < 1 - N } (8)
(1 - 0)

Para o processo de separação simétrico em que 0 = 1/2, segue-se da equação (7) que o aumento
da fração molar na corrente enriquecida (N' - N) ó igual à diminuição da fração molar na corrente
empobrecida (N - N"). A partir desta condição, pode-se mostrar facilmente que neste processo a = 0, de
modo que então R' = afl e R" = R/a. Nestas condições, da definição de A vem para o processo de
separação simétrico A = a3 . Quando o processo de separação é assimétrico, o fator de separação a difere
de 0 e depende do corte 0.

1.2 — Equações Fundamentais da Separação de Isótopos

Consideremos uma cascata construída com os elementos de separação simples da Figura 1, a
qual apresenta estágios de tamanho diferente. Estes podem ser formados de um só elemento de tamanho
variável ou de diversos elementos de mesmo tamanho e ligados em paralelo, cujo número é variável.
Geralmente, a ligação entre os estágios é realizada de modo que as frações enriquecida e empobrecida
provenientes de cada estágio alimentam, respectivamente, os estágios imediatos superior e inferior, como
mostra o esquema da Figura 2, que representa uma parte da secção de enriquecimento da cascata.

Para o estágio de número s deste esquema, a vazão de alimentação com fração molar N ( é
designada por L$, enquanto que 0 l_t é a vazão da corrente enriquecida de fração molar N'$ e (1 — 0 )
L( é a vazão empobrecida de fração molar N" . Do estágio S no topo da cascata e retirada a vazão do
produto P com fração molar N p . Na secção da cascata compreendida entre o estágio genérico s_ e o
estágio do produto S, isto é, na secção acima da linha imaginária n traçada entre os estágios s e s + 1 na
Figura 2, o balanço do material, através do princípio da conservação da matéria, exige que se verifiquem
as equações:

0 s
L s = < 1 - ° . + i> L s + , + P ' < 9 )

para a mistura isotópica e

° s L , N ; = < 1 - < \ + I > L
S + I N ; ' + 1 + P N ^ = {1 - f l , + 1 ) L í M « V + , + P N p (10)

para o isòtopo desejado.

A cascata que acabamos de considerar é uma cascata completamente geral no sentido de que
pode ser operada dentro de um grande intervalo de vazões l_s, arbitrariamente escolhidas, com as mesmas
vazões de alimentação, produto e rejeito de frações molares conhecidas. Quando esta cascata é formada
de elementos cujo fator de separação se encontra muito próximo da unidade, isto é, quando
a - 1 = e « 1, podemos tratar N e s como variáveis contínuas. Neste caso infinitesimal, os valores de L
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variant pouco de estágio para estágio, de modo que podumos fazer L§ ~ L§ + 1 . Du oquaçSo (0) resulta
entSo 0 - (1 - 0 + J = P/L . Como P « L so considerarmos ostágios afastados do topo S da cascata,
podomos admitir que a expressão anterior so anula; ontSo tomos 0 = (1 - 0, + , ) . No caso infinitosimal,
o corte 0t 6 aproximadamente igual ao corte 0% + ( ; resulta, entSo, que neste caso todos os valores do
corte 0 iSo aproximadamente iguais a 1/2.

Quando a cascata considerada oporá em condições nSo estacionaria», L | ( 0% e N ( são funções
que variam com o tempo. Neste caso, considerando ainda o esquema da Figura 2, a equação de
conservação da mataria (9) adquire a forma geral:

onde T (t) representa a quantidade da mistura isotópica que é transportada ná cascata acima do estágio
i Quando nffo há perdas na cascata, esta quantidade é definida por:

s 9H .._.
T Ix) = P + S - i <12)

* j = i + 1 dt

Nesta definição, H. ó a retençfo ("hold up") no estágio j da cascata, isto é, a quantidade de material que
está sendo processada no estágio em questão. No caso não estacionário, H, ó também uma função do
tempo.

Analogamente, para o isótopo desejado, a equação de conservação da matéria (10) apresenta a
forma:

0 , L . N ; i t ) - ( 1 - 0 1 + 1 ) Ls + 1 N ; ' + 1 ( t ) = r s ( t ) (13)

onde r ( ( t ) é a quantidade de isótopo desejado que está sendo transportada na cascata acima do estágio s
e é dada por:

T , ( t ) = P N ' ( t ) + I — H.N'(t) (14)
s s j = s +1 at J '

Combinando as equações (11) e (13) resulta:

< 1 - 0
s + 1 > L s + 1 IN ' , ( t ) - N ; ' + 1 ( t ) ] = r , ( t ) - N ; ( t ) T , ( t ) (15)

Considerando agora o caso infinitesimal, como então N ( não difere muito de N' j ( a equação (8)
aplicada ao estágio s pode ser posta na forma:

Podemos ainda admitir que, no caso infinitesimal, o segundo membro da equação (16) se mantém
inalterado, quando a equação é aplicada ao estágio t + 1 , pois neste caso N's(t) - U"%(r) não difere
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mui i j :lo N' .(t) — N" t . (t). Com ostu aproximação estamos, na realidade, desprezando a retenção
s

em um estágio; todavia, a aproximação é lícita, porque no caso infinitesimal tomos H. « 2 H(

1+ 1
Introduzindose, entSo, na oquação (15) o valor de N" ( + , proveniente da equação (16) aplicada ao
estágio i + 1 com a aproximação moncionuda, resulta:

N;M -

T s ( t ) - N ; ( t ) T s ( t ) (17)

Passando ao limite de funções contínuas, Ls + , -» L(s,t); N'% -* N(s,t); T$ -*• T(s,t); T^t) -*• T(s,t); N'$(t)
- N' t + ^ t ) -* -3N(s,t|/âs e lembrando que no caso infinitesimal fl$ £1/2 , a equação se transforma em.

— { - a N < M ) + 2 e N ( s , t ) [ 1 - N ( s , t ) ] } = T(s , t ) - N ( s , t ) T ( s , t ) (18)
2 3s

Diferenciando, em relação a s, as equações (12) e (14) postas na forma de integrais para o caso
infinitesimal, obtém-se:

a -a
— T ( s , t ) = — H ( s , t )
95 9 t (19,
d d

— T(s , t , = [ H ( s , t ) N ( s , t ) ]
ds 3t

As equações diferenciais parciais (18) e (19), que descrevem os efeitos dependentes do tempo
em qualquer cascata do tipo infinitesimal, são conhecidas como as equações fundamentais da separação
de isótopos.

No caso particular em que L não é uma função do tempo t e quando a retenção H é
proporcional a L, isto é, H = hL, e portanto independente de t, da definição (12) vem T(s,t) =P e nas
equações (19) temos: 3T(s,t)/9s=O e ar(s,t)/3s = -H3N(s,t)/at= -hL 3N(s,t)/at. Introduzindo-se estas
condições na equação (18) e diferenciando em relação a s, obtém-se:

3N 6 L òN
h|_ — = — [ - — - e L N ( 1 - N) - PN] (20)

àt os 2 os

Esta equação apresenta uma solução simples quando L é constante, como será visto mais tarde.

1.3 - Potencial de Separação

A análise até aqui apresentada, que se baseou simplesmente nas definições de a e de 0 e no
princípio da conservação da matéria, levou em conta apenas um tipo de elementos de separação, a saber,
o elemento de separação simples representado na Figura 1. Esta análise pode ser extendida a cascatas
compostas tie qualquer tipo de elementos de sepaiação, mediante a introdução do conceito das vazões de
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valür, considerando quo, tanto o elemento de separação como Ü cascata, através de sou efeito separador,
produzem uma variação no valor de uma quantidado de material snparado. Entendemos, aqui, por vazio
de valor, uma função U que representa o valor do uma dada quantidade de material separado. Nestas
condições, a produção de valor resultante da separação de isótopos realizada por um elemento ou pela
cascata á dada pela variação da função U.

A vazão de valor U ó expressa pelo produto entre uma vazão de material e umafunçioda
valor. Assim, para a cascata anteriormente considerada, as vazões de valor do produto, do rejeito e da
alimentação são dadas por U p = PV(Np) , U w = WV(NR ) e UQ = FV(N 0 ) , respectivamente, onde V(N p ) ,
V ( N R ) 0 V(NQ) são as funções de valor do produto, do rejeito e da alimentação. Durante a operação da
cascata, a variação total no valor é expressa por:

AU <= U p + U w - U o = P V ( N p ) + W V ( N R ) - F V ( N o )

Para um elemento de separação, a variação da vazão de valor 6U, isto é, o valor produzido pelo
elemento quando está separando isótopos, recebe o nome de potencial de separação ("separative
power").

Consideremos então o elemento de separação simples representado na Figura 1, que é
alimentado pela vazão L da mistura de fração molar N. O potencial de separação deste elemento, por
definição, ó dado por:

5U = 0 L V ( N ' ) + (1 - Q) L V ( N " ) - F V ( N ) (21)

lembnndo que L' = 0L é a vazão do produto de fração molar N' e L" = (1 - 0)L é a vazão do rejeito de
fração molar N".

No caso infinitesimal, em que a— 1 = e « 1, expandindo V(N') e V(N") em série de Taylor
em relação a N e levando em conta a equação (6) e as equações de conservação para as vazões da
mistura e do isótopo desejado, resulta da equação (21):

Considerando, agora, qua a produção de valor de um elemento, ou seja, seu potencial de separação, não
depende da concentração do isótopo que se deseja separar, devemos ter na equação (22):

, d2V(fv')
[ N ( 1 - N ) ] 2 - — = 1 (23)

Nestas condições, o potencial de separação de um elemento simples no caso infinitesimal é dado por:

iU = - í - t i (24!
1 - 0 2
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A fur>yJ:< de valor V(N) 6 determinada a partir da resolução da equação diferencial (23), tondo em vista
que V(N) ó mínimo e nulo, quando N = NQ, isto é, V(NQ) = dV(NQ)/dN = 0.

No caso de elementos de separação simples com valores grandes de a, a dedução do potencial
de separação é feita de maneira análoga, exigindo porém a consideração do tipo do processo de
separação. Entà*o, para o processo de separação simétrico, o potencial de separação é:

(a - 1) Ina
ÕU = L (25)

a + 1

enquanto que para o processo de separação assimétrico, como mostram BULANG, GROTH et ai. se
obtém:

a(0 - 1 ) Ina - (a - 1) In/3
ÔU = L (26)

a(i - 1

A capacidade de separação de um elemento é determinada pela vazão e pelo enriquecimento do
isòtopo desejado, de modo que sua medida quantitativa deve ser dada por uma função que dependa
simultaneamente destas grandezas, isto é, de L e de a. As equações (24, (25) e (26) mostram então que
o potencial de separação pode ser encarado como sendo uma medida da capacidade de separação de um
elemento.

Na teoria da separação de isótopos por centrifugação é de fundamental importância o elemento
de separação infinitesimal do tipo contracorrente. A expressão do potencial de separação deste elemento
pode ser deduzida, imaginando o elemento situado entre dois reservatórios grandes, um inferior e outro
superior, os quais contêm, respectivamente, M rnols da mistura isotópica, na qual a fração molar de
isótopo desejado é N, e M' móis da mistura com uma fração molar N' ligeiramente maior que N. Durante
sua operação, o elemento introduz Pmols da mistura, contendo T móis do isòtopo desejado, no
reservatório superior e retira a mesma quantidade do reservatório inferior. Em virtude deste transporte
de material ocorre um aumento na fração molar do isótopo desejado no reservatório superior, que é
dado pela expressão AN' = (N' M' + T )/(M' + P) - N',= (T - N'P)/(M' + P), e uma diminuição na fração
molar deste isòtopo no reservatório inferior, expressa analogamente por AN = (T — NP)/(M — P).

0 potencial de separação deste elemento é então dado pela soma das variações no valor da
quantidade de material separado, que se verificam nos dois reservatórios; assim:

õU = 6 [ M ' V ( N M ] + 6 [ M V ( N ) ] = (M ' + F) V ( N' + AN') - M 'V(N ' ) +

(27)

+ (M _ P ) V ( N - A N ) - MV(N)

Expandido as funções de valor em série, substituindo AN' e AN pelas expressões dadas acima e
lembrando que no caso infinitesimal N' s N , de modo que a diferença V(N') — V(N) pode ser
considerada nula, resulta da equação (27) uma expressão contendo dV(N')/dN' e dV(N)/dN. 0
desenvolvimento em série de dV(N')/<IN' permite obter para o caso infinitesimal (N' =N) :

d2 V ( N)
5U = ( T - NP) ( N ' - N) (28)

dN
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Utilizando, agora, a função de valor determinada pela equação (23), segue-se da equação (28) que o
potencial de separação de um elemento infinitesimal contracorrente é expresso por:

= ( T - N P ) ( N ' - N > ( 2 9 )

[ N ( 1 - N ) ] J

A quantidade de r, isto é, a quantidade do isótopo desejado que é transportada de um reservatório a
outro, é chamada transporte de material desejado. 0 fator r - NP da equação (29) é o transporte
resultante no funcionamento do elemento contracorrente e determina o enriquecimento do material
presente no reservatório supeior.

A importância do potencial de separação reside no fato de que o número total de elementos de
separação para produzir uma variação AU na vazão de valor da cascata é dado por n = AU/5U. Então,
para um dado valor de AU, determinado pela vazão do produto P, para vazões de alimentação F e do
rejeito W dadas, e pelas frações molares N p , N R e NQ, a cascata de separação poderá ser instalada com o
menor número possível de elementos, quando estes são projetados e construídos de modo a fornecerem
o maior valor possível do potencial de separação. Pelo mesmo motivo, existindo a possibilidade de
construir cascatas com elementos baseados em processos de separação diferentes, a comparação
econômica destas cascatas deve ser realizada através dos valores máximos dos potenciais de separação dos
diferentes elementos em questão. Finalmente, a eficiência de um dado processo de separação pode ser
avaliado por meio da comparação entre o potencial de separação do elemento que realiza o processo de
separação e o potencial de separação máximo que teoricamente o elemento pode apresentar.

1.4 - Estudo da Cascata Quadrada

A cascata formada de estágios de mesma v :ão e, portanto, do mesmo tamanho, que se
encontram ligados em série, recebe o nome de cascata quadrada. Como nesta cascata, a vazão L é
constante, a equação (20) pode ser posta sob a forma:

9N 3JN 3
ce 7 7 = c5 - ^ r - ^ i p N + c i N < 1 - N ) i <30>

onde além de P, são constantes c^, c_ e c~, dadas por Cg = hL = retenção por estágio, cg = L/2 e
c1 = eL. Pode-se demonstrar que exatamente a mesma forma da equação (30) se aplica a qualquer tipo
de unidade de separação contracorrente, desde que as constantes c1 e cg sejam identificadas com as
quantidades características desta unidade e s seja substituída pela cordenada z ao longo do comprimento
da coluna contracorrente. Neste sentido, uma unidade contracorrente é equivalente a uma cascata
quadrada formada dos elementos de separação simples da Figura 1. Como no presente capítulo temos em
vista apresentar o estudo teórico da centrífuga contracorrente, é pois de toda a conveniência, a discussão
das propriedades desta cascata.

Consideremos, então, a operação da cascata quadrada em regime estacionário no qual 0N/3t = 0.
Neste caso, a primeira integração da equação (30) fornece o gradiente de concentração:

dN
c. = c . N ( 1 - N ) - P ( N p - N ) (31)

5 ds ] '

Separando as variáveis, a segunda integração, realizada entre a base (s = 0, Ns = NQ) e o topo
(s = S, Ns = Np) da cascata permite obter a expressão:



16

- No) A(tfr)
op o

tanh"1 [ J (32)
(N 2 N N + N ) ( N N ) <p
(N p - 2NpNo + NQ) - ( N p - NQ

onde i// = P/c1# A(<//> = [1 + 2^ (1 - 2N p ) + ip2)^ e c = c t / 2c 5 . Quando N p e \j/ são conhecidos, a
equação (32) fornece explicitamente o número total de estágios S da cascata quadrada (ou o
comprimento Z da coluna contracorrente). Se S é dado, a equação (32) é uma relação implícita entre
N p e « / / .

No caso especial em que N Q « 1 e N p « 1, a expressão de A f ^ l se torna igual a (1 + ty) e

tanh" 1 { ( N p - N o ) A ( ^ ) / [ ( N p - 2 N p N o + No) - ( N p - MQ)<p} será dado por (1/2) In { N p / |N Q

- (Np - NQ)\p]}. Nestas condições a equação (32) apresenta a forma mais simples:

1 N P
s = ) n (33)

2 e ( 1 + ip) N o - | / / ( N p - N o )

Da equação (33) resulta:

. II»!-,.,!!..»)
p ° 1 + \l> exp 2e S ( 1 + i//)

A equação (34) exprime então o enriquecimento do isòtopo desejado, que é obtido entre a base e o
topo da cascata quadrada, em função da produção normalizada ^ = P / c . , para um dado valorde 2 e S.

A dedução da expressão do potencial de separação por estágio da cascata quadrada (ou por
unidade de comprimento da unidade contracorrente) pode ser feita mediante a consideração de uma
cascata formada de cascatas quadradas (ou colunas contracorrentes) e o uso da função de valor
determinada pela equação (23). Um procedimento mais simples para obter-se esta expressão consiste em
comparar as propriedades do elemento de separação simples com as propriedades de um estágio da
cascata quadrada. Assim, da equação (24) resulta que o potencial de separação de um elemento simples
numa cascata infinitesimal é dado por:

L e 2

5U = (3D)
2

lembrando que neste caso podemos tomar 0 ~ 1/2. Para um estágio de uma cascata quadrada composta
de elementos de separação simples, mostramos que podemos identificar c = C../L e L = 2c5 , de modo que
e = c1 /2c5 . Então, da equação (35) resulta:

«U = -p- (36)
4c5

que é a expressão do potencial de separação por estágio da cascata quadrada (ou por unidade de
comprimento da coluna contracorrente).

2 - Teoria Geral da Separação de Isõtopos por Centrifugação

Uma centrífuga a gàs consiste essencialmente de um cilindro oco ou rotor, que gira
uniformemente com elevada velocidade angular em torno de seu eixo de rotação vertical e contém um
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gás puo ou uma mistuu gasosa. Na teoria que apresentaremos a seguir, designamos por r_ o raio interno
do rotor e por u) (rad/s), a velocidade angular do rotor. Admitiremos, ainda, que em relação à fase gasosa
se encontram sempre satisfeitas as seguintes hipóteses: (1) o gás gira com o cilindro e, portanto, apresenta
a mesma velocidade angular OJ; (2) o gás segue a lei do gás ideal nas condições de pressão e temperatura
que prevalecem no interior do rotor e (3) a temperatura do gás é mantida constante.

2.1 — Fator de Separação do Equilíbrio de uma Centrífuga

Suponhamos, inicialmente, que no interior da centrífuga se encontra um gás puro de massa
molecular M, o qual com exceção do movimento circular não apresenta nenhum outro movimento. Por
conveniência, vamos escolher um sistema de coordenadas cilíndricas (r, 0, z) girando com o gás e com
origem no eixo de rotação. Em virtude do movimento de rotação, atua então sobre a unidade de massa
do gás, situada no raio r, a força centrífuga cj2r, a qual estabelece na direção radial o gradiente de
pressão dp/dr. Denotando por p a densidade do gás (g/cm3), da hidrodinâmica vem:

9p -
— = p u 3 r (37)
or

Combinando esta equação com a equação do gás ideal p = p RT/M, resulta que o gradiente de
densidade ao longo do raio é dado por:

3r RT
(38,

onde T 6 a temperatura absoluta do gás e R é a constante dos gases igual a 8,314 x IO7 erg/°K/mol. A
integração da equação (38) fornece a distribuição das densidades do gás no campo cintrífugo:

M ( t j r ) 2

p ( r ) = p ( 0 ) exp 2 R T (39)

na qual p(r) e p(0) são as densidades do gás no raio r e no eixo do rotor (r = 0), respectivamente.

Do ponto de vista molecular, a distribuição de densidades, dada pela equação (39), provém de
um equilíbrio dinâmico entre o efeito da difusão causado pelo movimento ao acaso das moléculas, que
tende a eliminar o gradiente de densidade, e o efeito do campo centrífugo, que tende a deslocar as
moléculas para a periferia e establecer, assim, o gradiente de densidade. A difusão das moléculas na
direção radial fornece a densidade de corrente ou fluxo J d (g/s.cm2), que através da primeira lei de Fick
e da equação (38) é:

3p M u 2 r
j = -D — = -Dp (40

d 3r RT

onde D é o coeficiente de difusão mútua. No equilíbrio considerado, a densidade de corrente de difusão
é exatamente contrabalançada pela densidade de corrente ou fluxo J c determinada pelo campo
centrífugo. Esta densidade de corrente, dirigida para a periferia, é dada através da definição do fluxo por
J c =pu c , onde uc é a velocidade das moléculas na direção radial e no sentido do campo centrífugo.
Portanto no equilíbrio em questão:
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Jc

que é a equaçlo do fluxo de moléculas gasosas num campo centrífugo.

Numa mistura de gases ideais presentes num campo centrífugo, cada componente apresenta seu
próprio gradiente de densidade, de modo que a equação (41) vale para cada componente separadamente.
Assim:

( 4 2 )

wndo agora D, o coeficiente de difusão das moléculas do componente i através de toda a mistura. Como
para misturas iiotópicas coeficiente de difusão não possue um significado exato, não utilizaremos neste
caso o índice i.

Da equação do gás ideal e da equação (39), segue-se que a pressão do gás no raio r da
centrífuga é dada por:

M(cür)
p ( r ) = p ( 0 ) exp (43)

2RT

onde plO) é a pressão no eixo da centrífuga (r = 0). A equação (43) exprime simplesmente a distribuição
de Boltzmann para as pressões de um gás presente em um campo centrífugo.

Suponhamos, agora, que no interior da centrífuga se encontra uma mistura binaria de isótopos
gasosos. Seja N a fração molar do isótopo leve e pouco abundante, isto é, do isótopo desejado, de massa
molecular M , . Com a fração do outro isótopo de massa molecular M 2 > M 1 é (1 — N), as pressões
parciais dos dois componentes isotópicos são iguais a p1 = N p e p2 = (1 - N)p, respectivamente, quando
a pressão total da mistura é p = p. + p , , Aplicando-se a equação (43) aos dois componentes da mistura e
subtituindo-se as pressões parciais pelos seus respectivos valores, resulta que a relação das frações molares
no eixo da centrífuga (r =0) é dada por:

( M , - M , ) ( w r , ) a

onde [N/(1 — N)] r e cjr2 são respectivamente, a relação das frações molares dos dois isótops e a

velocidade tarsgencial do gás na periferia ou parede interna do rotor (r = r_).

Como admitimos M 2 > M r a equação (44) mostra que [N/1(1 - N ) ] o > [N/1(1 - N)] r , de

modo que durante a operação da centrífuga ocorre um aumento da concentração do isótopo leve na
região axial. Nestas condições, a centrífuga constitui um elemento que realiza uma separação parcial de
isótopos em fase gasosa.

Definimos então por fator de separação do processo simples no equilíbrioaQ a relação:

RTÍTT (4b)
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de modo que da oquaçüo (44) resulta:

( M , - M . ) J( M , M . ) (wr a )
«o - « p ~ 148)

Convém notar que o fator do separação dado pela equação (46) se refere ao estado de equilíbrio já
considerado, o qual ocorre no interior da contrífuga quando não há retirada de gás do rotor, isto 6,
quando a centrífuga não está operando em condições de produção dos isótopos parcialmente separados.

A equação (46) revela que o fator de separação de equilíbrio aQ depende da diferença de massas
moleculares M , — M 1 e não de sua relação, como ó o caso do processo da difusão gasosa, no qual o
fator de separação de equilíbrio é dado por aQ = V M 2 /M j . Nesta condições, o processo da
centrifugaçüo apresenta a vantagem de ser igualmente apropriado para a separação de isótopos de
elementos leves e pesados. Assim, na separação dos isótopos de urânio 2 a ' U e a 3 8 U na forma de
hexafluoreto de urânio U F Ô . onde M - M 1 - 3 , para velocidades periféricas de 300 m/s e 400 m/s, o
processo da centrifugação fornece, a 300°K, fatores de separação de equilíbrio iguais a 1,056 e 1,101,
respectivamente, isto é, enriquecimentos de 5,6% e 10,1%, enquanto que no processo da difusão gasosa,
obtém-se um fator do separação do equilíbrio de apenas aQ = y/ 352/349 = 1,0043, ao qual corresponde,
portanto, um enriquecimento de 0,43%.

2.2 — Tipos de Centrífugas a Gás

A fim de utilizar a centrífuga a gás como um elemento de separação com produção de material
enriquecido, torna-se necessário extrair do rotor a fração enriquecida do isótopo desejado ou produto da
separação. Neste sentido, foram desenvolvidos três tipos de centrífugas, a saber: (1) a centrífuga
concorrente, <2) a centrífuga com evaporação e (3) a centrífuga contracorrente.

Na centrífuga concorrente, a mistura isotópica de alimentação é introduzida numa das
extremidades do rotor através de um eixo tubular, enquanto que na outra extremidade as frações
enriquecidas de isótopo leve (produto) e de isótopo pesado (rejeito) são retiradas, respectivamente, do
eixo e da periferia do rotor. O processo de separação que ocorre nesta centrífuga é o processo de
separação simples determinado apenas pela ação do campo centrífugo, obtendo-se, pois, no equilíbrio o
fator de separação dado pela equação (46).

Na centrífuga com evaporação, a mistura isotópica a ser separada se encontra na parede interna
do rotor em estado líquido. 0 vapor desta mistura se apresenta enriquecido de isótopo leve, dada a
maior facilidade de vaporização deste componente, e é retirado do eixo da centrífuga, enquanto que no
líquido aderente à parede do rotor ocorre um enriquecimento de isótopo pesado. Resulta do efeito
combinado da vaporização e do campo centrífugo, que a centrífuga com evaporação fornece um
enriquecimento maior do que o obtido no processo de separação simples. Todavia esta centrífuga sofre
da desvantagem de não permitir a realização de um processo de produção contínuo, razão pela qual não
apresenta interesse do ponto de vista de sua utilização prática.

Na centrífuga contracorrente, a introdução da mistura de alimentação é realizada através de um
eixo tubular e no interior de seu rotor é establecida uma contracorrente gasosa na direção axial. A
fração enriquecida de isótopo leve é então retirada do eixo da centrífuga numa das extremidades do
rotor e a fração enriquecida de isotooo pesado é retirada da periferia na outra extremidade. Como em
todos os aparelhos de separação em contracorrente, nesta centrífuga ocorre um processo de separação
múltiplo numa só unidade, o quai conduz a um enriquecimento isotópico muito maior do que o
proveniente do processo de separação simples. Em vista desta multiplicação do efeito primário de
separação determinado pelo campo centrífugo e da possibilidade de operação contínua, praticamente
todo o desenvolvimento tecnológico de centrífugas a gás vem sendo orientado no sentido da construção
de centrífugas contracorrentes.
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2.3 - írqutçlo Diferencial Fundamental da Centrtfuya

A equação diferencial fundamental da centrífuga é uma equação diferencial parcial, que fornece
a distribuição da concentração do isótopo dosojado em relação ao ospaço e ao tempo no interior do
rotor, quando a centrífuga está operando em condições de produção de material parcialmente separado.

Consideramos entSo uma contrífuga que, contondo a mistura isotópica binaria, está produzindo
matorial parcialmente separada No estudo dos divorsos tipos de centrífugas vimos que esta condição é
satisfeita quando o gát circula através do rotor em direção axial ou radial. Para que a equação
fundamental possa sor aplicadn a qualquer tipo de centrífugas admitiremos que o escoamento do gás
através do rotor seja simultaneamente axial e radial. No sistema de coordenadas anteriormente escolhido,
o movimento do gás como um todo será dado então através da componente de velocidade radial
u = u(r,z), da componente de velocidade azimutal v = 0 e da componente de velocidade axial w = w(r,z).
Este movimento do gás determina uma perturbação contínua na distribuição das concentrações de
equilíbrio, graças à qual o sistema desloca material no sentido de restaurar o equilíbrio e fornece, assim,
o transporte do material desejado.

A fim de estabelecer a equação diferencial fundamental, imaginemos uma pequena região anelar
do rotor limitada por duas superfícies cilíndricas concêntricas, distantes entre si de fir, e por dois planos
horizontais paralelos, distantes entre si de fiz. Em virtude do movimento do gás, da ação do campo
centrífugo e da difusão, este elemento de volume é atravessado na direção radial pelas seguintes
densidades de corrente do isótopo desejado (de massa molecular M^: (1) Ju = p1u, correspondente à
componente de velocidade u; (2) Jc = p1 uc 1 , determinada pelo campo centrífugo e (3) Jd f = - Dòp^/dr
proveniente da difusão em sentido contrário ao gradiente de densidade. O fluxo radial' total é dado
portanto por: J(r) = Ju + Jc + Jd . Na direção axial devemos considerar no elemento de volume em
questão as seguintes densidades de corrente do isótopo desejado: (1) Jyv=p1w, determinada pela
componente de velocidade w e (2) Jd z = -Ddp^dz, causada pela difusão de retorno ("back diffusion")
em sentido contrário ao da componente de velocidade w, de modo que o fluxo axial total á dado por
J(z) = J M + Jd z . A aplicação da equação da continuidade no intervalo de tempo dt, fornece então a
equação:

dp, 3J(r) dJ(z)

dt 3r 3z

d dpi d dpi
= - — I P i U + p,u - D — ] - — [p,w - D — ] (47)

dr ' ' dr dz dz

Substltuindo-se nesta equação a expressão do fluxo devido ao campo centrífugo, dado pela equação
(42), obtém-se:

dp, 1 3 Mico2r dp, d d2p,
= r <P i" + D Pi - = = D —• ) - - (p ,w) + D — r - (48)

dt r dr RT dr dr dz2

A equação (48) pode ser expressa agora em termos da pressão total da mistura e das frações molares dos
dois Isbtopos N e (1 - N), lembrando que

Mi M,
p, = Pi = Np (49)

RT RT

e que, da equação (37) vem:

* £ « , ? ? ! + ? ? ! , » w 2 r ( P l + p i ) = fíLÜ p [ M i N + M , ( 1 - N)J (50)
dr dr dr RT
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Com ostas substituições o considerando quo Op ó constante, resulta:

3N Dp 3 3N (M2 - M,) coV 1 3
p — = — — [r — + N I - N) - - — (Npru) -

3t r 3r 3r RT r 3r

a a2

- — (Npw) + D — : ( N p ) (51)
3z 3z2

que ó a equação diferencial parcial desejada, válida para qualquer centrífuga.

Dependendo da natureza da circulação do gás no interior do rotor, dada pelas velocidades u e
w, a equação (51) apresenta formas particulares correspondentes aos diversos tipos de centrífuga
anteriormente descritos. Assim, na centrífuga com evaporação, w = 0 e ru = constante, enquanto que nas
centrífugas concorrente e contracorrente u = 0 e w descreve a natureza do escoamento gasoso no
interior do rotor.

2.4 - Potencial de Separação da Centrífuga

A expressão do potencial de separação de uma centrífuga a gás qualquer é deduzida mediante a
consideração do transporte de material desejado, o qual ocorre no interior da centrífuga em virtude da
perturbação na distribuição de equilíbrio, como já foi visto. Quando não existe este equilíbrio, no
elemento de volume anteriormente mencionado o fluxo de moléculas gasosas J c , proveniente da ação do
campo centrífugo, não é igual ao fluxo J d f, provocado pela difusão em sentido oposto. Neste caso,
ocorre, portanto, um transporte resultante cie material desejado através da superfície cilíndrica de área
do do elemento de volume considerado, que é dado por Jdo = (J - J . Jdo. Nestas condições, este
elemento de volume se comporta como um elemento de separação infinitesimal do tipo contracorrente.
O transporte resultante de material, que no elemento contracorrente é dado por r - NP, corresponde, no
caso da centrífuga, ao transporte de material Jdo. Por conseguinte, conhecido Jdo podemos lançar mão
da equação (29) para estabelecer a expressão ao potencial de separação para o elemento da centrífuga
que acabamos de considerar.

A expressão de Jdo é obtida a partir dos valores de J c e J d , apresentados anteriormente.
EntSo resulta que o transporte resultante de material através da superfície'do, expresso em mol/s, é dado
para o isòtopo desejado (massa molecular M j ) por:

Jdo do dp, do

Í: • • j . -v Í - «"v.-»ir'Í: (521

Derivando-se a equação (49) em relação a r, com auxílio das equações (42) e (50) obtém-se:

3pi do Dp w 2 r 3N
• ' • - N) - — ] do (53)T ' * TT « « . « . > S T N«I NI

Introduzindo esta expressão do transporte do isótopo desejado na equação (29) e tendo em vista que
no presente caso N' — N = (3N/3r)dr a expressão do potencial de separação dU do elemento de
separação considerado na centrffuga é:
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Dp wJr dN dN
- H M . - M , ) — N , , - N l - - | -

d U = N M 1 _ N | . * *

Tomando dN/dr como a única variável independente, verifica-se, ao derivar dU em relação a dN/dr, que
o potencial de separação dU á máximo quando:

dN 1 w*r
— = — <M, - M, ) — N ( 1 - N) (55)

isto é, quando o gradiente de concentração ao longo do campo centrífugo apresenta a metade de seu
valor de equilíbrio, pois no equilíbrio temos P1uc , = D(dp,/dr) e então da equação (53) vem:

dN w\
— = (M, - M 2 ) N ( 1 - N ) (56)
dr RT

O valor de dU m a x , obtido por meio da substituição de dN/dr dado pela equação (55) 9m (54), é:

a - M, ) (Jt i a

— ] 2 dodr (57)
RT 2RT

Integrando a equação (57) para toda a centrífuga de comprimento Z e raio interno r2 e lembrando que
a área da superfície cilíndrica do elemento de separação é úa = 2nrZ, resulta de

a expressão do potencial de separação máximo de qualquer centrífuga a gás:

Dp (M2 - M, ) (wra )2 , »rZ
— [ — ? - (mo./,,

(M2 - M, ) |wr2 )2 wZ
= p D [ _ _ ] 2

T , g / s ,

A equação (58) mostra que o potencial de separação máximo depende da quarta potência da
velocidade periférica u>x2 da centrífuga e é proporcional ao comportamento Z do rotor. Esta
conseqüência é de importância fundamental para a aplicação prática do processo de centrifugação. Além
disto, o potencial de separação máximo é usado como padrão para avaliar a eficiência dos diversos tipos
de centrífugas.
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3 - Tooria da Centrifuga Contracorrente

A centrífuga contracorrente ó uma centrífuga a gás. no interior da qual t io eitabelecidai dual
correntes gasosas que escoam na direçlo axial o em sentidos opostos, uma ao longo do eixo e outra ao
longo da parede interna do rotor, como mostra esquomaticamonto a Figura 3.
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Figura 3 — Esquema da centrífuga contracorrente

Sob a ação do campo centrífugo, a mistura isotópica binaria contida no rotor sofre uma
separação radial, de modo a ocorrer um aumento de concentração do isòtopo leve nas proximidades do
eixo do rotor e um aumento de concentração dò isótopo pesado nas proximidades da parede do rotor.
Devido ao escoamento em contracorrente, resulta que a corrente gasosa axial é progressivamente
enriquecida do componente leve durante seu percurso através do rotor, enquanto que a corrente gasosa
periférica se enriquece, do mesmo modo, do componente pesado. Numa das extremidades do rotor, a
mistura isotópica apresenta, assim, um enriquecimento crescente do isótopo pesado e na outra
extremidade a mistura se enriquece cada vez mais do isótopo leve até atingir-se um estado de equilíbrio
controlado pela difusão de retorno, isto é, pela difusão .das moléculas em sentido contrário ao das
correntes axiais.

A contracorrente no interior do rotor determina, portanto, o estabelecimento de um gradiente
de concentração em direção axial, cuja grandeza é limitada apenas pela difusão de retorno. Em vista
disto obtém-se na centrífuga contracorrente um efeito de separação que é muito maior do que o efeito
de separação primário produzido na direção radial pelo campo centrífugo.

3.1 — Equação Diferenciai Parcial da Centrifuga Contracorrente

Considerando que na centrífuga contracorrente o movimento do gás no interior do rotor ocorre
apenas na direção axial, as componentes de velocidade são u(r,z) = 0 e w(r,z) = w(r), tendo-se ainda
p(r,z) = p(r). Nestas condições, a equação diferencial parcial (51) se torna:

9N 9NDP a r

Dt r dr Or

1a - M! ) (u>r)7

RT

dN
N ( l - N ) ] - p w ( r ) —"

dz

+ Dp . (59)
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Convém notar que no segundo membro deita equação de continuidade, a primoira derivada é a derivada,
em relaçSo a r, do fluxo resultante do Isótopo leve na direção radial, J ( r ) - J c + J d f , produzido pelo
campo centrífugo e pela difusão; o segundo termo representa a derivada, em relação a z, do fluxo do
isótopo leve na direçSo axial, Jw > causado pela corrente axial estabelecida no interior do rotor e o
tercoiro termo é a derivada, em relação a z, do fluxo do difusão axial (difusão de retorno) do isótopo
leve, Jd z.

Para o estado estacionário, em que (3N/3t) = O, considerando (32N/f)z2) um infinítósimo de
segunda ordem, a primeira integração da equação (59), realizada para pequenas variações de N em
relação a z, fornece o gradiente de concentração radial da centrífuga contracorrente:

3N (M 2 - Mi ) cjar 1 3N r
— = _ _ N (1 - N) + — ' pwr dr (60)
3r RT Dpr 3z °

Ao invés de realizar a segunda integração em relação a r, convém considerar as condições de
contorno, as quais permitem com auxílio da equação (60) obter a equação diferencial parcial, que nos
interessa no estudo do comportamento da centrífuga contracorrente. A primeira condição de contorno
provém da definição da vazão da mistura isotópica através do elemento de superfície, normal a w e de
área 2rrrdr, em termos do fluxo da mistura isotópica pw = pw/RT com p expresso em mol/cm3, e é
dado por:

2v ff» — r dr = P (61)
° RT

onde P é a vazão de produção (mol/s). A segunda condição de contorno resulta da equação de
conservação do isótopo desejado:

3Jw 3 3p, _ 3 pNw Dip 3TJ j^M _P_ 9N

3z " 9z P ' W ~ 3z ~ 3z RT RT Òz ~ 3t RT 3t

e é dada por:

d pNw Dp dN P dN
2ÍT — fr* ( — ) r dr = -2rr fr» — r dr (S2)

dz ° RT RT 3z ° RT 3t

Integrando por partes o primeiro termo do primeiro membro desta equação e introduzindo na equação
resultante a primeira condição de contorno (61) e a equação (60), obtém-se a equação diferencial parcial
da centrífuga contracorrente:

2TT d N 2TT ri 2v 1 dr 32N

2TT (M7 - M,) ui1

RT RT N < 1 - N) £ ' r dr /J pwr dr] (63)
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A equuçüo (63) podo siu posta na forma:

Cft 2 ü = C J Z J Z . . — [ P N - f c , N ( 1 - N ) ] ( 6 4 )
3 t Hz1 dz

onde os constantes c^, c_ o c6 sSo dadas por:

2n ( M , - M, ) CJ'
c, = — / r i r dr / r pwr dr

RT RT a o

(65)

2" _ r? 2rr 1 , r , dr , rt

2rr
c6 o - / ; • pr dr

A equação (64) apresenta a forma tCpica da equação fundamental da separação de isótopos de uma
cascata quadrada, dada por (30). Nestas condições, podemos utilizar diretamente as propriedades desta
cascata para o estudo da centrCfuga contracorrente, desde que consideremos os valores das constantes
Cj, c6 e c6 fornecidas pelas igualdades (65).

3.2 — Equação do Enriquecimento da Centrífuga Contracorrente

A equivalência entre a centífuga contracorrente e a cascata quadrada, que acaba de ser
demonstrada, nos autoriza a aplicar à centrCfuga contracorrente a equação (34) deduzida no estudo da
cascata quadrada. Portanto, no estado estacionário em que N não varia em função do tempo (9N/3t) = 0,
para uma centrífuga contracorrente de comprimento Z, a equação de enriquecimento ó dada por:

N ( Z ) _ ( 1 + <//) exp[2e Z (1 + <//)]
———— _ —_^_——-^—__^»__^_^__^_™. (66)
N ( 0 ) 1 + vi/ exp[2e Z ( 1 + *!/)]

onde N(0) e N(Z) são as frações molares do isótopo leve (isótopo desejado) nas extremidades do rotor
da centrífuga, /̂ = P/c1 e 2e = c1 /cB , sendo c. e cg as constantes dofinidas pelas expressões (65). A
equação (66) ó válida para um enriquecimento pequeno, de modo que a relaçio N(Z)/N(0) pode ser
considerada igual ao fator de separação total da centrífuga

A fim de calcular a relação das frações molares do isótopo leve nas extremidades do rotor, ou
seja, o enriquecimento da mistura deste isótopo em direção axial, por meio da equação (66), é necessário
conhecer as constantes c1 e c6 . Estas quantidades dependem da função pw, que mede o escoamento do
gás em ambos os sentidos no interior do rotor. A função pw é, por sua vez, determinada pelo perfil de
escoamento e pela grandeza do escoamento no interior da centrífuga. A teoria, que estamos expondo,
não fornece nenhuma indicação sobre a natureza do perfil de escoamento, pois este depende dos
detalhes construtivos da centrífuga e do processo de obtenção da contracorrente. *

Quanto à grandeza da contracorrente, seu comportamento pode ser investigado, se tornarmos a
relação N(Z)/N(0) explícita em relação à vazão da contracorrente mediante a introdução da
quantidade L, que é definida por:
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L = ~ /o
ra |pw| r dr (67)

e mede a soma das vazões do gás num e noutro sentido no interior do rotor. Então / (pwr dr)/L não
o

depende de L, de modo que as quantidades c^/L = a, « c^^-7 ~ a3 também não variam com L.
Substituindo-se agora \p = P/a, L e 2e = a, L/{c2 + a3LJ) na equação (66), resulta que N(Z)/N{0) se torna
uma funçSo de P e L.

Quando a vazão de produção é nula, isto ô, P = 0 (refluxo total), a equação (66) mostra que
N(Z)/N(0) apresenta o maior valor para qualquer valor de L. Neste caso, da equação (66) e do valor 2c
dado em termos de L, obtém-se:

í ^ = exp 2e Z = exp( a ' L , Z) (681
N ( 0 ) ca + a3L2

Esta equação permite agora investigar o comportamento da quantidade L, que mede, através d<i
definição (67), a grandeza da contracorrente no interior do rotor. Oe fato, variando-se L, verifica-se que
a função Bj L/(c2 + a3L2) apresenta um máximo para um certo valor de L = LQ> dado por:

Dp
2 n " ^ C IPWI r dr

^ 1
ai / dr

V2 /„'» — (/o
r pwr dr)2

A este valor LQ corresponde então o valor máximo possível de N(Z)/N(O) que se obtém quando P ~~ 0
para um dado tipo de escoamento em contracorrente; este dado é dado por:

— = exp 2ea 1 (70)
N(0) °

sendo 2eQ o máximo da função a,L/(c2 +a 3 L 3 ) , que é igual a:

L (M 2 - M . ) ^ - Jo
r> r dr/o

r pwr dr

2en = -z = — ? = = , (71>

Quando não hi produção, existe portanto um enriquecimento máximo ou um valor máximo eQ que
corresponde a um certo valor ótimo LQ da vazão da contracorrente no interior do rotor.

A existência do máximo de 6 ou de N(Z)/N(0) é interpretada fisicamente através do fenômeno
da difusão de retorno. Assim, quando a vazão da circulação total no interior do rotor L é grande, o valor
de € e, portanto, o gradiente de concentração axial ou N(Z)/N(0) são pequenos, pois e varia
inversamente com L. Neste caso a difusão de retomo é pequena (c2, que depende da difusão de retorno,
é muito menor do que a3La) . Quando a vazão de circulação interna L é pequena e, portanto, o
gradiente de concentração e e são grandes, a difusão de retorno é também grande. Então, a medida que
L diminui, aumenta a difusão de retorno, a qual finalmente limita o grau de separação, não permitindo
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mais um aumento posterior do onriquecimento ou de e. Nestas condições, entre valores muito grandes e
muito pequenos de L, existe um valor do LQ que torna a separação máxima, quando a produção é nula.

Em vista da existência de LQ, é conveniente exprimir as vazões de circulação interna do gás em
termos deste valor por meio de m = L/L . Então, resulta que 2e = 2 e 2m/(1 + m2) e a equação (66) se
torna:

2m
(1 + ii/) expl 2e Z ( ; ) (1 + è)]

2!£í . L_L ÍJ Í ,721
N ( 0 ) 2m

1 + d> exp[2em Z( ) (1 + \p) ]
° 1 + m2

Em termos dos parâmetros sem dimensão m e i//, P é dado por:

p = m p W/ (73)

sendo

(74)
n T

As equações (69) a (74), com exclusão da equação (70), descrevem completamente o comportamento da
centrífuga contracorrente, quando opera em condições de produção. Conhecido o perfil de escoamento
pw e medido experimentalmente L, pode-se então calcular através destas equações, o enriquecimento
fornecido pela centrífuga para vazões de produção desejadas.

3.3 — Potencial de Separação da Centrífuga Contracorrente

Considerando que a centrífuga contracorrente se comporta como uma cascata quadrada, seu
potencial de separação pode ser calculado através da equação (36), apresentada no estudo desta cascata.
Assim, para uma centrífuga contracorrente de comprimento Z, o potencial de separação é

«U = ~ Z ,75)
4c5

Em termos da vazão total da contracorrente no interior do rotor L e de m = L/L esta equação pode ser
escrita sob a forma:

a?L2 Z a? Z m2 c? m2

6 U - - _J— , ) = _L z , ) (7 6 )
4 (c2 + c, L2 ) 4a3 1 + m2 4c3 1 + m2

Substituindo na equação (76) os valores das constantes c1 e c3 , dados pelas equações (65) resulta:

, ( M 2 - M, ) co2 r i , 2

5u DP ' 2RT I' I 7, V • * Z » *t ,z m
ÔU = _ — _ . — — i 7 7 .

RT dr 2 1 + m2

fó2 ~ [/r d ] 2
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As equações (76) e (77) mostram que o potencial du supuriiçíio riu cuntrífuijü cuntrucurruntu
atinge o maior valor quando m J / (1 + m 2 ) tende pura a unidadu, o quu ocorre quando m-»" 3 , isto é,
quando L se - jrna infinitamente grande. Neste caso, porém, o fator de separação apresenta um valor
muito pequeno, como foi visto na discussão anterior. Por outro lado, o tutor de separação máximo é
obtido quando L = L , isto é, quando m = 1. Esta vazão de circulação não é, porem, a mais eficiunte do
ponto de vista do potencial de separação, como se pode observar nas equações (76) e (77) ou da
consideração da difusão de retorno. De fato, para N(Z)/N(O) ser máximo, LQ não pode ser muito grande
e neste caso, já é necessário levar em conta a difusão de retorno, que diminuindo o transporte do
material desejado através da centrífuga, diminui o potencial de separação. Nestas condições, é
conveniente aumentar L para diminuir a difusão de retorno e assim aumentar AU, embora com isto
ocorra uma diminuição do fator de separação. Por outro lado, esta diminuição não é tão pronunciada,
pois 5U se aproxima rapidamente do seu valor limite com o aumento de L. Assim, quando m = 3 e
m = 5 se obtém, respectivamente, 90% e 96% do maior valor de 5U e para estes valores de m, os
gradientes de concentração ainda são iguais a 60% e 38% de seu valor máximo, respectivamente.
Portanto, é possível conciliar a vantagem de enriquecimentos relativamente flrandes numa só unidade
contracorrente com potenciais de separação ainda bastante elevados.

3.4 - A Centrífuga de Contracorrente Estabelecida por Convecção Térmica

Na centrífuga a gás de contracorrente estabelecida por convecção térmica, a circulação do gás
no interior do rotor é produzida pelo aquecimento do uma das tampas do rotor e pelo resfriamento
simultâneo da outra tampa. Para explicar a origem desta circulação vamos recorrer à interpretação dada
por MARTIN , considerando inicialmente a ação de um campo gravitacional intenso sobre o gás
presente entre duas placas verticais mantidas numa temperatura superior à do gás. A convecção térmica,
por meio da qual o gás se desloca em sentido contrário ao do campo vem, neste caso, acompanhada de
uma forte expansíio adiabática do gás, em virtude do acentuado aumento da pressão que ocorre no
sentido do campo. O resfriamento do gás, que se produz nesta expansão deverá ser então compensado
pelo fornecimento de calor proveniente das placas quentes. Como esta condição somente poderá ser
satisfeita com suficiente rapidez nas visinhanças imediatas das placas, a convecção se dá apenas nas
paredes das placas e não no interior do gás. Consequentemente, o deslocamento do gás vai ocorrer
somente numa camada muito fina adjacente às paredes das duas placas, desde que estas se encontrem
suficientemente afastadas. O sentido deste escoamento gasoso será o oposto do campo gravitacional
intenso, quando a temperatura do gás é inferior à das placas. Nestas condições, se as duas placas forem
mantidas em temperaturas diferentes, uma ligeiramente inferior e outra ligeiramente superior à do gás,
segue-se desta interpretação que uma camada muito fina de gás adjacente à placa quente deve deslocar-se
em sentido contrário ao do campo, enquanto que, adjacente à placa fria, deve ocorrer simultaneamente
um deslocamento análogo de gás, porém no mesmo sentido do campo.

Suponhamos, agora, que as placas consideradas seja as tampas do rotor de uma centrifuga, no
interior da qual se encontra um gás. Então, devido à ação do campo centrífugo, o gás escoa ao longo da
tampa quente da periferia para o eixo do rotor, isto é, sem sentido contrário ao do campo. À medida
que esta corrente gasosa se aproxima do eixo, uma parte do gás se dirige em direção axial à outra tampa
do icior mantida numa temperatura inferior à do gás, como mostra a Figura 4, na página seguinte. O
escoamento axial ocorre porque a velocidade de escoamento radial e, portanto, a quantidade de gás
transportada na direção radial, diminui da periferia para o eixo, segundo a teoria proposta por
MARTIN . Ao mesmo tempo o gás escoa ao longo da tampa fria do eixo para a periferia e, à medida
que alcança a parede do rotor, uma parte do gás se dirige em direção axial para a tampa quente, uma
vez que o transporte de material aumenta com o raio. Nestas condições, as diferentes correntes gasosas
parciais que se deslocam um direção axial da tampa quente para a tampa fria, após seu percurso ao longo
da última, devem reunir-se sob a forma de uma corrente gasosa total a qual se dirige ao longo da parede
do rotor para a tampa quente. Desta maneira, estabelece-se, por convecção térmica, a circulação em
contracorrente no interior do rotor, a qual é apresentada esquematicamente na Figura 4.
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— Esquema da centrífuga de contracorrente estabelecida por convecção térmica

Quando o gás presente no interior do rotor <i uma mistura isotópica, a contracorrente, assim
formada, determina o enriquecimento da mistura em ÍSÓXÍ j-.o leve na tampa fria, enquanto que o isótopo
pesado se concentra na tampa quente. O gás enriquecido do isótopo leve, ou produto da separação, é
agora retirado da tampa fria, para a qual z = Z (comprimento do rotor), e o gás empobrecido deste
isótopo, ou o rejeito, é removido da tampa quente, para a qual z = 0, a alimentação da centrífuga com a
mistura de composição isotópica natural sendo realizada na tampa quente, como mostra o esquema da
Figura 4 .

1 5 - Estudo do Perfil de Escoamento

O fator de separação ou enriquecimento axial N'Z)/N(0) de qualquer centrifuga contracorrente
é dado pelas equações (66) ou (72) e, no caso de refluxo total, pela equação (68), enquanto que seu
potencial de separação é expresso pela equação (77). A análise destas equações mostra que o cálculo do
enriquecimento e do potencial de separação exige o conhecimento do perfil de escoamento pw(r) do gás
no interior do rotor.

A fim de investigar a influência deste perfil na separação de isótopos, realizada por uma
centrífuga contracorrente, convém definir por coeficiente do perfil de escoamento, a relação:

£ /0'
2 r dr £ pwr dr J2

-7
(78)

d r ) 2

que depende apenas do perfil de escoamento da contracorronte no interior do rotor, isto é, da relação
entre pw e r, e não do valor absoluto da contfaçorrente. Com o auxílio desta definição e da
equação (58), a equação (77) se torna:

( 6 U ) m a x K m 2 / ( 1 + m 2 ) (79)
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Anali jamente, através da definição de K, a equação (71) pode ser posta na forma:

( M2 - Mi a

2

A equação (70) e as equações (70) ou (72), combinadas com a equação (80), fornecem, respectivamente,
o potencial de separação o o enriquecimento da centrífuga contracorrente em tôrmos do cooficiente do
perfil de escoamento.

O conhecimento exato do perfil de escoamento no interior do rotor de uma centrífuga
contracorrente constitui, do ponto de vista hidrodinâmico, um problema de solução extremamente
complexa. Por este motivo é preferível abordar inicialmente o perfil de escoamento ótimo e, a seguir,
recorrer a modelos simplificados de perfis de escoamento para oi quais é possível calcular o valor de K.

O perfil de escoamento ótimo, que permite obter o máximo potencial de separação em qualquer
tipo de centrífuga contracorrente, 6 definido segundo LOS e KISTEMAKER*66 ' através da igualdade
entre o gradiente de concentração radial da centrífuga contracorrente, dado pela equação (60), e o
gradiente de concentração radial que conduz ao potencial de separação máximo, expresso pela
equação (55). Resulta, então, quo para este perfil de escoamento a integral / pwr dr é proporcional a r2.
Para quo esta condição seja satisfeirn LOS e KISTEMAKER, concluem que: (1) pw deve ser constante
em relação a r e (2) a superfície cilíndrica neutra, a qual separa a corrente num sentido da corrente em
sentido contrário (w = 0) deve estar situada o mais próximo possível da parede do rotor.

Introduzindo a condição da proporcionalidade entre a integral citada e r2 na equação (78),
obtém-se K = 1. Então, para o perfil de escoamento ótimo, o potencial de separação ó dado por:

(6U)O , = (6U) m D X m V l i + m 1 ) «81)

que se torna igual ao valor máximo tuórico (6 U ) m a x quando m -•• °°, e o valor de 2 e0 é expresso por:

ÍÜ2- " • " " ' • 1 .82,
° 2RT 2r2

Neste caso, du equação (70) suguu-su que o enriquecimento em refluxo total se torna igual a:

, N ( Z ) ( M , - M.) ( w r ) 1 Z _ .
- I = exp — V 2 (83)
N(0 ) 2RT 2ra

Estn oqiiuçlío forneço o máximo enriquecimento que pode ser obtido teoricamente numa centrífuga
contrucorronto, pois no caso em questão a centrífuga opera em refluxo total e a contracorrente no
interior do rotor apresenta, nffo somente o perfil de escoamento ótimo (K — 1), como também a vazfio
ótima (L = Lo).o)

O rnodolo simplificado, que traduz de formo adequada o perfil do escoamento no Interior da
centrífuga do contracorrmite governada por convecção térmica, é o perfil de escoamento dt Martin. Este
perfil provém da teoria de MARTIN*5 9 ' , segundo 8 qual a vazão radial de um gás num campo
gravjtacionul intonso e entre duas placas em temperaturas diferentes, calculada com grande aproximação,
é proporcional à (|iando/a \V' oxp(Mu>J i2/4RT). Na centrífuga de contracorrente estabelecida por
convoeção térmic-i, na qual so mlmite que as únicas correntes gasosas radiais são as existentes nas
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proximidades das tampas do rotor, esta vazJo deve ser igual à vazão que escoa na direçffo axial entra a
superfície cilíndrica de raio r e a superfície cilíndrica neutra. Portanto, o perfil de escoamento de
Martin deve satisfazer à condição expressa pela proporcionalidade entre a integral Jj (pw/RT)2jrr dr a a
grandeza r% exp(Mu>ara/4RT). Resulta desta condição que a superfície cilíndrica neutra (w = 0) se
encontra situada nas proximidades da parede do rotor e, tanto mais próxima desta parede quanto main
pesada for a mistura gasosa a ser separada e quanto maior for a velocidade de rotação. Introduzida esta
condição na equação (78), obtém-se o coeficiente do perfil de escoamento de Martin, dado por:

Mw 2 r 2

exp dr 1
45I (841

*

EntSo, para o perfil de escoamento de Martin, o potencial de separação é:

+ m ' ) <85)

a a quantidade 2 eQ apresenta o valor
Q

(M2 - M, ) (wr)2 1 _ .
(2e_)M = — y/2 V l C (86)

o'M 2RT 2r2
 M

de modo que o enriquecimento em refluxo total ó:

r N ( 2 ) , ( M , - M i ) <<or,)2 Z
1 N ( 0 ) J M 2RT 2ra

 M

Utilizando o perfil de escoamento de Martin, LOS e KISTEMAKER*5 6 ' obtiveram para a
centrífuga de contracorrente estabelecida por convecção térmica, que foi desenvolvida como modelo
UZIIIB por GROTH e colaboradores'10'31', um valor de K M = 0 , 9 5 , quando a centrífuga opera com
hexafluoreto na velocidade periférica de 250 m/s. Nestas condições o potencial de separação obtido com
o perfil de escoamento de Martin, é, pois, igual a 95% do potencial de separação correspondente ao
perfil de escoamento ótimo.. Neste caso os dois perfis de escoamento são praticamente coincidentes. Para
velocidades periféricas maiores, aumenta a diferença entre os dois perfis. Assim, para o hexafluoreto de
urânio, resulta da equação (84) que os valores do coeficiente do perfil de escoamento de Martin são
iguais a 0,90, na velocidade periférica de 300 m/s, e 0,67, na velocidade periférica de 400 m/s.

A partir da equação (72) e com os dados experimentais obtidos com a centrífuga contra-

corrente UZIIIB, LOS e KISTEMAKER estimaram, ainda, que m = 2,17. Substituindo este valor na

equação (85) com « M = 0,95, resulta então que o potencial de separação com o perfil de escoamento de

Martin é igual a 0,77 ( 6 U ) m a . Experimentalmente, o maior valor do potencial de separação encontrado

por GROTH e colaboradores»! 0.3U é 0.74(5 U) . Nestas condições, no caso de hexafluoreto de
m BX

urânio e nas condições de operação utilizadas, o perfil de escoamento da contracorrente no interior do
rotor concorda satisfatoriamente com o perfil de escoamento de Martin, o qual, por sua vez, não diverge
muito do perfil ótimo. Todavia, convém mencionar que esta concordância se verifica apenas no caso
considerado, em que a velocidade periférica é 250 m/s. A diferença entre o perfil de escoamento de
Martin e o ótimo se torna tanto mais pronunciada quanto maior for a velocidade periférica da
centrífuga, como já foi citado, e quanto maior for a massa molecular do gás.
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A influência do perfil de escoamento foi também analisada teoricamente por KANAGAWA,
OYAMA e TAKASHIMA'5 1 ' , que calcularam os valores de K para o perfil de escoamento em que pw é
constante em ambas as correntes gasosas, para o perfil de escoamento de Martin e para o perfil utilizado
por STEENBECK*72'. NO caso do modelo de Martin, estes investigadores apresentam os valores de K em
função de Mco2r2/4RT e mostram que K passa por um máximo igual a 0,96, quando a quantidade
Mw2r2/4RT é igual a 1,85. Para o hexafluoreto de urânio, este máximo corresponde a uma
velocidade periférica de 245 m/s, explicando, assim, a concordância entre os perfis de escoamento, que
se verifica nas experiências de separação realizadas por GROTH e colaboradores.

CAPITULO II

HEXAFLUORETO DE URÂNIO UTILIZADO

O hexafluoreto de urânio UF6, é o único composto volátil estável de urânio, razão pela qual é
utilizado como matéria prima nos processos de separação dos isótopos de urânio que são realizados em
fase gasosa. Na temperatura ambiente, o hexafluoreto de urânio é um sólido cristalino incolor'5 , que
apresenta uma pressão de vapor de 115 Torr, ao contrário do que ocorre com todos os outros compostos
estáveis de urânio, os quais apresentam pressões de vapor de apenas alguns Torr em temperaturas
inferiores a 100°C<77».

O ponto triplo do hexafluoreto de urânio é igual a 64,02°C na pressão de 1137 Torr '6 3 ' .
Nestas condições, na temperatura ambiente e sob a pressão atmosférica, o composto sólido sublima
diretamente, enquanto que, em pressões e temperaturas superiores às do ponto triplo, funde na forma de
um líquido incolor de grande densidade.

Do ponto de vista químico, o hexafluoreto de urânio é um composto extremamente corrosivo,
que ataca um grande número de metais e os materiais de construção usuais. Além disto, em presença de
traços de água, sofre uma hidrólise rápida com formação de ácido flúorídrico, segundo a reação:

UF6 + 2H2O = UO2F2 + 4HF

A combinação destas propriedades corrosivas e hidrolíticas, que constitui um sério incoveniente nos
trabalhos com este composto, torna obrigatório o emprego de equipamento de aço inoxidável, níquel ou
monel e a utilização de alto vácuo a fim de efetuar, da maneira mais complexa possível, a remoção da
umidade presente no equipamento, o qual, por sua vez, deve ser estanque a alto vácuo.

Por outro lado, do ponto de vista da separação dos isótopos de urânio, o hexafluoreto apresenta
a vantagem de ser formado de um dos poucos elementos que não possuem isótopos, a saber, o flúor. Por
este motivo, o composto em questão pode ser considerado simplesmente como sendo uma mistura
binaria de moléculas isitópicas de urânio.

O hexafluoreto de urânio utilizado na presente investigação, de procedência norte-americana,
encontra-se armazenado em cilindros de monel de 5" de diâmentro externo e de 55 Ib de capacidade.
Como os trabalhos de separação de isótopos e de espectrometria de massas exigiam o emprego de uma
quantidade relativamente pequena deste material, mas de elevado grau de pureza, tornou-se necessário
considerar (1) a transferência do material de um destes cilindros de armazenamento a recipientes de
menor capacidade; (2) a determinação da pureza do material transferido e (3) a eventual purificação do
material.
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No presente capítulo temos assim em vista apresentar inicialmente os fundamentos teóricos da
transferência, purificação e determinação da pureza de hexafluoreto de urânio. A seguir, descreveremos o
sistema que foi construído com a finalidade de realizar estas operações, assim como as transferências e at
purificações efetuadas com o material de procedência norte-americuna.

1 — Tramferência a Purificação de Hexafluoreto de Urânio

A transferência de hexafluoreto de urânio de um recipiente a outro é usualmente realizada pelo
escoamento gravitacional do material em fase líquida ou pelo escoamento do material na fase de vapor,
determinado por diferenças de pressão'27'. O primeiro processo requer o aquecimento do material em
recipiente fechado a temperaturas superiores à do ponto triplo, de modo a tornar possível a passagem de
hexafluoreto de urânio em estado líquido, de um a outro recipiente pela ação da gravidade. No segundo
processo, a passagem de vapor de hexafluoreto de urânio de um a outro recipiente é obtida através da
sublimação do material no primeiro e da condensação do vapor no segundo recipiente, Mantendo-se o
recipiente de condensação em uma temperatura muito mais baixa do que a do recipL-uie de sublimação
consegue-se estabelecer o gradiente de pressão necessário ao escoamento em fase gasosa.

As impurezas, que usualmente se encontram no hexafluoreto de urânio, são o ácido fluorídrico
e outros fluoretos. A presença e a quantidade destas impurezas podem ser determinadas por medidas
crioscópicas ou por medidas de pressão de vapor . A determinação da pureza do material, através da
medida da pressão de vapor, se baseia no fato de que a presença de ácido fluorídrico, que constitui a
principal impureza, aumenta consideravelmentp a pressão de vapor do material, pois este ácido é pouco
solúvel no ÜF6. A pressão de vapor de hexafluoreto de urânio puro a 0°C é igual a 17,57 Torr, segundo
as determinações precisas realizadas por OLIVER, MILTON e GRISARD* 6 3 ' . Se o material apresentar
1 % de ácido fluorídrico como impureza, o aumento de pressão é igual a 12,0Torr nesta
temperatura'52 ' . Nestas condições, a pureza de hexafluoreto pode ser facilmente controlada por meio da
medida da pressão de vapor a 0°C. Para identificação de pequenas quantidades de ácido fluorídrico o
método do abaixamento do ponto de congelação é mais preciso do que o anterior. Neste caso a
determinação da pureza do material se baseia no fato de que a constante crioscópia de U F 6 é 0,065°C
por 0,01% de HF, enquanto que o valor teórico, computado da lei de Raoult, é 0 ,0839 c C ( 5 2 ) .

A purificação do hexafluoreto de urânio pode ser realizada por meio da sublimação em vácuo
ou da destilação sob pressão. Ambos os processos foram utilizados por GROTH e colaboradores'10 '31 ' .
No processo da sublimação descrito por estes pesquisadores, o hexafluoreto de urânio impuro é mantido
em temperaturas suficientemente baixas, a fim de apresentar uma pressão de vapor da ordem de alguns
décimos de Torr. A transferência deste material é então realizada por sublimação em alto vácuo, de
modo que o hexafluoreto condensa num recipiente resfriado na temperatura de gelo seco (-80°C), na
qual sua pressão de vapor é igual a 10" 3 Torr. Ao mesmo tempo, as impurezas mais voláteis, como o
ácido fluorídrico, são bombeadas continuamente pela ação de uma bomba de alto vácuo a um segundo
recepiente, que se encontra na temperatura de ar ou nitrogênio líquido (-180°C). Como estas impurezas
não condensam na temperatura do gelo seco, obtém-se assim sua separação do hexafluoreto condensado
no primeiro recipiente. Segundo GROTH e colaboradores'10 '31 ' através de duas sublimações sucessivas,
efetuadas desta maneira, foi possível purificar um produto impuro que a 0°C apresentava a pressão de
vapor de 40 Torr, de modo a obter-se um produto final puro com a pressão de vapor de 17,6 Torr a
O C A destilação sob pressão, realizada numa coluna de retificação, também permite remover o ácido
fluorídrico e outros fluoretos do hexafluoreto de urânio, como mostraram as investigações experimentais
do equilíbrio líquido-vapor levadas a efeito por JARRY e colaboradores'40' e ELLIS e JOHNSON* 2 5 ' .
Com a instalação de destilação construída por GROTH e colaboradores'10 '31 ' , foi possível a obtenção
de hexafluoreto puro, a partir de um material extremamente impuro que a 0°C apresentava a pressão de
vapor de 300 Torr. O processo da destilação é mais eficiente do que o da sublimação, quando se trata da
remoção de elevados teores de impurezas e, além disto, permite a obtenção de maiores quantidades do
produto puro em intervalos de tempo mais curtos.
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Dada a nocossldada de manusear apenas pequenas quantidades de U F Ô e levando em conta a
menor complexidade do procosso, assim como a maior facilidade de construção do equipamento
nocossárlo à sua realização prática, optamos pelo processo da subllmaçffo para efetuar a transferência e a
purificação do material. Pelas mosmas razões, escolhemos o método da medida da pressão de vapor para
determinar a pureza do material assim transferido. A fim de realizar estas trás operações em uma única
aparelhagem e conduzi-las em alto vácuo, foi projetado e construído o sistema de transferência e
purificação de hexafluoreto de urânio, quo passaremos a descrever.

2 - Descrição do Sistema de Transferência e Purificação de UF 6

O sistema de transferência e purificação foi projetado de modo que todas as suas partes, que
entram em contato com o hexafluoroto do urânio, são confeccionadasde aço inoxidável 18/8, tipo 316,
por ser este um dos materiais de construção que melhor resitem à ação corrosiva do composto em
questão. Para tornar possível a realização do alto vácuo e, ao mesmo tempo, evitar a entrada de ar
durante sua operação, todo o sistema foi instalado do modo a ser estanque a alto vácuo.

A fim de satisfazer as finalidades previstas, o sistema construído se compõem de quatro partes,
a saber: (1) a secção de produção e medida do alto vácuo, (2) a secção de transferência, (3) a secção de
sublimação e (4) a secção do medida da pressão de vapor. A Figura 5 apresenta estas diferentes secções e
seu esquema de ligação.

A secção de produção e medida doalto vácuo se compõe da bomba de vácuo rotativa B-, da
bomba de difusão B2 , do balão do vidro R, dos manômetros de mercúrio M , e M 2 , dos "traps" T, T' e
T j , do medidor de alto vácuo P, das torneiras de vidro de alto vácuo 1 - 12 e das válvulas metálicas de
alto vácuo 30, 31 e 32. Estes elementos, com exceção das válvulas metálicas e do " t r a p " T , , se
encontram ligados entre si por meio de tubos de vidro "pyrex".

. O alto vácuo de todo o sistema é produzido pela bomba de difusão de mercúrio B 2 , modelo
Hg3 da firma E. Leybold's Nachfolyer (República Federal Alemã), que apresenta uma velocidade de
sucção de 3 l/s. A bomba de vácuo rotativa B,, modelo PH3 da firma Arthur Pfeiffer GmbH (República
Federal Alemã), com velocidade de bombeamento de 2,5 m 3 /h , destina-se a estabelecer o prévácuo ou o
vácuo primário necessário ao funcionamento da bomba de difusão, Por meio da linha de "by pass", que
contém a torneira 6, a bomba de vácuo rotativa permite também colocar em vácuo primário qualquer
uma das secções da instalação, quando se encontram fechadas as torneiras 4 e 5; deste modo evita-se o
escoamento gasoso através da bomba de difusão. O balão de expansão R, de 6 litros de capacidade, tem
por finalidade garantir o funcionamento da bomba de difusão por períodos de tempo longos, quando a
bomba rotativa está desligada e a torneira 3 se encontra fechada. A torneira 1 destina-se a permitir a
entrada de ar na bomba rotativa após seu desligamento, evitando assim a entrada do óleo na instalação.
A torneira 7 também permite a entrada de ar na secção de alto vácuo, quando isto se torna necessário.
Os manômetros de mercúrio M^ e M 2 , que medem o vácuo produzido, respectivamente, pelas bombas
rotativa e de difusão, têm por finalidade acusar vazamentos na secção de alto vácuo. A torneira 8 e«ita a
entrada de vapores de mercúrio, provenientes do manõmetro M 2 , no "trap" T.

O alto vácuo é realizado nas outras secções do sistema a partir do "trap" de vidro T, imerso em
nitrogênio líquido, mediante a abertura da torneira 9. A finalidade deste "trap" é a de condensar os
vapores de mercúrio da bomba de difusão. Por meio da torneira 10 a secção de produção de alto vácuo
se comunica então, diretamente, com a secção de transferência e de sublimação, enquanto que a
torneira 12 estabelece a ligação com a secção de medida da pressão de vapor. O alto vácuo de toda a
instalação é medido por meio da válvula Penning, da firma E. Leybold's Nachfolger (República Federal
Alemã), quando a torneira 11 se encontra aberta. A válvula Penning se encontra ligada, por meio de uma
junta cònica, ao "trap" de vidro T', refrigerado por nitrogênio líquido. Todos os componentes da secção
de produção de alto vácuo até aqui mencionadas, com exceção das bombas, são de vidro "pyrex".
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Ouranto a operaçSo do sistema, a secção de produção do alto vácuo ó posta em comunicação
com a secção de transferência e de sublimação através do "trap" do aço inoxidávol T r imerso em
nitrogênio líquido, e da tubulação metálica que contam a válvula 31 , estando entSo fechadas a
torneira 10 e a válvula 32. O "trap" T . destina-se a condensar as impurezas voláteis, que acompanham o
hexafluoreto de urânio, e também retém as pequenas quantidades de hexafluoreto, que provem dos
"traps" das secções, de transferência e de sublimaçSo. O material condensado no "trap" em questão
permanece nele após a operaçSo, mediante o fechamento das válvulas 30 e 3 1 . Nestas condições, a
funçjo do "trap" T , é também proteger a aparelhagem de vidro da secção de produção e medida do alto
vácuo. Graças a esta precaução, estando fechada a válvula 32 e abertas as válvulas 30 o 3 1 , o alto vácuo
nas secções de transferência e de sublimação pode ser continuamente medido durante a operaçSo pela
válvula Penning, quando se encontram abertas as torneiras 10 e 11 . A ligação das válvulas 30 e 32 com
os tubos de vidro, da secção de produção e medida do alto vácuo, é realizada por meio das juntas
cònicas metal-vidro J, providas de um fole metálico elástico, estanque a alto vácuo, que se destina a
evitar a quebra dos tubos de vidro.

As secções de transferência e de sublimação se encontram ligadas à linha de, alto vácuo
metálica L. , na qual se obtém o alto vácuo mediante a abertura da válvula 33. A secção de transferência
se compõe do "pigtail" de cobre PT, do manòmetroM que se comunica com a válvula 4 1 , do
reservatório R. ligado à válvula 40 e da tubulação metálica que contém as válvulas 42, 35, 36 e 39. O
cilindro de monel C, que contém o hexafluoreto de urânio, se encontra ligado ao "pintail" e este à linha
de alto-vácuo L1 . 0 hexafluoreto de urânio, quando puro, á transferido do cilindro C, através das
válvulas 35 e 36, ao reservatório R1 por sublimação, depois de estabelecido o alto vácuo na linha L, .
Nesta operação, o recipiente R1 é refrigerado na temperatura do gelo seco e o cilindro C é mantido na
temperatura ambiente. A vazão do vapor de hexafluoreto é ajustada com a válvula 42 e a pressão do
vapor é medida com o manòmetro de membrana de aço inoxidável M, da firma E. Liybold's Nachfolger
(República Federal Alemã), após a abertura da válvula 4 1 . Terminada a operação, o reservatório R1 pode
ser retirado da aparelhagem, depois de fechadas as válvulas 39 e 40. As pequenas quantidades de
hexafluoreto que permanecem na linha L1 são então recolhidas no " t r a p " T 1 ( refrigerado por nitrogênio
líquido.

A secção de sublimação consta do "trap" de aço inoxidável T 2 , ligado às válvulas 37 e 38, e da

tubulação que apresenta estas válvulas e a válvula 36. Estando fechada a válvula 35, a purificação do

hexafluoreto de urânio, contido no cilindro de monel C, é realizada nesta secção por sublimação do

material deste cilindro, mantido na temperatura ambiente e por condensação de hexafluoreto no

" t rap"T 2 , refrigerado pela mistura gelo seco-metanol. Simultaneamente, as impurezas mais voláteis são

aspiradas através das válvulas 38 e 36 e da linha de alto vácuo L, pela bomba de difusão e se condensam

no " t rap"T f , resfriado por nitrogênio líquido. Durante esta operação, a velocidade de sublimação é

controlada pelo manòmetro M e o alto vácuo da instalação é medido pela válvula Penning P. Terminada a

operação e medida a pureza do material condensado no "trap" T 2 , este material é transferido por

sublimação ao reservatório R1# previamente posto em alto vácuo. Este recipiente, contendo o

hexafluoreto puro, pode ser então retirado da instalação.

No esquema apresentado na Figura 5 está também prevista a possibilidade de subliinações
sucessivas do reservatório R1 ao "trap" T 2 , e vice-versa. Assim no caso de não apresentar a pureza
desejada após a primeira sublimação, o material, depois de transferido ao recipiente FL, poo*? ser
resublimado neste recipiente e condensado no " t r a p " T 2 , segundo o procedimento anterior. Neste ca.o a
transferência do vapor é realizada através das válvulas 40, 39 e 38, estando fechada a vávula 36,
enquanto que as impurezas que não condensam em T 2 são removidas pela bomba de difusão através da
válvula 35.

A medida da pressão de vapor de hexafluoreto de urânio pode ser realizada com um manômetio
de membrana, desde que a membrana seja confeccionada de um material que resista à ação corrosiva do
hexafluoreto. Todavia, dada a imprecisão das medidas que usualmente se obtém com este tipo de
manômetros, é necessário utilizai o método de compensação, quando se deseja usar a pressão de vapor
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como critério de pureza. Esto método consiste om admitir o vapor do hoxofluoroto do urânio num dot

lados da membrana do manòmotro o componsar a pressão exorcida pc!o vapor com a introduçSo de ar

ou nitrogênio no outro lado da membrana. O manòmetro funciona então como instrumento de ponto

zero e a medida da contra-prossSo, feita com um manòmetro do mercúrio, fornoco a procisão desejada.

Baseada nesto princípio, a socçSo de medida da pressão do vapor, da Figura 5, se compõe do

manòmetro MMC, do manbmotro de mercúrio M 3 , do recipiente de volume variável V, do secador S, do

"trap" metálico T 3 , ligado à válvula 2 1 , da tubulação metálica, que contém a válvula 34 e da tubulação

de vidro que ligado a linha do vácuo do vidro L 2 , aprosonta as torneiras 13-18,

O manòmetro de membrana MMC é um manòmetro de membrana na capacitiva, construído
pela firma Atlas-Werke A. G. (República Federal Alemã) c descrito por D R A W I N ' 2 4 ' . Este manòmetro
foi escolhido por satisfazer às seguintes condições: (1) a membrana, de aço inoxidável, resiste à ação do
U F t , (2) o manòmetro é estanque a alto vácuo e ambas as câmaras separadas pela membrana podem ser
postas em vácuo e (3) o manòmetro pode ser usado da maneira convencional e permite leituras até 2,5 e
20 Torr, quando uma das câmaras se encontra em vácuo. O manòmetro de mercúrio M 3 se encontra
defronte de uma escala de aço inoxidável polida e graduada em mm, que foi confeccionada pela Secção
de Metrologia do Instituto de Pesquisas Tecnológicas. Os meniscos de mercúrio, refletidos pela escala,
permitem evitar os erros de paralaxe, obtendo-se, então, com auxílio de uma lente uma precisão de
medidas de 0,2 mm. 0 recipiente de volume variável, cuja finalidade é realizar o ajuste fino da
contra-pressão, consta de um cilindro fechado, no interior do qual existe um embolo móvel. A fim de
garantir a estanqueidade deste reservatório, sua parede interna foi retificada e o embolo apresenta um
anel de teflon, o qual desliza nesta parede lubrificada com graxa de alto vácuo. O secador S é um tubo
de vidro contendo silica gel e fechado nas suas extremidades com as torneiras 19 e 20.

A medida da pressão de vapor de hexafluoreto de urânio é realizada condensandose
inicialmente uma pequena quantidade do material no "trap" T 3 , previamente posto em alto vácuo, e
colocando, a seguir, este "trap" em contato com gelo, a fim de mantê-lo na temperatura de 0°C.
Encontrando-se ambas as câmaras do manòmetro de membrana capacitiva em alto vácuo, é ajustado o
ponto zero do manòmetro e fechada a torneira 14. Mantendo-se fechadas as válvulas 36, 38 e 39, por
meio da abertura da válvula 21 o vapor do material presente no "trap" T 3 a 0°C é introduzido numa das
câmaras do manõmetro através da válvula 34. Depois de fechadas as torneiras 13, 17 e 18 e mantida
aberta a torneira 15, é admitido ar na linha que contém o secador S e que se encontrava em vácuo
primário. Mediante a abertura lenta da torneira 17, o ar seco entra, então, na outra câmara do
manòmetro de membrana capacitiva. A contra-pressão, assim aplicada à membrana deste manòmetro, é
agora ajustada por meio de recipiente de volume variável V até o manõmetro indicar o ponto zero. Esta
contra-pressão que, nestas condições é igual à pressão de vapor do material presente na primeira câmara,
é lida no manòmetro de mercúrio M 3 > Caso, no ajuste da contra-pressão, o ponto zero do manòmetro de
membrana capacitiva tenha sido ultrapassado, pode-se diminuir a contra-pressão por meio da abertura da
torneira 18 e do bombeamento pela bomba rotativa. A comparação da pressão de vapor, assim medida a
0°C e estimada até 0,2 Torr, com o valor de 17,57 Torr, dado por OLIVER, MILTON e G R I S A R D ( 6 3 >

permite fornecer informações acerca da pureza do material sob investigação.

O manõmetro de membrana capacitiva ainda pode ser posto em comunicação com cada um dos
recipientes que contém hexafluoreto de urânio. Desta maneira é possível constatar a presença ou não de
material nestes recipientes.

3 — Componentes e Montayem do Sistema de Transferência e Purificação de UF 6

Ao projetarmos o sistema de transferência e purificação, após a escolha do material de
construção, foram levados em consideração os seguintes elementos: (1) tubulações, soldas e uniões
metálicas, (2) recipientes e "traps" de metal, (3) válvulas metálicas e (4) peças de vidro "pyrex". A
confecção ou a escolha destes elementos foi orientada sempre no sentido da estanqueidade a alto vácuo.
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Os tu boi de aço inoxidável utilizados iffo tubos sem costura com diâmetro externo de 12 mm e
espessura de parede de 1 mm. As dimensões destes tubos sSo porfeitamente compatíveis com a
capacidade do sistema de produção de alto vácuo empregado.

A soldagem destes tubos e das válvulas metálicas com as uniões desmontáveis, indicadas na
Figura 6, foi realizada por meio da solda de arco em atmosfera inerte do argônio, conhecida por
"argon-arc", que é a mais apropriada para sistemas de alto vácuo confeccionados de aço inoxidável. Os
trabalhos de solda foram efetuados com a máquina de soldar adquirida da firma S. A. White Martins
(São Paulo). Após a realização de um estudo preliminar com a finalidade de determinar as condições de
operação mais adequadas à obtenção de soldas estanques, de diversos tipos, com tubos de aço inoxidável
de diversos diâmetros, foi possível estabelecer com esta máquina uma técnica de soldagem, sem adição
de material, que forneceu soldas perfeitamente estanques a alto vácuo e conduziu a um número mínimo
de soldas defeituosas na construção do sistema de transferência e purificação.

Quanto às uniões desmontáveis, estanques a alto vácuo, o hexafluoreto de urânio não permite o
emprego das uniões usuais de alto vácuo, formadas de um anel toroidal de borracha apertado entre dois
flanges, pois a borracha nSo resiste à ação deste composto. Existem então duas alternativas, a saber, as
uniões inteiramente metálicas ou as uniões metálicas providas de um anel de teflon. No sistema de
transferência e purificação construído, foram utilizados os dois tipos de união, dando-se porém
preferência às uniões metálicas.

Na escolha das uniões inteiramente metálicas foram adotadas os seguintes critérios de seleção:
(1) resistência à ação corrosiva do U F 6 , (2) dessorção pequena do material, (?) usinagem fácil da união,
(4) geometria simples da união, de modo a facilitar a montagem da instalação, (5) facilidade de
padronização e (6) baixo custo da união. Não tendo encontrada no mercado uma união de aço
inoxidável estanque a alto vácuo, realizamos uma pesquisa bibliográfica bastante extensa sobre o assunto,
nos moldes da mencionada por HENRY e BLAIVE ' 3 5 ' , e confeccionamos os tipos descritos por VAN
HEERDEN ( 3 4 ) , por LANGE e ALPERT 1 5 4 1 e por HINTENBERGER ( 3 6 ) . Todos estes tipos, ensaiados
na linha de alto vácuo existente na Secção de Separação de Isótopos, forneceram a estanqueidade
desejada. Foi decidido então utilizar, no sistema de transferência e purificação, a união representada
esquematicamente na Figura6, que se baseia no tipo desenvolvido por VAN HEERDEN e que melhor
satisfaz aos critérios de escolha adotados.

A união, representada na Figura 6, é formada de quatro peças das quais duas, designadas por A
e B, sSo de aço inoxidável 18/8. Estas peças, que são idênticas e de fácil usinagem, apresentam duas
cunhas iguais com um flngulo de aproximadamente 30°. Entre as duas peças se encontra o anel de cobre
recozido E. Este anel tf firmemente apertado pelas outras duas peças rosqueadas de latão sextavado C e
D. A união poderia ter lido confeccionada com apenas três peças de aço inoxidável, das quais duas
seriam rosqueadai e uma simples. Todavia, neste caso, o custo seria mais elevado e a usinagem, mais
demorada. O recoiimento do anel de cobre é realizado aquecendo-o ao rubro e mergulhando-o a seguir
em álcool metflico. Deita maneira ocorre nlo só o amolecimento do anel como também a completa
desoxidação de tua superfície.

Segundo a experiência de LYUBIMOV e t a l . ( 5 8 ) , o uso de peças rosqueadas para o aperto da
união é recomendado para tubos de diâmetros externos compreendidos entre 10 e 20 mm; para
diâmetros maiores, tf necessário o emprego de flanges. No presente caso nio houve portanto,
inconveniento em utilizar peças rosqueadas, as quais, em relação aos flanges, apresentam a vantagem de
ocupar um espaço menor e de permitir uma montagem mais fácil da união. A única desvantagem
apresentada pela uniSo da Figura 6 tf o cuidado que deve ser tomado no sentido de nab danificar as
cunhas, pois quando isto ocorre a unifo deixa de ser estanque a alto vácuo. Todavia a experiência nos
mostrou que uniões assim danificadas podem ser facilmente recuperadas, limando e, a seguir, lixando as
cunhas de modo a reconstituir a forma original.

Todas as uniões utilizadas no sistema de transferência e purificação foram confeccionadas na
Oficina Mecânica da Secçlo de Separação de Isótopos, a partir de um cilindro de aço inoxidável 18/8 de
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1" de diâmetro, fundido e forjado pela Secção de Aços Espociais do Instituto do Pesquisas Tecnológicas.
As uniões múltiplas, indicadas na Figura 5, são formadas de um cubo perfurado de aço inoxidável
(25 mm de lado) cujas faces apresentam três ou, no máximo, quatro das uniões desmontáveis descritas.
Para a confecção destas uniões múltiplas, foi utilizada uma barra forjada de aço inoxidável 18/8, de
secçffo quadrada, com 1 " de lado, a qual foi também fornecida pela Socção de Aços Especiais. A
usinagem desta barro permitia a obtenção do cubo com duas saídas laterais, as quais eram soldadas as
uniões desmontáveis, segundo a técnica acima mencionada. As outras saídas da união múltipla oram
obtidas através da solda direta das uniões nas faces do cubo.

Além destas uniões inteiramente metálicas, o sistema de transferência c purificação apresenta
quatro uniões com gaxeta de teflon, a saber, a união entre o "pigtail" e a válvula 42, a união entre o
manòmetroM e a válvula 41 e as duas uniões que ligam o manòmetro da membrana capacitiva à
instalação. Nestas uniões tornou-se sempre o cuidado de acomodar a gaxeta de teflon, formada de um
anel de secçSo quadrada, na ranhura circular presente numa das peças da união. Na Figura 7 está
representada a união que existe entre o "pigtail" e a válvula 42. Nesta união, A e B são as peças que se
encontram soldadas a estes elementos da instalação, enquanto que o anel E é a gaxeta de teflon
introduzida na ranhura da peça B. A presença desta ranhura é necessária porque no aperto da gaxeta
com a outra peça da união, que pode apresentar uma superfície plana ou a saliência circular mostrada na
Figura 7, ocorre sempre uma pequena deformação plástica do teflon.

Figura 6 - União metálica com anel de cobre Figura 7 - União metálica com gaxeta de teflon

Os recipientes e "traps" do sistema, que são apresentados na Figura 5, foram construídos de
tubos de aço inoxidável 18/8, em cujas extremidades foram soldados discos do mesmo material. Os tubos
cilíndricos utilizados na confecção dos "traps" T 1 e T_ apresentam 260 mm de comprimento, 62 mm de
diâmetro externo e 2 mm de espessura de parede. Na tampa superior destes cilindros foi soldado o tubo
interno do "trap", enquanto que na parte superior da parede do cilindro foi soldado o tubo que
constitui a saída da lateral do "trap". Na extremidade superior do tubo interno destes "traps" e na saída
lateral se encontram soldadas as válvulas que fazem parte dos "traps". O "trap" T 3 é um recipiente
simples, formado da válvula 22 e de um tubo de 200 mm de comprimento e 20 mm de diâmetro interno.
A parede externa deste tubo foi usinada até a expessura de parede de 0,5 mm, a fim de favorecer o
estabelecimento do equilíbrio térmico, quando o "trap" é posto em contato com gelo durante a medida
da pressão de vapor.

Foram confeccionados dois tipos de recipientes R r a saber, um recipiente pequeno de 200 mm

de comprimento e de 50 mm de diâmetro e o recipiente grande de 400 mm de comprimento e 100 mm

de diâmetro. No primeiro destes recipientes foi coletado o hexafluoreto de urânio puro utilizado nos

trabalhos de espectrometria de massas, enquanto que o segundo recipiente destinava-se a armazenar o

material puro que foi empregado nas experiências de separação de isótopos.
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As válvulas metálicas sio válvulas de aço inoxidável 18/8 Mo, estanques a alto vácuo, com fole
metálico e assento tronco-cònico de aço inoxidável, fabricadas como "miniatura" pela firma francesa
Techniques NucMaires. As saídas laterais destas válvulas apresentam um diâmetro externo de 1/2" e
foram utilizadas válvulas com saídas laterais retas e válvulas com saídas laterais em ângulo reto.

Todas M peças dt vidro "pyrex", que fazem parte da instalação e são estanques a alto vácuo,
foram confeccionadas pela Oficina de Vidro que existia na Secção de Separação de I só topos.

O sistema de transferência e purificação foi montado numa estrutura de secção retangular de
cantoneiras perfuradas, da firma Indusa (Sio Paulo) e apresenta 3 m de comprimento, 1,90 m de altura
e 0,66 m d* largura. A sustentação da tubulação e de outros elementos da instalação foi realizada por
maio das mu fas e garras, usualmente empregadas nos laboratórios químicos. As mufas se encontram
presas a barras de ferro verticais e horizontais, de 1/2" de diâmetro, parafusadas nas cantoneiras
perfuradas. A tubulação metálica se encontra diretamente ligada às mufas, enquanto que a sustentação
da lubulaçSo de vidro é feita com auxílio das garras. O nitrogênio líquido e a mistura gelo seco-metanol,
que resfriam os "traps" são colocados em frascos Dewar, os quais repousam sobre teias de amianto e
anéis presos com mufas às barras de ferro verticais.

A montagem do sistema foi iniciada com a instalação da aparelhagem de vidro, que compõem a
secção de produção e medida do alto-vácro. A seguir, foram instaladas as peças de aço inoxidável, que
ainda pertencem a esta secção, e as diversas partes que constituem as secções de sublimação e de
transferência. Após sua instalação, cada uma destas partes foi submetida a ensaios de estanqueidade por
meio do próprio sistema de alto vácuo já instalado.

Toda as peças de aço inixidável, depois de soldadas e antes de serem submetidas a este ensaio,
foram cuidadosamente limpas nas suas partes internas. Esta limpeza foi realizada através das seguintes
etapas: (1) desengraxe com tri-cloro-etíleno, (2) desengraxe alcalino com água e sapóleo, (3) lavagem
com água, (4) decapagem com uma solução ácida, (6) lavagem com água destilada e (6) secagem com
estufa. A decapagem ácida foi efetuada na temperatura de 50°C com uma solução de 10-20 vol. de ácido
nítrico e 2-4 vol. de ácido fluorídrico. A limpeza prévia tem por finalidade evitar que as impurezas das
superfícies de aço inoxidável determinem um bombeamento excessivamente prolongado para a obtenção
do alto vácuo. Além disto estas impurezas, ao serem desorvidas das paredes durante o bombeamento,
podem fornecer um elevação de pressão no interior da peça sob investigação, que pode ser facilmente
confundida com a elevação de pressão proveniente de vazamentos reais.

Terminada a instalação das secções de sublimação e de transferência, foi realizada a montagem
da aparelhagem de vidro que constitui a secção de medida da pressão de vapor, Completada a montagem
de todo o sistema, este foi submetido a um ensaio geral de estanqueidade a alto vácuo, o qual forneceu
resultados plenamente satisfatórios. A Figura 8 apresenta todo o sistema construído.

Todos os ensaios de estanqueidade realizados consistiram em colocar, inicialmente, a peça que
estava sendo ensaiada em alto vácuo, isto é, em pressões inferiores a 10~s Torr, por meio da ação da
bomba de difuslo. No instrumento de medida, da firma E. Leybold's Nachfolger (República Federal
Alemf), ligado à válvula Penning, este vácuo corresponde a leituras inferiores a 5 divisões de escala. Em
seguida, interrompido o bombeamento, era observada a elevação de pressão, indicada por este
instrumento, em funçlo do tempo. A peça era então considerada estanque a alto vácuo e limpa, quando
durante 5 minutos esta elevação de pressão não era maior do que 2 x 10~5 Torr, a qual corresponde uma
variação de 3 divisões de escala, e quando a pressão se mantinha inalterada durante os 5 minutos
seguintes. Em caso contrário, procurava-se descobrir o vazamento envolvendo, sucessivamente, as regiões
suspeitas com algodão embebido em água ou com a massa de alto vácuo, da E. Leybold's Nachfolger.
Estes procedimentos foram usados porque não dispunhamos de um verificador de vazamentos ("leak
detector") para materiais metálicos. Embora totalmente empírica, a experiência mostrou que o critério
adotado para a estanqueidade a alto vácuo era plenamente satisfatório para os trabalhos com o



41

1 l v '.

..5;-\,r

\

Figura 8 - Sistema de transferência e purificação de UF6

hexaftuoreto de urânio. Em vista dos resultados obtidos nestes ensaios pode-se então concluir que o
sistema de transferência e purificação construído é estanque a alto vácuo, permitindo pois que no seu
interior sejam obtidas e mantidas pressões inferiores a 10~s Torr.

Finalmente, tendo em vista a toxicidade dos vapores de hexafluoreto de urânio, a f im de
prevenir acidentes pessoais a instalação do sistema de transferência e purificação foi realizada numa sala
bastante ampla com excelente ventilação natural.

4 — Transferência a Purificação de Hexafluoreto de Urânio Realizadas

A determinação da pureza do hexafluoreto de urânio de procedência norte-americana revelou
que o material se encontrava ligeiramente decomposto, pois sua pressão de vapor a 0°C apresentava o
valor de 21 Torr. Provavelmente esta decomposição resultou da entrada de umidade no cilindro de monel
durante o período de armazenamento, de cerca de três anos. Nestas condições foi necessário purificar o
material, além de transferi-lo do cilindro de monel a recipientes de menor capacidade.

Em vista dos trabalhos programados com o hexafluoreto de urânio puro, foram realizadas duas
purificações e transferências. Através da primeira destas operações tinha-se em vista obter cerca delOOg
de material puro, que seria utilizado nos trabalhos de espectrometria de massa. A segunda purificação e
transferência foi efetuada com a finalidade de obter a quantidade de 2 a 3 kg de UF6 puro, que seria
destinada às experiências de separação dos isótopos de urânio.

A primeira purificação e transferência foi conduzida em duas etapas. Na primeira destas etapas,
a sublimação do material contido no cilindro de monel na temperatura ambiente foi realizada durante
6 horas, condensando-se o material, sob bombeamento da bomba de difusão, no " t r a p " T , (Figura 5)



42

resfi.uiío pela mistuiu de gelo seco-metanol. Duruntu ustu operação u pressão (io vupor de sublimado na
entrada do "trap"T_ lidü no manômetro de membrana My foi mantida em valores compreendidos entre
0,2 e 0,4 Torr por meio da manipulação da válvula 42. Após a sublimação, o material condensado no
"trap" T_ apresentou a pressão do vapor de 20,1 Torr a 0"C, enquanto que a do material contido no
cilindro era de 17,9 Torr a 0°C. Por conseguinte, nesta primeira operação foi possCvel purificar o
hexafluoreto de urânio presente no cilindro do monel, coletandose as primeiras frações impuras no
"trap" T_. O material do " t rap"T 2 , mantido na temperatura ambiente, foi então transferido totalmente
por sublimação direta ao recipiente R r resfriado pela mistura de gelo seco-metanol. As pesagens deste
recipiente, realizadas antes e depois da transferencia, mostraram que a quantidade de material sublimado
transferido nesta primeira operação foi igual a 84,4 g. Como o material transferido ao recipiente R,
ainda não apresentava a pureza desejada, foi realizada sua resublimação, transferindo-o sob bombeamento
ao "trap" T_, resfriado pela mistura gelo seco-metanol. Nesta operação a velocidade de sublimação foi
ajustada pela válvula 40 do recipiente R, e a pressão do sublimado, lida agora no manômetro de
membrana capacitiva MMC, foi mantida em valores compreendidos entre 0,4 e 1,0 Torr. Como a pressão
de vapor do material condensado no "trap" T2 ainda era igual a 18,6 Torr a 0°C, este material foi
submetido a uma nova resublimação e condensado no recipiente R,, obtendose então a 0°C a pressão
de vapor de 18,2 Torr. A seguir, uma terceira resublimação, na qual o material foi transferido do
recipiente R1 no "trap" T_, forneceu a mesma pressão de vapor para o material condensado no
"trap" T j . Em vista desta concordância entre os valores de pressão medidos antes e depois desta última
resublimação, o material coletado nestu "trap" foi considerado puro. Deve-se notar que o valor de
18,2 Torr adotado aqui como sendo a pressão de vapor de hexafluoreto de urânio puro a 0°C, o qual
concorda com o valor obtido para o material puro nas sublimações realizadas por GROTH e
colaboradores110'311, difere ligeiramente do vaíor determinado por OLIVER, MILTON e GRISARD1631.
Estas discordâncias provém do fato de que em nossas determinações não é possCvel manter todo o
sistema de medida de pressão de vapor na temperatura de 0°C. Finalmente, o hexafluoreto puro presente
no "trap" T 2 foi transferido de novo ao recipiente fíy A pesagem deste recipiente acusou uma
quantidade de material puro de 75,3 g, de modo que durante as operações de resublimação e de medida
de pressão de vapor verificou-se uma perda de 9,1 g de material, que foi condensado no " trap" de
proteção T , .

Na segunda etapa da primeira operação de purificação e transferência, o material foi sublimado
no cilindro de monel, na temperatura ambiente, e condensado no " t rap "T 2 , resfriado pela mistura gelo
seco-metanol, durante 2 horas e com a pressão do vapor de sublimado de 0,3 Torr, lida no
manômetro M. O hexafluoreto de urânio condensado no " trap" T2 , tendo apresentado a pressão de
vapor de 18,1 Torr a 0°C, foi considerado puro e, por isto, transferido diretamente ao recipiente R r

Nesta segunda etapa obtevese 20,5g de material puro. Nesta condições a quantidade total de
hexafluoreto de urânio puro, obtida na primeira purificação e transferência, era igual a 95,8 g. As
velocidades de sublimação utilizadas nas duas etapas foram iguais a 14,1 g/h e 10,3 g/h, respectivamente.

Na segunda purificação e transferência foi adotado um procedimento diferente, uma vez que a
maior parte das impurezas do material, armazenado no cilindro monel, já haviam sido removidas. Além
disto, o emprego das pequenas velocidades de sublimação acima mencionadas determinaria o dispándio
de um tempo excessivamente grande para a obtenção das quantidades de material puro, julgadas
necessários à realização das experiências de separação de isótopos. Por este motivo, nesta segunda
purificação e transferência, o material presente no cilindro de monel foi transferido diretamente ao
reservatório grande R.,, resfriado por gelo seco-metanol, rejeitando-se inicialmente as primeiras frações do
sublimado, ainda não suficientemente puras. A seguir, o material presente neste reservatório, na
temperatura do gelo seco, foi purificado através do bombeamento com a bomba de difusão. Estas
operações foram repetidas em três etapas sucessivas, realizadas em dias diferentes.

Na primeira etapa, mantido o cilindro de monel na temperatura ambiente, o material sublimado
neste cilindro foi inicialmente condensado no " t rap "T 2 , resfriado pela mistura gelo seco-metanol, atú a
pressão indicada pela válvula Penning apresentar valores ente 5x 10"5 e 1 x 10 ' s Torr. Então, fechadas
as válvulas 33, 37 e 38, o material foi transferido diretamente do cilindro C ao reservatório R resfriado
pela mistura gelo seco-metanol, através das válvulas 35, 36, 39 e 40. A fim de se obter uma grande
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velocidade de sublimação, a pressão do vapor sublimado lida no manòmotrt' de membrana M, foi
mantida em 6 Torr através da manipulação da válvula 42. Desta maneira foi possível transferir 593,5 g de
material ao reservatório FL em 2 h 30 min, que corresponde a uma velocidade de sublimação de
237,4 g/h. Como a pressão de vapor do material condensado em R1 era igual a 20,3 Torr, este material
foi purificado por sublimação em alto vácuo. Para isto, resfriado o reservatório R1 pela mistura gelo
seco-metanol, o material foi submetido a um bombeamento contínuo pela bomba de difusão até que a
pressão indicada pela válvula Penning apresentou valores inferiores a 10"5 Torr. A medida da pressão de
vapor a 0°C forneceu então o valor de 18,0 Torr e o material do reservatório foi considerado puro.

Nas duas etapas seguintes, foi empregado o mesmo método de operar variando-se apenas a
pressão do sublimado, lido no manômetro M e o tempo de sublimação. Assim, na segunda etapa esta
pressão foi mantida em 4 Torr e o tempo de sublimação foi igual a 3 horas, enquanto que a. terceira
etapa foi realizada com a pressão de 15 Torr durante 2 horas. A quantidade de material puro, obtido
durante o tempo total de sublimação de 7 h 30 min, foi igual a 2419,3 g, o material condensado
apresentando no final desta operação a pressão de vapor de 17,9 Torr a 0 C. Terminada esta
transferência e purificação, o sistema foi deixado em alto vácuo e o reservatório R1 foi retirado da
instalação.

CAPITULO II I

APARELHAGEM E MÉTODOS DE MEDIDA

Este capítulo visa descrever a centrífuga a gás utilizada no presente trabalho, o sistema

construído com a finalidade de introduzir e retirar o hexafluoreto de urânio desta centrífuga e o

espectrômetro de massas destinado à análise isotópica de urânio. Serão também descritos o método de

medida da vazão do vapor de hexafluoreto de urânio e o da medida da relação de abundância dos

isópotopos de urânio.

1 — Descrição da Centrífuga Contracorrente, Modelo ZG3

A centrífuga contracorrente, modelo ZG3, empregada na presente investigação, foi descrita em

detalhes por GROTH e colaboradores 1 1 0 ' 3 0 ' 3 1 ' 3 2 ' e num trabalho de nossa autoria'4 2 ' . Por este

motivo, abordaremos aqui apenas as catacterísticas desta máquina, que julgamos essenciais à perfeita

compreensão do texto, e as modificações introduzidas para a realização das experiências de centrifugação

com o hexafluoreto de urânio.

A Figura 9 representa um corte vertical da centrífuga ZG3. Esta consiste, essencialmente, do
rotor vertical oco 3, de duralumínio, acionado pelo motor 2,6, presente na unidade superior 2. O gás de
composição isotópica natural, ou gás de alimentação, é introduzido no interior do rotor através do tubo
interno do eixo tubular superior, de dupla parede, preso ao motor. A contracorrente gasosa é produzida
no interior do rotor por convecção térmica mediante o aquecimento da tampa superior por meio de
correntes de Foucoult e o resfriamento simultâneo da tampa inferior por meio da circulação da água fria
na serpentina que circunda esta tampa. Nestas condições a corrente ascendente circula ao longo da
parede interna do rotor e fornece o gás empobrecido do isótopo leve ou desejado, isto é, o rejeito da
separação, enquanto que a corrente descendente, que circula na região axial, é constituída pelo gás
enriquecido do isótopo leve, ou seja, pelo produto da separação. O rejeito é retirado da centrífuga
através do tubo externo do eixo superior de dupla parede, após escoar entre o disco circular 3.3 e a
tampa superior do rotor. Ao mesmo tempo, a retirada do produto do interior da centrífuga é realizada
através do eixo tubular inferior, de parede simples. A introdução do gás de alimentação e a extração do
produto e do rejeito são efetuadas graças a ação de uma bomba de vácuo rotativa.
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Figura 9 - Esquema da centrifuga, modelo ZG3
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O rotor apresenta as seguintes dimensões internas: 66,5 cm do comprimento Z e 18,5 cm de
diâmetro 2r,. A centrífuga utilizada, que designamos por ZG3-A, para distingui-la das outras existentes
na Secção de Separação do Isótopos, gira cm regime do plena carga com 30960 r.p.m., que corresponde a
uma velocidade periférica u>r2 de 300 m/s.

O movimento do rotação do rotor é, essencialmente, o de um corpo rígido que gira livremente
em torno de seu eixo longitudinal. Para isto os eixos tubulares que sustentam o rotor, graças a uma
construção especial, apresentam uma elevada elasticidade. Desta maneira a transmissão de vibrações
causadas por desbalanços inevitáveis do rotor, às sucções dos eixos tubulares situadas nos mancais, é
consideravelmente reduzida, evitando-se assim o desgaste dos mancais e uma vibração pronunciada dos
eixos no interior dos anéis de vedação, presentes nos labirintos 1 e 8 da Figura 9. Todavia neste
movimento do rotor como um girascópio, preso clasticamentu, ocorre o movimento da precessão do eixo
de rotação. Para diminuir esta precessão, foram introduzidos os mancais de amortecimento 4.1 e 4.2,
originalmente propostos por BEAMS e convenientemente modificados por GROTH e colaboradores. A
centragem dos eixos tubulares é efetuada por meio dos mancais de colar 2.4 e 7.5, constanteciente
lubrificados e resfriados por óleo, enquanto que o peso do rotor é suportado pelo mancai de pressão 2.9,
no qual é injetado óleo sob a pressão du 10 a 12 atm.

As dimensões do rotor acima citadas são tais que as freqüências próprias do rotor, em relação à
oscilações de torção e de flexão, se encontram situadas acima da freqüência de rotação em regime de
plena carga. Nestas condições, durante seu acionamento até esta freqüência de rotação, o rotor não
atravessa nenhuma de suas freqüências críticas, mantendo-se pois cm funcionamento sub-crítico em todas
as suas fases de operação.

A circulação do óleo necessário à alimentação de todos os mancais é promovida pelas bombas
de engrenagem inferiores 9.3 e 9.4 e pela superior (não desenhada na Figura 9), as quais se encontram
diretamente acopladas ao motor 10.3. O motor de corrente contínua 10.4 é posto automaticamente em
funcionamento por uma bateria de acumuladores, no caso de falta de energia elétrica, mantendo então a
circulação de óleo até que a centrífuga se encontre completamente em repouso.

O rotor gira no interior da camisa cilíndrica de proteção 6, de dupla parede, através da qual circula
água a fim de manter constante a temperatura do rotor. A camisa de proteção se encontra rodeada pela
camisa externa 5.1., no interior da qual é feito inicialmente vácuo e, a seguir, é mantida a circulação de
hidrogênio sob pressão reduzida, a fim de facilitar as trocas de calor. A obtenção do vácuo e a circulação de
hidrogênio são efetuadas por meio da ação de uma bomba de vácuo rotativa.

O labirinto do gás superior 1 contém dois anéis de vedação 1.2 de grafite sinterizada com cobre.
O gás de alimentação é admitido na parte superior do labirinto por meio do primeiro dos tubos 1.3,
enquanto que o gás de rejeito, saindo dos orifícios existentes no tubo externo de eixo tubular superior,
é retirado deito labirinto através do segundo dos tubos 1.3. A finalidade do anel de vedação superior é,
então, a de evitar as misturas entre os gases da alimentação e do rejeito. O anel de vedação inferior se
destina a impedir a mistura do rejeito com os vapores de óleo provenientes do mancai do colar 2.4. O
labirinto inferior 8 apresenta apenas um anel de vedação 8.2, que tem por finalidade evitar a mistura dos
vapores de óleo, provenientes do mancai inferior 7.5, com o gás do produto, o qual é extraído deste
labirinto por meio do tubo 8.3. A distância entre os anéis de vedação e os eixos tubulares é da ordem de
alguns centésimos de mm. Em virtude do pequeno jogo apresentado pelos mancais de colar, esta
distância é suficientemente grande para impedir o contato entre os anéis de vedação e os eixos durante o
movimento de rotação do rotor. Por outro lado, a distância é suficientemente pequena para evitar a
mistura dos gases e dos vapores de óleo.

Nos trabalhos de centrifugação com o hexafluoreto de urânio, o terceiro dos tubos 1.3, do
labirinto superior, e o tubo 7.2, do labirinto inferior 8, foram postos em comunicação com uma bomba
de vácuo rotativa, através de "traps" resfriados por nitrogênio líquido. Foi necessário tomar esta
precaução a fim de reduzir ao mínimo a possibilidade de contato dos vapores de óleo, presentes nas
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cama. da e abaixo dos lospectivos mancais do colar 2.4 e 7.5, como o vapor de hexafluoreto de urânio
existente nos respectivos labirintos.

A áijua fria, necessária ao resfriamento da tumpa inferior do rotor e do óleo que alimenta os
mancais, provém de um reservatório do 000 litros do capacidade, no qual se encontra imersa uma
serpentina refrigerada com auxílio de um compressor do "freon". A circulação da água de resfriamento ó
efeluada em circuito fechado por meio do uma bomba hidráulica. A temperatura da água de
resfriamento na entrada da centrífuga foi ajustada a 8°C e manteve-se constante, dentro de ± 0,5°C,
durante a operação du centrífuga.

O motor 2.6 acoplado ao rotor da centrífuga é um motor assíncrono com freqüência máxima
de 60000 r.p.m. e potência de 2,1 kW. Este motor é acionado por um gerador trifásico de freqüências
médias de 8 kVA, 220 V e 500 Hz, o qual, por sua vez, é posto em movimento, através de correias, por
um motor trifásico, de velocidade variável, de 11,5 kW e 220 V. Na operação da centrífuga, a velocidade
deste motor é lentamente aumentada através da diminuição da resistência de um reostato variável até
obter-se a freqüência máxima do gerador, quando o reostato se encontra em curto-circuito. Esta
freqüência, a menos do escorregamento, é então a freqüência do rotor da centrífuga em regime de plena
carga.

A medida da freqüência da centrífuga é realizada por meio do um anel imantado preso ao eixo
superior do rotor, que gira no interior da pequena bobina concêntrica, indicada por 13.1 na Figura 9. A
freqüência da força eletromotriz induzida, que é a freqüência do rotor, é então determinada por
comparação com as freqüências fornecidas do um oscilador de audio, mod. GM 2308 da firma Philips
(Holanda), através da figura de Lissajours obtida num osciloscópio de raios catódicos, tipo 304-A da
firma Du Mont (E.U.A.).

O desbalanço do rotor, acompanhado da pequena precessão de seu eixo, pode ser observado
continuamente durante o funcionamento da centrífuga num osciloscópio de raios catódicos,
mod. GM 5659 da firma Philips (Holanda), graças à variação da indutância, provocada pelo desbalanço,
nas bobinas fixas 14.1 (Figura 9) que se encontram instaladas ao redor das tampas do rotor e são
alimentadas por um sinal de 50 kHz, fornecido por um oscilador eletrônico. Através de um circuito
paralelo ligado a estas bobinas, o desbalanço também pode ser medido num instrumento situado no
painel geral da centrífuga. Para realizar estas medidas de desbalanço, tanto o instrumento do painel
como o osciloscópio são inicialmente calibrados por intermédio de um sistema externo formado por uma
bobina análoga às bobinas 14.1 e, situada ao redor de um disco, de excentricidade conhecida, acionado
por um motor.

As correntes de Foucoult, por meio das quais é realizado o aquecimento da tampa superior do
rotor, são produzidas pela rotação do colar ria tampa superior entre os ferros de um eletro-imã fixo (não
apresentado na Figura 9). A corrente que atravessa o eletro-imã é fornecida por uma fonte de
alimentação de corrente contínua. Por meio de um reostato e um amperômetro, existentes neste circuito
elétrico, a corrente pode ser ajustada e lida, de modo a permitir o controle do aquecimento desejado na
tampa superior.

A temperatura das tampas do rotor é medida por meio de dois termistores (não apresentados na
Figura 9) ligados através de uma chave, a uma ponte de Wheatstone, da firma Leeds e Northrup Co.
(E.U.A.). Os termistores, ou resistores de coeficiente de temperatura negativo, estão situados na
superfície de dois anéis de alumínio, fixos, que penetram nac ranhuras circulares existentes nas
respectivas tampas, sem contudo chocá-las. Estes anéis, em virtude de sua proximidade com as tampas e
devido à presença de hidroyênio, apresentam aproximadamente a temperatura das tampas, de modo que
esta não se afasta muito da temperatura medida.

Da descrição apresentada segue-se que fazem parte da centrífuga os seguintes circuitos
independentes: (1) o circuito de óleo (2) o circuito de vácuo da camisa externa e das câmaras adjacentes
aos labirintos, (3) o circuito da água de resfriamento e (4) o circuito de acionamento do rotor. Todo o
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equipamento elétrico presente nestes circuitos é alimentado com a energia elétrica fornecida por um
conjunto motor-gerador Dícsel de 75 kVA, 220 V e 50 Hz, a fim de manter o funcionamento de toda a
instalação da centrifugação independente das flutuações e das interrupções da energia elétrica
proveniente da rede.

2 — Descrição do Sistema de Introdução e Retirada de Gás da Centrífuga

O sistema de introdução e retirada de yns du centrífuga foi projetado com os seguintes
objetivos: (1) introdução de vapor de hexafluoreto du urânio natural (gás du alimentação) na centrífuga
e retirada da mesma das frações gasosas enriquecidas (produto) e empobrecidas (rejeito) do
isótopo 2 3 sU; (2) medida das vazões do gás du alimentação, do produto e do rejeito; (3) transporte do
gás de alimentação, do produto e do rejeito ao espectrõmetro de massas para a realização da análise
isotòpica; (4) medida das pressões do gás na entrada e nas saídas da centrífuga e (5) armazenamento do
produto e do rejeito da separação.

Para preencher estas finalidades o sistema deve ser formado de tubulações, uniões, válvulas,
medidores de vazão, recipientes de resfriamento para a condensação do vapor de UF6 , e.de um medidor
de pressão. Tendo em vista as propriedades agressivas do hexafluoreto de urânio foram escolhidos, como
materiais de construção deste equipamento, o aço inoxidável 18/8, tipo 316, e o níquel, este último
sendo usado na construção dos medidores de vazão. Além disto, considerando a facilidade de
decomposição do UF6 em presença de umidade, é necessário que o sistema seja estanque a alto vácuo,
permitindo portanto a obtenção e a manutenção de pressões inferiores a 10~5 Torr. Nestas condições,
além do equipamento mencionado e da bomba necessária à circulação do gás através da centrífuga e do
sistema, este também deve apresentar uma secção de produção e medida de alto-vácuo. Em vista destas
considerações, o sistema de introdução e retirada do hexafluoreto de urânio da centrífuga foi contruído
segundo o esquema apresentado na Figura 10, que será descrito a seguir.

Segundo o esquema da Figura 10, o hexafluoreto de urânio, de composição isotòpica natural,
presente no reservatório R1 na temperatura de 0°C, a fim de manter uma pressão de vapor constante, é
introduzido em fase gasosa na centrífuga ZG3 através da tubulação que contém o medidor de
vazão MV1. O reservatório R, é o recipiente grande, de aço inoxidável, mencionado no Capítulo I I , que
contém 2419,3 g do material purificado por sublimação. O rejeito da separação de isótopos realizada
pela centrífuga é retirado do labirinto superior desta por meio da tubulação, que contém o :.-iedidor de
vazão MV2, e condensa no " t rap" de aço inoxidável T ^ resfriado pela mistura gelo seco-mctanol. O
produto da separação é extraído do labirinto inferior da centrífuga e atravessa a tubulação que contém o
medidor de vazão MV3, condensando, a seguir, no "trap" de aço inoxidável T_, também resfriado pela
mistura gelo seco-metanol. A circulação do gás através do sistema e da centrífuga é determinada pela
ação da bomba de vácuo rotativa B,, tipo D6 da firma E. Leybold's Nachfoiger (República Federal
Alemã), de 6 m3/h de velocidade de bombeamento. Esta bomba de dois estágios, que apresenta uma
pressão parcial final de 2 x 10~4 Torr, também se destina a produzir o vácuo no sistema antes da
admissão do gás.

As válvulas de aço inoxidável 1 e 2 permitem a entrada e o ajuste da vazão do gás que alimenta
o sistema. Esta vazão é medida pelo medidor MV1, quando a válvula 3 se encontra fechada. As vazões do
rejeito e do produto são reguladas por meio das válvulas 13 e 31 e medidas pelos medidores MV2 e
MV3, respectivamente, encontrando-se, para isto, fechadas as válvula.; 11 e 24. Os tubos em paralelo aos
medidores de vazão destinam-se ao ajuste do ponto zero no aparelho para a medida da vazão, quando o
gás não escoa através dos medidores. Neste caso as válvulas 4, 12 e 30 são fechadas e o gás pode circular
através dos respectivos tubos em paralelo, sem a necessidade de se interromper sua passagem através do
sistema. As válvulas 5, 10 e 29 permitem isolar a centrífuga de todo o sistema em questão.

A fim de realizar a calibração simultânea dos medidores de vazão, foi introduzida a tubulação
(iracejada no esquema da Figura 10) que contém as válvulas 6 e 19. Mantendo-se fechadas as válvulas 5,
10 e 29, de modo a evitar-se a passagem do gás através da centrífuga, esta tubulação estabeleer; a ligação
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am lírio dot trás medidores de vazio, mediante a abertura das válvulas 6 e 19. A mesma vazio de UF«,
que nestas condições atravessa os medidores quando a circulação do gas é realizada mediante a ação da
bomba rotativa B 1 , é entlo medida por meio da pesagBm da quantidade do vapor, que condensa durante
um intervalo de tempo conhecido no pequeno recipiente R3 , resfriado pela mistura p i o seco-metanol.
Este recipiente, que possui as válvulas 26 e 27, se encontra ligado em paralelo ao "trap" T 2 por meio das
válvulas 32 e 28, de modo que, uma vez realizada a calibraçio dos medidores de vazão, a circulação do
gás é sempre efetuada através do "trap" T 2 e as válvulas 6 e 19 slo sompre mantidas fechadas.

O transporte do gás da alimentação, do produto e do rejeito ao espectròmetro de massas é
efetuado através de uma tubulaçfo única, indicada por EM no esquema da Figura 10, após a abertura da
vávula 22. A tubulaçfo, que contém as válvulas 7 e 20 e as uniões A e C, conduz então o hexafluoreto
de urânio natural ao espectròmetro, quando estas duas válvulas são abertas e as válvulas 8, 9, 2 1 , 23, 18
e 25 permanecem fechadas. Após a realização da análise isotópica, fechada a válvula 7 e aberta a
válvula 2 1 , o gás residual presente na tubulação é coletado sob bombeamento no " t r a p " T 3 , resfriado
com nitrogênio líquido. O transporte do rejeito e do produto é realizado de maneira análoga mediante a
manipulação das válvulas 18 e 26, respectivamente, O gás residual, que permanece nas tubulações após a
realização da análise isotópica, é condensado no " t r a p " T 3 , quando se trata do rejeito, enquanto que no
caso do oroduto este gás é coletado no "trap" T 4 , resfriado com nitrogênio líquido, mediante a abertura
da válvula 23.

A pressão do gás, na entrada e nas saídas da centrífuga, é medida por meio do manõmetro de
membrana capacitiva MMC, descrito no Capítulo I I , após a abertura da válvula 39. O compartimento
deste manõmetro que não entra em contato com o hexafluoreto, é mantido sempre em alto vácuo
mediante a manipulação da válvula 40 ligada diretamente a linha de alto vácuo, que contém a bomba de
difusão BO. A fim de ajustar o ponto zero deste instrumento, o outro compartimento é posto em alto
vácuo pela mesma bomba de difusão através da tubulação que contém a válvula 8 e as uniões A.
Ajustado o ponto zero e mantida fechada a válvula 8, a medida da pressão na entrada e nas saídas da
centrífuga pode ser realizada seucessivamente após abertura das respectivas válvulas 7, 9 e 38. Após a
execução de cada uma destas medidas, o gás contido no manõmetro é conduzido aos "traps" T 3 ou T 4

mediante a operação da válvula 8 ou das válvulas 20 e 23.

Durante a operação, or. "traps" T 1 e T 2 , resfriados pela mistura gelo seco-metanol, destinam-se

a armazenar o rejeito e o produto respectivamente. Os "traps" T 3 e T 4 , resfriados com nitrogênio

líquido, além das finalidades já mencionadas, tem por objeto coletar pequenas quantidades de U F 6 não

condensados nos "traps" anteriores e eventuais produtos de decomposição deste material. Estes "traps",

portanto, constituem uma medida de segurança, no sentido de evitar o contato de material corrosivo

com a bomba de vácuo rotativa B, ou com.a bomba de difusão BO. As válvulas 14, 15, 16, 17 e 33, 34,

35 e 36 destinam-se à abertura e ao fechamento dos "traps" T 1 , T 3 , T 2 e T 4 .
*

Terminada a operação, o armazenamento do hexafluoreto de urânio enriquecido é feito no
reservatório R 2 , resfriado pela mistura galo seco-metanol, por condensação do material sublimado no
" t rap"T 2 . O gás é transpostado nesta operação através da válvula 37. Por meio de um procedimento
análogo é também possível a transferência do material empobrecido do "trap" T 1 a um recipiente
análogo a R2.

A bomba de vácuo rotativa B 1 , que promove a circulação do gás através do sistema, encontra-se
ligada ao "trap" de aço inoxidável T g , resfriado com nitrogênio líquido. A finalidade deste "trap" é a de
condensar vapores que eventualmente não condensaram nos "traps" T 3 e T 4 , constituindo assim uma
medida de segurança adicional para a operação da bomba rotativa. Na linha de vácuo primário, ligada à
válvula 47 do "trap" T g , encontra-se o vacuòmetro Th, tipo par termoelétrico "Thermotron" da firma E.
Leybold's Nachfolger, destinado a medir o vácuo durante a operação do sistema.

O alto vácuo, necessário não somente à medida da pressão pelo manõmetro de membrana
capacitiva, como também à verificação da estanqueidude do sistema antes de sua operação, é produzido
pela bomba de difusão de mercúrio PD, modelo H 12 da firma E. Leybold's Nachfolger (República
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Federal Alemã), presento num sistema convencional do alto vácuo. Este sistuma, que faz parte da cascata
de separação de isótopos descrita por JORDAN* 4 2 ' , se compõe de tubulações de vidro com torneiras de
vidro de alto vácuo, do "trap" T de vidro para condensar oi vapores de mercúrio da bomba de difusSo,
do manômetro de mercúrio M . , do bailo de vidro B, da válvula Penning P destinada à medida do alto
vácuo, do "trap" de vidro T' e da bomba de vácuo rotativa B2 , modelo S6 da firma E. Leybold's
Nachfolger. Esta instalação de vidro se encontra ligada è tubulação de alto vácuo de aço inoxidável, que
contém as válvulas 40 e 46, por meio de uma junta cõnica J, munida de um fole de aço inoxidável. A
abertura da válvula 46 permite estabelecer o alto vácuo em todo o sistema antes de sua operação.
Durante a operação do sistema, a válvula 46 permanece fechada, o bombeamento do sistema sendo então
realizado pela bomba de vácuo rotativa após a abertura da válvula 47.

Antes de iniciar as experiências de separação de isótopos á necessário fazer o vácuo no rotor de
centrífuga. A fim de não realizar esta operação através do sistema de introdução e retirada de gás, este
sã encontra ligado, através da válvula 4 1 , à bomba de vácuo rotativa B3 , modelo PH3 da firma Arthur
Pfeiffer GmbH (República Federal Alemã), e ao manômetro de mercúrio M 2 > Após o término das
experiências de separação de isótopos, torna-se necessário introduzir nitrogênio em pressão elevada no
rotor, para evitar a entrada de vapores de óleo. Por esta razão a válvula 41 está também ligada ao
cilindro de nitrogênio secoN2 da firma S.A. White Martins (São Paulo). Com esta providência, a
introdução de nitrogênio pode ser realizado diretamente no rotor, sem a passagem através do sistema,
quando as válvulas 5, 10 e 29 se encontram fechadas.

Finalmente, no esquema da Figura 10 está também representada a bomba de vácuo rotativa B4 ,
de dois estágios, modelo D6 da firma E. Leybold's Nachfolger (República Federal Alemã) a qual se
encontra ligada às câmaras da centrífuga adjacentes aos labirintos superior e inferior por meio dos
respectivos "traps" de aço inoxidável T f i e T 7 , resfriados por nitrogênio líquido. A finalidade deste
sistema de vácuo, como já foi mencionado anteriormente, é a de reduzir ao mínimo a possibilidade de
contato entre os vapores de óleo presente nestas câmaras e o vapor de hexafluoreto de urânio, que
eventualmente passa através dos anéis de vedação da centrífuga. O material então condensado é mantido
nos "traps" T 6 e T 7 mediante o fechamento das Tespectivas válvulas 42, 43, 44, 45.

A tubulação de aço inoxidável consta de tubos sem costura de 12 mm de diâmetro externo e
1,0 mm de espessura de parede, com exceção dos tubos de ligação do sistema com a centrífuga, o
sistema de produção de alto vácuo e o espectrômetro de masssas, os quais apresentam o diâmetro
externo de 17 mm e a espessura de parede de 1,5 mm. A soldagem destes tubos e das válvulas com as
uniões de aço inoxidável fui realizada através da solda "argon-arc", segundo a técnica mencionada no
Capítulo II.

Os outros componentes de aço inoxidável, como as uniões desmontáveis, as válvulas de alto
vácuo 1-47, os "traps" T^Tg e o reservatório R2 são idênticos aos componentes utilizados na
construção do sistema de transferência e purificação de hexafluoreto de urânio. A confecção das uniões
múltiplas, todavia, difere da empregada neste sistema. Dada e necessidade de um número elevado destas
uniões, cada uma delas foi usinada a partir de uma peça de aço inoxidável 18/8 formada de um "tee"
com um corpo central cúbico de 25 mm de lado e três saídas cilíndricas laterais de 14 mm de diâmetro
e 30 mm de comprimento. Estas peças foram fundidas sem porosidades pela Secção de Aços Especiais
do Instituto de Pesquisas Tecnológicas. Quanto ao "trap" R3 utilizado apenas na aferição dos medidores
de vazão, este recipiente foi confeccionado de um tubo de aço inoxidável 18/8, de 25 mm de diâmetro
externo e 200 mm de comprimento. A espessura da parede deste tubo foi reduzida a 0,6 mm a fim de
garantir um contato térmico eficiente com a mistura gelo seco-metanol. Todas as peças de aço
inoxidável, com exceção das válvulas, foram submetidas ao mesmo tratamento de limpeza descrito no
Capítulo I I .

O sistema de introdução e retirada de UF 6 da centrífuga foi montado numa estrutura de
cantoneiras perfuradas da firma Indusa (São Paulo), que apresenta uma secção retangular, com 2 m de
altura, 1,40 m de comprimento e 0,53 m de largura. A fim de não demonstrar a cascata de separação de
isótopos e de aproveitar a secção de produção e medida de alto vácuo nela existente, a estrutura
foi montada em frente à centrífuga ZG3-A, do lado oposto ao da cascata. A fixação dos componentes do
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l i ittma naita estrutura e a colocaçSo dos frascos Oewar nos respectivos "traps" foram realizadas sepjndo

a manalra descrita na Instalaçlo do sistema de transferência e purificação.

A montagem foi executada de modo que os medidores de vazio, o manòmetro da membrana
capacitiva a os instrumentos de medida de pressSo e de vácuo te encontrassem situados na parte superior
e os "traps" na parte inferior da estrutura de cantoneiras. Desta maneira foi possível situar a maior parte
das válvulas numa altura facilmente acessível è operaçSc do sistema e, ao mesmo tempo, facilitar a
colocaçSo dos frascos Dewar nos respectivos "traps". Na Figura 11 apresentamos uma vista geral d*
disposição dos diversos componentes no sistema instalado.

A montagem do sistema foi iniciada com a instalação do tubo de aço inoxidável que estabelece
a ligaçSo com o sistema de produção e medida de alto vácuo. Desta meneira foi possível a realização de
ensaios de estanqueidade a alto vácuo à medida que as diferentes secções do sistema vinham sendo
instaladas. Estes ensaios foram executados, segundo o procedimento descrito no Capitulou com a
válvula Penning presente no sistema de produção e medida de alto vácuo. Terminada a montagem, o
sistema foi submetido a um ensaio de estanqueidade a alto vácuo, no qual foram obtidos resultados
plenamente satisfatórios, pois no interior de todo o sistema foi possível obter e manter pressões
inferiores a I O ' 5 Torr.

3 - Medida da VazSo de Hexafluoreto de Urânio

Os medidores de vazão presentes no sistema de introdução e retirada de hexafluoreto de urânio
da centrífuga se baseiam no princípio do calorímetro de escoamento. A teoria destes medidores foi
originalmente desenvolvida por BLACKETT et a i . ' 1 4 ' 1 5 1 com a finalidade de determinar calores
específicos de gases. Os medidores foram utilizados mais tarde por BEAMS e colaboradores'5' para
medir a vazSo de vapor de hexafluoreto de urânio e, em época mais recente, por FRANCK e
M E Y E R ( 2 6 ' na investigação da associação de ácido fluorídrico, em fase gasosa, através da determinação
de seu calor específico. Medidores deste' tipo foram também desenvolvidos por GROTH e
colaboradores'32 '30 ' a fim de medir a vazão de argònio, xenònio e hexafluoreto de urânio.

Os medidores M V 1 , MV2 e MV3 apresentados ns Figura 10, que já foram descritos
resumidamente num trabalho de nossa autoria '4 2 ' , seguem em linhas gerais o modelo usado por GROTH
e colaboradores. O princípio básico deste tipo de medidores de vazão consiste no fornecimento de calor
a uma região de um gás em escoamento e na medida da temperatura deste gás na entrada e saída do
aquecedor. Este princípio pode ser posto em prática segundo o esquema apresentado na Figura 12, no
qual o gás, cuja vazão se deseja medir, escoa através do tubo medidor T de pequeno diâmetro ede
parede muito fina. Sobre a superfície externa e na região central deste tubo se encontra enrolado o fio
de manganina isolado C, o qual, percorrido por uma corrente elétrica funciona como aquecedor. As
temperaturas do gás na entrada e saída deste aquecedor são medidas pelos termômetros da resistência A
e B, formados de dois fios isolados de platina, que estão enrolados sobre o tuboT em posições
simétricas em relação ao aquecedor. As extremidades do tubo T se encontram em contato com o bloco
du Alumínio D, o qual estabelece o curto-circuito térmico entre estas extremidades e elimina, assim, a
influência da temperatura ambiente.

Quando não há passagem de gás através do tubo medidor, o aquecedor de manganina fornece,
em relação à região central, uma distribuição simétrica de temperaturas ao longo da superfície do tubo.
Por outro lado, havendo escoamento gasoso através do tubo, o gás é aquecido e, a seguir, resfriado à
medida que se aproxima e se afasta, respectivamente, da região central. Nestas condições, a distribuição
simétrica em tempe-aturas é destruída, no sentido do escoamento, pela transmissão de calor, pois a
temperatura de tubo na região do termômetro de resistência A é diminuída, devido ao aquecimento do
gás, e a temperatura da outra região do tubo, na qual se encontra o termômetro B, á aumentada graças
ao resfriamento do gás. Consequentemente, estabelece-se uma diferença entre as temperaturas destas duas
regiões do tubo medidor durante o escoamento do gás. Denotando por L a vazão do gás que escoa
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Figura 11 - Sistema de introdução e retirada de UF6 da centrífuga
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Figura 12 - Princípio do medidor de vazão

através do tubo e por c , o calor específico do gás, de acordo com a teoria elaborada por BLACKETT
et ai. 4 # 1 B \ esta diferença da temperatura At é dada por:

A t = C ,c p L + C 3 ( c p L ) 3 + . . . (88)

ie C | é uma constante do aparelho e C 3 é uma constante que depende da natureza do gás. Quando a
ao do gás é suficientemente pequena, o termo CL(c L)3 da

onde C
vazão

3 ' V da equação (88) pode ser desprezado e,
nestas condições, a diferença da tempertura se torna proporcional à vazão do gás.

A diferença de temperatura At determina uma diferença prppocional nas resistências dos fios A
e B, quando os valores de At são pequenos. Esta diferença entre as duas resistências, AR = R f l - R A , é
medida pelo circuito em ponte representado na Figura 12. Desde que as duas resistências da manganina E
e F deste circuito sejam iguais, quando o balanço da ponte é realizado por meio do resistor variável H
durante o escoamento do gás através do tubo medidor, resulta AR = R_ — R = RH> Nestas condições, o
valor da resistência R H do resistor variável fornece a diferença de resistências entre os termômetros A e
B. Da proporcionalidade entre At e AR seque-se que a resistência R H varia linearmente com a vazão L,
para pequenas vazões gasosas. Calibrando-se, então, o medidor de vazão com vazões conhecidas, a reta de
R H em função de L, assim obtida, permite a determinação da vazão do gás por meio deste método
diferencial de medida.

0 medidor de vazão, construído segundo o esquema descrito, se encontra representado na
Figura 13 e consta das seguintes peças: o bloco de alumínio A, o tubo medidor da vazão B, as peças de
ligação C e D e o tubo de "by pass" E.
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O bloco de alumínio A, destinado a manter as extremidades do tubo medidor na mesma
temperatura, foi confeccionado de uma barra de alumínio de 250 mm de comprimento u de secção
quadrada dom 2 1/2" de lado. Esta barra, depois de serrada e aplainada longitudinalmente, forneceu as
peças 1 e 2 no interior das quais foram frezadas as cavidades 3 e 4, destinadas a alojar o tubo medidor.
Na montagem do medidor de vazão, estas duas peças são man tidas justapostas por meio de quatro
parafusos 5.

O tubo medidor B é um tubo de níquel de 8 mm de diâmetro externo e de 0,1 mm de
espessura de parede soldado às peças C e D por meio das quais o tubo é fixado no bloco de alumínio A.
Na superfície externa do tubo de níquel, depois de tornada eletricamente isolante com verniz
fenólicoG.E. 9574 da firma General Electric S/A, foram realizados o enrolamento central do fio de
manganina (0,3 mm de diâmetro) e o enrolamento lateral simétrico dos fios de platina (0,04 mm de
diâmetro). Estes fios são mantidos presos ao tubo de níquel através de uma camada ao mesmo verniz
isolante. O aquecedor central de manganina, assim confeccionado, apresenta uma resistência de cerca de
4 Ohm, enquanto que a resistência de cada um dos fios de platina, que constituem os termômetros de
resistência, é de cerca de 600 Ohm. As extremidades livres dos fios de platina e do fio de manganina
foram soldadas aos respectivos fios de cobre que atravessam os cilindros de "lucite" F.

As peças de ligação C e D, de latão, permitem a instalação do medidor de vazão no sistema de
introdução e retirada do gás da centrífuga. Estas peças apresentam os flanges planos G, que
originalmente foram ligados a flanges idênticos presentes na cascata de separação dos isótopos de
argõnio . Neste caso a ligação era efetuada por meio de um anel toroidal de borracha e de um anel
de pressão, segundo o tipo de união conhecido por "flange pequena" NW 10 da firma E. Leybold's
Nachfolger. A fim de utilizar os medidores para a medida da vazão UF6 , o anel de borracha foi
substituído pela guarnição de teflon, introduzida nos respectivos flanges dos "tees" H de aço inoxidável,
que pertecem ao sistema de introdução e retirada de gás da centrífuga. Para realizar o aperto da
guarnição de teflon entre os flanges, foi mantido o uso dos anéis de pressão 6 da firma E. Leybold's
Nachfolger. 0 aperto assim obtido era suficiente para garantir a estanqueidade a alto vácuo desta uniões,
embora esta não fosse tão perfeita como a obtida com a união inteiramente metálica representada na
Figura 6.

A fim de manter a proporcionalidade entre a diferença de resistência e a vazão do gás para vazões
gasosas elevadas foi introduzido no medidor de vazão, em paralelo com o tubo de níquel, o tubo de "by
pass" E, que apresenta um diâmetro maior do que o de níquel. A ligação do tubo E é realizada por meio das
uniões I, que pertencem ao tipo da representada na Figura 6. Quando as medidas são efetuadas com
pequenas vazões, a passagem do gás através deste tubo é interrompida mediante a substituição do anel de
cobre de uma destas uniões por um disco de cobre recozido, de dimensões idênticas.

Para a realização da medida diferencial de resistência, segundo o método acima descrito, (oi
construída uma ponte de Wheatstone, cujo resistor variável é um resistor "Helipot", da firma Beckman
Instruments, Inc. (U.S.A.), de 25 Ohm, dividido em 10 partes iguais, cada uma apresentando
100 divisões. A medida da resistência RH do circuito apresentado na Figura 12 é então feita em termos
do número de divisões de escala lido neste resistor. A fim de não introduzir nesta medida o erro
proveniente do aquecimento dos termômetros de resistência pela corrente que percorre a ponte, o
circuito foi projetado de tal modo que através das resistências de platina passa sempre a mesma corrente.
Para isto o balanço da ponte é realizado por meio de uma corrente não nula passando pelo galvanòmetro
e a tensão de alimentação é mantida sempre no mesmo valor. Nestas condições, a corrente lida no
galvanòmetro, quando não há escoamento gasoso e quando o resistor "Helipot" é colocado no seu valor
zero, constitui o ponto zero da medida. Para realizar este ajuste do ponto zero, foi necessário introduzir
em paralelo com os medidores de vazão MV1, MV2 e MV3, da Figura 10, os respectivos tubos que
apresentam as válvulas 3, 11 e 24. 0 galvanômetro utilizado para detectar o ponto de equilíbrio da
ponte é um galvanômetro "Multiflex" tipo MGF2 da firma Dr. Lange A.G. (República Federal Alemã),
que apresenta uma sensibilidade de 4 x 10~9 A/mm. Para medir, com auxílio da mesma ponte, as vazões
gasosas por meio dos três medidores instalados no sistema de introdução e retirada do gás de centrífuga,
foram utilizadas chaves de faca de dupla entrada e três polos.
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.'. corrente de aquecimento, contínua e constante, quu alimenta as resistências de manganina
dos três medidores de vazão, ligadas em série, é fornecida por uma fonte de alimentação. Esta fonte,
também aqui construída, compõe-se de um retificador de selênio de onda completa, de um filtro de
condensadores o de uma válvula reguladora de conente, tipo 1908. A corrente de aquecimento, mantida
por este circuito estabilizador em 780 mA, é medida por meio de um miliamperômetro de 1000mA de
fundo de escala.

Na calibração simultânea dos medidores de vazão, instalados no sistema de introdução e retirada
do gás da centrífuga (Figura 10), adotamos o seguinte procedimento: inicialmente o circuito de medida
da pressão, que contém o manômetro de membrana capacitiva MMC, e o circuito formado pelos
medidores de vazão, pelo tubo de ligação que apresenta as válvulas 6 e 19, e pelos "traps" R3 e 1"2,
resfriados com a mistura gelo seco-metanol, foram postos em alto vácuo, mantendo-se fechadas as
válvulas 5, 10, 29 e 14. A seguir, ajustados os pontos zeros no instrumento da medida da vazão, após o
fechamento da válvula 46 e a abertura das válvulas 1 e 2, foi iniciada a circulação do vapor de
hexafluoreto de urânio através dos medidores da vazão, por meio da ação da bomba rotativa B^,
mantendo-se o material armazenado no cilindro R1 na temperatura de 0°C. Estando fechadas as
válvulas 26, 27 e 28 e aberta a válvula 32, o vapor de hexafluoreto foi então condensado no "trap" T"2, a
fim de permitir o ajuste da vazão. Este ajuste foi realizado mediante a manipulação das válvulas 2 e 31,
até obter-se uma velocidade de condensação constante, indicada pelo valor lido no resistor "Helipot" do
instrumento de medida da vazão para o medidor MV1 e pela pressão do gás medida na saída deste
medidor com o manômetro de membrana capacitiva.

Terminado o ajuste da vazão, foi fechada a válvula 33 e ao mesmo tempo aberta a válvula 26,
efetuando-se a partir deste instante, a condensação do hexafluoreto de urânio no "trap" de medida R3.
Durante esta operação, foram registradas sucessivamente as leituras fornecidas pelo resistor "Helipot"
para cada um dos medidores de vazão, tendo sido necessário manipular ocasionalmente a válvula 31 a
fim de manter a constância da velocidade de condensação. Decorrido um intervalo de tempo conhecido,
a válvula 26 foi fechada e imediatamente foi aberta a válvula 33 a fim de condensar o vapor presente na
linha após o fechamento das válvulas 1 e 2. A seguir, mantendo-se as válvulas 28 e 32 fechadas, o
"trap" R3 foi retirado da instalação e pesado até 0,01 g com uma balança de precisão, existente na
Secção de Metrologia do Instituto de Pesquisas Tecnológicas, por meio do método de dupla pesagem.
Com o auxílio da massa do "trap", obtida da mesma maneira antes da condensação, foi então possível
calcular o aumento da massa deste "trap" para o intervalo de tempo durante o qual ocorre a
condensação do material. Este aumento de massa, que corresponde à massa de UF6 condensado, e o
intervalo de tempo em questão fornecem, assim, a vazão do gás que atravessa os três medidores de
vazão. A esta vazão correspondem então as leituras do resistor "Helipot" obtidas para cada um dos
medidores.

De acordo com este procedimento foi realizada Ü culibração dos medidores MV1, MV2 e MV3,
para pequenas e grandes vazões. Na primeira destas calibrações o UF6 não passou através do tubo de
"by pass" E, da Figura 13. Os resultados obtidos nestas calibrações se encontram nas Tabelas I e I I , nas
quais são representados os valores do tempo de condensação t, da massa de UF6 condensado m, da
vazão L = m/t, das leituras do "Helipot" para os medidores MV1, MV2 e MV3 e da pressão p, medida na
saída da medidor MV1. Cada um dos valores das leituras do "Helipot" constitui a média de pelo menos
6 leituras tomadas dentro dos intervalos de tempo apresentados.

Com auxílio dos valores apresentados nas Tabelas I e II foram construídas as curvas de
calibração da leitura do "Helipot" em função da vazão, representadas nas Figuras 14 e 15 para vazões
pequenas e vazões grandes, respectivamente. Obse:,d-se destas figuras que a vazão de UF6 é realmente
proporcional ;i leitura do "Helipot", como requer a teoria aproximada de BLACKETT et a i . ' 1 4 ' 1 5 1 ,
quando as vagões são inferiores a 0,15 g/min e a 0,40 y/min, no caso das "vazões pequenas" e "vazões
yrandes", respectivamente.

Os medidores de vazão construídos apresentam as seguintes vantagens: (1) resistência à corrosão
pelo hexafluoreto de urânio, (2) estanqueidade a alto vácuo, (3) inexistência de uma constricção, qutí
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Tabela I

Catibração dot Medidores de Vazio com UF«

Vazões Pequenas

t

(min)

50

40

26

10

10

12

10

10

m

(g)

1,69

2,06

2.67

1.46

1.97

2,85

2,73

3,90

L = m/t

(g/min)

0,0318

0,0613

0,103

0,146

0,197

0,238

0,273

0,390

MV1

47,6

78,7

149,6

200,8

256,8

289,2

305,1

358,5

Laiturai do "Helipot"

MV2

46,4

76,4

145,4

194,6

248,6

279,4

295,1

347,4

MV3

46,4

74,9

143,0

101,8

244,7

274,8

290,1 .

339,8

P

(Torr)

1,0

2,1

1,0

1,5

1,5

2,0

2,0

2,0

Tabela II

Calibração dos Medidores de Vazão com UF6

Vazões Grandes

t

(min)

15

10

10

10

10

10

10

m

(g)

1.69

2,29

3,39

4,40

5,90

7,23

9,79

L = m/t

(g/min)

0,113

0,229

0,339

0,440

0,590

0,723

0,979

MV1

49,3

106,5

158,4

197,5

252,3

288,9

343,1

Leiturai do "Helipot"

MV2

47,7

102,2

151,8

189,3

242,9

278,6

333,1

MV3

46,3

101,3

151,0

189,1

242,0

278,3

330,0

P

(Torr)

2,0

2,0

2,5

2,5

2,5

3,1

4,0
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Figura 14 - Curva de calibração da vazão du UFf, ( vazões pequenas)
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Figura 15 — Curva de calibração da vazão de UF6 (vazões grandes)
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aumenta a resistência de escoamento do gás, (4) proporcionalidade entre a vazão do gás e a grandeza
medida, desde que se utilizam tubos de "by pass" de dimensões apropriadas, obtendo-se então um
grande intervalo de medidas, (5) independência da pressão do gás na medida da vazão, (6) indicação
direta e contínua e (7) precisão da medida de cerca de 1%. As dificuldades observadas na construção e
operação destes medidores foram as resistências de contato e a variação do ponto zero. A primeira destas
dificuldades foi eliminada com o uso de chaves de faca, enquanto que a segunda foi contornada
mediante o ajuste freqüente do ponto zero sem a passagem de gás através do medidor. A instabilidade
do ponto zero provém do controle imperfeito da temperatura de gás e da falta de constância da corrente
de aquecimento, A primeira destas fontes de erro pode ser eliminada por meio da colocação dos
medidores num banho termostático, como fizeram BEAMS e colaboradores'5'. Quanto à corrente de
aquecimento, constatou-se que esta variava entre 780 e 800 mA, de acordo com as oscilações da tensão
da rede. Esta variação pode ser eliminada mediante o emprego de um sistema mais complexo de
estabilização da corrente elétrica.

4 — Descrição do Espectrômetro de Massas

O espectrõmetro de massas utilizado na presente investigação é o espectrômetro de
massas AN 220a, tipols/spez da firma Atlas-Werke AG (República Federal Alemã), de setor de campo
magnético com ângulo de desvio de 60° e de focalização de direção, baseado no modelo originalmente
desenvolvido por NIER ( 6 Z ) . Este instrumento, construído com a finalidade de realizar a análise isotópica
de urânio na forma de hexafluoreto, foi por nós descrito em detalhes num trabalho anterior'44 ' , razão
pela qual serão somente resumidos aqui seus característicos essenciais.

O espectrômetro apresenta um sistema de admissão de gás, inteiramente metálico e estanque a
alto vácuo, formado de válvulas e tubulações de aço inoxidável. Este sistema é posto em alto vácuo por
meio de uma bomba de difusão de mercúrio modelo Hg 12 da firma E. Leybold's Nachfolger (República
Federal Alemã), ligada a um "trap", resfriado por nitrogênio líquido e confeccionado de aço inoxidável.
O gás, cuja análise isotópica se deseja realizar, é introduzido neste sistema de admissão e transportado à
fonte iônica de espectrômetro por meio de um tubo fino de aço inoxidável, depois de escoar através de
uma membrana perfurada.

A fonte iônica, que pertence ao tipo descrito por NIER ( 6 2 > , realiza a ionização do gás por meio
do bombardeio eletrônico. Os elétrons são emitidos de um filamento de tungstênio aquecido pela
passagem de uma corrente alternativa estabilizada e sua energia, medida através de um voltômetro, pode
ser ajustada entre 3 e 75 eV. A temperatura da fonte iônica pode ser variada entre 100 e 400°C e é
medida por meio de um termômetro de resistência. 0s ions gasosos, formados na câmara de ionização de
fonte, são acelerados graças à aplicação de uma tensão de aceleração constante. O feixe iônico, assim
produzido, é ajustado e focalizado por lentes iônicas presentes na fonte, de modo a tornar-se
ligeiramente divergente após atravessar a fenda localizada na entrada do tubo de separação.

O tubo de separação é de cobre e apresenta um raio de curvatura médio de 20 cm. No interior
deste tubo, o feixe iônico divergente sofre a ação de um setor de campo magnético de 60°, criado pelo
elétro-imã existente na parte curva do tubo. Mediante a variação da corrente elétrica que atravessa o
elétro-imã, o feixe iônico é então separado, de acordo com a relação massa/carga de seus íons, em
diversos feixes iônicos parciais que convergem sucessivamente num coletor de íons simples, após
atravessarem a fenda do tubo de separação.

Os feixes iônicos parciais, cedendo suas cargas ao coletor, fornecem correntes compreendidas
entre 10" 1 0 e 1 0 " l s A, as quais são pre-amplificadas num circuito eletrônico formado de um resistor,
de elevada resistência, e de uma válvula eletrométrica. O sinal amplificado neste circuito é transportado a
um cricuito amplificador de corrente contínua com realimentação negativa. Este amplifícador de
potência fornece então um sinal de saída de baixa impedância, que é introduzido num registrador
potenciométrico de pena "Speedomax" da firma Leeds e Nortlitup Co. (E.U.A.). Nestas condições,
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durante a variação da corrente do elétro-imã, os feixes iônicos, que atingem o coletor, são registrados
como picos por meio deste instrumento e o conjunto de picos obtidos forma o espectro de massas do
gás em questão.

A identificação da relação massa/carga dos picos registrados é realizada através da corrente do
elétro-imã, indicada num instrumento graduado em divisões arbitrárias. A escala deste instrumento é
calibrada em termos de números de massa por meio do registro do espectro de massas de Cons de cargas
e massas conhecidas, como, por exemplo, os dos isótopos do vapor de mercúrio mono-ionizado, que
normalmente existe na fonte iõnica, quando o alto vácuo desta é produzido por uma bomba de difusão
de mercúrio.

A relação de abundância dos isótopos presentes no gás sob investigação é determinada através
da medida das alturas dos picos registradas para os íons destes isótopos que apresentam a mesma carga,
pois estas alturas medem as intensidades das respectivas correntes iônicas coletadas, as quais, por sua vez,
são proporcionais às abundâncias relativas dos íons em questão presentes na fonte iônica. A fim de que a
medida das alturas possa ser realizada com precisão para as mais diversas relações de abundâncias, o
registrador vem equipado de uma chave manual, que permite variar a sensibilidade de registro num?,
relação de 1:1000.

A variação automática da corrente do eletro-imã é produzida por um ciouito eletrônico que
constitui o regulador da corrente do eletro-imã. Graças a este regulador, a varredura do espectro pode ser
efetuada com velocidades diferentes e seu sentido pode ser invertido. Além disto, por um meio de um
ajuste manual, o regulador permite também manter a corrente do eletro-imã num valor fixo. Desta
maneira o registro de um determinado pico pode ser mantido sem alteração ou, então, a verradura
automática pode ser iniciada a partir das proximidades deste pico.

O alto vácuo da fonte iõnica e do tubo de separação é produzido por uma bomba de difusão de
mercúrio "Speedivac" da firma Edwards High-Vacuum Ltd. (Inglaterra), de três estágios e com
velocidade de bombeamento de 70-80 l/seg. Esta bomba se encontra ligada, de um lado, a um "trap" de
aço inoxidável, resfriado por nitrogênio líquido, o qual é posto em comunicação direta com a fonte
iônica. De outro lado, a bomba está ligada a uma outra bomba de difusão de mercúrio, modelo Hg 3, da
firma E. Leybold's Nachfolger (República Federal Alemã). O alto vácuo, normalmente obtido depois de
um a dois dias de bombeamento contínuo, é de 10~7 Torr e sua medida é efetuada por meio de uma
válvula Penning, da firma E. Leybold's Nachfolger (República Federal Alemã), ligada à fonte iônica.
Quando há necessidade, a obtenção do alto vácuo pode vir acompanhada de aquecimento da fonte iônica
e do tubo de separação com auxílio de aquecedores externos instalados nestas unidades do instrumento.

O vácuo prim 'rio, necessário ao funcionamento das bombas de difusão do sistema de admissão
e da fonte iônica, é produzido por uma única bomba de vácuo rotativa, modelo PH3, da firma Arthur
Pfeiffer GmbH. (República Federal Alemã), protegida por um "trap" de aço inoxidável, resfriado por
nitrogênio líquido. Esta bomba se comunica com balões de aço inoxidável de 6 litros de capacidade, que
se encontram também ligados às bombas de difusão. Estes balões, depois de postos em vácuo, permitem
o funcionamento contínuo das bombas de difusão por mais He 12 horas sem a necessidade de acionar a
bomba de vácuo rotativa.

A Figura 16 apresenta uma vista geral do espectrômetro formado de duas unidades separadas, a
saber, a unidade de análise e a unidade de registro do espectro de massas.

5 — Medida da Relação de Abundância dos Isótopos de Urânio

A análise de hexafluoreto de urânio por espectrometria de massas é realizada com os íons que
se formam em maior proporção quando o vapor de hexafluoreto é submetido ao bombardeio eletrônico
na fonte iônica do espectrômetro de massas. Estes íons, que fornecem as maiores intensidades das
correntes iônicas coletadas e, portanto, as maiores alturas dos picos registrados no espectro de massas.
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16 - Espectròmetro de massas AN 220a, ATLAS-WERKE AG
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são os ions U F s ' 2 1 ' 7 3 ' . As rcluçõcs massa/carga destes íons contondo os isótopos 2 3 S U e 2 3 8 U são
iguais o 330 c 333, respectivamente. O uso destes íons predominantes no espectro de massas do UF6

conduz a uma maior precisão nu análise e, ao musmo tempo, permite reduzir a quantidade do gás a ser
introduzida na fonte iònica, o que é desejável em virtude das propriedad' corrosivas deste composto.
Nestas condições, na análise isotópica de hexafluoreto de urânio tem-se i vista registrar e medir a
altura dos picos correspondentes aos ions 2 ' l s UFj e l 2 n U F í .

A fim du realizar estas medidas com o espectrômetro de massas descrito, este instrumento foi
operado dentro das seguintos condições: (1) Tensão de aceleração dos ions = 137UV, (2) Energia dos
elétrons de bombardeio = 75 eV, (3) Corrente de aquecimento do filurnunto = 5,6 A, (4) Temperatura da
fonte iônica = 250°C, (5) Corrente dos elétrons emitidos = 120-225 nA. (6) Corrente dos elétrons
coletados - 50-100/JA. As larguras das fendas de entrada e de saída do tubo de separação eram iguais a
0,1 mm e 0,4 mm, respectivamente. Com estas larguras de fenda, o poder de resolução do espectròmetro,
definido na base de 1% da altura máxima do p ico ' 1 2 ' , é igual a 540; este valor é suficientemente
elevado para fornecer uma separação satisfatória entre os picos correspondentes aos íons UFs.

0 procedimento adotado na realização das medidas de abundância isotópica, dentro (ias
condições de operação apresentadas, consistia em introduzir inicialmente o hexafluoreto de urânio no
sistema de admissão do espectrômetro, previamente posto em alto vácuo, que era medido com uma
válvula Penning da firma E. Leybold's Nachfolger (República Federal Alemã). Nesta operação
mantinha-se o escoamento contínuo do gás por meio da bomba de difusão e do "trap", resfriado com
nitrogênio líquido, que se destinam à produção do alto vácuo no sistema de admissão. Ao mesmo
tempo, a pressão do UF6 gasoso presente no sistema de admissão era ajustada a valores compreendidos
entre 10'1 e 10~2 Torr, por meio da manipulação das válvulas presentes neste sistema. Esta pressão era
medida com auxílio de uma válvula do tipo par termoelétrico, " T h e r m i o n " , da firma E. Leybold's
Nachfolger (República Federal Alemã), ligada a um pequeno "trap" de aço inoxidável instalado no
sistema de admissão.

A seguir, mantendo a corrente do eletro-imã no valor correspondente ao do feixe iônico de
2 3 5UF5, o hexafluoreto de urânio era introduzido na fonte do espectrômetro através da membrana de
cobre perfurada. Nesta operação, a pressão no interior da fonte, compreendida entre 10~s e 10~6 Torr,
e a intensidade da corrente iônica correspondente aos íons 2 3 5UF 5 eram ajustadas aos valores desejados
por meio da manipulação das válvulas do sistema de admissão, mantendo-se sempre o escoamento do gás
através da fonte iônica iom auxílio da respectiva bomba de difusão.

Mediante o ajuste dos sistemas de ótica iônica do espectròmetro, o feixe iônico formado pelos
l'ons23sUFs era então focalizado, de modo a fornecer a altura máxima de pico. A suyuii, os picos dos
íons23sUFs e 2 3 8UFs eram registrados mediante a variação da corrente do elelro-imã no sentido de
obter-se a varredura dos feixes iônicos do isótopo mais leve ao mais pesado. Nesta varredura, utilizava-se
a relação de sensibilidade de 1/100, a fim de obter alturas da mesma ordem de grandeza para os dois
picos registrados. A Figura 17 mostra a forma dos picos e o poder de resolução no espectro de massas de
UFS obtido para o hexafluoreto de urânio de composição isotópica natural.

De um modo geral, eram registrados pelo menos 5 pares de picos. Admitindo, então, uma deriva
linear do amplificador de corrente contínua, tomava-se como altura dos picos dos íons23sUF5 e
2 3 8 UFs, a média das alturas dos respectivos picos registrados. Designando estas alturas de pico por h e
h', respectivamente, a reldção das intensidades das correntes iônicas correspondentes aos íons23sUF5 e
2 3 8 UFÍ é dada por h/100h', lembrando que a relação de sensibilidades usada era igual a 1/100. Como a
relação das correntes iônicas é igual à relação das frações atômicas ( 2 I 5 U / 2 Í 8 U ) dos isótopos de urânio
presentes no hexafluoreto analisado (ou à relação das frações molares N/(1 — N) das moléculas isotópicas
de UF6), a relação de abundância R do isótopo leve2 3 sU é, de acordo com a definição apresentada no
Capítulo I dada por:

R = ( 2 3 5 U / 2 3 8 U ) « - ~ — Wí»)
100 h'
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Figura 17 — Espectro de massas de UF5

A fração atômica ( 2 3 5 U ) dos isótopos 2 3 5 U (ou a fração molar N das moléculas i so top i cas 2 3 5 UF 6 ) é

então expressa em porcentagem pela relação:

(235U} =
100 R

R + 1

100

( 2 3 8 U / 2 3 5 U
(90)

As medidas preliminares da relação de abundância de urânio natural foram realizadas com o
hexafluoreto presente no reservatório pequeno R j , descrito no Capítulo I I , que continha 95,8 g do
material puro e se encontrava ligado diretamente ao sistema de admissão do espectrômetro. A finalidade
destas medidas foi a de estabelecer o procedimento da análise isotópica e as condições de operação do
aparelho.

A análise isotópica do hexafluoreto de urânio natural foi então executada, segundo o
procedimento descrito, com o material puro existente no reservatório grande F^, também mencionado
no Capítulo I I , que se encontra ligado ao sistema de introdução e retirada do gás da centrífuga
(Figura 10). As medidas foram efetuadas em dias diferentes durante a realização das experiências de
separação dos isótopos de urânio. Os resultados obtidos mediante a aplicação das equações (89) e (90) a
acompanhados dos respectivos desvios padrão da média de 5 ou mais determinações são apresentados na
Tabelall l.
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Tabela III

Abundância Isotópica de Urânio Natural

(23BU)%

1 138,9 ±0,1 0,716 ±0,001
2 138,2 ±0,1 0,718 ±0,001
3 139,2 ±0,4 0,713 ±0,002
4 138,3 ±0,1 0,718 ±0,001
5 138,6 ±0,1 0,716 ±0,001

A média dos 5 resultados apresentados na Tabela III fornecem para a relação ( 2 3 8 U/ 2 3 S U) o
valor 138,6 ±0,2 e para a fração atômica de 2 3 S U o valor 0,716 ±0,001, os erros dados sendo os
desvios padrão destas médias. Estes valores concordam muito com os valores apresentados na literatura,
que são citados nos trabalhos de LOUNSBURY1571 e de DEBEVEC e colaboradores'23', na obra de
BIRKENFELD, HAASE e ZAHN ( 1 2 ) e na tabela de isótopos organizada por HOLLANDER e ta l . ( 3 7 ) .

Convém mencionar aqui que o urânio natural apresenta também o isótopo de massa 234, cuja
fração atômica é de apenas 0,0056% . A presença deste isótopo não foi constatada com o
espectrômetro de massa utilizado. Em virtude de sua pequena abundância, este isótopo praticamente não
interfere nos processos de separação dos isótopos de urânio, razão pela qual sua existência é
completamente ignorada na aplicação das teorias apresentadas no Capítulo I.

A análise isotópica de urãiio, na forma de hexafluoreto, vem de um modo geral acompanhada
de sérias dificuldades resultantes, não somente da massa relativamente grande dos (onsUFs, que exige
espectrômetros de massas com um elevado poder de resolução, como também da natureza extremamente
corrosiva de hexafluoreto e da facilidade com que este composto se dissocia durante o bombardeio
eletrônico. Em virtude desta decomposição do hexafluoreto, formam-se na fonte iònica depósitos sólidos,
eletiicamente isolantes, sobre as superfícies dos eletrodos dos sistemas da ótica iônica e eletrônica. Estas
películas superficiais, graças à possibilidade de serem carregadas periodicamente por cargas parasitas,
determinam o aparecimento variações irregulares nos potenciais dos eletrodos, as quais não são mais
compensadas pelos dispositivos de estabilização do espectrômetro. Consequentemente, após um certo
tempo de funcionamento da fonte iônica, surgem flutuações ao acaso nas intensidades das correntes
iônicas corn diminuição simultânea do poder de resolução. Quando ocorre esta instabilidade dos feixes
iônicos, caracterizada por oscilações irregulares no registro dos respectivos picos, não é mais possível
realizar medidas de abundância isotópica. Então o único remédio é a retirada da fonte iônica do
espectrômetro para submetê-lo .: uma posterior limpeza. Realizada esta limpeza, a fonte re-instalada no
espectrômetro volta usualmente a apresentar o funcionamento normal. Nestas condições, na análise
isotópica do UF6 , a fonte iônica apresenta um período limitado de funcionamento satisfatório, que é
conhecido como a "vida" útil da fonte. Normalmente este período está compreendido entre 30 e
40 horas, dependendo da maneira segundo a qual a fonte é operada.

Uma outra dificuldade proveniente da decomposição do hexafluoreto de urânio, que se observa
na análise sucessiva de amostras de composições isotópicas diferentes, é o chamado efeito de "memória",
em virtude do qual a composição isotópica medida para uma dada amostra tende a ser viciada no sentido
da composição da amostra anterior analisada pelo espectrômetro. Admite-se que este efeito seja causado
por uma troca isotópica entre o hexafluoreto de urânio admitido na fonte e os depósitos não voláteis de
urânio formarlos nas superfícies internas da fonte ' 1 3 ' 2 1 ' .
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A natureza o a monoira do formação dos depósitos rusultantes da decomposição de UF» no
interior da fonte iònica aindn não estão suficientemente esclarecidas. Do um modo geral, o composto
quo predomina nestes depósitos ó o totrafluoroto do urânio UF«; todavia, dopondendo da pureza do UFé

e da limpeza do espoctròmotro, os depósitos podem apresuntar outros compostos, como oxifluoretos e
fluoretos intermediários do urânio1 1 3 '2 1 ' . A formação dos depósitos podo ser proveniente da aç&o
corrosiva do UF6 como o material da fonte, da decomposição térmica do UF6 no filamento de
aquecimento, da ação dos elétrons sobro os íons formados na fonto ou, ainda, da reação do UF« com
água o outros compostos adsorvidos nas superfícies dos elementos da fonte ' .

Nas análises isotópícas por nós realizadas, a primeira das dificuldades mencionadas, que
determina a "vida" útil da fonte, foi particularmente acentuada durante a execução das primeiras
experiências de separação de isótopos de urânio. Nestas experiências as medidas de abundância isotópica
foram efetuadas condensando-se inicialmente o UF<, no pequeno "trap" resfriado com nitrogênio
líquido, que se encontra ligado ao sistema de admissão do espectrômetro, como já foi mencionado. Este
procedimento foi adotado, porque com as pressões de UF6 estabelecidas diretamente no interior do
sistema de admissão, o diâmetro do orifício da membrana de cobre perfurada era demasiadamento
pequeno para fornecer pressões suficientemente elevadas no interior da fonte e, portanto, alturas
convenientes para o registro dos picos. A seguir, removido o nitrogênio líquido, o UF« coletado no
pequeno "trap" era sublimado no interior de uma pequena secção do sistema de admissão. Desta
maneira era possível estabelecer pressões do UF6 suficientemente altas neste sistema, de modo a se obter
o registro dos picos com a altura desejada. Este procedimento, não somente era demorado c
descontínuo, como também apresentava a desvantagem de permitir a condensação simultânea de
impurezas, como o HF, no "trap" em questão, as quais, a seguir, eram introduzidas com o UF(, na fonte
iônica. Além disto, em virtude do controle imperfeito da pressão na fonte iônica, obtido por ajuste
manual das válvulas no sistema c'̂  admissão, freqüentemente introduzia-se na fonte uma quantidade
excessiva de hexafluoreto. Este excesso de UF6 e as impurezas, que o acompanhavam, determinaram a
formação de quantidades relativamente grandes de depósitos o conduziam a períodos de funcionamento
da fonte, que não chegavam a ser superiores a 20 horas.

A fim de diminuir esta dificuldade e ao mesmo tempo aumentar a velocidade de análise, a
membrana de cobre perfurada foi substituída por outra com um orifício de maior diâmetro, e a
introdução do UF6 na fonte iônica passou a ser realizada através desta membrana, segundo o
procedimento anteriormente descrito sum a condensação pré' a no pequeno "trap" ligado ao sistema de
admissão. O diâmetro do orifício desta membrana foi escolhido de modo a permitir a entrada na fonte
iônica de uma quantidade suficiente de UF6, quando se realizava simultaneamente o escoamento deste
gás através do sistema de admissão por meio da bomba de difusão ligada a este sistema. Como, nestas
condições, a maior parte do gás era condensada no "trap" ligado a esta bomba de difusão, a introdução
de impurezas na fonte iônica foi consideravelmente reduzida, prolongando a "vida" útil da fonte. Este
procedimento, além de ser mais rápido e permitir um ajuste mais fácil da pressão de UF6 no interior da
fonte com a introdução de menores quantidades de gás, ainda possibilitou a realização de medidas
contínuas de abundância isotópica durante a execução das experiências de separação.

Quanto ao efeito de "memória", este não foi constatado nas análises isotópicas sucessivas por
nós realizadas durante as experiências de separação dos isótopos de urânio.

A fonte iônica, quando se apresentava imprestável para a realização da análise isotópica, era
retirada do espectrômetru e inteiramente desmontada. A limpeza de suas peças metálicas era então
realizada mediante a fervura nur\ j solução concentrada de oxalato de amônio, seguida da lavagem com
água e secagem em estufa. Como esta operação usualmente não removia a totalidade dos depósitos, as
peças eram polidas com uma pasta polidora de metais e, a seguir, imersas numa solução de sabão em pó
para remover a pasta, lavadas com água destilada e acetona e finalmente secas em estufas. As peças não
metálicas e os isoladores de cerâmica eram limpas por meio da imersão na mistura sulfo-crômica quente,
seguida da lavagem cuidadosa com água destilada e da secagem em estufa. O filamento de aquecimento
era submetido a uma limpeza eletrolítica introduzindo-o como anodo, junto com uma pequena chapa de
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aço inoxidável, no eletròlito formado de 50% de ácido fosfórico a 50% de glicorina. Utilizando-se, como
catodo, uma chapa de cobre dobrada crn forma de um cilindro ao iedor das peças, a eletróliso, realizada
com uma corrente de 2 a 3 A durante cerca de 25 min., removia completamente os depósitos presentes
no filamento. O filamento limpo era, a seguir, lavado com água destilada e seco em estufa. A fonte era
então cuidadosamente montada sem contato manual o re-instalada no ospectròmetro. Após cada uma das
limpezas da fonte iônica, realizadas segundo este procedimento, o espectròmetro voltou a funcionar em
perfeitas condições.

Durante a produção do alto vácuo na fonte iònica e no tubo de separação, realizada após cada
uma das rc-instalações da fonte, estas unidades do espectròmetro eram aquecidas por meio dos
aquecedores externos, a fim de reduzir ao mínimo possível a quantidade de água adsorvida nas paredes
internas do espectròmetro. Esta precaução é indispensável ao prolongamento da "vida" da fonte, pois,
em virtude da reação com o hexafluoreto, a formação de depósitos na fonte iônica aumenta com a
quantidade desta água residual presente na aparelhagem. O controle de teor de água existente na fonte
era efetuado mediante o registro do espectro de "background" e o hexafluoreto de urânio somente era
introduzido na fonte após se constatar uma altura suficientemente pequena do pico correspondente ais
í o n s H 2 O * . O espectro de "background", registrado também após a realização da análise isotópica,
permitia por outro lado, fornecer uma informação acerca das reações ocorridas durante a permanência
do UF 6 no interior da fonte.

Com as precauções que acabam de ser descritas, isto é, a introdução de pequenas quantidades
de UF 6 na fonte sob bombeamento contínuo no sistema de admissão, limpeza cuidadosa da fonte e
produção de um rigoroso alto vácuo no interior de espectròmetro, foi possível obter-se as determinações
precisas da abundância isotòpica de urânio apresentadas na Tabela I I I .

Finalmente, cabe mencionar aqui que as dificuldades principais observadas na análise isotòpica

de UF 6 , que são a limitada "vida" da fonte e o efeito de "memória", podem ser consideravelmente

reduzidas mediante o emprego da fonte iônica de feixe molecular. Fontes iônicas deste tipo, com uma

"vida" útil compreendida entre 150 e 2000 horas e com efeito de "memória" desprezível, foram

recentemente desenvc • idas por BULANG e W E L G E ( 1 8 ) , por M c K N I G H T ( 6 1 ) e por B R U N N É E 1 1 7 ' .

CAPÍTULO IV

EXPERIÊNCIAS DE SEPARAÇÃO REALIZADAS

A fim de investigar a separação dos isòtopos de urânio, na forma de hexafluoreto, com a
centrífuga de contracorrente estabelecida por convecção térmica é necessário considerar os seguintes
parâmetros operacionais: (1) freqüência de rotação ou velocidade tangencial na parede interna do rotor,
(2) temperatura do rotor, (3) diferença de temperatura entre as tampas do rotor e (4) vazão do gás
através da centrífuga. No presente trabalho, os dois primeiros destes parâmetros foram mantidos
constantes. Assim a centrífuga foi operada com a freqüência de rotação máxima, a fim de obter a maior
separação possível e o rotor foi mantido numa temperatura suficientemente elevada, de modo a evitar-se
a condensação do hexafluoreto de urânio na sua parede interna.

Dent ro destas condições de operação, a separação dos isòtopos de urânio pode ser

completamente estudada com a centrífuga em questão mediante a realização de apenas dois tipos de

experiências, a saber: (1) experiências em que se mede o enriquecimento do isótopo 2 3 5 U em função da

diferença de temperatura entre as tampas do rotor, quando a centrífuga é atravessada por uma vazão

constante de UF 6 e (2) experiências em que se mede o enriquecimento em função da vazão,

mantendo-se constante a diferença de temperatura entre as tampas do rotor.
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Na presente investigação, o primeiro tipo de experiência foi realizado em condições de refluxo
total, mantendo-se a passagem de uma vazão muito pequena e constante através da centrífuga. A
finalidade destas experiências, designadas por experiências de enriquecimento estático, foi a de estudar a
separação dos isótopos de urânio em função da contracorrente gasosa criada no interior da centrífuga
pela diferença de temperatura entre as tampas do rotor. Quanto às experiências do segundo tipo, estas
foram efetuadas com duas diferenças de temperaturas entre as tampas do rotor. Nestas experiências,
denominadas de experiências de enriquecimento dinâmico, a separação dos isótopos de urânio foi
investigada em condições de produção da centrífuga.

P.ira levar a efeito a realização destas experiências de separação, a centrífuga foi inicialmente
submetida a experiências preliminares com a finalidade de acertar as condições e o modo de operação.
Estas experiências e as experiências de enriquecimento estático e dinâmico serão descritas no presente
capítulo, a descrição sendo precedida pela apresentação do modo de operar estabelecido e pela análise
do comportamento mecânico da centrífuga.

1 — Operação e Comportamento Mecânico da Centrífuga ZG3-A

A centrífuga foi operada durante a realização de todas as experiências em regime de plena
carga, ao qual corresponde a freqüência máxima de 516 ± 2 Hz e, portanto, a velocidade tangencial na
parede interna do rotor de 300 ± 1 m/s.

A fim de evitar a condensação do hexafluoreto presente no interior da centrífuga é necessário
que a pressão p(r2) deste composto gasoso na parede interna do rotor seja menor do que a pressão de
vapor p correspondente à temperatura do rotor. Nestas condições, a pressão de UF6 no eixo do rotor po

não pode ultrapassar um valor máximo, o qual, para uma dada freqüência de rotação e uma dada
temperatura do rotor, é determinado segundo a equação (43) por:

p ( r , ) M ( w r 2 ) 2

= exp — l y "
Po 2 R T

Com auxíl io desta equação e da equação que relaciona a pressão do vapor de U F 6 (sólido) com a

temperatura, pode-se então escolher a pressão axial máxima em função da temperatura do rotor, de

modo a não ocorrer a condensação do vapor de UF 6 na parede do rotor. Assim, para a centrífuga em

q u e s t ã o , cu j a v e l o c i d a d e tangencial , correspondente à freqüência de rotação de 516 Hz é

wr 2 =299,7 m/s e lembrando que a massa molecular de UF 6 é 352,0 e R = 8,314 x 10 7 erg/°K/mol , da

equação (91) lesulta:

P ( r3 ) 825,6
log = (92)

Po T

Por outro lado, uma relação entre a pressão de vapor UF 6 (s) e a temperatura, que é apropriada ao
presente estudo, é a equação de ClausiusClapeyron apresentada na obra de KATZ e R A B I N O W I T C H 1 5 2 1

sob ;i forma:

2592
log p = 10,74 (93)

que é válida entre 12,5°C e 50,2°C com p expresso em Torr. Da condição necessária para não haver

condensação de UF ( , na parede do rotor, resulta então das equações (92) e (93) que, no caso l imite de

p-~-pd2), a pressão uxiíil máxima é duria p o i :
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3417,6
(94)

Esta equação se encontra representada pelo gráfico de pQ em função da temperatuia centfgrada t dado

na Figura 18.
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Figura 18 — Gráfico da pressão axial máxima em função da temperatura

Nas experiências de separação dos isótopos de urânio é necessário que a pressão axial de U F 6 ,
compatível com a condição de não condensação, seja a mais elevada possível, em virtude da grande
resistência ao escoamento do gás, oferecida pelos eixos tubulares da centrífuga em questão. Por outro
lado, para que o material do rotor possa continuar a resistir aos elevados esforços de tração, que atuam
na parede durante o movimento da rotação, a temperatura do rotor não pode aumentar indefinidamente.
Por estas razões, nas experiências por nós realizadas, foi escolhida a pressão axial máxima de 1 Torr à
qual corresponde, no gráfico da Figura 18, uma temperatura do rotor de 45°C. Nestas condições a
pressão do gás na parede do rotor, calculada pela equação (92) e' p(r2 ) = 393 Torr, enquanto que a
pressão de vapor de U F 6 a 45°C, calculada com auxílio da equação mais precisa estabelecida por
OLIVER e t a l . < 6 3 ) , e dada por:

log p = 6,38363 + 0,0075377 t - 9 4 2 , 7 6 / ( t + 183,416) (95)

é igual a 394 Torr. Em vista destes dados, a fim de poder utilizar a pressão axial máxima de 1 Torr sem
o perigo da condensação de U F 6 , todas as experiências de separação dos isótopos de urânio foram
realizadas mantendo-se a temperatura do rotor compreendida entre 45°C e 46°C por meio da circulação
de água quente, fornecida pelo termostato mencionado no Capítulo I I , através da camisa que circunda o
rotor. As temperaturas indicadas foram lidas com termômetros instalados, respectivamente, na saída e na
entrada desta camisa.

Antes de iniciar propriamente a separação dos isótopos de urânio com a freqüência e a

temperatura do rotor mencionadas, o modo de operar a centrífuga obedeceu a seguinte seqüência de

operações: (1) produção do alto vácuo no sistema de introdução e retirada do gás da centrífuga, (2)

acionamento dos circuitos de óleo e de vácuo da centrífuga, (3) lavagem do rotor com nitrogênio seco,

(4) acionamento da centrífuga, (5) acionamento do circuito da água de resfriamento e introdução de

hidrogênio na camisa externa da centrífuga, (6) aceleração da centrífuga até o regime de plena carga e

(7) estabilização das temperaturas das tampas do rotor.

Na primeira destas operações, todo o sistema de introdução e retirada de gás da centrífuga era

posto em alto vácuo com a finalidade de constatar a presença de eventuais vazamentos. Durante a



70

realização desta operação, era também acionado o termostato da água de aquecimento e aberto o
labirinto inferior; este era submetido à limpeza com tri-cloro-etileno, no caso de constatar-se a presença
de óleo, sendo a seguir novamente fechado.

Verificada a estanqueidade do sistema de introdução c retirada de gás, era acionado o circuito
de óleo da centrífuga, observando-se então o levantamento do rotor e o fucionamento perfeito deste
circuito através das pressões indicadas pelos manômetros e do nível de óleo das bombas de engrenagem.
A seguir, eram postos em funcionamento os circuitos de vácuo da camisa externa e dos labirintos, os
quais permaneciam em funcionamento durante toda a realização da experiência. Quando a pressão no
interior da camisa externa se apresentava suficientemente reduzida (4 a 10Tarr), era iniciada a produção
do vácuo no interior do rotor por meio da bomba de vácuo auxiliar B3 (Figura 1G). Ao mesmo tempo, a
produção de alto vácuo no sistema de introdução e retirada de gás era interrompida (fechamento da
válvula 46 da Figura 10), mantendo-se então este sistema em vácuo primário por intermédio do
bombeamento da bomba de vácuo rotativa B, e da abertura da válvula 47 (Figura 10). Fechada a
válvula 41 , esta bomba era utilizada a seguir para continuar a produção do vácuo no interior do rotor até
o estabelecimento de pressões de cerca de 10"' Torr, medidas com "Thermotron" Th da Figura 10.

O rotor era agora submetido a duas lavagens sucessivas com nitrogênio seco, introduzindo-se
este gás no seu interior sob a pressão de 20 Torr, medida com o manômetro da membrana capucitiva e
retirando-o com auxílio da bomba de vácuo B3. A finalidade destas lavagens era a de remover, da melhor
maneira possível, a umidade presente nas paredes internas do rotor. Terminada esta operação, após o
fechamento da válvula 41, a realização do vácuo no interior do rotor era continuada por meio da ação
da bomba de vácuo rotativa B, até a introdução do UF6 .

A seguir, após a reverificação das pressões do circuito de óleo, a calibração dos medidores de
desbalanço e de escorregamento e a medida da temperatura das tampas do rotor, a centrífuga era posta
em funcionamento, anotando-se então o início da centrifugação e a corrente que atravessa o resistor,
destinado a variar a velocidade da centrífuga, que é mencionado no Capitulou. Mantida a resistência
deste resistor no seu valor máximo, a freqüência da rotação da centrífuga aumentava rapidamente até
cerca de 300 Hz enquanto que a corrente, que inicialmente era igual a 14 A, diminuía até 8 A.

Atingidas freqüências compreendidas entre 200 e 300 Hz, normalmente era acionado o circuito
da água de resfriamento e iniciada a passagem de hidrogênio através da camisa externa da centrífuga sob
pressão de 4 a 6 Torr.

Depois de alcançar a freqüência constante de cerca de 300 Hz, a centrífuga era acelerada
continuamente por meio da diminuição da resistência do resistor acima mencionado, de modo a manter
a corrente, que o atravessa, em valores compreendidos entre 8 e 8,5 A e não permitindo que o
escorregamento ultrapassasse o valor de 7 Hz. A diminuição da resistência era efetuada manualmente por
meio de uma manivela até o resistor se encontrar em curto circuito. Neste instante, que era registrado, a
centrífuga atingia o regime de plena carga. Usualmente, o tempo decorrido entre o instante de
acionamento da centrífuga e o instante em que se encontra em plena carga era de 40 min. No decorrer
da aceleração da centrífuga, as vazões do circuito da água de resfriamento eram ainda ajustadas
periodicamente até apresentarem seus valores máximos.

Durante o período compreendido entre o acionamento oa centrífuga e o estabelecimento do
regime de plena carga eram realizadas, freqüentemente, medidas das seguintes grandezas, em função do
tempo: (1) temperatura das tampas do rotor, (2) temperatura do labirinto superior, (3) freqüência da
centrífuga, (4) desbalanço e precessão do rotor, (5) tensão do gerador de freqüências médias e (6) vácuo
no interior do rotor. Além disto, periodicamente eram observadas as pressões indicadas pelos manômetro
do circuito de óleo e adicionado óleo a este circuito, a fim de manter o funcionamento perfeito das
bombas de engrenagem.

Encontrando-se a centrífuga em plena carga, era aguardada a estabilização nas temperaturas das
tampas do rotor, a qual usualmente demorava cerca de 2 horas. Obtida a constância na medida destas
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temperaturas, com a introdução de UF,, IKI rolor eia on tão iniciado u separação dos isótopos de urânio.
De um modo geral, o tempo necessário para rOÍIIÍ^UÇÍIO de todas estas operações, a partir do início da
produção de alto vácuo no sistema de intioduçilo e retirada de gás até a introdução de UFÔ na
centrífuga, era igual a 6 horas.

Terminada a realização da experiência da sepnração de isótopos, após a interrupção do
fornecimento'de UF6 à centrífuga, era iniciado o vácuo no interior do rotor. A seguir, a centrífuga era
desligada, anotando-se o instante em que se realizava esta operação. Ao mesmo tempo, era desligado o
circuito da água de resfriamento e cessada a circulação de hidrogênio através da camisa externa da
centrífuga. Durante esta desaceleração da centrífuga eram realizadas medidas da freqüência, do
desbalanço e da precessão do rotor, anotando-se também o instante da parada completa da centrífuga.

Após a parada da centrífuga e a realização do vácuo no interior de seu rotor, eram fechadas
todas as válvulas que colocam a centrífuga em comunicação com o sistema de introdução e retirada de
gás. Então introduzia-se nitrogênio seco no interior do rotor com uma pressão, maior do que a
atmosférica, a fim de evitar a entrada posterior de ar úmido no rotor. A seguir eram desligados os
circuitos de vácuo da camisa externa e dos labirintos, deixando-se então entrar ar nesta secção da
centrífuga. Nesta condições, tanto a introdução de nitrogênio no rotor como a evacuação deste, eram
sempre realizadas de modo a manter-se no interior do rotor uma pressão gasosa superior ã existente na
camisa externa. Com esta precaução é evitada a entrada de vapores de óleo no rotor através dos anéis de
vedação. Finalmente, encontrando-se a camisa externa e os labirintos na pressão atmosférica, era
desligado o circuito de óleo e, ao mesmo tempo, todo o sistema de introdução e retirada de gás era
novamente posto em alto vácuo.

Os dados de operação colhidos durante o funcionamento da centrífuga em regime de plena
carga numa das experiências de separação de isótopos realizadas são apresentados na Tabela IV.

O comportamento mecânico da centrífuga ZG3-A pode ser investigado nos moldes do estudo já
levado a efeito por RAVAGNANI i JORDAN167 ' com a centrífuga ZG3-B. Para isto é necessário
considerar o andamento dos parâmetros da centrífuga, como a freqüência, os desbdlanços do rotor, a
temperatura das tampas e a temperatura do labirinto superior, no decorrer das diversas fases de
operação. Como o comportamento operacional destes parâmetros foi idêntico em todas as experiências
realizadas, basta analisar apenas os valores obtidos durante a realização de umas destas experiências, a
saber, a experiência n? 2, à qual se refere a Tabela IV.

Os dados da freqüência da centrífuga colhidos nesta experiência em função do tempo são
apresentados na Figura 19. Esta figura mostra que, acionada a centrífuga, sua freqüência aumenta
rapidamente durante os 6 minutos iniciais até alcançar o valor de 250 Hz. A seguir, a aceleração diminui
até o ponto A da figura, ao qual corresponde a freqüência de 280 Hz. Durante este período, que
designaremos por período de aceleração natural, a resistência do resistor, através do qual circula a
corrente de acionamento da centrífuga, é mantida no seu valor máximo. Se a resistência não for
alterada, a freqüência tende a aumentar ligeiramente até apresentar um valor constante de cerca de
300 Hz. Por este motivo, a partir do ponto A, a resistência é diminuída e a diminuição é realizada de
modo a manter a corrente de acionamento em 8 A, como já fora mencionado. Durante este período de
aceleração, a freqüência da centrífuga aumenta sucessivamente de cerca de lOHz após cada uma das
diminuições efetuadas. Graças a este procedimento, não ocorrem aumentos bruscos de freqüência, que
poderiam solicitar demasiadamente os foles elásticos presentes nos eixos tubulares da centrífuga, e a
aceleração varia de acordo com a diminuição da resistência realizada. No ponto B da Figura 19, o resistor
é posto em curto circuito e, a seguir, a centrífuga entra em regime de plena carga com a freqüência
constante de 515 Hz. A centrífuga permaneceu nesta freqüência, medida periodicamente, durante o
intervalo de tempo de 10 h 37 min, no qual foi realizada a separação de isótopos. Decorrido este
período, o motor de acionamento da centrífuga foi desligado. Este instante corresponde ao ponto C da
Figura 19, a partir do qual se inicia a desaceleração da centrífuga que durou 34 min até a parada
completa da máquina.
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Tabela IV

Dados da Opdraçío da Centrífuga ZG3-A

Experiência N°2

1

2

3

4

- Circuito de óleo

Mancais de Amortecimento

Mancai de Colar Superior

Mancai de Pressão

Bomba Superior

Mancais de Colar Inferiores

Bomba Inferior (Alta Pressão)

Bomba Inferior (Baixa Pressão)

- Circuitos de Vácuo

Vácuo na Camisa sem Hidrogênio:

Vácuo na Camisa com Hidrogênio:

Vácuo no Rotor:

— Circuitos da Água de Aquecimento e da Água de

Temperatura na Entrada da Camisa Termostática

Temperatura na Saída da Camisa Termostática:

Temperatura da Água de Resfriamento:

Vazão Máxima da Água de Resfriamento:

— Dados Mecânicos e Elétricos

Pressão de óleo (Kg/cma)

1.5

3,0

4,0

5,0

3,8

10,0

1.5

1 Torr

6 Torr

0,002 Torr

Resfriamento

: 46,5°C

46,0°C

8°C

16 1/min

Freqüência: 515 Hz Tensão: 159 V Escorregamento: 4,8 Hz

Extremidade Superior do Rotor:

Extremidade Inferior do Rotor:

Desbalanço Precesslo

(Osciloscópio)

0,001 mm 1 mm

0,015 mm 1 mm
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Figura 19 - Freqüência de rotação da centrífuga ZG3-A

A Figura 20 apresenta os gráficos dos desbalanços das extremidades do rotor em função da
freqüência, que foram construídos com auxílio dos dados medidos durante os períodos de aceleração e
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Figura 20 - Desbalanços do rotor da centrífuga ZG3-A

desaceleração da centrífuga. Observa-se destes gráficos que, tanto a extremidade superior como a
extremidade inferior do rotor apresentam desbalanços máximos em freqüências compreendidas entre 0 e
50 Hz. Dado o dimensionamento do rotor e dos eixos tubulares que o sustentam, estes máximos
correspondem às freqüências críticas dos eixos tubulares. Nestas freqüências, a flexão que os eixos
sofrem, em virtude de seu movimento de rotação, apresenta os maiores valores, os quais determinam
então os desbalanços máximos observados. Durante a aceleração da centrífuga, o desbalanço máximo da
extremidade inferior do rotor é igual a 0,32 mm e ocorre na freqüência de 30 Hz enquanto que o valor
corresponde à extremidade superior não pode ser observado. Durante a desaceleração, a extremidade
inferior do rotor apresenta dois desbalanços máximos iguais a 0,25 mm e 0,24 mm, que se verificam nas
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freqüências de 43 Hz e 30 Hz, respectivamente. Quanto à extremidade superior, esta apresenta apenas
um desbalanço máximo igual a 0,09 mm durante a desaceleração da centrífuga. Convém mencionar que
no período da aceleração também deveriam ocorrer dois desbalanços máximos na extremidade inferior
do rotor; todavia, como na parte inicial deste período a variação da freqüência da centrífuga ó muito
elevada, somente foi possível observar um destes máximos. Em todas as outras freqüências os
desbalanços da extremidade inferior oscilam entre 0,015 mm e 0,020 mm, enquanto que o da
extremidade superior se mantém praticamente constante e igual a 0,001 mm. Durante o funcionamento
em plena carga, os desbalanços são iguais a 0,015 mm e 0,001 mm para as extremidades inferior e
superior do rotor, respectivamente, como foi indicado na Tabela IV. A manutenção destes pequenos
desbalanços do rotor, durante o funcionamento da centrífuga, é uma condição necessária para evitar o
atrito dos eixos com os anéis de vedação, já que a distância entre estes anéis e os eixos não deve ser
superior a 0,05 mm.

A variação da temperatura das tampas do rotor em função do tempo é mostrada na Figura 21 .
O ponto A desta figura marca o índice do período da aceleração forçada da centrífuga. No instante
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Figura 21 - Temperatura das tampas do rotor da centrífuga ZG3-A

correspondente ao ponto D, foram iniciadas a introdução de hidrogênio na camisa externa e a circulação
da água de resfriamento. Em virtude da ação destes fatores, a curva da temperatura da tampa superior
em função do tempo apresenta uma ligeira inflexão ao redor do ponto D, enquanto que na cur/a
correspondente à tampa inferior se constata um efeito mais pronunciado, que conduz à formação de um
mínimo. Este mínimo provém da proximidade com a qual a serpentina, através da qual circula a água de
resfriamento, se encontra dü tampa inferior. Por este motivo, após a passagem pelo mínimo, a elevação
da temperatura da tampa inferior se torna menor do que a da tampa superior. No ponto B da Figura 21 ,
a centrífuga entra em regime de plena carga e as temperaturas continuam a aumentar até a sua
estabilização, que ocorre no ponto E. A partir deste instante, as temperaturas das tampas se mantêm
constantes e apresentam uma diferença de 14,4°C, na qual foi realizada a experiência de separação em
questão. O tempo necessário para se obter a estabilização das temperaturas após se atingir o regime de
plena carga foi de cerca de 3 horas. Nas outras expeuèncias de separação de isótopos foi possível reduzir
este tempo a 2 horas por meio da antecipação do início da circulação de hidrogênio e da água de
resfriamento.

Durante a realização das experiências de separação pode ocorrer o contato entre os eixos e os
anéis de vedação, quer devido a uma centragem imperfeita dos eixos, quer devido ao ataque do UF6

com o material dos anéis de vedação. Este contato é percebido durante o funcionamento da centrifuga



75

através de um ruído rv.uito intenso que provém, principalmente, do labirinto superior. Além disto,
quando o contato se dá com os anéis deste labirinto, o calor produzido pelo atrito determina um
aquecimento anormal do labirinto. A fim de medir este efeito de um modo mais quantitativo, foi
realizada a medida da temperatura do labirinto superior durante as diversas fases da operação da
centrífuga por meio de um termômetro introduzido num orifício do labirinto repleto de óleo. A
Figura 22 apresenta as temperaturas do labirinto superior, assim medidas a partir do instante em que a
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Figura22 — Temperatura do labirinto superior da centrífuga ZG3-A

centrífuga atingiu o regime de plena carga. Observa-se nesta figura que.a temperatura superior aumenta

gradualmente até o ponto E, que corresponde à estabilização das temperaturas do rotor. A partir deste

instante, a temperatura do labirinto superior se mantém constante e igual a 33,5°C, mesmo após a

introdução de U F 6 no rotor da centrífuga. A ausência de oscilações ou de uma elevação brusca na

temperatura do labirinto indica que durante a realização da experiência em questão não se verificou o

contato entre o eixo superior e os anéis de vedação. No caso da ocorrência desta anomalia, foi adotada a

norma de desligar o acionamento da centrífuga, quando a temperatura chegava a ser igual a 45°C.

2 — Modo de Realização das Experiências de Separação

Na realização e medida da separação dos isótopos de urânio, obtida a estabilização das
temperaturas do rotor em regime de plena carga, foi empregado o seguinte procedimento: (1)
enchimento do rotor com o hexafluoreto de urânio, (2) ajuste das vazões gasosas no sistema de
introdução e retirada de gás na centrífuga, (3) transporte do UF 6 deste sistema ao espectrômetro de
massas e (4) realização da análise isotópica de U F 6 .

Antes de efetuar estas operações, o hexafluoreto de urânio contido no reservatório R1

(Figura 10) era colocado na temperatura de 0°C por meio da mistura água-gelo, a fim de apresentar uma
pressão de vapor constante. Estando então fechadas as válvulas 10 e 29 e aberta a válvula 2 (Figura 10),
o enchimento do rotor era iniciado por meio da passagem de U F 6 através da válvula 5 depois da
abertura da válvula 1. Anotado o instante em que se iniciou o enchimento do rotor, a vazão de
alimentação era medida continuamente com o medidor de vazão M V 1 , enquanto que a pressão da
alimentação na saída deste medidor era lida no manômetro de membrana capacitiva MMC através da
válvula 7. Ajustadas estai grandezas ao valor desejado, acompanhava-se o enchimento do rotor com a
medida da pressão axial no rotor. Esta medida era realizada com o manômetro de membrana capacitiva
após o fechamento fia válvula 7 e a abertura das válvulas 29 e 38. Desta maneira, foi possível efetuar o
enchimento do rotor de modo a não ultrapassar a pressão axial máxima de 1 Torr. O enchimento do
rotor era terminado com o fechamento das válvulas 1 e 5, quando no interior do rotor se encontrava a
quantidade de U F 6 desejada. Esta quantidade era calculada a partir do tempo de enchimento e da vazão



78

da alimontacfio medida com o modidor MV1 , descontando-so a quantidade da gás presanta not tuboi da
llgaçffo e nos labirintos, cujo volumo 6 aproximadamonto igual a 8,5% do voluma do rotor.

Terminado o enchimonto do rotor, as válvulas 5 o 1 oram de novo abertas e a pressão da
alimentação era imediatamento ajustada ao valor que apresentava anteriormente. Então, mantidas abertas
at válvulas 10 e 29, ertm ajustadas as vazõos através dos três modidores, do modo a obter-se o processo
de separação simétrico. Nosto ajusto, i_olizaclo mediar:to a manipulação das válvulas 1, 13 e 31 ,
procurava-se manter constante o enchimonto do rotor. Obtidas vazões do produto e do rejeito iguais ô
metade da vazão do alimontação, a contrífuga era operada com estas vazões durante um período de pelo
menos 30 min antos do reolízar-so a analiso isotôpica, a fim de permitir o estabelecimento das
concentrações do equilíbrio, No decorrer desto tempo do equilíbrio, eram medidas as pressões da
alimentação, do rejeito e do produto, assim com a pressão axial no rotor.

Atingido o tempo de equilíbrio, era realizado, sucessivamente, o transporte do gás de
alimentação, do produto e do rejeito ao sistema do admissão do espectrômetro de massas. A seguir,
efetuava-se a análise isotòpica destas amostras, segundo um dos procedimentos descritos no Capítulo I I I .
Nestas análises eram determinadas, através das alturas dos picos dos íons de 2 3 5 U F s e J 3 8 U F s , as
relações de abundância do gás de alimentação (de composição isotòpica natural), do produto e do
rejeito, que designaremos por R = ( " s U / J J 8 U ) o , fV = ( 2 3 5 U / " 8 U ) p e R" = {23SW13tV)R,
respectivamente. De acordo com as difinições (1), (2) e (3) do Capítulo I os fatores de separação parciais
do produto e do rejeito são então dados por:

a = ( 2 3 5 U / 2 3 8 U ) p x ( 2 3 8 U / 2 3 5 U ) O (96)

0 = ( 2 3 8 U / 2 3 5 U ) R x ( 2 3 5 U / 2 3 8 U ) O (97)

enquanto que o fator de separação total é calculado por:

A = af} = ( 2 3 5 U / 2 3 8 U ) p x ( 2 3 8 U / 2 3 5 U ) H (98)

Geralmente, eram realizadas pelo menos 5 medidas de relação de abundância para cada uma das amostras
analisadas, de modo que os valores experimentais de a, P e A correspondam à média destas
determinações de espectrometria de massas.

3 - Experiências Preliminares

As experiências preliminares foram levadas a efeito com a finalidade de verificar o
funcionamento da centrífuga com a passagem de hexafluoreto de urânio, operar o sistema de introdução
e retirada de gás com pequenas vazões e pressões de hexafluoreto de urânio e estudar a execução da
análise isotòpica do produto e do rejeito da separação. Neste sentido foram realizadas duas experiências
designadas por experiências n? 1 e n? 2, respectivamente.

Na primeira destas experiências, foi investigada a possibilidade de realizar a análise isotòpica
mediante a introdução direta do gás na fonte iônica do espectrômetro de massas. Para isto,
encontrando-se a centrífuga em regime de plena carga com as temperaturas estabilizadas, o sistema de
introdução e retirada de gás foi operado com o UF 6 dentro das condições que seriam empregadas nas
experiências de separação. O gás, com vazões de alimentação compreendidas entre 0,002 e 0,003 g/min
em pressões correspondentes de 0,05 a 0,18 Torr, foi transportado diretamente deste sistema ao sistema
de admissão do espectrômetro sem passar através da centrífuga. Foi constatado então que, dentro do
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intervalo de pressões indicado, nSo era possível obtor o registro dos picos U F j . Aumentada a pressão da
alimentação para 0,3 Torr, verificou-so a presença destes picos, porém sua altura era demasiadamente
pequena para a realização da análise isotópíca. Por os to motivo, a contrífuga foi desligada e a experiência
não foi continuada. Em vista da insuficiência das pressões para fornocer alturas de picos convenientes,
foi instalado então no sistema do admissão do espectròmetro o pequeno "trap", mencionado no
Capítulo I I I , destinado a condensar o U F 6 na temperatura de nitrogênio líquido.

Na experiência n? 2 foi estabelecido o procedimento descrito na Secção anterior. Nesta
experiência, encontrando-se a centrífuga nas condições de operação indicadas na Tabela IV, o
ench imento do rotor foi realizado segundo este procedimento durante 52 min, com vazões
compreendidas entre 0,012 e 0,086 g/min e pressões de alimentação compreendidas, respectivamente,
entre 0,1 e 0,7 Torr. A quantidade de gás presente no rotor foi estimada em 0,45 g, depois de
descontada a massa do gás existente nos tubos de ligação e nos labirintos. A pressão axial do rotor, que
corresponde a esta quantidade de gás, era igual a 0,35 Torr. Ajustadas as vazões de modo a se obter o
processo de separação simétrico, a vazão de alimentação medida apresentou o valor de 0,007 g/min. As
pressões da alimentação, do produto e do rejeito, medidas com o escoamento de gás, foram iguais a
0,30, 0,15 e 0,05 Torr, respectivamente. A análise isotòpica do rejeito e do produto foi realizada,
condensando-se o UF 6 no pequeno "trap" do sistema de admissão do espectròmetro durante cerca de
15 min. O material condensado foi, a seguir, sublimado para o interior da fonte iònica do espectròmetro.
As medidas da relação de abundância forneceram para o rejeito ( J 3 8 U / J 3 S U ) R = 1,215 e para o produto
( J 3 5 U / 2 3 8 U L = 0,859. Nestas condições, o fator de separação total obtido nesta experiência com a
vazão de alimentação de 0,007 g/min e para a diferença de temperatura entre as tampas do rotor de
14,4°C, indicada na Figura 2 1 , é igual a:

A = aP = ( 2 3 5 U / 2 3 8 U ) p x ( 2 3 8 U / 2 3 5 U ) R = 1,05

No decorrer da experiência n? 2 não fòi possível realizar outras análises isotópicas em virtude

das oscilações que começaram a ser observadas na altura dos picos registrados. Por este motivo, a

experiência não foi continuada e a fonte iõnica, após a realização da experiência, foi submetida à

limpeza mencionada no Capítulo I I I .

Quanto à centrífuga, seu comportamento foi plenamente satisfatório durante o período de
funcionamento de 12 horas, nada de anormal tendo sido registrado no decorrer das 7 horas de passagem
contínua de U F 6 através do rotor. Desmontados os labirintos após a realização da experiência, foi
constatado apenas o ataque do U F 6 nos anéis de vedação, não tendo ocorrido nenhuma modificação no
óleo presente no circuito de lubrificação.

4— Experiências de Enriquecimento Estático

Nas experiências de enriquecimento estático foi estudada a dependência que existe entre o fator
de separação total e a diferença de temperatura entre as tampas do rotor, quando a separação dos
isótopos de urânio é realizada em condições de equilíbrio, com uma dada quantidade de gás presente no
rotor. Nestas experiências foram utilizadas vazões muito pequenas de hexafluoreto de urânio, de modo
que a centrífuga cperou praticamente em condições de refluxo total.

Foram efetuadas duas experiências de centrifugação, designadas por experiências n9s 3 e 4, para
estudar o enriquecimento estático. Durante a realização da primeira destas experiências, ajustadas as
vazões de UF 6 através do rotor, ocorreu um defeito no funcionamento do termostado, que mantém a
constância da temperatura do rotor. Devido à elevação da temperatura da água de aquecimento até
70 C, decorrente deste defeito, o acionamento da centrífuga foi desligado, não tendo sido possível dar
prosseguimento à experiência prevista.
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A experiência n? 4, que permitiu a investigaçffo completa do enriquecimento estático, foi
iniciada com a diferença de temperatura entre as tampai do rotor de 13,3°C, obtida iem o aquecimento
da tampa superior por correntes de Foucoult. Após o estabelecimento desta diferença de temperatura, o
enchimento do rotor foi efetuado durante 39 min com vazões de alimentaçHo compreendidas entre 0,01
o 0,102 g/min nas pressões de alimentação compreendidas entre 0,3 e 0,95 Torr. A quantidade de UF»
assim introduzida no rotor foi igual a 2,6 g. Mantida esta quantidade de gás, a vazão de alimentação foi
ajustada em 0,003 g/min, de modo a obtor-so o processo do separação simétrico com a retirada da
centrífuga de vazões do produto e do rejeito iguais a 0,0015 g/min. Estas vazões foram consideradai
suficientemente pequenas para a operação da centrífuga em condições de refluxo total. Com o uto
destas vazões, a diferença de temperatura entre as tampas do rotor foi variada de 13,3°C até 23,4°C por
meio da variação da corrente elétrica, que produz as correntes de Foucoult na tampa superior do rotor,
mantendo-se constante a temperatura da tampa inferior. A Figura 23 apresenta a variação dat
temperaturas das tampas do rotor em função do tempo a partir do instante em que foi iniciado o
aquecimento forçado da tampa superior. Os valores da corrente elétrica I, que determina o aquecimento
da tampa superior, e os valores da diferença entre a temperatura da tampa superior T f e a temperatura
da tampa inferior T., AT = T | - T , que correspondem aos diversos patamares da Figura 23, se encontram
na Tabela V.

Tabela V

Temperaturas das Tampas do Rotor da Centrifuga
Experiência N° 4

1
(A)

0
0,24 - 0,27

0,33
0,40

J.

48,3
53,2
55,5
59,0

Ji

. 35,0
35,4
35,5
35,6

AT = ( T t - T . )

13,3
17,8
20,0
23,4

As análises isotópicas do produto e do rejeito, retirados da centrífuga após o estabelecimento de
cada uma das diferenças de temperatura indicadas na Tabela V, foram realizadas mediante a condensação
e sublimação do UF 6 , coletado no pequeno "trap" do sistema de admissão do espectrômetro de massas.
Os resultados obtidos nestas análises e os fatores de separação total, calculados a partir destes resultados,
que correspondem às diversas diferenças de temperatura AT usadas, são apresentados na Tabela VI .

Tabela VI

Enriquecimento em Condições de Refluxo Total

AT

13,3
17,8
20,0
23,4

( 2 3 5 U / 2 3 8 U ) ,
xiOO

0,859
0,876
0,894
0,839

(2 3 8U/2 3 5U) f

x0,01

1,179
1,303
1,329
1,214

1,013
1,141
1,188
1,019
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Durante a realização desta experiência, a centrífuga funcionou ininterruptamente durante
16 h 50 min e, dentro dos te intervalo do tempo, o hexafluoreto de urânio pastou atravéi do rotor
durante 13 h sem a ocorrência de qualquer anomalia no comportamento da centrifuga. O funcionamento
da fonte iònica foi também plenamente satisfatório. Todavia não foi possível realizar um número maior
de anâlisos isotòpicas para outras diferenças de temperatura entre as tampas do rotor, devido à
impurificação progressiva do pequeno "trap" de condensação do U F 6 . As impurezas, provenientes da
ação do UF 6 com os anéis de vedação e os vapores de óleo dos labirintos da centrífuga, também
condensavam neste "trap" e reagiam quantitativamente com o hexafluoreto, quando o "trap" era
degelado, de modo a não permitir mais a obtenção dos picos de U F j no registro do espectro de massas.

5 — Experiência! de Enriquecimento Dinâmico

Nas experiências de enriquecimento dinâmico, o fator de separação total foi investigado em

condições de produção da centrífuga, isto é, em função da vazão de hexafluoreto de urânio que

atravessa o rotor, mantendo-se então constante a diferença de temperatura entre as tampas do rotor.

Neste sentido foram realizadas seis experiências de centrifugação, das quais apenas duas, a saber, as

experiências n9s 8 e 11 conduziram a resultados satisfatórios. Nas outras experiências ocorreram diversas

falhas no funcionamento do equipamento, tais como, o encosto acentuado do eixo superior da

centrífuga nos anéis de vedação (experiência n? 5), o funcionamento defeituoso da bomba hidráulica que

promove a circulação da água de resfriamento (experiência n? 6) e a operação insatisfatória da fonte

iònica do espectròmetro (experiências n9s 7 e 9). Estas falhas obrigaram a paralisação do movimento de

centrífuga, não permitindo, portanto, a realização ou a conclusão da experiência de separação prevista.

A experiência n? 8 foi levada a efeito utilizando a diferença de temperatura entre as tampas do
rotor de 18,3°C, obtida com a corrente de aquecimento da tampa superior de 0,3 A. O rotor foi
inicialmente enchido com 6,5 g de UF 6 durante 1 h 04 min, por meio de vazões de alimentação
compreendidas entre 0,08 e 0,12 g/min, às quais correspondiam pressões de alimentação compreendidas
entre 0,9 e 1,2Torr. Mais tarde o enchimento do rotor foi aumentado, a fim de elevar a pressão axial
necessária à retirada de maiores vazões do produto e do rejeito. Mantinha a diferença da temperatura
entre as tampas do rotor em 18,3°C, a experiência foi realizada com o emprego de quatro vazões de
alimentação, compreendidas no intervalo de 0,010 a 0,100 g/min. Cada uma destas vazões foi ajustada de
modo a obter-se o processo de separação simétrico. A Tabela V I I apresenta os valores das vazões de
alimentação L , do produto L' e do rejeito L", a:,sim como os valores da pressão axial pQ e das pressões
da alimentação p, do produto p' e do rejeito p", medidos durante a realização desta experiência. As duas
primeiras vazões da Tabela VI I foram obtidas com o primeiro enchimento do rotor por meio da
manipulação conveniente das válvulas ligadas aos respectivos medidores. As outras vazões foram
estabelecidas mediante o aumento da pressão axial decorrente da introdução de quantidades crescentes
de UF 6 no interior do rotor. Para a pressão axial de cerca de 1 Tòrr não foi possível operar a centrífuga
com vazões de alimentação superiores a 0,100 g/min, em virtude da grande resistência oferecida ao
escoamento do gás pelos eixos tubulares, relativamente finos, da centrífuga.

Depois de estabelecidas cada uma das vazões gasosas indicadas na Tabela V I I foi efetuada a
análise isotópica do produto e do rejeito da separação, segundo o procedimento da condensação e
sublimação do U F 6 , coletado no pequeno "trap" do s'stema de admissão de gás do espectrõmetro. Os
resultados obtidos nessas análises para as diversas vazões de alimentação L utilizadas e os fatores de
separação correspondentes são apresentados na Tabela V I I I . Os valores dos fatores de separação a e (i
desta tabela foram calculados a partir da relação de abundância do gás de composição isotópica natural,
determinada no início da realização da experiência de separação de isótopos.

No decorrer da experiência n9 8, a centrífuga funcionou ininterruptamente durante 12 horas e,
dentro deste período, o tempo de passagem de UF6 através do rotor foi igual a 8 h 50 min. O
funcionamento da centrífuga e o da fonte iònica do espectròmetro de massas foram plenamente
satisfatórios. Desmontados os labirintos após a realização da experiência, foi constatada a presença de
uma camada relativamente espessa de grafite ao redor dos eixos na região dos anéis de vedação, a qual se



Tabela VII

Va/ões e Prussõus de UF6 Utilizadas
Experiência N? 8

81

Medida

N?

1
2
3
4

L

(g/min)

0,010
0,029
0,074
0,100

L'

(g/min)

( 0,006
0,015
0,037
0,050

L"

(g/min)

0,004
0,014
0,036
0,048

P

(Torr)

0,44
0,70
1.13
1.37

P'

(Torr)

0,24
0,36
0,65
0,82

P"

(Torr)

0,17
0.17
0,32
0,37

Po
(Torr)

0,35
0,55
0,85
1,04

Tabela VII I

Enriquecimento em Condições de Produção
Experiência N? 8

Medida
N?

1
2
3
4

L
(g/min)

0,010
0,029
0,074
0,100

( 2 3 5 U/ 2 3 8 U) p

x100

0,824
0,808
0,771
0,753

a

1,096
1,075
1,025
1,002

( 2 3 8 U/ 2 3 5 U) R

x0,01

1,387
1,384
1,378
1,373

P

1,043
1,041
1,036
1,032

A

1,143
1,118
1,062
1,034

formou durante a ação do UF6 com o material destes anéis. Os labirintos, especialmente o inferior,
apresentaram também depósitos provenientes da reação do UF6 com este material e com os vapores de
óleo. Ambos os labirintos foram então submetidos a uma cuidadosa limpeza com tri-cloro-etileno e a
camada presente nos eixos foi removida com auxílio de uma lixa de granulação fina. A seguir, centrados
os eixos de modo a apresentarm uma exentricidade inferior a 0,010 mm, os labirintos foram novamente
instalados na centrífuga.

A e .periência n? 11 foi realizada com a diferença de temperatura entre as tampas do rotor de
19,5 ± 0,3°C, obtida mediante o aquecimento da tampa superior por meio da circulação de uma corrente
de 0,38 A. Nesta experiência, depois de evacuado a 1,5 x 10~3 Torr, o rotor foi inicialmente submetido
à duas lavagens sucessivas com o hexafluoreto de urânio. Em cada uma destas lavagens foi introduzida
no interior do rotor urna quantidade de gás de cerca de 1,0 g com a vazão de alimentação de 0,1 g/min
sob pressão de 1,0 Torr. A seguir, encontrando-se o rotor de novo em vácuo (1,5 x 10~3 Torr), foi
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efeiuuJo seu enchimonto durante 51 min, com vazões de alimentação compreendidas entre 0,12 e
0,20 g/min, às quais correspondiam pressões do alimentação compreendidas entre 1,0 e 1,5Torr. A
quantidade de gás introduzido dosta maneira no interior do rotor foi igual a 8,6 g. Mantida a ''iferença
de temperatura entre as tampas do rotor em 19,5°C, foram empregadas quatro vazões de alimentação
compreendidas no intervalo de 0,020 e 0,080 g/min. Para cada uma destas vazões, as vazões do produto
e do rejeito foram ajustadas, de modo a obter-se o processo de separação simétrico. As vazões de
alimentação L, do produto L' e do rejeito L", empregadas nesta experiência nas respectivas pressões p, p'
o p", são apresentadas na Tabela IX.

Tabela IX

Vazões e Pressões de UF6 Utilizadas
Experiência N? 11

Medida
N?

1
2
3
4

L
(g/min)

0,058
0,080
0,044
0,020

L'
(g/min)

0,029
0,038
0,022
0,010

L"
(g/min)

0,028
0,039
0,023
0,010

P
(Torr)

1,02
1,22
0,98
0,87

P'
(Torr)

0,50
0,63
0,56
0,62

P"
(Torr)

0,28
0,36
0,55
0,72

Na primeira das medidas indicadas na Tabela IX, a vazão de alimentação foi ajustada, de modo
a manter-se o enchimento do rotor acima mencionado. A medida seguinte foi obtida aumentando-se a
pressão de alimentação e, portanto, o enchimento do rotor. Nas terceira medida, foi retirado UF6 do
rotor, a fim de tornar possível a diminuição da pressão de alimentação e consequentemente, a vazão de
alimentação. Na última medida, foi mantido o enchimento do rotor correspondente ao da medida
anterior, porém a vazão de alimentação foi diminuída. Para ajustar as vazões do produto e do rejeito ao
valor desejado, foi então necessário fechar as válvulas situadas na saída dos respectivos medidores da
vazão, razão pela qual ocorreu o aumento das pressões do produto e do rejeito indicado na Tabela IX.

Apôs o ajuste de cada uma das vazões da Tabela IX, foi realizada a análise isotópica do gás de
alimentação (composição isotópica natural), do produto e do rejeito, transportando o gás ao sistema de
admissão do espectrômetro de massas e introduzindo-o diretamente na fonte iônica após a redução
conveniente de sua pressão. Nestas análises não foi utilizado, portanto, o procedimento da condensação e
sublimação do UF6 no pequeno " t rap" do sistema de admissão, pois já havia sido feita a instalação da
membrana de cobre com o orifício maior, mencionada no Capítulo I I I . Os resultados obtidos nestas
análises para as diversas vazões de alimentação L usadas se encontram na Tabela X. Os valores dos fatores
de separação parciais a e 0 apresentados nesta tabela foram calculados com auxílio da média de quatro
medidas da relação de abundância, realizadas com o gás de composição isotópica natural, que foi igual a
( J 3 8 U/ 2 J 5 U) o = 138,7.

Durante a realização da experiência n9 11, o tempo total do funcionamento da centrífuga foi
içpjal a 16 h 55 min e o tempo de passagem de UF6 através do rotor, igual a 14 h 35 min. Durante estes
períodos, a centrífuga apresentou um funcionamento mecânico plenamente satisfatório. Desmontados os
labirintos, verificou-se que os anéis de vedação haviam sido bastante atacados pelo hexafluoreto de
urânio, os produtos desta reação tendo formado um depósito espesso ao redor dos eixos e obturado em
grande parte os orifícios de saída do gás de rejeito. As paredes internas dos labirintos também



83

Tabela X

Enriquecimento em Condições de Produção
Experiência N9 11

Medida
N?

4
3
1
2

L
(g/rnin)

0,020
0,044
0,058
0,080

(23BU/238U)p

xiOO

0,823
0,812
0,791
0,757

a

1,140
1,126
1,097
1,050

(23«U/23BU)R

xO.01

1,431
1,428
1,422
1,413

ti

1,032
1,030
1,025
1,019

A

1.179
1,160
1.125
1.070

mostraram a presença destes produtos de decomposição. Em particular, a reação do UF6 com o material
dos anéis de vedação e os vapores de óleo foi bastante intensa no labirinto inferior, pois constatou-se a
formação de uma camada bastante espessa na tampa deste labirinto que recebe o jato do produto,
quando este sai do eixo tubular inferior. Em virtude desta reação, que ocorreu quantitativamente em
vazões pequenas, não foi possível registrar os picos de UF5 no produto quando as vazões deste eram
vazões inferiores a 0,020 g/min.

CAPÍTULO V

DISCUSSÃO DOS RESULTADOS E CONCLUSÕES

Neste capítulo os resultados experimentais obtidos serão discutidos com auxílio da teoria
apresentada no Capítulo I. A discussão dos resultados fornecidos pelas experiências de enriquecimento
estático visa investigar a grandeza e o perfil de escoamento da contracorrente no interior do rotor,
enquanto que a análise dos resultados provenientes das experiências de enriquecimento dinâmico tem por
finalidade esclarecer os aspectos peculiares da separação dos isótopos de urânio observados na operação
da centrífuga em condições de produção.

1 — Separação dos Isótopos de Urânio em Refluxo Total

A teoria da centrífuga contracorrente desenvolvida no Capítulo I mostra que em refluxo total
existe um valor LQ da grandeza da contracorrente no interior do rotor que conduz ao máximo
enriquecimento. Na centrífuga de contracorrente estabelecida por convecção térmica, a diferença de
temperatura entre as tampas do rotor, AT = T? — T., constitui uma medida da grandeza e do sentido da
corrente de circulação do gás no interior do rotor. Nestas condições, deve existir uma diferença de
temperatura (AT)Q que determina o máximo enriquecimento fornecido pela centrífuga.
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A experiência de separação de isótopos de urânio, realizada em condições de refluxo total
(experiência n9 4), confirma esta previsão teórica. De fato, no gráfico da Figura 24, traçado com os
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Figura 24 - Gráfico do fator de separação total em função da diferença de temperatura entre as tampas
do rotor

valores do fator de separação total A e os da diferença de temperatura entre as tampas do rotor AT
indicados na Tabela VI , mostra que o fator de separação aumenta com o aumento de AT, atravessa um
máximo na diferença de temperatura ótima (AT)Q, correspondente à corrente de circulação ótima no
interior do rotor e, a seguir diminui com um posterior aumento de AT. Das medidas de A, verifica-se,
ainda, que o gás escoa ao longo da parede do rotor no sentido da tampa fria para a tampa quente e em
sentido contrário na região axial, pois a mistura se enriquece do isótopo pesado na tampa quente e do
isótopo leve na tampa fria. Em concordância com as experiências de separação anteriormente realizadas
por nós com a mesma centrífuga1791, a contracorrrente gasosa no interior do rotor apresenta uma
grande estabilidade, pois o segundo ponto do gráfico da Figui d 24 corresponde aos dados obtidos numa
experiência completamente independente, a saber, a experiência n? 2.

O valor máximo do fator de separação total A e x , extraído do gráfico da Figura 24, é igual a
1,195 e este fator é obtido para a diferença de temperatura ótima de 20,5 ±0,5°C. Admitindo que o
processo de separação realizado mediante o ajuste das vazões para o corte 0=0 ,5 seja realmente
simétrico, resulta das considerações feitas no Capítulo I, que a = fl = \ /~Ã =1,093. Nestas

. . . . , . • o»flx p

condições, de acordo com a definição do fator de enriquecimento (equação 4), o enriquecimento
máximo da mistura no isótopo 2 3 5 U , que se obtém em refluxo total, é de 9,3%.

Nas condições de operação da centrífuga, dadas pela velocidade periférica cor2 = 299,7 m/s e
temperatura do rotor T = 45 + 273 = 318°K, o fator de separação do processo simples no equilíbrio ou
simplesmente o fator de separação radial, definido pela equação (46) apresenta o valor a = 1,052.
Definindo-se, agora, o fator de multiplicação k por

k = In A / Inuo u (99)

obtém-se, para AQ = AQ e x p = 1,195, o valor de k = 3,50. Este valor é praticamente igual ao quociente
entre o comprimento interno do rotor Z e o diâmetro interno do rotor 2r2, Z/2r2=3,59. Esta
concordância prevista pela teoria da centrífuga contracorrente elaborada com grandes simplificações por
MARTIN e K U H N ( 6 0 \ foi também constatada por GROTH e colaboradores*1 ° - 3 1 > nas experiências de
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leparaySo de isòtopos realizada com a centrifuga, modolo UZIIIB. Nestas condições, para f im práticos,
conhecidas as dimensões internas e a velocidade periférica do rotor, o enriquecimento máximo fornecido
em refluxo total por uma centrífuga a gás do contracorrente estabelecida tármicamente, o qual
correspondo à corrente do convecção ótima, podo ser calculado por:

(M 2 - Mi ) (wr , )J Z
In A = - • (100)

° 2RT 2r,

ou por:

(Mj - M, ) (corj)2 Z
Ao = exp - - (101)

° 2RT 2r2

No presente caso, o valor de A , calculado pela equação (101) seria igual a 1,201, ao qual
corresponderia, para o processo de separação simétrico, o fator de separação parcial a = \J AQ = 1,096,
ou seja, o enriquecimento de 9,6%.

mediante a comparação entre o valor de Ao obtido experimentalmente e os valores de AQ calculados a
O perfil de escoamento da contracorrente no interior do rotor pode ser agora investigado

e a compa
partir da equação

_ (M 2 — Mi ) (o>r2 )2 Z

resultante das equações (70) e (80), na qual K é o coeficiente do perfil de escoamento. Para o perfil de
escoamento ótimo, que conduz ao potencial de separação máximo, K = 1 e neste caso o fator de
separação ótimo obtido em condições de refluxo total seria igual a A o o t = 1.295. Para o perfil de
escoamento de Martin, o valor de K pode ser obtido da curva de K em função de Mw 2 r2 /4 RT,
apresentada por KANAGAWA, OYAMA e TAKASHIMA151 ' . Nas experiências por nós realizadas com
cor2 = 299,7 m/s, T = 318°K e M = 352, Mco'r^MRT = 2,99. Para esta valor, o gráfico em questão
fornece K=0,88. Introduzido este valor na equação (102), o fator de separação em refluxo total para o
perfil de Martin é AQ M = 1,275.

A fim de discutir estes valores de AQ, convém compará-los com os valores obtidos por GROTH
e colaboradores ' para UFt com a centrífuga UZIIIB, a qual, do ponto de vista mecânico, não
difere muito da centrífuga ZG3. Esta comparação é feita por meio da Tabela XI, na qual são
apresentados os valores da velocidade periférica cor-, da temperatura do rotor T, do fator de
multiplicação k, da relação Z/2r2 e dos fatores de separação A ex Ao(MK), AQ e AQ M , sendo
AQ (MK) o fator de separação calculado a partii da equação (101).

A análise dos dados apresentados na Tabela XI revela que o valor do fator de separação obtido
na presente investigação AQ ex com a velocidade periférica de 300 m/s é menor do que o valor
correspondente obtido com a centrífuga UZIIIB operando com a velocidade periférica de 280 m/s. Este
menor valor de AQ e x } provém do fato do rotor da centrífuga ZG3 apresentar uma relação
comprimento/diâmetro, menos favorável do que a da centrífuga UZIIIB.

Quanto aos fatores de separação totais AQ e AQ M , a tabela mostra que estes fatores são
aproximadamente iguais para a velocidade periférica de 252 m/s, e que a diferença entre estes fatores
aumenta a medida que a velocidade aumenta. Como já mencionamos no Capítulo I, este comportamento
ocorre porque na velocidade de 252 m/s os perfis de escoamento ótimo e de Martin são praticamente
coincidentes, enquanto que sua divergência aumenta à medida que a velocidade periférica aumenta. O
perfil de escoamento de Martin determina que a superfície cilíndrica da contracorrente com W = 0se
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Tabela XI

Enriquecimento de 2 3 6 U em Refluxo Total

Centrífuga
(Modelo)

UZIIIB
UZIIIB

ZG3

cor,
(m/s)

252
280
300

T

(°K)

310
310
318

1
1
1

%

,038
,047
,052

k

4,65
4,45
3,50

Z/2r2

4,74
4,74
3,59

1
1
1

>, axp

,166
,225
,195

A o

1
1
1

<MK)

191
,242
,201

Ao,ot

1,281
1,358
1,295

A o M

1,273
1,339
1,275

encontre próxima da parede do rotor e tanto mais próxima quanto mais pesada for a mistura isotópica e
quanto maior for a velocidade periférica. Resulta então que, para o U F 6 , a espessura da corrente gasosa,
que escoa ao longo da parede do rotor não é maior do que um milímetro, como observaram LOS e
KISTEMAKER 1 5 6 ' . Esta condição é a que deve ser satisfeita para o perfil de escoamento ótimo. A
diferença que existe, então, ntre este perfil e o do Martin ocorre na região axial do rotor, como mostra
o trabalho de LOS e KISTEMAKER. Para velocidades periféricas de 250 m/s, esta diferença é muito
pequena, razão pelas quais os dois perfis são então praticamente iguais.

Comparando-se agora os valores dos fatores de separação obtidos experimentalmente com os

calculados para o perfil de escoamento de Martin e o ótimo verifica-se que na centrífuga UZI I IB,

A =0 ,933A o M =0 ,927A Q o t quando sua velocidade periférica é 252 m/s. Neste caso, o valor de

AQ medido é portanto igual a 93% do valor de A Q correspondente a ambos os perfis de escoamento
considerados. Para a centrífuga ZG3, operando com a velocidade periférica de 300 m/s, dos dados
colhidos na presente investigação, segue-se que AQ e x - 0 , 9 3 7 A Q M = 0 , 9 2 3 A Q . Estes resultados
mostram que com o aumento da velocidade periférica,' o perfil de escoamento real no interior do rotor
se afasta mais do perfil ótimo do que do de Martin. Todavia, este afastamento não é muito acentuado
para a velocidade periférica de 300 m/s, pois neste caso, o fator de separação medido é ainda igual a
92% do fator de separação correspondente ao perfil de escoamento ótimo, o qual, por sua vez, é o fator
de separação máximo teórico. Por outro lado, este pequeno afastamento do perfil de escoamento ótimo
é suficiente para reduzir o comprimento efetivo do rotor, pois da comparação entre InA e In A

resulta que, para ambas as centrífugas, bastariam cerca de 70% do comprimento do rotor para realizar a
mesma separação de isótopos, caso as centrífugas realmente operassem dentro das condições do perfil de
escoamento ótimo da contracorrente gasosa no inferior do rotor.

2 - Separação dos Isótopos de Urânio em Condições de Produção

Quando uma centrífuga contracorrente opera em condições de produção, da teoria apresentada
no Capítulo I, segue-se que o enriquecimento é dado em função da vazão do produto pela equação (66).
Lembrando que P = 0L, onde 0 é o corte e L a vazão de alimentação, esta equação pode ser posta na
forma :

N U ) (1 + Q L / C I ) exp (2e Z ) ( 1

N ( Z ) ~ 1 + 7 o L / c , ) 7 ( 1
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na quul 2c = Cj/cg, sendo c1 e cg as constantes definidas pela equação (65). Em refluxo totoal (P = 0),
temos:

N ( Z )
[ ] = exp 2e Z

N ( 0 ) J

de modo que a equação (103) se torna:

(1 t » L / c , l [ — ) ' ' *<"•"» '

ü!£L N l 0 1 ° ,,04,
N ( 0 )

A equação (104) exprime agora a relação entre o enriquecimento e a vazão de alimentação em termos da
constante c1 e do enriquecimento em refluxo total [N(Z)/N(0)] . Conhecidas estas grandezas e fixado o
corte 0, esta equação permite o cálculo do enriquecimento para vazões de alimentação dadas. As
constantes c1 e [N(Z)/N(0)]o, como já foi mencionado, dependem da vazão e do perfil de escoamento
da contracorrente no interior do rotor. Corno para a centrífuga de contracorrente estabelecida
termicamente estas quantidades não são conhecidas, é necessário recorrer à experiência para investigar a
dependência entre o enriquecimento e a vazão de alimentação.

Os dados do enriquecimento obtidos na presente investigação para diversas vazões de
alimentação nas diferenças de temperatura entre as tampas do rotor de 18,3°C e 19,5°C são apresentadas
nas TabelasVIII e X, respectivamente. Estes dados correspondem a um intervalo de vazões de
alimentação compreendido entre 0,010 e 0,100 g/min. Como já foi mencionado, o ajuste das vazões para
a obtenção do processo de separação simétrico não permitiu a utilização de vazões de alimentação
superiores a 0,1 g/min, em virtude das grandes resistências de escoamento oferecidas pelos eixos
tubulares da centrífuga. Assim, admitindo o regime de escoamento laminar, para o gás que escoa através
do tubo interno do eixo superior e do eixo tubular inferior, a resistência de escoamento é dada, segundo
a equação de Poiseuille por:

P2 - Pi 16T?I RT
W = • = (105)

L 7rr

onde p1 e p2 são as pressões nas extremidades do tubo.L é a vazão que escoa através do tubo, 17 é a
viscosidade do gas, £ é o comprimento e r é o raio interno do tubo. Para o gás que atravessa o canal
formado pelos dois tubos concêntricos do eixo superior, da equação de Poiseuille vem:

p! - p\ 16TJI RT
W (106)W

L j r [ ( r3 - r? ) - {r\ - r] ) 2 / I n ( r 2 / r , ) ]

sendo r2 o raio interno do tubo externo e r, o raio externo do tubo interno. Considerando que a
viscosidade do vapor de UF6 é 2,35 x 10"4 g/cm/s (53), segue-se destas equações que, na temperatura de
300°K, as resistências de escoamento no tubo interno do eixo superior (r = 0,3 cm e £ = 60 cm), no eixo
tubular inferior (r = 0,3 cm e K = 46 cm) e na região compreendida entre os dois tubos concêntricos do eixo
superior (r2 = 0,5 cm, r1 = 0,35 cm e £= 55 cm) são iguais a 5,90 (Torr)2 min/g, 4,52 (Torr)2 min/g e 22,9
(Torr)2 min/g, respectivamente. Para o cálculo da vazão de alimentação máxima compatível com o processo
de separação simétrico, é necessário considerar a maior destas resistências de escoamento, que é a da região
compreendida entre os dois tubos concêntricos do eixo superior através do qual escoa o rejeito. Designado
então por po a pressão axial (na entrada do eixo superior), por p" a pressão do rejeito (na sai'da do eixo
superior) e por L" a vazão de rejeito, obtém-se da equação (106):
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pi _ p»J = 22.9 L

Para a máxima pressão axial de 1,04 Torr, utilizada na presente investigação, a maior vazão do rejeito
que pode escoar através da região considerada é obtida quando p" -» 0. Da equação (107), segue-se que
esta vazão é igual a 0,047 g/min. A fim de manter a simetria do processo de separação, é agora
necessário que a vazão de alimentação seja igual ao dobro da vazão do rejeito. No presente caso, a vazão
máxima de alimentação deve ser portanto igual a 0,094 g/min, que concorda satisfatoriamente com o
valor máximo empregado. Evidentemente, é possi'vel aumentar a vazão de alimentação mediante a
elevação da pressão axial. Todavia, esta elevação exigiria o emprego da temperaturas do rotor
demasiadamente elevadas a fim de evitar a condensação do vapor de U F 6 na parede do rotor.

Os dados das Tabelas V I I I e X colocados num gráfico dos fatores de separação a, (3 e A em
função da vazão de alimentação fornecem curvas representadas nas Figuras 25 e 26, respectivamente.
Estas curvas mostram que o enriquecimento diminui com o aumento da vazão de alimentação, a partir
dos valores de a, P e A correspondentes ao refluxo total, como requer a equação (104). Todavia, em
ambos os casos, os valores de a são diferentes dos de (3, indicando que o processo de separação não
ocorreu simetricamente durante a operação da centrífuga em condições de produção, apesar do ajuste
das vazões do produto e do rejeito à metade do valor da vazão de alimentação, que foi realizado para
cada uma das vazões de alimentação, como mostram as Tabelas VII e IX. Além disto, as curvas revelam
que a assimetria do processo não se mantém constante com n aumento da vazão de alimentação,
constatando-se em ambos os casos um decréscimo bastante acentuado no fator de separação do
produto a. Este resultado é surpreendente, quando comparado com os dados obtidos por GROTH e
colaboradores ' na separação dos isótopos de urânio realizada com a centrífuga UZI I IB operando
nas velocidades periféricas de 252 m/s e 280 m/s. Neste caso, os dados correspondentes a velocidade
periférica de 252 m/s e as vazões de alimentação medidas diretamente dentro do intervalo de 0,002 a
0,42 g/min, mostram que os fatores de separação a e 0 são praticamente iguais e que estas grandezas
variam linearmente com a vazão de alimentação, a variação sendo muito pequena dentro do intervalo de
vazões considerado.

A f im de faci l i tar a interpretação dos resultados por nós obtidos, convém analisar
quantitativamente a assimetria observada, mediante o cálculo do corte 0 a partir dos fatores de
separação a e 0 medidos. Da equação (7) , segue-se que o corte é dado por:

0 = (108)
N' - N "

Introduzindo-se na equação (108) a relação N = R/(1 + R) e as definições (1) e (2), resulta:

(1 - 1 / 0 ) (1 + a R )

° =

Os valores de 0 calculados cum auxílio da equação (109) para os valores de a e 0 obtidos nas

experiências de enriquecimento dinâmico são apresentados na Tabela X I I .

Colocando-se os valores de 0 da Tabela X I ' num gráfico em função da vazão de alimentação L
obtém-se as curvas representadas na Figura 27. Ooserva-se deste gráfico que para pequenas vazões de
alimentação os valoies de 0 são pequenos e, portanto, a assimetria é grande. Com o aumento du vazão
de alimentação, aumenta também a variação de 0 com L e a assimetria diminui. Quando L = 0,06 g/min



80

§z
a
o

35

+1
CO
CO

II
I—

aç
ão

c

E

>
re

a>
O

ire

O
re

O
•o
o
y
I »

in
CM

2

0«3VUVd3S 10 S3W1V4



90

-a-a- rATOR DC SCPARAÇAO TOTAL A

TAT OR DC SCf>MACA"0 O<

TATCM K SCPMAÇAO g

0,08

VAZA'O Ot AUMCNTACAt)

Figura 26 - Gráfico dos fatores de separação em função da vazão de alimentação (AT = 19,5 ± 0,3°C)
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Tabela XI I

Assimetria do Processo de Separação

AT
L

(g/min)

0,010
0,029
0,074
0,100

Experiência
= 18,3°C

a

1,096
1,075
1,025
1,002

N?8
R =

P

1,043
1,041
1,036
1,032

0,00752
0

0,299
0,342
0,583
0,934

AT =
L

(g/min)

0,020
0,044
0,058
0,080

Experiência
19,5°C

a

1,140
1,126
1,097
1,050

N?11
R =

1,032
1,030
1,025
1,019

0,00721
0

0,182
0,187
0,198
0,275

1.0

OJÊ

I
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_ A-

Á

J •

002 0.04 0,06 0,08 0,10 0,C

VAZA0 DE ALIMENTACA'O (g/min)

Figura 27 — Gráfico do corte em função da vazão de alimentação
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no oxpuiiflncia n9 8 o L- : 0,095 tj/min na experiência riV 11, o processso so torno simétrico. Para vazòes
do alimentação suporioros •> ustns valores, n assimetria aumenta, o aumento sondo muis pronunciado no
experiência n? 11 do quo na oxporiüncia n9 8. Finalmento, (|uiindo a vnzüo do alimentação 6 maior do
quo 0,1 (j/min, cm ninbos os casos, o cortu tonde píiru a unidado, pois nostas vazões a-» 1.

As causas prováveis da assimetria observada podum ser encontradas na ação dos wguintos
fatoros: (1) a possibilidade da mistura da fração empobrecida com o gás du composição isotòpica natural
por passagem polo anel de vedação, (2) a diferença entre as resistências de escoamento do gás nos eixos
tubulares da centrífuga, (3) o modo do aquecimento da tampn superior do rotor determinado pela ação
das correntes de Foucoult e {A) a reação química do huxafluoreto de urânio com o óleo dos labirintos e
o material dos anéis de vedação.

O primeiro fator explicaria o fato do fator de separação do rejeito /3 apresentar sempre valores
menores do que os do fator de separação do produto a. Neste caso, havendo mistura do rejeito com a
alimentação através do anel de vedação no labirinto superior, o rejeito apresentaria um empobrecimento
menor do que o empobrecimento que ocorre no interior do rotor. Caso esta hipótese fosse verdadeira, o
empobrecimento deveria ser cada vez menor, a medida que a vazão de alimentação aumenta, pois então
haveria um aumento progressivo da passagem de gás através do anel de vedação. Consequentemente, o
fator de separação j) deveria apresentar um decréscimo acentuado com o aumento da vazão. Todavia não
é este o andamento de /j que se observa nas Figuras 25 e 2G; pelo contrário, os valores de ji diminuem
lentamente na mesma proporção da obseivada nas experiências de GROTH e colaboradores'10-31'. Além
disto a soma das vazões do rejeito o do produto é, dentro do erro experimental, igual à vazão de
alimentação, como mostram as Tabelas VII c IX, de modo que se ocorreu a passagem de gás de
composição isotòpica natural através do anel de vedação, esta deve ter sido muito pequena. Finalmente,
as duas experiências de separação foram realizadas com anéis de vedação com orifi'cio de diâmetros
internos diferentes e em ambas as experiências (3 apresentou praticamente a mesma variação. Nestas
condições, a causa principal da diferença entre os fatores de separação parciais não deve ter sido a
mistura do gás empobrecido com o gás de composição isotòpica natural.

Quanto ao segundo fatoi, o escoamento do produto da separação se dá através do eixo tubular
inferior, no qual a resistência ao escoamento é muito menor que no canal entre os dois tubos do eixo
superior através do qual escoa o rejeito. Como nestas condições o produto é retirado com maior
facilidade e diretamente da região axial do rotor, é possível que esta extração determine no interior do
rotor o estabelecimento de uma corrente descendente mais favorável do que a ascendente, a qual,
escoando ao longo da parede do rotor, se enriquece do isótopo pesado. Este efeito poderia ocorrer
mesmo para vazões do produto e do rejeito ajustadas simetricamente, uma vez que este ajuste é efetuado
mediante a manipulação das válvulas 13 e 31 da Figura 10, situadas em posições bastante afastadas da
centrífuga. Estaria, evidentemente, implícito nesta suposição, que a utuada do rejeito do interior do
rotor determinaria uma certa perturbação na contracorrente, a qual favoreceria o enriquecimento para
pequenas vazões e forneceria assim a grande assimetria observada nestas vazões. Esta pertubação estú,
porém, em contradição com as observações feitas por GROTH e colaboradores acerca da grande
estabilidade da contracorrente gasosa estabelecida por convecção térmica. Esta estabilidade foi também
verificada na presente investigação e na separação dos isótopos de argõnio anteriormente realizada, na
qual empregamos vazões de alimentação muito mais elevadas sem, contudo, constatar a presença de
qualquer processo de separação assimétrico quando o corte era ajustado ao valor igual a 0,5. Nestas
condições, é pouco provável que a dileiença entre as resistências de escoamento nos eixos tubulares da
centrífuga possa determinar a assimetria observada no sentido de favorecer o enriquecimento em
pequenas vazões e prejudicá-lo em vazões elevadas.

A maneira du aquecer a tampa superior do rotor parece ser uma das principais causas que
determinam a ouonência do processo de separação assimétrico. Realmente, o modo pelo qual este
aquecimento é realizado constitui uma das diferenças fundamentais entre a centrífuga ZG3 e a
centrífuga UZIIIB. Nesta última, tanto o aquecimento de uma das tampas do rotor como o resfriamento
da outra tampa, são efetuados, respectivamente, pela circulação da água quente e água fria através das
serpentinas situadas ao redor das tampas. Nas experiências de separação realizadas por GROTH e
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colüuuííidores"0' com este dispositivo experimental foi possívol nquocer o tampa superior o resfriar n
tampa inferior ou, vice-versa, resfriar n tampa superior o aquecer a inferior, Em ambos os casos, ostes
pesquisadores obtiveram o processo de separação simétrico. Na centrífuga ZG3, o aquecimento da tampa
superior é pruvocudo pelos correntes de Foucoult numa região próxima à do eixo do rotor, do modo quo
a distribuição de temperaturas ao lonno desta tampa difero necessariamente da existente na tampa
coriespondento da ccntiffuya UZIIID. Corno já observaram LOS o KISTEMAKER , a separação do
isótopos na centrífuga de contracorrente estabelecida termicamente é aumentada quando a diforença do
temperatura entre as tampas do rotor não d constants, mas varia com o raio do rotor, e de tal modo quo
esta diferença de temperatura seja n maior possível nas regiões próximas do eixo e diminua ao longo do
raio do eixo para a periferia. Com o tipo de aquecimento utilizado parece que esta condição é satisfeita
na centrífuga ZG3. Graças a este aquecimento obter-se-ía então o estabelecimento de uma
contracorrente no interior do rotor, a qual favorece, pelo menos pura pequenas vazões, o enriquecimento
do isòtopo leve, explicando assim a guinde assimetria que se observa neste intervalo de vazões. Por ou lio
lado, o fato de tal comportamento não ter sido observado nas experiências de separação dos isotópos de
argônio pode ser interpretado, considerando que, por ser um gás relativamente leve, o argônio apresenta
no interior do rotor um gradiente de pressão relativamente pequeno. Em virtude disto, a convecção seria
neste caso muito menos afetada pelo efeito em questão, do que no caso de um gás relativamente pesado,
como UF6 , o qual apresenta a elevada relação entre as pressões no eixo e na periferia do rotor de 1/400
nas condições de operação empregadas na presente investigação.

Finalmente, a reação química do UF6 com o vapor de óleo presente nos labirintos e com o
material dos anéis de vedação parece ser o fator responsável pela grande variação da assimetria que
ocorre com o aumento da vazão. Esta reação, como já mencionamos no Capítulo anterior, d muito
intensa no labirinto inferior, do qual é retirado o produto da separação, Como a extensão desta reação
aumenta à medida que maiores quantidades de UF6 entram neste labirinto, resulta que com o aumento
da vazão da alimentação, as vazões do produto que saem do rotor e entram no eixo tubular inferior são
na realidade muito maiores do que as medidas com o medidor de vazão. Estas últimas, ajustadas ao
processo de separação simétrico correspondem, então, em grande parte, às vazões dos produtos voláteis
formados na decomposição do UF6 . Como a experiência n9 8 foi realizada com vazões de alimentação
progressivamente mais elevadas, u extensão da reação química também deve ter aumentado
progressivamente. Nestas condições, quantidades cada vez menores de UF6 se encontram presentes nas
vazões do produto medidas, enquanto que, na realidade, quantidades cada vez maiores do produto
atravessaram o eixo tubular inferior, como mostram os valores do corte apresentados na Tabela XII ou
na Figura 27. Por este motivo, pode ocorrer a grande diminuição do fator de separação do produto a
observada na Figura 25. Por outro lado, na experiência n9 11, foram realizadas em primeiro lugar as
medidas dos fatores de separação para as grandes vazões de alimentação. Como durante a realização
destas medidas grande parte do UF6 deve ter reagido, nas medidas seguintes feitas para as vazões
menores, a reação foi menos intensa, razão pela qual o corte permanece praticamente constante até
vazões de alimentação de cerca de 0,06 g/min, corno mostra a Figura 27. Consequentemente, o primeiro
trecho das curvas de a e A em função da vazão de alimentação, pode apresentar os pantamares indicados
na Figura 26.

A discussão apresentada mostra que a assimetria observada parece ser proveniente da maneira
segundo a qual é realizado o aquecimento da tampa superior do rotor e da reação química que ocorre
nos labirintos da centrífuga entre UF6 e os vapores de óleo e o material dos anéis de vedação. O
aquecimento da tampa superior, efetuado pulas correntes de Foucoult em regiões próximas às do eixo,
conduz ao dstabelecimento de uma contiacorrente que favorece o enriquecimento, razão pela qual, em
pequenas vazões, o fator de separação do produto é sempre maior do que o do rejeito e a assimetria é
elevada nesta região de vazões. Embora este fato não permita chegar ao processo de separação simétrico
mediante o ajuste das vazões do produto e do rejeito, a centrífuga ZG3 é mais vantajosa do que a
UZIIIB, se considerarmos apenas o enriquecimento no intervalo de pequenas vazões de alimentação.
Todavia, esta assimetria, que aumenta o enriquecimento, é progressivamente destruída, à medida que
aumenta a vazão de alimentação, em virtude da reação química que se processa nos labirintos. A
presente investigação mostra assim que esta reação, não somente fornece produtos de decomposição do
UFt, indesejáveis, como também afeta o processo de separação no sentido de diminuir consideravelmente
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o um queclmonto do isótopo 2 3 i U , Nnstns condições, para vazões do alimentação grandes, quo
apresentam intorosse prático, o centrífugu ZG3 apresenta nítidas dosvantagons em reluçSo à centrífuga
UZIIIB.

A fim de aperfeiçoar a máquina e ao rnosmo tompo verificor melhor ostas conclusõos, torna-se
necessário introduzir diversos modificações na centrifuga. Por os to motivo, os tá provista a realização de
novas exporiêncios do soparação de urânio com (1) o uso do ancis de vedação com furo do munor
diâmetro a fim de eliminar da melhor maneira possível a possibilidade da mistura entre gases de
composição isotópica diferente, (2) a colocação de um pequeno cilindro do teflon perfurado na entrada
do eixo tubular inferior, de modo a obter-se a mesma resistência do escoamento para o produto e o
rejeito da separação o (3) a modificação do labirinto inferior no sentido do diminuir a reação entre o

e os vapores de óleo presentes neste labirinto.

3— Potencial de Separação da Centrífuga na Separação dos I só topos de Urânio

O potencial de separação da centrífuga ô l l , para processos de separação assimétricos, é
calculado a partir dos fatores de separação parciais a e P e da vazão de alimentação L com auxílio da
equação (26). Embora no presente caso a assimetria do processo de separação não seja proveniente do
ajuste das vazões do produto e do rejeito, mas parece resultar de características da centrífuga e do gás
que está sendo processado, convém calcular os valores do potencial de separação com os dados obtidos
nas experiências de enriquecimento dinâmico e compará-los com os valores obtidos por GFiOTH e
colaboradores' ' '. Aplicando então a equação (26) para valores de a, P e L extra/dos das curvas do
enriquecimento em função da vazão de alimentação apresentadas nas Figuras 25 e 26, obtém-se as curvas
de ÕU em função de L representadas na Figura 28.

As curvas da Figura 28 mostram que em ambas as experiências o potencial de separação passa
por máximo correspondente a vazões de alimentação compreendidas entre 0,045 e 0,050 g/min. Na
experiência n9 8, efetuada com a diferença de temperatura entre as tampas do rotor AT = 18,3°C, o
potencial de separação máximo é (ÔU) = 5 x 10~5 g/min e na experiência n? 11 realizada com a

max
diferença de temperatura AT = 19,5°C, o potencial de separação máximo é (6U)m a x = 7,3x 10 g/min.

O aumento (^U)m a x com o aumento de AT ocorre norque na experiência n° 11 a diferença de
temperatura entre as tampas do rotor se aproxima mais do seu valor ótimo de 2O,5°C do que na
experiência n° 8. A experiência n? 11 foi, na realidade, planejada para ser realizada com a diferença de
temperatura ótima. Todavia, devido ao ajuste imperfeito da corrente elétrica, que determina a produção
das correntes de Foucoult na tampa superior, nao foi possível atingir exatamente esta diferença de
temperatura.

O potencial de separação teórico de uma centrífuga é dado pela equação (58). No presente caso,
cor2 = 299,7 m/s T = 318°K e Z =66,5 cm. Introduzindo estes dados na equação (58) e lembrando que
para o UF6 pD = 2,35 x 10"4 g/cm/s, o potencial máximo teórico da centrífuga ZG3 seria igual a
(5U)Jnax =3,82 x 10"3 g/min. Comparando-se este valor com o valor encontrado na experiência de
separação realizada com AT r- 19,5°C, resulta que o potencial de separação máximo determinado
experimentalmente é apenas 0,019 ^>U)mux . Este valor é extremamente baixo em comparação com os
potenciais de separação máximos de 0,70 (ÓU)* e 0,74 (ÔU) V, obtidos nas respectivas velocidades

iTioX ill 9 JC

periféricas de 252 m/s e 280m/s, por GROTH e colaboradores* 10,31) c o m a centrífuga UZIIIB.

O pequeno valor do potencial de separação máximo obtido na presente investigação provém do
pronunciado decréscimo do fator de separação do produto a, que ocorre com o aumento da vazão de
alimentação (Fiyuias 25 e 26) e parece ser determinado pela decomposição de UF6 no labirinto inferior
da centrífuga. Esta reação conduz, portanto, a um outro incoveniente da centrífuga ZG3, a saber, a
redução acentuada de seu potencial de separação máximo. Como a economia do processo de separação
está condicionada a esta grandeza, segue-se que a operação da centrífuga ZG3 é menos econômica do
que a da centrífuga UZIIIB.
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Uma outro duerença quo so nota em rolação aos valores dos potunciais do separocffo obtidos na
prosente investigação e aos do trabalho do GROTH e colaboradores'10-31', ó o intorvalo de vazões do
alimentação dontro do final ocorro o potência! do separação máximo. Assim, das medidas por nós
realizadas, resulta que os valores do (ÒU)ma)( estão situados no intervalo do vazões do alimontacão
compreondido entro 0,045 o 0,050 g/min, enquanto que os valores correspondente: encontrados pelos
pesquisadores alemães ocorrem em vazões do alimentação compreendidas entro 0,7 e 1,0 g/min. Esta
diferença resulta do fato do fator de separação a apresentar om nossas experiências um decrtíscimo
acentuado om pequenas vazões do alimentação, ao contrário do que sn observa com os valores do fator
do separação total obtido por GROTH e colaboradores, os quais somente mostram um decréscimo
sensível em vazões de alimentação superiores a 0,5<j/min.

Convém mencionar aqui que para obter os valores máximos dos potenciais de separação nas
vazões de alimentação mencionadas, GROTH e colaboradores realizaram medidas indiretas destas vazões,
pois com a centrífuga UZIIIB não era possível medir diretamente vazões de alimentação superiores a
0,42 g/min. Para isto os pesquisadores alemães estenderam o intorvalo de medida do fator de separação a
para vazões superiores a 0,42 g/min por meio de experiência do enriquecimonto estático, nas quais era
medida a variação de a em função do tempo. Conhecida então a quantidade de hexafluoreto de urânio G
presente no rotor e determinado o valor de a no tempo t, este fator de separação era considerado como
sendo o valor correspondente à vazão de alimentação L = G/t, cnso fosse possível operar a centrífuga
com esta vazão. Com o auxílio dos valores de a o L obtidos desta maneira no processo de separação
simétrico, GROTH e colaboradores estabeleceram graficamente a dependência entre o fntor de separação
total A = a2 o a vazão de alimentação, para vazões superiores às experimentalmente acessíveis com a
centrífuga UZIIIB. A partir dos valores de a e L extraídos destas curvas, estes pesquisadores construíram
então as curvas correspondentes de 6U em função do L, que forneceram os máximos acima
mencionados. Como a operação econômica da centrífuga ocorre nas vazões de alimentação
correspondentes às do potencial de separação máximo, suijue-se assim que na prática não é possível
obter-se o funcionamento econômico com Ú centrífuga UZIIIB. Todavia, os potenciais de separaçãu
medidos, que poderiam ser fornecidos por esta centrífuga, apresentam interesse teórico, pois permitem o
estudo do perfil de escoamento no interior do rotor, que foi apresentado no Capítulo I.

Na presente investigação foi também realizada uma experiência de enriquecimento estático, a
saber, a experiência n9 10, na qual so pretendeu determinar a variação do fator de separação parcial a
em função do tempo, com a finalidade de estender o inter alo de medidas a vazões de alimentação
superiores a 0,1 g/min. Todavia esta experiência não forneceu resultados reprodutíveis e, além disto, o
processo de separação não ocorreu simetricamente, apesar do ajuste simétrico das vazões do produto e
do lejeito, de modo que não teria sido possível aplicar o método utilizado por GROTH e colaboradores.

Finalmente, consideremos o potencial de separação máximo fornecido pela centrífuga ZG3 no
caso ideal em que não se verificaria a grande variação da assimetria observada. Nesta caso, os vai res
experimentais do fator de separação a estariam, situados no prolongamento do patamar observado na
região inicial da curva da a em função da vazão de alimentação representada na Figura 26. Utilizando-se
estes valores de a, constata-se que o potencial de separação da centrífuga aumenta continuamente sem
passar por um máximo no intervalo de vazões de alimentação apresentado no gráfico da Figura 28. Para
determinar então o valor máximo do potencial de separação seria necessário estender o intervalo da
medida de a e fi para valores da vaziio de alimentação superiores às do intervalo considerado. Como já
mostramos, não foi possível realizar esta extensão de medidas na presente investigação. Por outro lado,
os valores do potencial d<; separação calculados na hipótese de não ocorrer a variação da assimetria do
processo cte separação são comparáveis aos obtidos por GROTH e colaboradores. Nestas condições,
podemos lançar mão do valor do potencial de separação máximo encontrado numa das experiências de
separação efetuadas |,nr estes pesquisadores com a centrífuga UZIIIB para calcular o potencial de
separação máximo que deveria ser fornecido pela centrífuga ZG3. Além disto, GROTH e
colaboradores • verificaram que a relação dos potenciais de separação máximos medidos em duas
velocidades periféricas diferentes (6U)m a x •i/{àU)max 2 é aproximadamente igual à relação entre os dois
potenciais de separação máximos teóricos correspondentes a estas velocidades (SU)' /(ÓU)1

Para a centrífuga ZG3 ^ = 6 6 , 5 0 1 1 , ( u r ^ = 299,7 m/s e T 1=318°K) e para a 'centrl'fuga UZMÍB
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( Z , C3,5cm, (wr2 )2 =280m/s e T2=31O°K) da cqunção (58) resulta quo a relação entro os
potenciais de separação máximos teóricos 6:

T 2

Então, considorando que o potencial de separação máximo medido com a centrífuga UZIIIB nas
condições de operação apresentadas é (8U)mnx 2 = 2,2 x 10"3 g/min, resulta para a centrífuga ZG3:

Este valor é, portanto, o potencial de separação máximo que a centrífuga ZG3 forneceria para a ótima
diferença de temperatura entre as tampas do rotor de ATo t = 20,5°C, caso o processo de separação
ocorresse simetricamente e não se verificasse qualquer variação na simetria do processo. Nas experiências
de separação previstas com as modificações anteriormente mencionadas, também deverá ser verificada a
confirmação deste valor do potencial de separação máximo.

4-CONCLUSÕES

A separação dos isótopos de urânio, na forma de hexafluoreto, realizada na presente
investigação com a centrífuga a gás, modelo ZG3, de contracorrente estabelecida por convecção térmica,
operando com a velocidade periférica de 300 m/s e a temperatura do rotor de 45°C, permite chegar às
seguintes conclusões:

1. O comportamento mecânico da centrífuga foi plenamente satisfatório com a passagem de
vapor de hexafluoreto de urânio através da máquina durante os períodos de funcionamento utilizados.

2. As dificuldades determinadas pela agressividade química do hexafluoreto de urânio residem
na reação deste composto com o material dos anéis de vedação e com os vapores de óleo presentes nos
labirintos da centrífuga. Estas dificuldades, embora não perturbem o funcionamento mecânico da
centrífuga, parecem influir no processo de separação. Alem disto, os produtos de decomposição sólidos
formados nestas reações podem chegar a obstruir os orifícios na saída do gás do eixo tubular superior
limitando assim o período de separação contínua dos isótopos em questão. Os produtos de
decomposição voláteis impurificam a fonte iõnica do espectrômetro de massas, contribuindo assim a
diminuição do período de realização das análises isotópicas. A decomposição química do hexafluoreto de
urânio é mais pronunciada no labirinto inferior, do qual é retirado o produto da separação.

3. As experiências efetuadas permitiram estabelecer definitivamente o modo de operar que
permite a realização contínua da separação dos isótopos e da análise isotópica.

4. As experiências de separação realizadas em refluxo total conduziram à determinação do
máximo fator de separação total A quu é iyual a 1,195. À este valor corresponde para o processo de
separação simétrico, o fator de separação parcial do produto de 1,093, ou seja, um enriquecimento de
9,3%. A diferença de temperatura entre as tampas do rotor na qual o fator de separação máximo foi
obtido é igual a 20,5 ± 0,5°C.

5. O máximo fator de separação total determinado experimentalmente é praticamente igual ao
fator de separação calculado, em condições de refluxo total, segundo a teoria da centrífuga
contracorrente desenvolvida por MARTIN e KUHN ( 6 0 ) . Este valor máximo é ainda igual a 92% do fator
de separação máximo teórico, que a centrífuga pode fornecer quando a contracorrente no interior do
rotor apresenta o perfil de escoamento ótimo. A proximidade destes dois fatores de separação máximos
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mostra quo, em refluxo total, a centrífuga possui uma elevada oficiôncia na separação dos isótopos de
urânio e que o perfil de escoamento real da contracorrente no interior do rotor não diverge muito do
perfil de oscoamento ótimo, quando a diferença de temperatura entro as tampas do rotor, responsável
polo estabelecimento da contracorrente, 6 igual a 20,5°C.

6. Nas experiências de separação realizadas cm condições de produção, o enriquecimento
diminui com o aumento da vazão de alimentação, como requer a teoria da centrífuga contracorrente.
Todavia, o procosso de separação ocorro assimetricamente, apesar do ajusta das vazõos do produto e do
rejeito para o corte 0 = 0,5. Para pequenas vazões de alimentação, o entiquecimento do isòtopo 2 3 5 U é
sempre maior do que o respectivo empobrecimento e vem acompanhado de uma pequena variação na
assimetria do processo de separação. Com o aumento da vazão de alimentação, o enriquecimento
apresenta um pronunciado decréscimo, que corresponde a uma grande variação na assimetria do processo
de separação.

7. A assimetria observada para pequenas vazões de alimentação é atribuída à maneira com a
qual se realiza o aquecimento da tampa superior do rotor. Este tipo de aquecimento determinaria o
estabelecimento, entre as tampas do rotor, de gradientes de temperatura em direção axial, os quais
variam em função do raio do rotor, de modo a favorecer o enriquecimento realizado pela corrente
descendente na região axial da centrífuga.

8. A variação da assimetria do processo de separação, que se observa com o aumento da vazão
de alimentação, é interpretada como sendo proveniente do aumento da reação de decomposição do
hexafluoreto de urânio que ocorre nos labirintos da centrífuga. Como esta reação é muita intensa no
labirinto inferior, as vazões do produto, que entram no oixo tubular inferior, são na realidade maiores do
que as vazões medidas, determinando assim uma diminuição no enriquecimento, que é maior do que a
prevista a partir das vuzões medidas. Desta maneira, com o aumento da vazão de alimentação -.
portanto, da vazão do produto, ocorreria um aumento correspondente na extensão da reação cio
decomposição, de modo que as vazões do produto medidas seriam cada vez menores do que as razoes
reais, que entram no eixo tubular e suo responsáveis pela diminuição do enriquecimento.

9. Em virtude da grande variação da assimetria do processo de separação, o potencial de
separação máximo, medido para uma diferença de temperatura entre as tampas do rotor que se encontra
próxima da diferença de temperatura ótima, apresenta um valor que é igual a apenas 2% do potencial de
separação máximo teórico da centrífuga. Este pequeno valor do potencial de separação máximo e a
pequena vazão de alimentação, na qual este máximo ocorre, limitam seriamente o valor econômico da
centrífuga na sua operação em condições de produção de urânio enriquecido.

10. Devido à grande resistência de escoamento dos eixos iui ulares da centrífuga, a máxima
vazão de alimentação de UF6 introduzida no rotor sob a pressão axial de 1 Torr foi igual a 0,1 g/min.
Nestas condições, caso fosse possível obter um potencial de separação máximo idêntico ao calculado por
comparação com os dados de GRQTH e colaboradores'10 '31 ', a centrífuga não poderia ser operada de
modo a fornecer este potencial de separação máximo, pois para atingi-lo seria necessário utilizar vazões
de alimentação superiores a 0,1 g/min.

ABSTRACT

The uranium isotope enrichment is studied by means of the countercurrent gas centrifuge driven by thermal
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rsyardtng the gas centrifuge isotope separation procettni*:description is given of (a) the transfc and purification of the

uranium hexafluoricte used as process gas in the present investigation; (b) the countercurrent centrifuge ZG3; (cl the

system designed (or lhe introduction and extraction of the process gas from the centrifuge; (d) the measurement of thB

process gas flow rate through the centiifuge; (e) the determination of the uranium isotopic abundance by mass

-«pectrometry; (f) the operation and mechanical behavior of the centrifuge and (g) the isotope separation expeiinumts.

performed, respectively, at total reflux and with production of enriched material. The results from the separation
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i at total roilux ore dljcussud In terms of the enrichment fnctor variation with the magnitude and

flow profile of the countercurrent olvon by the tompuroture dlffercnco batwoon the rotor covert. As for at thu

separation experiments with production are concurnod, the discussion of tholr results Is presented through the

variation of the enrichment foctor as a function of tho flow rote, tho obsorved asymmetry of the process and

the colculoted seporativo power of tho cantrifuou. f
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