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APRESENTACAO

O Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares — IPEN sente-se satisfeito e
honrado por ter contribuido para a reimpressdo deste trabalho do Dr. ivo Jordan,
Professor titular do Instituto de Quimica da Universidade de S3o Paulo e um dos
colaboradores do IPEN. '

Na ocasido em que o Prof. Jordan programou seu trabalho, em 1958, ele exercia
atividades de pesquisa e de ensino na Escola Politécnica da mesma Universidade, tendo
recebido da alta administragdo da Comiss3o Nacional de Energia Nuclear — CNEN todo o
apoio necessédrio 3 consecu¢do de seus objetivos.

A pesquisa original, publicada com o mesmo titulo, em 1966, continua sendo
um dos temas mais atuais e importantes da tecnologia nuclear.

O IPEN, ao langar esta reimpressdo, estd certo de contribuir com os estudiosos

brasileiros que se adentram na pesquisa e desenvolvimento das questdes ligadas 3
separagZo isotopica.

A Superintendéncia
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SEPARACAO DOS ISOTOPOS DE URANIO PELO PROCESSO
DA CENTRIFUGAGAO EM FASE GASOSA

Ivo Jordan

RESUMO
[,{.' et fo. .10 ‘5

©-presente--trabetho - tratevdo. onﬁdo do enriquecimento isotbpico de urlinio realizado com hexufluoreto de
urdnio, em fase yasosa, por meio da centrifuga de contracorrente estabelecida por convecg8o térmica, que—foi
desanvolviua..como..modelo 2G3 por Groth-e-Beyerier Apbs—a -apresentaclio sucinty—tioT findamanios iebricos da -
separsc#o’ e eH10pos “estively ptp.,.ww-wmdmrliuﬂ%-«&o‘oﬁtw\d transferdneia e purificacho do
hexafluoreto utilizado, a centrffuga contracorrente 2G3, o sistema destinado A Introdugo e extraglio do hexafluoreto
de centrifuga, a medida do fluxo de hexafluoreto atravds da centrffuga, 8 determinaecdo da relacdo ds abunddncie
isotbpica de urBnio feita por espectrometria de massas, a operacio e o comportamento mecanico da centrifuga, assim
como, as experidncias de separacfo isotdpica realizada em condigBes de refluxo total @ em condigtes de producdo de
ur@nio enriquecido. Os resultados obtidos nas experidncias de separacdo em refluxo total sdo discutidos em termos da
variagfo do fator de separagfo com a grandeza e o perfil de escoamento da contracorrente por intermédio da diferenca
de temperatura estabelecida entre as tampas do rotor. Quanto aos resultados fornecidos pelas experidncias de separacio
om condigbes de producdo, sua discussio é apresentada atravds da variaglio do fator de separagdo em fun¢do do fluxo,
de assimetria do processo observada e do potencial de separagfo da centrifuga.

INTRODUGAO

A idéia da possibilidade de separar os componentes de uma mistura isotopica por meio de um
carnpo centrffugo foi sugerida por LINDEMANN e ASTON'55%) em 1919, Todavia, as primeiras
experiéncias realizadas neste sentido por JOLY e POOL41) no ano seguinte com centrffugas bastante
rudimentares ndo lograram alcangar o éxito desejado. Somente mais tarde, em 1939, ap6s a construgao
das centrifugas a gés, realizada por BEAMS!3) na Universidade de Virgfnia, tornou-se possivel a
separacdao de isOtopos estiveis, como os de bromo e de cloro, com resultados plenamente
satisfatorios!4+38!

O estudo da separacido de isOtopos, por centrifugacdo em fase gasosa, comegou realmente a
despertar interesse teOrico e pratico, quando, durante a Segunda Guerra Mundial, surgiu o problema da
producdo em larga escala de urdnio enriquecido de seu isbtopo 223U, Nos Estados Unidos foram entdo
desenvolvidas, por BEAMS e colaboradores(s’, as centr{fugas com evaporagdo, concorrente e
contracorrente, destinadas 3 separacdo dos isbtopos de uranio, na forma de hexafluoreto, enquanto que,
sob a orientagao de COHEN(22}, pesquisadores norte-americanos e britanicos estabeleciam as bases da
teoria geral da separacdo de isOtopos estaveis para estes trés tipos de centrffugas. Tendo-se verificado,
nestes estudos, que a centrifuga contracorrente, originalmente proposta por UREY ‘75’, apresentava a
maior eficiéncia de separacio, centrffugas deste tipo foram contrufdas em 1941 por empresas
norte-americanas e montadas numa instalagdo pildto, na qual funcionaram com sucesso em relagdo ao
grau de separag¢do previsto pela teoria'’"’, Ao mesmo tempo, na Alemanha, GROTH e
colaboradores!?1), visando também a separacdo dos isOGtopos de uradnio, iniciaram a construgdo de
centr(fugas a gds, baseadas no princfpio adotado por BEAMS, enquanto que MARTIN e KUHN {60!
desenvolviam uma teoria semelhante & de COHEN para a centrffuga a gés de contracorrente estabelecida
por convecgdo térmica.

Aprovada para publicagio em Marco/1980.
Nota: A redacdo, ortografia, conceitos e revisdo final sfo de responsabilidade do Autor.



Os trabalhos tebricos e experimentals roalizedos pelos pusquisadores norte-americanos permi-
tiram que, ainda durante a Segunda Guerra Mundial, fosse elaborado nos Estados Unidos o projeto de
uma instalacio de separagBo dos isétopos de urnio por centrifugacdo, com a finalidade de produzir em
larga escala urdnio enriquecido em 80% de 235y(6), Todavia, nesta época, os estudos da separagdo de
isbtopos por difusdo gasosa se encontravam em fase mais adiantada do que os de centrifugacdo. Por esta
razfio, decidiu-se abandonar por completo a execugdo do projeto de centrifugagdo, embora tivesse sido
estimado que o custo de sua instalacdo seria ligeiramonte inferior ao da instalagdo gasosa(s'. Resultou
desta decisdo que, nos Estados Unidos, durante mais de 15 anos, ndo se registrou praticamente nenhum
progiv... no desenvolvimento de centr(fugas para a separacdo de isOtopos, permanecendo ainda
interditada a publicagdo dos trabalhos realizados neste setor durante a Segunda Guerra Mundial.

Por outro lado, terminadas as hostilidades, GROTH e colaboradores“o'zg's"32’ continuaram,
na Alemanha, o desenvolvimento deste processo de separagcdo de isbtopos, chegando a construir, até
1969, no ‘.stituto de Fisico-Quimica da Universidade de Bonn, trés modelos de centrifugas
contracorrentes cada vez mais aperfeigoadas, que designaram por UZIIB, ZG3 e 2G5, respectivamente.
Com a centrifuga, modelo UZIIIB, foi realizada em 1957 a separagdo dos isdtopos de urénio“o'm'm’,
tendo-se obtido resultados plenamente satisfatérios. As centr(fugas, modelo Z2G3, foram adquiridas pela
Comissdo Nacional de Energia Nuclear(“), enquanto que a centrffuga, modelo <G5, também foi
utilizada por GROTH e colaboradores!19:29) para a realizagdo das experiéncias de separagdo de isbtopos
de argbnio e de uranio. Pretendiam estes pesquisadores construir ainda centrffugas de maiores dimensGes
do que as do modelo 2G5, assim como instalar uma cascata de separagdo de isOtopos de urdnio
composta de 7 centr(fugas(zs'zg); todavia, os dados experimentais relativos a estas unidades e & cascata
de separagdo projetada ndo foram publicados.

As centrifugas desenvolvidas por BEAMS ¢ GROTH se baseiam no mesmo princfpio de
construgdo, a saber, um rotor cilfndrico e 6co em movimento de rotagdo e suspenso entre dois tubos
finos, de alta elasticidade, que funcionam como o eixo de rotagdo vertical e permitem a introdugdo e
retirada do gas da centrifuga. O rotor, acionado por um motor preso ao tubo superior, gira liviemente
com elevada freqliéncia e a estabilizagdo do movimento de rotagdo ¢ obtida mediante o emprego de
dispositivos especiais, os mancais de amortecimento. Com exce¢io de detalhes de natureza mecanica e
das dimensdes, as centrifugas de BEAMS e de GROTH diferem entre si pela mancira segundo a qual é
produzida a contracorrente gasosa no interior do rotor. Assim, enguanto que nas centrifugas americanas,
esta contracorrente ¢ obtida por meio da acdo de bombas externas, nas alemds, a contracorrente é
estabelecida por convecgdo térmica, conforme prevfa a teoria elaborada por MARTIN'E9?,

Na Unido Soviética, durante o perfodo compreendido entre 1946 e 1954, um grupo de
pesquisadores alemdes e soviéticos, sob a orientagdo dos cientistas alemies STEENBECK, SCHEFFEL e
ZIPPE, também se dedicou ao desenvolvimento de centrifugas a gas para a separagdo dos isbtopos de
urénio‘sa’. Inicialmente, este grupo construiu centrffugas longas, no interior das quais a contracorrente
gasosa era produzida por meio de um disco estaciondrio e pela a¢do de forgas de Coriolis, o
comportamento desta contracorrente tendo sido analisado em detalhes por STEENBECK 72!, Mais tarde,
em 1954, ZIPPE83) gesenvolveu ainda na Unidio Soviética uma centrifuga curta, baseada num principio
de construcdo inteiramente diferente do utilizado por BEAMS e GROTH. Em época posterior no ano de
1954, nenhuma informagdo foi tornada publica em relagio ao desenvolvimento das centrffugas soviéticas.
No proprio trabalho de ZAVORONROQV e SAKODYNSKIJ(go’, do Instituto Karpov de Fisico-Quimica
da Universidade de Moscou, publicado em 1962, que apresenta as diretrizes adotadas no desenvolvimento
dos diversos processos de separagdo de isdtopos estdveis e cita ns trabalhos de GROTH, nenhuma
referéncia é feita em relagdo as realizagBes soviéticas no campo da separagdo de isbtopos por
centrifugacdo.

As centrifugas curtas construfdas por zippe 183) apresentam um rotor cilfndrico e 6¢co apoiado
sobre uma agulha flex{vel, que atua como cixo de rotacdo vertical. O acionamento do rotor é realizado
na sua tampa inferior e o movimento do rotor, que se did com eclevada freqiéncia de rotagdo, é
estabilizado, de um lado, através da rotacdo da agulhia no interior de uma cavidade existente numa chapa
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elasticamente centrada e, de outro lado, gracas & presenca de um amortecedor magnético na parte
superior do rotor. introduzido o g&s através do eixo tubutar superior, sua retirada do rotor é efetuada
por meio de tubos de Pilot concéntricos, sendo um destes tubos responsével pela producio da
contracorrente no interior da centrffuga, gracas 4 redugdo da velocidade tangencial do gés. Estas
centrifugas conduziram a resultados plenamente satisfatérios na separagdo dos isb6topos de urédnio,
apresentando, na opinido de ZIPPE, nftidas vantagens em relagdo aos outros tipos de centrifugas
mencionados e também em relagdo ao processo da difusio gasosa.

A importancia da centrffuga a gis como um meio capaz de fornecer urdnio enriquecido para a
producBo de energia de origem nuclear em reatores de poténcia, foi plenamente apreciada na Segunda
Conferéncia Internacional das Nagdes Unidas sobre os Usos Pacfficos na Energia Atomica, realizada em
Genebra, em 1958, Neste congresso foram apresentados trés trabalhos sobre o processo de centrifugagdo
por BEAMS!®) GROTH!32) ¢ KISTEMAKER'53), respectivamente. O primeiro destes trabalhos relata
parte do estudo efetuado por BEAMS e colaboradores durante a Segunda Guerra Mundial e se refere
exclusivamente 3 verificagdo da teoria de COHEN22) para os trés tipos de centr(fugas anteriormente
mencionados. O segundo trabalho apresenta os progressos realizados por GROTH e colaboradores na
construcdo da centrifuga, modelo ZG3, enquanto que no terceiro trabalho sdo analisadas por
KISTEMAKER e colaboradores as possibilidades economicas do processo de centrifugagdo para pequenos
anriquecimentos de uranio, chegando-se neste caso a resultados francamente favordveis quando
comparados com os do processo da difusdo gasosa.

Em vista dos éxitos alcangados pelos pesquisadores europeus e das potencialidades econdOmicas
do processo, em 1958 a Comissdo Norte-Americana de Energia Atdmica deciciu retomar o estudo da
separagdo dos isbtopos de urdnio por centrifugagio em fase gasosa, considerando-o suficientemente
promissor para a execugdo de um amplo programa de desenvolvimento. Dentro deste programa,
zIppel8t) reproduziu, de 1958 a 1960, na Universidade de Virginia e sob a supervisio de BEAMS, as
centrffugas curtas que havia construfdo na Unido Soviética. Estas centrifugas forneceram excelentes
resultados, quer do ponto de vista mecanico, que em relagdo a potencia consumida, que é de apenas 10%
da consumida no processo da difusdo gasosa, embora o custo de separagdo ainda fosse cerca de 20 vezes
mais elevado do que o deste processo, para um prego unitério da centrffuga de US$ 1000.

Além de incentivar estas pesquisas fundamentais, o programa de desenvolvimento, elaborado pela
Comissdo Norte-Americana de Energia Atdmica, previa a concessdo de majores estimulos & iniciativa
privada norte-americana para a produgdo industrial de centrifugas destinadas ao enriquecimento isotépico
de urédnio. Neste sentido, até o ano de 1960, as firmas ‘“General Electric Co.”,” Thor-Westcliffe Research,
Inc.”” e ““Decker Corporation’” haviam mostrado um grande interesse em participar deste ramo de
atividaay ,|1,39.68) '

Na Republica Federal Alema3, a firma “Degussa’ manifestou o mesmo interesse pela construgdo
de centrifugas, a qual iniciou em 1959 sob a orientagdo de ZIPPE(BH. Esta firma patenteou em 1960
uma centrifuga contracorrente curta, que apresenta caracter(sticas mecanicas e consumo de poténcia
semelhantes 3s das maquinas construfdas por ZIPPE nos Estados Unidos, porém pode ser manufaturada
industrialmente a um prego de US$ 235. Para o enriquecimento de uranio, esta centrffuga conduz a um
custo de separagdo aproximadamente igual ao dobro do correspondente ao processc da difusdo gasosa,
existindo porém a possibilidade de reduzir este custo mediante o aumento da eficiéncia de separagdo da
méquinall.81),

Os trabalhos de pesquisa e de desenvolvimento de centrffugas 3 gas realizados durante a Gltima
decada, convenceram finalmente a Comissdo Norte-Americana de Energia Atdomica, que num futuro
préximo, o processo da centrifugagdo iria competir economicamente com o da difusdo gasosa no caso de
enriquecimento isotdpico de uranio. Contribuiu para esta mudanga de atitude o trabatho de ZIPPE(BZ),
publicado em princfpios de 1960, no qual uma comparagio bastante objetiva é efetuada entre os dois
processos de separagdo. Temendo, entdo, a disseminagio da tecnologia do processo de centrifugagdo
entre pafses ndo possuidores de armamentos nucleares e sentindo-se, ainda, obrigada a proteger o
investimento governamental de 3 bilhdes de dolares nas usinas de difusdo gasosa contra a possivel



conc.réncla de material ffssil mais barato, esta entidade decidiu, em meados de 1960, proibir a
publicagio de qualquer informagdo técnica ou operacional relativa as centrffugas em desenvolvimento
nos Estados Unidos!!). Idéntica proibigio foi estabelecida, meses mais tarde, na Republica Federal
Alemf e na Holanda‘z’. Nestas condigdes a partir de fins de 1960 ndo se conhece nada acerca no
progresso que o estudo deste processo de separagdo de isbtopos vem alcangando nestes trds palses.

Tomada a decisio de interditar a divulgagdo dos aspectos tecnolbgicos do processo de
centrifugacio, a Comissdo Norte-Americana de Energia Atdmica ainda ampliou consideravelmente suas
atividades neste campo, tendo elaborado, em 1861, um programa ainda mais extenso do que os
anteriores, 0 qual obedece &s seguintes diretrizes: (1) manuteng¢do, sob contrato, das pesquisas basicas
que vinham sendo realizadas na Universidade de Virginia; {2) operacdo em escala experimental, pela
firma “Union Combide Nuclear Corp.”’, de centrifugas incorporando a tecnologia até entdo conhecida e
{3) construgdo de modelos mais avangados de centrffugas em colaboragdio com a indastria. Convém
acrescentar que a despesa prevista para a execugdo deste programa era de 2 a 3 milhdes de dolares
anuais, em compuracdo com 500.000 dolares gastos no mesmo setor em 1960(2’, e quée atualmente
empresas, como a ‘‘General Eletric Co.”, “W. R. Grace and Co."” e "’Electro-Nucleonics, Inc.” estdo
participando ativamente deste programa 69.70)

A partir de 1960 o processo da centrifugacio t~mbém comegou a ser investigado no Japao.
Neste pals, os estudos tebricos e a pesquisa em escala experimental vém sendo conduzidos por um grupo
de pesquisadores do Instituto Tecnolbgico de Toquio, sob a orientagdo de OYAMA(48'49'5°'51'64'74’,
enquanto gque o desenvolvimento tecnolégico do processo estd a cargo do grupo industrial
“Toshiba"{76), As investigaces efetuadas até a presente data, que nio se encontram sujeitas a restrigGes
quanto 3 sua divuigacdo, tém fornecido resuitados satisfatorios na separagdo dos is6topos de argonio.

Embora a grande maioria dos trabalhos citados se limite a descrever o desenvolvimentn
tecnologico e a separagdo de isbtopos realizada com as centrffugas construfdas, a teoria do processo de
separacdo também mereceu a atengdo dos investigadores. Neste sentido, as teorias bésicas, apresentadas
por COHEN‘”’, para o caso geral de qualquer centrifuga, e por MARTIN e KUHN(GO), para o caso
particular da centrifuga contracorrente, sofreram um posterior desenvolvimento nos trabalhos de
KANAGAWA et al.!49:80.51) 05 ¢ KISTEMAKER'56! GROTH e WELGE'?!, PARKER!65.66) ¢
BERMAN(7'8'9). Finalmente, quanto aos aspectos econdmicos do processo, estes foram abordados, nao
somente nos trabalhos de KISTEMAKER e colaboradores‘ss) e de ZIPPE(BZ), como também nos
trabalhos de HAMEL (33} ¢ de BOTTGER!'6!.

O resumo histérico da separagdo de isGtopos estaveis pelo processo da centrifugacdo em fase
gasosa, que acabamos de apresentar, evidencia ndo soinente a importancia que, em diversos paises, vem
sendo dada a este processo de separagdo, como também a intensa atividade que esta sendo desenvolvida
neste setor por instituigdes de pesquisa e pela iniciativa privada. & ficil de compreender a razdo deste
acentuado interesse pela construgdo de centrffugas separadoras de isdtopos, quando se tém em mente
que estas mdquinas constituem o meio mais promissor, especialmente em palses destituidos de
instalagGes de difusdo gasosa, para a obtengcdo de combustivel nuclear baseado em uranio levemente
enriquecido de seu isdtopo 2°*U, Foi por este motivo que também a Comissdo Nacional de Energia
Nuclear decidiu considerar este processo de separacdo de is6topos mediante a aquisicio de trés
centrffugas desenvolvidas, como modelo ZG3, por GROTH e colaboradores.

Em fins de 1958 estas centrffugas foram instaladas, com a nossa participagdo, no Instituto de
Pesquisas Tecnolbgicas sob a orientagdo de GROTH e de seus colaboradores WELGE e NANN. A fim de
realizar trabalhos de pesquisa no campo da separagao de isdtopos estaveis, com o auxilio desta instalagdo
de centrifugagdo, descrita num trabalho de nossa autoria“‘z’, foi entdo criada neste Instituto, a Secgdo
de Separagdo de lsétopos. Dentro das finalidades desta Secgdio, subordinada a nossa chefia,
estabelecemos em 1959 o seguinte programa de pesquisas, dividido em trés partes a saber: (1) estudo da
separacdo dos isbtopos de argdnio; (2) estudos de espectrometria de massas e (3) estudo da separagdo
dos isotopos de urdnio. As duas primeiras partes deste programa foramm conclufdas em 1963 e os
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resultados obtidos, assim como o estudo tebrico da centr(fuga contracorrente, se encontram descritns
nos trabalhos de JORDAN e colaboradores!43:44.46,:46,47 e 79) 4 no trabalho de BULANG et al, (20},
A terceira parte, iniciada ainda em 1963 com os trabalhos experimentais relativos ao hexafluoreto de
urfinio, constituiu o objeto da presente tese.

A separaclo dos isbtopos de uranio, realizada na presente investigaglo, visa assim o estudo co
enriquecimento de uradnio natural de seu isbtopo pouco abundante 3351), na forrna de hexafluoreto, por
melo da centrifuga, modelo ZG3, na qual a contracorrente gasosa é estabelecida por convecglo térmica.
Esta investigagio, que ainda ndo havia sido efetuada com a centr(fuga em questdo, de um lado, tem por
finalidade verificar a possibilidade da aplicacio pritica da centrifuga & separaclo dos isbtopos em
questio e, do outro lado, tem por objoto complementar as teorias bésicas da centr(fuga contracorrente,
pois estas, por si sO, ndo sdo suficientes para permitir 0 cdlculo das grandezas que caracterizam o
processo de separagho. Assim, a teoria desenvolvida por MARTIN e KUHN(60), embora fornega relagdes
quantitativas, quando aplicada a gases pesados, como o hexafluoreto de uranio, vem afetada de grandes
incertezas decorrentes das enormes simplificagbes feitas na sua elaboragdo. Por outro lado, a teoria
estabelecida por COHEN‘ZZ), embora quantitativamente exata, é demasiadamente geral, de modo a
impossibilitar o cdmputo das grandezas necessarias & interpretagdo exata do processo de separagdo. No
estudo da dependéncia entre o enriquecimento e a vazdo do gis que atravessa a centr(fuga, esta teoria,
devido & sua grande generalidade, ainda falha no sentido de fornecer equagdes que ndo podem ser
resolvidas sem o conhecimento do perfil de escoamento da contracorrente no interior da centrffuga. Por
este motivo e, ainda, em vista da possfvel aplicagdo préitica da centrifuga, foi necessario investigar o
processo da separagio dos isbtopos de urdnio mediante a realizagdo de experiéncias de separagdo nas
quais o enriquecimento foi medido em fungdo dos parametros operacionais da centrffuga.

Em vista destas consideragBes, a presente tese obedece ao esquema classico da apresentagdo de
um trabalho experimental. Assim, no Capitulo! é feito um resumo da teoria da centrffuga
contracorrente dando-se énfase especial ao estudo das caracteristicas apresentadas pela centr(fuga de
contracorrente estabelecida termicamente. No Capitulo || é descrito o material utilizado, a saber: o
hexafluoreto de urdanio, e os cuidados tomados no manuseio e na purificagdo deste material. No
Capltulo IIl encontra-se a descricdo da aparelhagem usada, composta da centrffuga, ao sistema de
introdugdo e retirada do gas da centrifuga e do espectrometro de massas, assim como a descri¢do dos
métodos de medida empregados. No Capftwlo IV sdo apresentadas as experiéncias de separagdo realizadas
e, finalmente, no Capftulo V é realizada a discussdo dos resultados obtidos nestas experiéncias, a qual é
completada com as conclusges as quais se chegou na separacdo de isbtopos efetuada.

Durante a realizagdo do presente trabalho recebemos a prestimosa colaboragdo das Secgoes de
Acos Especiais, de Metrologia, de Matérias Primas Nucleares e de Transportes do Instituto de Pesquisas
Tecnolbgicas, da Citedra no 37 “Eletrotécnica Fundamental e Medidas Elétricas”” da Escola Politécnica
da Universidade de Sdo Paulo e da Secgdo de Ffsica do Estado Sélido da Faculdade de Filosofia,
Ciéncias e Letras da Universidade de S&o Paulo, A estas entidades consignamos os nossos agradecimentos.

Desejamos também agradecer ao Prof. Dr. Francisco Joio Humberto Maffei, Superintendente do
Instituto de Pesquisas Tecnolbgicas, pelo interesse que demonstrou e pelo estfmulo que nos deu durante
a realizacdo da presente investigagdo. Ao Prof, Maffei, como membro da Comissdo Nacional de Energia
Nuclear, se deve a instalagio das centrifugas neste Instituto e, sem as facilidades que sempre nos
proporcinou durante o desempenho de nossas atividades na Seccdo de Separag3o de Isbtopos, certamente
ndo teria sido possivel separar os isbtopos de uranio.

Outrossim, desejamos exprimir o3 nossos agradecimentos ao Assistente da Seccdo de Separagio
de Isbtopos, Bacharel em Fsica Hélio Cardoso Chagas, pela dedicagio e pelo esmero com que realizou as
medidas de espectrometria de massas. Ao Engenheiro Dalson Ravagnani, da Secgdo de Maquinas do
Instituto de Pesquisas Tecnolbgicas, pela ativa participagdo na realizagdo das experiéncias de separagio e
pelas proveitosas discussdes mantidas acerca do comportamento mecanico da centrifuga. Ao mecanico da
Seccdo de Separagio de Isbtopos, Benedito F. Sampaio, pela perfeicdo e eficiéncia que demonstrou na
construgdo do sistema de introdugdo e retirada de gas da centrifuga e pela colaboragdo que prestou
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durante o realizacBo das experiéncias de saparaglo. Ao funcionério da Secclio de Separaciio de Is6topos,
lzidoro Rublo, pelo sux(lio prestado durante a operaclio das centr(fugas v do espectrdmetro de massas,
Ao Bacharel em Fisica Ruy Borges da Silva, antigo colaborador da Secclio de Separagiio de Is6topos,
pela contribuicbo que, por diversas vezes, nos prestou na elucideclio de defeitos eletrbnicos do
ospectrdbmetro de massas. Ao Prof. Wilhelm Groth e ao Dr. Karl-Heinz Welge, do Instituto de
F(sico-Qufmica da Universidade de Bonn, pela cordlal hospitalldade com que nos acolheram durante 8
nossa estadia naquele Instituto em 1060 e pelas vallosas discussdes entfo mantidas sbbre diversos
aspectos da separacBo de is6topos de urdnio,

Finalmente, somos gratos 3 Comissdo Nacional de Energla Nuclsar pelo estigio que nos
proporcionou no Instituto de Ffiico-Quimica da Universidade de Bonn e pela assistdncia financeira
prestada na realizaciio do presente trabalho.

CAPITULO |

FUNDAMENTOS TEORICOS DA SEPARACAO DE ISOTOPOS POR CENTRIFUGACAO

A teoria da separaclio de isbtopos estéveis pelo processo da centrifugacdo em fase gasosa se
encontra desenvolvida de um modo completamente geral na obra de COHEN'22), Em um trabalho de
nossa autoria“:", apresentamos esta teoria para o caso especial da centr(fuga contracorrente,
completando a exposicdo com a discusséo dos trabalhos de LOS e KISTEMAKER(56) ¢ de GROTH e
WELGE“O), os quais se referem & centrifuga de contracorrente gasosa estabelecida por convecgdo
térmica.

Neste capltulo, temos em vista condensar esta teoria e a teoria geral da separagdo de isbtopos
estdveis, abordando apenas os tbpicos necessérios & interpretacdo teGrica da presente investigacdo. A fim
de evitar a necessidade de recorrer frequentemente A literatura original, a apresentagdo destas teorias seré
realizada de modo a encerrar a definicdo de todos os conceitos e a deducdo de todas as equagles que
sdo indispenséveis & perfeita compreensdo do assunto de que estamos tratando.

1 — Resumo da Teoria da Seperagdo de Isbtopos Estiveis

A separaclio dos componentes de uma mistura de isdtopos estéveis fundamentaimente ndo difere
da separagdo dos componentss de uma mistura qualquer. Todavia, em virtude da grande semelhanca
existente entre as propriedades ffsicas e qu/micas das moléculas isotdpicas, ndo se obtém uma separagdo
suficientemente grande, quando esta é levada a efeito através de um Unico processo, Por este motivo, na
realizagdo pratica da separagcdo de isbtopos, este processo é repetido inimeras vezes em uma instalag3o
formada de um conjunto de unidades idénticas, ligadas em série ¢ em paralelo, que recebe o nome de
cascata de separagBo de isOtopos. As unidades da cascata, que efetuam apenas uma separacio parcial da
mistura isotbpica, sdo denofminadas elementos de separsgio. Um grupo de elementos ligados em paralelo
na cascata e alimentados com material de mesma composicdo constitui um estagio. A cascata de
separagdo se compOe, assim, de um conjunto de estdgios ligados em série.

A separaciio de isbtopos, que serd considerada aqui, é a de uma mistura isotbpica binéria.
Através da operacdo do elemento ou da cascata de separaciio desejamos, entdio, aumentar a concentragdo
de um dos componentes desta mistura, ou seja, enriquecer a mistura deste componente, Chamaremos
este componente, que apresenta maior valor do que 0 outro e, geraimente, é o menos abundante na
mistura isotopica encontrada na natureza, de isbtopo dessjado.



7

As yrandezas que nos interessam no estudo de um elemento ou de uma cascata de separagio sdo
a vaziio da mistu-a isotbpica, expressa usualmente em mol/s, que designaremos por L, e a compaosigdo da
mistura, que serd dada em termos da fragio molar N do is6topo desejado ou em termos da relagdo de
abundancia R, Como a fragio molar do outro isétopo da mistura em questio ¢ (1 — N), a relagio de
abundancia é expressa por R =N/{1 — N), de modo que N = R/(1 + R).

Uma cascata de separagdo completa se compde de duas partes, a saber, a sec¢iio de
enriquecimento (‘’enriching section”) e a sec¢do de recuperagdo (’stripping section’’}. A seccio de
enriquecimento se destina % produ¢do de uma dada quantidade de material enriquecido do is6topo
desgjado com uma composigio dada. A finalidade da sec¢do de recuperaciio é a de diminuir a quantidade
da matéria prima que alimenta a cascata, gragas a recuperagdo do is6topo em questdo na fragdo
empobrecida proveniente da secgdo de enriquecimento. Nestas condi¢cGes, enquanto a seccdo de
enriquecimento é imprescind(vel para a obten¢do do produto da separacdo, a instalagdo da seccBo de
recuperagdo somente se justifica quando o valor da materia prima é suficientemente elevado.

A funcdo da cascata considerada é, entdo, a de separar a vazdo de alimentagfo F (mol/s) da
mistura isotbpica de composi¢do natural, que apresenta a fragdo molar N o do is6topo desejado, em duas
vazdes, a saber, a vazdio do produto P (mol/s), enriquecida do is6topo desejado, com a fragé~ ~olar Ny e
a vazdo do rejeitoW (mol/s), empobrecida deste is6topo, com a fragdo Np- O problema que surge agora
na operagdo da cascata com estas vazdes é establecer o esquema de ligagdo e as condigcbes de operacdo
dos elementos de separagdo que conduzem 3 cascata mais econdmica, isto é, dquela que opera com o
menor gasto total possfvel. A solucio deste problema constitui o principal objetivo da teoria da
separaco de isbtopos estéveis. Para atingir o objetivo visado, esta teoria trata os elementos e as cascatas
de separagdo sob dois pontos de vista inteiramente diferentes, que sdo apresentados em detalhe na obra
de COHEN!22) o primeiro destes pontos de vista se baseia simplesmente no principio da conservagiio
da matéria, enquanto que o segundo toma por base o conceito das vazGes de valor,

No resumo desta teoria, que temos em vista apresentar, pretendemos apenas lancar mdo dos
elementos que, provenientes da teoria em questdo, apresentam interesse a0 tratamento tebrico da
separagdo de isbtopos por centrifugacdo, a exposicdo ndo sendo portanto orientada no sentido de
fornecer a solucdo do problema acima proposto.

1.1 - Fatores de Separaclio

Consideremos o elemento de separacio mais simples, que é representado na Figura 1. Este
elemento recebe uma vazdo de alimentacdo L da mistura isotopica bindria com a fracdo molar N do

Alimentacao Fracao enriquecida
—— ———
N,R,L N R L
N]

E: Fracdo em pobrecida

Figura 1 — Elemento de separacdo simples
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is6to,,0 desejado e fornece duas correntes, uma parcialmente enriquecida do isbtopo desejado, o produto
da sepsraglio, de vazio L' e fragdo molar N’ e outra parcialmente empobrecida do mesmo isbtepo, o
rejeito da separago, de vazio L” e fracdio N". As relagdes de abudéncia da alimentagio, do produto e
do rejeito s#o R, R’ e R", respactivamente. Por definiclo, temas N’ <N <N’ e, portanto, R <R <R'.
Designando por corte a relogdo & = L'/L =L’/(L+ L"), vem L=0L e L" = (1 — 6)L, sendo 0 <O <1.

Definimos por fator de separagio da fragio ou da corrents enriquecida ou, sinda, do produto a
relagdo:

R N'/{1 - N')
= — &8 —————— (g > 1) (1
R N/(1 - N)

Analogamente, o fator de separagio da fraglo ou da corrents empobrecida ou, ainda, do rejeito é
definido por:

R N/ - N)
I R I T ‘

Podemos ainda definir o fator de separag3o total A por:

As — = ———— = q.f (3)

Qualquer uma das defini¢des (1), {2) e (3) mede o grau de separagdo obtida na opera¢do do elemento
simples. Uma outra medida deste grau de separagao é o fator de enriguecimento, definido por:

e=a — 1 (4)

Com auxflio da definigdo (4) e da defini¢do de a, resulta que o aumento da fracdo do isbtopo
desejado no produto é dado por:

N —N=¢€eN(1T -~ N) ' (6)

Para um pequeno enriquecimento, € << 1; neste caso, podemos admitir (1 —N)={1—~N’) e a
equacdo (B) pode ser escrita na forma:

N —N=¢€N(1? - N) {8)

Quando o isbtopo desejado apresenta uma concentrago muito pequena na vazdo de alimentagao, isto 6,
quando N <<1, segue da equagdo (6) que ¢=(N'— N)/N e este fator pode, entdo, ser expresso em
porcentagem.

O principio da conservagdo da matéria aplicado ao isétopo desejado fornece:

NL =0LN + (1 —8) LN"



de modo que:

N=0N + {1 ~0) N (7

introduzindo-se a equagfo (7) no primeiro membro da equagdo (6), resulta que, no caso de pequeno
enriquecimento, a diferenca entre as fragdes molares das correntes enriquecidda é dada por:

N = N" = —— N{1—N) (8)
1 -0)

Para o processo de separaglo simétrico em que 0 = 1/2, segue-se da equagdo (7) que o aumento
da fragdo molar na corrente enriquecida (N’ — N) é igual & diminuigdo da fragdo molar na corrente
empobrecida (N — N”). A partir desta condigdo, pode-se mostrar facilmente que neste processo a = f, de
modo que entdo R’ = aR e R” = R/a. Nestas condi¢des, da definicdio de A vem para o processo de
separagdo simétrico A = a®. Quando o processo de separagdo 6 assimétrico, o fator de separagdo a difere
de 3 e depende do corte §.

1.2 — Equagdes Fundamentais da Separagdo de Is6topos

Consideremos uma cascata construflda com os elementos de separagdo simples da Figura 1, a
qual apresenta estgios de tamanho diferente. Estes podem ser formados de um s6 elemento de tamanho
varidvel ou de diversos elementos de mesmo tamanho e figados em paralelo, cujo nimero é varidvel.
Geralmente, a ligagdo entre os estigios é realizada de modo que as fragées enriquecida e empobrecida
provenientes de cada estagio alimentam, respectivamente, os estigios imediatos superior e inferior, como
mostra o esquema da Figura 2, que representa uma parte da sec¢do de enriquecimento da cascata.

Para o estigio de numero s deste esquema, a vazdo de alimentagio com fragao molar N, ¢
designada por L, enquanto que OSL‘ é a vazdo da corrente enriquecida de fragdgo molar N°. e (1 — 0')
L’ é a vazdao empobrecida de fragdo molar N"s. Do est4gio S no topo da cascata e retirada a vazdo do
produto P com fragdo molar NP' Na sec¢do da cascata compreendida entre o estagio genérico s e o
estigio do produto §, isto é, na seccdo acima da linha imagindria m tragada entre os estdgios s e s+ 1 na
Figura 2, o balango do material, através do princlpio da conservagdo da matéria, exige que se verifiquem
as equagoes:

Oy =11 =0, 4 L, *P ' 9)
para a mistura isotOpica e

O LN ={(1

$°5 8 —03+1)Ls+1N“

s+ 1 + PN

+PNg = (1 -0, )L, p  (10)

i
f1~l+1

para o isotopo desejado.

A cascata que acabamos de considerar & uma cascata completamente geral no sentido de que
pode ser operada dentro de um grande intervalo de vazdes L, arbitrariamente escolhidas, com as mesmas
vazdes de alimentacdo, produto e rejeito de fracGes molares conhecidas. Quando esta cascata é formada
de elementos cujo fator de separacdo se encontra muito proximo da unidade, isto 6, quando
a— 1=¢e<<1, podemos tratar N e s como varidveis cont{nuas. Neste caso infinitesimal, os valores de L.
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variain pouco de estigio para estigio, de modo que podemos fazer L= Ly, Da equacio (D) resulta
ento 0, - (1~ 0, , ,) = P/L, Como P <<'L, se considerarmos ostégios afastados do topo S da cascata,
podemos admitir que a expresso anterior se anula; entdo temos 0. = (1~ 0. R 1). No caso infinitesimal,
o corte 0' é aproximadamente igual ao corte 0' + 1+ resulta, entio, que neste caso todos os valores do
corte 0 sBo aproximadamaente iguals a 1/2,

Quando a cascata considerada opera em condi¢des nfo estacionérias, L, 0. e N' sdio fungdes
que variam com o tempo. Neste caso, considerando ainda o esquema da Figura2, a equacdo de
conservagcdo da matédria (9) adquire a forma geral:

O by — (1 =0, ,4) Ly =T 1) 1)

onde T.(t) representa a quantidade da mistura isotopica que é transportada na cascata acima do estégio
s. Quando nlio hé perdas na cascata, esta quantidade ¢ definida por:

S oH
Tt =P+ I : (12)

j=e+1 Ot

Nesta definig8o, Hl ¢ a retengo ("'hold up”’} no estdgio j da cascata, isto é, a quantidade de material que
estd sendo processada no esthgio em questdo. No caso ndo estacionério, Hj é também uma funcdo do
tempo.

Analogamente, para o isdtopo desejado, a equacdo de conservagdo da matéria (10) apresenta a
forma;

0.L'N;(t) -1 - 0:+1) Ls+1N;,+1(t) = Ts(t) (13)

onde ‘r.(t) é a quantidade de isbtopo desejado que estéd sendo transportada na cascata acima do estagio s
e é dada por:

S i}
T, {t) = PNg(t) + =?+ —t Hij(t) (14)

i 1

Combinando as equagdes (11) e (13} resulta:

(1-6,, ) L,y I[N, (1) =N/ ()] =7, (t) = N(1)T, (1) (15)

Considerando agora o caso infinitesimal, como entdo N’ ndo difere muito de N", a equagao (8)
aplicada ao estagio s pode ser posta na forma:

€
N'.— N;’= (—?To_—) N;(' —N;) (16)

Podemos ainda admitir que, no caso infinitesimal, o segundo membro da equagdo (16) se mantém
inalterado, quando a equagdo é aplicada ao estigio s+ 1, pois neste caso N's(t) —-N"’(t) nio difere
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muits e N’ (t) ~ N". 1(t), Com esta aproximagdo estamos, na realidade, desprezando a retengdo

s+ 1

em um estégio; todavia, a aproximagdo é llcita, porque no caso infinitesimal temos Hl << ¥ H.

j+
Introduzindo-se, entSo, na equagdo (15) o valor de N"' + 1 Proveniente da equacgdo (18) aplicada ao
estigio s + 1 com a aproximagdo mencionada, resulta:

€
(=0, ) L, [Nt = N, (1) + ——— NJ(1 = N;)] =
(1-0,)

=7 (t) = NJ(t)T, (1) (17)

Passando ao limite de fungdes contfnuas, L, , , = L{st); N's > Nist); 7, > 7i{s,t); T'(t) - T(s,t); N"(t)
-N_, 4{t) > ~0dN(s,1)/3s e lembrando que no caso infinitesimal 0, =1/2, a equagdo se transforma em,

L(;'t){_ aNa(s,t) + 2eN{st) [1 — N(st)]}=7(st) — N(st)T(szt) (18)
s

Diferenciando, em relac8o a s, as equagdes (12) e {(14) postas na forma de integrais para o caso
infinitesimal, obtém-se:

0 -0
— T(st) = — H{st)
0 0

s t (19)
? ) = 9 H(st)N{st)]
2 T{s,t ™ [H s, s,

As equacdes diferenciais parciais {18) e (19), que descrevem os efeitos dependentes do tempo
em qualquer cascata do tipo infinitesimal, sdo conhecidas como as equagBes fundamentais da separagdo
de isbtopos.

No caso particular em que L ndo é uma fungdo do tempo t e quando a retengdo H ¢é
proporcional a L, isto é, H=hL, e portanto independente de t, da definicdo (12) vem T{(s,t) =P e nas
equactes (19) temos: 0T {s,t})/0s=0 e Or(s,1)/0s= - HON(s,t)/ot= -hL ON(s,t}/0t. Introduzindo-se estas
condi¢des na equacdo (18) e diferenciando em relacdo a s, obtém-se:

oN 0
h — = — [
at Jds

Q

N

oo LN = N) — PN] (20)

N|r

Esta equacdo apresenta uma solu¢do simples quando L & constante, como serd visto mais tarde.

1.3 ~ Potencial de Separagio

A andlise até aqui apresentada, que se baseou simplesmente nas definicdes de a e de 0 e no
principio da conservagdo da matéria, levou em conta apenas um tipo de elementos de separacdo, a saber,
o elemento de separagdo simples representado na Figura 1. Esta analise pode ser extendida acascatas
compostas de gualyuer tipo de elementos de sepsracio, mediante a introdugdo do conceito das vazbes de
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valor, considerando que, tanto o elemento de separagdo como a cascata, através de seu efeito separador,
produzem uma variagdo no valor de uma quantidade de material separado, Entendemos, aqui, por vazdo
de valor, uma fungdo U que representa o valor de uma dada quantidade de material separado. Nestas
condigdes, 8 produgfio de valor resultante da separagdo de isGtopos realizada por um elementoou pela
cascata é dada pela variagfo da fungio U,

A vazdo de valor U é expressa pelo produto entre uma vazao de material e umafungiio de
valor. Assim, para a cascata anteriormente considerada, as vazdes de valor do produto, do rejeito e da
alimentagdo sdo dadas por U, = PV(N,), UW = WV(NR) e U, =FVIN ), respectivamente, onde V(N,),
VINg) 8 VIN ) sdo as funcGes de valor do produto, do rejeito e da alimentacdo. Durante a operagdo da
cascata, a variacdo total no valor é expressa por:

AU = Up + Uy — U = PV(N,) + WVINg) — FVI(N,)

Para um elemento de separacdo, a variagio da vazao de valor §U, isto é, o valor produzido pelo
elemento quando estd separando isGtopos, recebe o nome de potencial de separagdo (‘‘separative
power"’).

Consideremas entio o elemento de separagdo simples representado na Figura 1, que é
alimentado pela vazdo L da mistura de fragdo molar N. O potencial de separagdo deste elemento, por
definigdo, ¢ dado por:

SU=0LV(N) + (1 —0) LV(N’) — FV(N) (21)

lembrando que L'=6L é a vazdo do produto de fragdo molar N’ e L" =(1 — @)L é a vazdo do rejeito de
fracdo molar N”’,

No caso infinitesimal, em que a— 1=¢€ << 1, expandindo V(N’) e V(N'’) em série de Taylor
em relacdo a N e levando em conta a equagdo (6) e as equagdes de conservagdo para as vazdes da
mistura e do isdtopo desejado, resulta da equagdo (21):

0 Le? d?*V(N)
= —— — ——— [N(1 - N)J? (22)
=172 ane L !

Considerando, agora, qua a produc‘é'o de valor de um elemento, ou seja, seu potencial de separa¢do, ndo
depende da concentracdo do is6topo que se deseja separar, devemos ter na equacdo (22):

d?Vv (N}
IN(1 — N)J? -d—N(z——’ =1 (23)

Nestas condicGes, o potencial de separagcdo de um elemento simples no caso infinitesimal é dado por:

U= —— — (24)
2
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A fun,du de vator V(N) é determinada a partir da resolugao da equacdo diferencial (23), tondo em vista
gue V(N) é m(nimo e nulo, quando N=N , isto 8, VIN ) = dV(No)/dN =0.

No caso de elementos de separagdo simples com valores grandes de «, a deducdo do potencial
de separacdo é feita de maneira anidloga, exigindo porém a consideragdo do tipo do processo de
separagdo. Entdo, para o processo de separagdo simétrico, o potencial de separacéo é:

(a — 1) Ina
at+ 1

U =1L

(25)
enquanto que para o processo de separagdio assimétrico, como mostrain BULANG, GROTH et al.'20) o
obtém:

a{ff = 1) Ina - {a — 1) Inp
af - 1

U =1L

(26)

A capacidade de separagdo de um elemento é determinada pela vazdo e pelo enriquecimento do
isbtopo desejado, de modo que sua medida quantitativa deve ser dada por uma fungdo que dependa
simultaneamente destas grandezas, isto é, de L e de a. As equagdes (24, (25) e (26) mostram entdo que
o potencial de separagdo pode ser encarado como sendo uma medida da capacidade de separagdo de um
elemento.

Na teoria da separagdo de is6topos por centrifugagdo é de fundamental importancia o elemento
de separagdo infinitesimal do tipo contracorrente. A expressdo do potencial de separagdo deste elemento
pode ser deduzida, imaginando o elemento situado entre dois reservatorios grandes, um inferior e outro
supefior, os quais contém, respectivamente, M mols da mistura isotbpica, na qual a fragdo molar de
isbtopo desejado é N, e M’ mols da mistura com uma fragdo molar N’ ligeiramente maior que N. Durante
sua operagdo, o elemento introduz P mols da mistura, contendoT mols do isdbtopo desejado, no
reservatOrio superior e retira a mesma quantidade do reservatério inferior. Em virtude deste transporte
de material ocorre um aumento na fragdo molar do is6topo desejado no reservatbrio superior, que é
dado pela expressdo AN’ = (N' M’ +7 }/(M’ +P) — N’,= (1 — N'P)/{M’ + P), e uma diminuigdo na fragio
molar deste isbtopo no reservatorio inferior, expressa analogamente por AN = {1 — NP}/(M ~ P).

O potencial de separagdo deste elemento é entdo dado pela soma das variagbes no valor da
quantidade de material separado, que se verificam nos dois reservatéorios; assim:

U= §[M'VIN)] +8[MVINI]I = (M +F) V(N + AN’) — M'V(N'} +
(27)
+ (M - P) V(N — AN) — MV(N)

Expandido as fungbes de valor em série, substituindo AN’ e AN pelas expressdes dadas acima e
lembrando que no caso infinitesimal N° =N, de modo que a diferenca V(N') — V(N) pode ser
considerada nula, resulta da equacdo (27) uma expressio contendo dV(N’)/dN’ e dV(N)/dN. O
desenvolvimento em série de dV{N')/«IN' permite obter para o caso infinitesimal (N’ =N):

d>V(N)
S5U= (71— NP) (N’ = N) ———n""
(7 ) | ) N (28)
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Utilizando, agora, a fungdo de valor determinada pela equagdo (23), segue-se da equagdo (28) que o
potencial de separagdo de um elemento infinitesimal contracorrente é expresso por:

{1 =NP) (N’ = N)
[N{(1 — N)]?

(29)

58U

A quantidade de 7, isto é, a quantidade do is6topo desejado que é transportada de um reservatorio a
outro, é chamada transporte de material desejado. O fator T — NP da equagdo (29) é o transporte
resultante no funcionamento do eclemento contracorrente e determina o enriquecimento do material
presente no reservatorio supeior.

A importéncia do potencial de separagdo reside no fato de que o nimero total de elementos de
separag¢do para produzir uma variagio AU na vazdo de valor da cascata é dado por n=AU/8U. Entdo,
para um dado valor de AU, determinado pela vazdo do produto P, para vazdes de alimentagdo F e do
rejeito W dadas, e pelas fragGes molares N, NR e No, a cascata de separagao podera ser instalada com o
menor namero possivel de elementos, quando estes sdo projetados e construfdos de modo a fornecerem
o maior valor possivel do potencial de separagdo. Pelo mesmo motivo, existindo a possibilidade de
construir cascatas com elementos baseados em processos de separagdo diferentes, a comparag¢3o
econdmica destas cascatas deve ser realizada através dos valores maximos dos potenciais de separagdo dos
diferentes elementos em questdo. Finalmente, a eficiéncia de um dado processo de separagdo pode ser
avaliado por meio da comparagcdo entre o potencial de separagdo do elemento que realiza o processo de
separacdo e o potencial de separacdo maximo que teoricamente o elemento pode apresentar.

1.4 — Estudo da Cascata Quadrada

A cascata formada de estigios de mesma v :80 e, portanto, do mesmo tamanho, que se
encontram ligados em série, recebe o nome de cascata quadrada. Como nesta cascata, a vazdo L é
constante, a equacdo (20) pode ser posta sob a forma:

oN 9N
C, C,
6 2t 5 a2

0
- a— [PN + cyN(1 —- NJ)] (30)
s

onde além de P, sdo constantes Cy, Cg € Cg. dadas por c6=hL=reten¢;50 por estégio, c5=L/2 e
¢ =¢l, Pode-se demonstrar que exatamente a mesma forma da equagdo (30} se aplica a qualquer tipo
de unidade de separagdo contracorrente, desde que as constantes C; e Cg sejam identificadas com as
quantidades caracterfsticas desta unidade e s seja substituida 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 separagdo simples da Figura 1. Como no presente capftulo temos em
vista apresentar o estudo teérico da centr{fuga contracorrente, é pois de toda a conveniéncia, a discussdo
das propriedades desta cascata.

Consideremos, entdo, a operagdo da cascata quadrada em regime estacionério no qual ON/9t =0.
Neste caso, a primeira integra¢do da equacgdo (30) fornece o gradiente de concentragdo:

=¢,N(1 = N) = P(N, = N) (31)

Separando as varidveis, a segunda integragdo, realizada entre a base (s=0,Ns=No) e o topo
(s=S, N,= NP) da cascata permite obter a expressdo:
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(Np = N_) ALY)

h! (32)
o " LI TN, TR SN, N

=

onde ¥ = P/cy, AYY =11+ 2901 - 2N,) + dz’]'/" e € = ¢,/2c,. Quando N, e ¢ sio conhecidos, o
equacdo (32) fornece explicitamente o nimero total de estigios S da cascata quadrada (ou 0
comprimento Z da coluna contracorrente). Se S é dado, a equacdo {32) é uma relagdo impiicita entre

Np e y.

No caso especial em que N, << 1 e N, << 1, a expressdo de A{Y) se tornaigual a {1 + Y) e
tanh™ ! {(Ng — N_JA){(N, —2NoN_+N_) — (N, —N_)¥}serd dado por (1/2) In {Np/ N,
- (N, - N_) ¥]}. Nestas condicdes a equagdo (32) apresenta a forma mais simples:

1 Np
S = In (33)
2e(1 + ) N, = ¥IN;, — N,

o]

Da equacdo (33) resulta:

NN = (1 +y)exp 2 S(1 +¢) (34)
P""o 1+ ¢ exp 2¢ S(1 + )

A equacdo (34) exprime entdo o enriquecimento do isdtopo desejado, que é obtido entre a base e o
topo da cascata quadrada, em fun¢do da producdo normalizada ¥ =P/c1, para um dado valorde 2 e S.

A dedugdo da expressdo do potencial de separagdo por estdgio da cascata quadrada {ou por
unidade de comprimento da unidade contracorrente} pode ser feita mediante a consideracdo de uma
cascata formada de cascatas quadradas (ou colunas contracorrentes) e o uso da funcio de valor
determinada pela equagdo (23}). Um procedimento mais simples para obter-se esta expressdo consiste em
comparar as propriedades do elemento de separa¢do simples com as propriedades de um estigio da
cascata quadrada. Assim, da equacdo (24) resuita que o potencial de separagdo de um elemento simples
numa cascata infinitesimal ¢ dado por:

L e?
2

U =

(35)

lembrando que neste caso podemos tomar 0 = 1/2. Para um estagio de uma cascata quadrada composta
de elementos de separagdo simples, mostramos que podemos identificar € = c,/L elL= 2c5, de modo que
€= c1/2c5. Entdo, da equacio (35) resulta:

d
S5U= — (36)
4C5

que é a expressdo do potencial de separacio por estdgio da cascata quadrada {ou por unidade de
comprimento da coluna contracorrente).

2 — Teoria Geral da Separagdo de Isotopos por Sentrifugagdo

Uma centrifuga a gis consiste essencialmente de um cilindro oco ou rotor, que gira
uniformemente com elevada velocidade angular em torno de seu eixo de rotacdo vertical e contém um



17

gds pLio ou uma mistusa gasosa, Na teoria que apresentaremos a seguir, designamos por r, 0 raio interno
do rotor e por w (rad/s}, a velocidade angular do rotor, Admitiremos, ainda, que em relacdo a tase gasosa
s8 encontram sempre satisfeitas as seguintes hipdteses: (1) o gds gira com o cilindro e, portanto, apresenta
a mesma velocidade angular w; (2} o gds segue a lei do gds ideal nas condi¢bes de press8o e temperatura
que prevalecem no interior do rotor e (3} a temperatura do gds é mantida constante.

2.1 — Fator de Separagdo do Equilibrio de uma Centrlfuga

Suponhamos, inicialmente, que no interior da centrifuga se encontra um gés puro de massa
molecular M, o qual com exce¢do do movimento circular ndo apresenta nenhum outro movimento, Por
conveniéncia, vamos escother um sistema de coordenadas cilfndricas (r, 0, z) girando com o gis e com
origem no eixo de rotagdo. Em virtude do movimento de rotagdo, atua entdo sobre a unidade de massa
do gés, situada no raior, a forga centrffuga w?r, a qual estabelece na direcio radial o gradiente de
pressdo dp/dr. Denotando por p a densidade do gés (g/cm?), da hidrodinamica vem:

]
Pt (37)
ar

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

= = — W (38)

onde T é a temperatura absoluta do gas e R é a constante dos gases igual a 8,314 x 107 erg/ "K/mol. A
integracdo da equacdo (38) fornece a distribuicdo das densidades do gas no campo cintrifugo:

M(wr)?
= 0 —_— 39
plr) = p(0} exp 2RT (39)

na qual p(r) e p(0) sdo as densidades do gés no raio r e no eixo do rotor (r =0}, respectivamente.

Do ponto de vista molecular, a distribuicio de densidades, dada pela equagdo (39}, provém de
um equilfbrio dindmico entre o efeito da difusdo causado pelo movimento ao acaso das moléculas, que
tende a eliminar o gradiente de densidade, e o efeito do campo centrifugo, que tende a deslocar as
moléculas para a periferia e establecer, assim, o gradiente de densidade. A difusdo das moléculas na
direcdo radial fornece a densidade de corrente ou fluxo Jd (g/s.cm?}, que através da primeira lei de Fick
e da equagao (38) é:

= Dap_ o M W?r
d = ar P TRT

(40)

onde D é o coeficiente de difusdo mutua. No equilfbrio considerado, a densidade de corrente de difusdao
é exatamente contrabalangada pela densidade de corrente ou fluxo Jc determinada pelo campo
centr(fugo. Esta densidade de corrente, dirigida para a periferia, é dada ~través da definigdo do fluxo por
Jc=puc, onde u, é a velocidade das moléculas na dire¢do radial e no sentido do campo centr{fugo.
Portanto no equilfbrio em questdo:
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M wir
RT

Jc = puc = Dp (41)

que é a equaclo do fluxo de moléculas gasosas num campo centr(fugo.

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

M, w?r

Py, =D p “RT (42)

sendo agora D, o coeficiente de difusdo das moléculas do componente i através de toda a mistura. Como
para misturas isotdpicas coeficiente de difusio nio possue um significado exato, ndo utilizaremos neste
caso o (ndice i.

Da equacdo do g4s ideal e da equagdo (39), segue-se que a pressio do gds no raior da
centrifuga é dada por:

M(wr)?
= 0 s 43
plr) =p(0) exp > {43)

onde p(0) é a pressdo no eixo da centrrfuga (r=0). A equacdo (43) exprime simplesmente a distribuicdo
de Boltzmann para as pressSes de um gis presente em um campo centrifugo.

Suponhamos, agora, que no interior da centrifuga se encontra uma mistura binéria de is6topos
gasosos. SejJa N a frag3o molar do isbtopo leve e pouco abundante, isto é, do is6topo desejado, de massa
molecular M,. Com a fracdo do outro is6topo de massa molecular M2> M1 é (1 — N), as pressGes
parciais dos dois componentes isotdpicos sdo iguais a p, =Np e Py = (1 — N)p, respectivamente, quando
a press3o total da mistura é p= Py + Py Aplicando-se a equagdo (43) aos dois componentes da mistura e
subtiuindo-se as pressGes parciais pelos seus respectivos valores, resulta que a relag3o das fragGes molares
no eixo da centr{fuga {r =0) ¢ dada por:

N N M= M) (w2 s
1—N o 7N 2RT )

onde [N/{1 — N)] . € wry sio respectivamente, a relagdo das fragGes molares dos dois isdtops e a

velocidade tangencial do gis na periferia ou parede interna do rotor (r= ry)

Como admitimos M2 > M1, a equacdo {44) mostra que [N/1(1 — N)]°> IN/1{1 — N)]r2, de

modo que durarte a operacdo da centr(fuga ocorre um aumento da concentracdo do isbtopo leve na
regido axial. Nestas condigBes, a centrifuga constitui um elemento que realiza uma separagio parcial de
isotopos em fase gasosa.

Definimos entdo por fator de separagdo do processo simples no equilibrio a, a relacdo:

NG =N, &0

a = = ;
° NG =N, Rin) sl
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de modo que da equagiio (44) resulta:

(Mz - M|) (wrz )2
a, = exp 2R (46)

Convém notar que o fator de separagfo dado pela equa¢do (46) se refere ao estado de equillbrio Jé
considerado, o qual ocorre no interior da centr(fuga quando ndo hé retirada de gés do rotor, isto é,
quando a centr(fuga nio est4 operando em condigdes de produgdo dos isbtopos parcialmente separados.

A equagio (46) revela que o fator de separagdo de equillbrio a  depende da diferenca de massas
moleculares M2 — M, e ndo de sua relagdo, como é o caso do processo da difusdo gasosa, no qual o
fator de separagio de equiifbrio. € dado por a, =v M.‘,/M1 . Nesta condicbes, o processo da
centrifugagdo apresenta a vantagem de ser igualmente apropriado para a separagdo de isbtopos de
elementos leves e pesados. Assim, na separacio dos isbtopos de urdnio 22U e 238U na forma de
hexafluoreto de uranio UFs, onde M, — M1 =3, para velocidades periféricas de 300 m/s e 400 m/s, o
processo da centrifugacdo fornece, a 300°K, fatores de separagdo de equillbrio iguais a 1,056 e 1,101,
respectivamente, isto 8, enriquecimentos de 5,6% e 10,1%, enquanto que no processo da difusdo gasosa,
obtém-se um fator de separagio de equil(brio de apenas o, =4/ 352/349 = 1,0043, ao qual corresponde,
portanto, um enriquecimento de 0,43%.

2.2 — Tipos de Centrifugas a Gés

A fim de utilizar a centrifuga a g4s como um elemento de separagdo com produgdo de material
enriquecido, torna-se necessario extrair do rotor a fracdo enriquecida do isbtopo desejado ou produto da
separagdo. Neste scntido, foram desenvolvidos trés tipos de centr(fugas, a saber: (1) a centrifuga
concorrente, {2) a centrifuga com evaporacdo e {3) a centrifuga contracorrente.

Na centrifuga concorrents, a mistura isotépica de alimentagdo é introduzida numa das
extremidades do rotor através de um eixo tubular, enquanto que na outra extremidade as fragdes
enriquecidas de isOtopo leve {produto) e de isbétopo pesado (rejeito) sdo retiradas, respectivamente, do
eixo e da periferia do rotor. O processo de separagdo que ocorre nesta centr(fuga é o processo de
separacdo simples determinado apenas pela agdo do campo centr(fugo, obtendo-se, pois, no equilfbrio o
fator de separagdo dado pela equacdo (46).

Na centrifuga com evaporagdo, a mistura isotopica a ser separada se encontra na parede interna
do rotor em estado ifquido. O vapor desta mistura se apresenta enriquecido de is6topo leve, dada a
maior facilidade de vaporizagdo deste componente, e é retirado do eixo da centr(fuga, enquanto que no
Ifquido aderente a parede do rotor ocorre um enriquecimento de isétopo pesado. Resulta do efeito
combinado da vaporizagio e do campo centrifugo, que a centr(fuga com evaporagdo fornece um
enriquecimento maior do que ¢ obtido no processo de separagdo simples. Todavia esta centr(fuga sofre
da desvantagem de ndo permitir a realizagdo de um processo de produgdo continuo, razdo pela qual ndo
apresenta interesse do ponto de vista de sua utilizagdo préatica.

Na centrifuga contracorrente, a introdugdo da mistura de alimenta¢do é realizada através de um
eixo tubular e no interior de seu rotor é establecida uma contracorrente gasosa na direcio axial. A
fragdo enriquecida de isétopo leve é entdo retirada do eixo da centrffuga numa das extremidades do
rotor e a fragdo enriquecida de is6topo pesado é retirada da periferia na outra extremidade. Como em
todos os -aparelhos de separagdo em contracorrente, nesta centrifuga ocorre um processo de separagdo
miltiplo numa sé unidade, o qua' conduz a um enriguecimento isotépico muito major do que 0
proveniente do processo de separagdo simples. Em vista desta multiplicagdo do efeito primério de
separagao determinado pelo campo centrifugo ¢ da possibilidade de operagdo continua, praticamente

todo o desenvolvimento tecnoldgico de centrifugas a gis vem sendo orientado no sentido da construcio
de centrifugas contracorrentes.
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2.3 - Squaglio Diferencial Fundamental da Centrifuya

A equag8o diferencial fundamental da centr(fuga é uma equagdo diferencial parcial, que fornece
a distribuiglo da concentrac8o do isbtopo desejado em relagdo ao espago e ao tempo no interior do
rotor, quando a centrifuga estd operando em condigdes de produgio de material parcialmente separado.

Consideremos entfo uma centr(fuga que, contendo a mistura isotOpica binéria, estd produzindo
material parcialmente separado. No estudo dos diversos tipos de centrifugas vimos que esta condigdo é
satisfeita quando o ghs circula através do rotor em direcio axial ou radial. Para que a equagio
fundamental possa ser aplicada a qualquer tipo de centr{fugas admitiremos que o escoamento do gas
através do rotor seja simultaneamente axial e radial. No sistema de coordenadas anteriormente escolhido,
o movimento do gis como um todo serd dado entdo através da componente de velocidade radial
u=ulr,z), da componente de velocidade azimutal v =0 e da componente de velocidade axial w = w(r,z).
Este movimento do gis determina uma perturbagcdo continua na distribuico das concentragGes de
equilfbrio, gragas & qual o sistema desloca material no sentido de restaurar o equillbrio e fornece, assim,
o transporte do material desejado., ‘

A fim de estabelecer a equacdo diferencial fundamental, imaginemos uma pequena regido anelar
do rotor limitada por duas superficies cilindricas concéntricas, distantes entre si de &r, e por dois planos
horizontais paralelos, distantes entre si de §z. Em virtude do movimento do gis, da agdo do campo
centrifugo e da difusdo, este elemento de volume é atravessado na dire¢do radial pelas seguintes
densidades de corrente do isbtopo desejado (de massa molecular M1) (1) J W = Pu, correspondente A
componente de velocidade u; (2) J e = PylUc,q determinada pelo campo centrﬂugo e (3) Jd = —de /or
proveniente da difusdo em sentldo contrdrio ao gradiente de densidade. O fluxo radial total ¢ dado
portanto por: J(r) =J, +J, +Jy . Na diregdo axial devemos considerar no elemento de volume em
questio as seguintes densidades de corrente do isbtopo desejado: (1) J W = PqW. determinada pela
componente de velocidade w e (2) Jgz= -Dap /0z, causada pela difusdo de retorno {"'back diffusion’’)
em sentido contririo ao da componente de velocldade w, de modo que o fluxo axial total é dado por
Jz)=J +Jd 2+ A aplicagdo da equacao da continuidade no ‘ntervalo de tempo dt, fornece entdio a
oquac;é‘o

9p, _ aJlr) alz) _

ot or 0z
a apy ) ap,

=-—J[pu+tpu ., -D—]-— -D — (47
ar [p) pu, ar ] 3z [piw az] )

Substituindo-se nesta equag8o a expressdo do fluxo devido ao campo centrifugo, dado pela equagio
(42), obtém-se:

azpl

ap 1 3 M; w?r )
— ' L (48)
ot

3
-D —)- —(pw)+D
RT el

A equacdo (48) pode ser expressa agora em termos da pressdo total da mistura e das fracSes molares dos
dois istopos N e (1 — N), lembrando que

M] Ml N (49)
Pr=or P = oo NP
e que, da.equagdo (37) vem:
op op 9 wr

P
—=_T +—a— =w2r(pl+pa)=Fp[M|N+M2(1—N)] (50)



21

Com estas substituicdes e considerando que Dp é constante, resulta:

0 Dp 0O ON {M; — M) w?r? 1 9
p_'!=__p-__[r—-—+ 2 ! N(1 .- N)} -~ — — (Npru) ~
ot r Oor or RT r or

2

] 0
— — (Npw) + D —

dz 022 (Np) 61

que é a equacdo diferencial parcial desejada, véilida para qualquer centrffuga,

Dependendo da natureza da circulagio do gés no interior do rotor, dada pelas velocidades u e
w, a equagdo (51) apresenta formas particulares correspondentes aos diversus tipos de centrifuga
anteriormente descritos. Assim, na centrf{fuga com evaporagdo, w = 0 e ru = constante, enquanto que nas
centrifugas concorrente e contracorrente u = 0 e w descreve a natureza do escoamento gasoso no
interior do rotor.

2.4 - Potencial de Separagdo da Centrifuya

A expressdo do potencial de separacdo de uma centrifuga a gds qualquer é deduzida mediante a
consideragdo do transporte de material desejado, o qual ocorre no interior da centr{fuga em virtude da
perturbagdo na distribuicdo de equilfbrio, como j& foi visto. Quando ndo existe este equilfbrio, no
elemento de volume anteriormente mencionado o fluxo de moléculas gasosas J_, proveniente da agdo do
campo centrifugo, ndo é igual ao fluxo Jy.or provocado pela difusdo em sentcdo oposto. Neste caso,
ocorre, portanto, um transporte resultante de material desejado através da superficie cilfndrica de &rea
do do elemento de volume considerado, que é dado por Jdo = (J d )do. Nestas condicdes, este
elemento de volume se comporta como um elemento de separagdo mfmitesimal do tipo contracorrente,
O transporte resultante de material, que no elemento contracorrente é dado por 7 — NP, corresponde, no
caso da centrifuga, ao transporte de material Jdo. Por conseguinte, conhecido Jdo podemos langar méao
da equacio (29) para estabelecer a expressio ao potencial de separagdo para 0 elemento da centr{fuga
que acabamos de considerar.

A expressdo de Jdo é obtida a partir dos valores de J_ e Jd ,+ apresentados anteriormente.
Entdo resulta que o transporte resultante de material através da superffcie do, expresso em mol/s, é dado
para o isotopo desejado (massa molecular M1) por:

Jdo do ( D ap,) do (52)
—_— = u 1y =
Prle,1 ar | M,

Derivando-se a equacdo (49) em relagdo a r, com aux{lio das equacdes (42) e (50) obtém-se:

(pyu Dap')da—Dp[(M M) - - N e (53)
Prlles =2 5 "M, T ®T ! 2 N -

Introduzindo esta expressdo do transporte do isétopo desejado na equagdo (29) e tendo em vista que
no presente caso N' — N = (3dN/ar)dr a expressdio do potencial de separacio dU do elemento de
separacio considerado na centrrfuga é:
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Dp wr N dN

— [(My = M;) — N(1 — N) = — | —
du = RT RT or or dod 4
N (1 - NP o (64)

Tomando dN/3dr como a Gnica varidvel independente, verifica-se, ao derivar dU em relagcdo a aN/dr, que
o potencial de separacio dU é méximo quando:

N o —m NN 55
ar 2 ' 7 pr - (55)

isto 6, quando o gradiente de concentracdo ao longo do campo centr(fugo apresenta a metade de seu
valor de equillbrio, pois no equilfbrio temos Pyu. 4y = D(Bp,/ar) e entdo da equaclo (63) vem:

MM =M NG - (56)
or ! ? RT

O valor de dUm", obtido por meio da substituicdo de dN/dr dado pela equacdo {556) em (54), é:

Op  (M; — M) Wr
(BUhg = o= [ )2 dodr (67)

Integrando a equacdo (57) para toda a centr(fuga de comprimento Z e raio interno e lembrando que
a drea da superficie cilindrica do elemento de separacdo é do = 2nrZ, resuita de

D (M; — M 2
= fldU) ., = 2r [ M — M) W ]2 [ ? 2nrZdr

(aV)
RT 2RT

max

a expressdo do potencial de separacdo méximo de qualquer centrifuga a gas:

Dp (M; — M) (wny)? nZ

ou = — 2
(0U) o AT [ Py ] ry (mol/s)
(Mz hd M] ) (O)fz )2 nl
= oD L——
pD [ 2RT | 2 (g/s) (58)

A equagio (58) mostra que o potencial de separagio méaximo depende da quarta poténcia da
velocidade periférica wry da centrffuga e é proporcional a0 comportamento Z do rotor. Esta
conseqiiéncia ¢ de importancia fundamental para a aplicagdo pratica do processo de centrifugacdo. Além
disto, o potencial de separagio méximo é usado como padrdo para avaliar a eficiéncia dos diversos tipos
de centrifugas.
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3 — Tooria da Centrifuga Contracorrente

A centrifuga contracorrente é uma centrifuga a gés, no interior da qual so estabelecidas duas
correntes gasosas que escoam na dire¢do axial e em sentidos opostos, uma ao longo do eixo e outra so
longo da parede interna do rotor, como mostra esquematicamente a Figura 3.

Mistura isolNpica
*fqu‘. pesada

Frogio leve
s
w

Figura3 — Esquema da centr(fuga contracorrente

Sob a acdo do campo centr(fugo, a mistura isotbpica binéria contida no rotor sofre uma
separacdo radial, de modo a ocorrer um aumento de concentragdo do isbtopo leve nas proximidades do
eixo do rotor e um aumento de concentragio do isbtopo 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 isotOpica apresenta, assim, um enriquecimento crescente do isbtopo pesado e na outra
extremidade a mistura se enriquece cada vez mais do is6topo leve até atingir-se um estado de equilibrio
controlado pela difusdo de retdrno, isto é, pela difusdo .das moléculas em sentido contririo ao das
correntes axiais.

A contracorrente no interior do rotor determina, portanto, o estabelecimento de um gradiente
de concentracdo em dire¢do axial, cuja grandeza é limitada apenas pela difusdo de retorno. Em vista
disto obtém-se na centrifuga contracorrente um efeito de separa¢do que é muito maior do que v efeito
de separagdo primério produzido na diregdo radial pelo campo centrifugo.

3.1 — Equagdo Diferencial Parcial da Centrifuga Contracorrente
Considerando que na centr{fuga contracorrente 0 movimento do gas no interior do rotor ocorre

apenas na dire¢do axial, as componentes de velocidade sdo ul(r,z) = 0 e w(r,z) = wl(r), tendo-se ainda
plr,z) = plr). Nestas condigbes, a equacio diferencial parcial (51) se torna:

N Dp 9 [ oN . (M — M) {wr)? N(T = N) ] (r) N .
—_— 2 e —— — -— —_ r -
P T o Vo RT pwinl
N
+ Dp. —— (69)

HPe
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Convem notar que no segundo membro desta equagdo de continuidade, a primeira derivada é a derivada,
em relacBo a r, do fluxo resultante do isbtopo leve na direcdo radial, J(r) =Jc +Jd',, produzido pelo
campo centrffugo e pela difusBo; o segundo termo representa a derivada, em relagdo a z, do fluxo do
isbtopo leve na diregBo axial, Jw, causado pela corrente axial estabelecida no interior do rotor e o
tercoiro termo é a derivada, em relagdo a z, do fluxo de difusio axial {difusdo de retdbrno) do isbtopo
leve, Jd,z'

Para o estado estaciondrio, em que (AIN/dt) =0, considerando (92N/dz%) um infinitésimo de
segunda ordem, a primeira integragio da equaclo {69), realizada para pequenas variagdes de N em
relacdo a z, fornece o gradiente de concentrag3o radial da centrifuga contracomente:

oN (M2 — M} W?r 1 ON
— N(1 — N) + — — r d 60
or RT ( ) Dpr 0z fo pwr dr (60)

Ao invés de realizar a segunda integracio em relagdo a r, convém considerar as condi¢Oes de
contorno, as quais permitem com auxilio da equagio (60) obter a equacdo diferencial parcial, que nos
interessa no estudo do comportamento da centr{fuga contracorrente. A primeira condi¢gdo de contdrno
provém da definico da vazdo da mistura isotdpica através do elemento de superf(cie, normal a w e de
&rea 2nrdr, em termos do fluxo da mistura isotdpica pw = pw/RT com p expresso em mol/cm’, e ¢
dado por:

2 []? _:% rdr="P (61)

onde P é a vazdo de produgdo (mol/s). A segunda condicdo de contdrno resulta da equacdo de
conservagdo do isbtopo desejado:

W, 3 ap 3 pNw Dp N 3 p N
—_— T e (p|w — D —— = e —_— - == = o e = o e e
0z 0z dz 0z RT RT 0z ot RT ot
e é dada por:
0 pNw Dp ON p ON
2n — (2 —-— — )} rdr=-2 2 —— — r dr (52)
2z o' U Rt TRT % "o* RT o

Integrando por partes o primeiro térmo do primeiro membro desta equagdo e introduzindo na equagso
resultante a primeira condigdo de contdrno (61) e a equagdo (60), obtém-se a equacio diferencial parcial
da centr(fuga contracorrente:

2n oN 2n 3 2n 1 dr 3N

[ — r2 pr dr _— = — D —_—— — rn T 2 .
AT o I “Uar PP 'y Dp ‘o 7 g pwrari®] s

C D e M M) W N e
2z RT AT = N} G2 rdr [ pwr dr) (63)
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A equagio (63) pode ser posta na forma:

oN 9N 0
— =g —— =~ — [PN + ¢,;N{1 -~ N) (64)
G ot o oz [ ! ]

onde as constantes €y, Cg5 € Cq sfo dadas por:

21 (M; — My ) w?

¢ = —————— ["2 ¢ dr [" pwr dr
' ORT RT 0 0
(65)
2n 5 r} . 2 e dr U arp

= + = — _— ——— — pwr dr
B et T ey P "RT pp e 1 o

[ J—— r
Co s fo pr dr

A equacdo (64) apresenta a forma tfpica da equagdo fundamental da separagdo de isétopos de uma
cascata quadrada, dada por (30). Nestas condigcles, podemos utilizar diretamente as propriedades desta
cascata para o estudo da centrifuga contracorrente, desde que consideremos os valores das constantes
Cy) Cg @ Cg fornecidas pelas igualdades (65).

3.2 — Equacgdo do Enriquecimento da Centrifuga Contracorrente

A equivaléncia entre a centffuga contracorrente e a cascata quadrada, que acaba de ser
demonstrada, nos autoriza a aplicar 3 centr(fuga contracorrente a equacdo (34) deduzida no estudo da
cascata quadrada, Portanto, no estado estacionario em que N niio varia em fungdo do tempo (3N/0t) =0,
para uma centrffuga contracorrente de comprimento Z, a equagdo de enriquecimento é dada por:

N{Z) _ e V) exp(2e Z(1 + ¢)]
N(0) 14+ ¢expl{2e62(1+ )]

(66)

onde N(0) e N(Z) sio as fracBes molares do isdtopo leve (isdtopo desejado) nas extremidades do rotor
da centrifuga, ;}¢=P/c1 e 2e=c1/c5, sendo c, e cg as constantes definidas pelas expressdes (65). A
equaclo (66) & vélida para um enriquecimento pequeno, de modo que a relagdo N(Z)/N(0) pode ser
considerada igual ao fator de separagdo total da centrffuga

A fim de calcular a relagdo das fragdes molares do is6topo leve nas extremidades do rotor, ou
seja, o enriquecimento da mistura deste isdtopo em dire¢do axial, por meio da equagdo (66), é necessério
conhecer as constantes c, e Cg. Estas quantidades dependem da fungio pw, que mede o escoamento do
gds em ambos os sentidos no interior do rotor. A fungdo pw &, por sua vez, determinada pelo perfil de
escoamento e pela grandeza do escoamento no interior da centrifuga. A teoria, que estamos expondo,
nfo fornece nenhuma indicagdo sdbre a natureza do perfil de escoamento, pois este depende dos
detalhes construtivos da centrifuga e do processo de obtenclio da contracorrente.

Quanto & grandeza da contracorrente, seu comportamento pode ser investigado, se tornarmos a
relagdo N(Z)/N(0) explicita em relagio 3 vazio da contracorrente mediante a introducdo da
quantidade L, que é definida por:
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2n ra
L= F ,fo ipwl r dr (67)

r
e mede a soma das vazdes do ghs num e noutro sentido no interior do rotor. Entdo J {pwr dr)/L ndo

[¢]
depende de L, de modo que as quantidades c,/L=a, e c:,/L2 =aq também ndo variam com L.
Substituindo-se agora ¢ =Pla,L o 2¢= a, L/(c2 + aaL’) na equacio (66), resulta que N(Z)/N{0) se torna
uma fugo de Pe L,

Quando a vazBo de produgdo & nula, isto 8, P=0 (refluxo total), a equagdo (66) moustra que
N(Z)/N(0} apresenta o maior valor para qualquer valor de L. Neste caso, da equagdo (66) e do valor 2¢
dado em termos de L, obtém-se:

N(Z) a,L '
—— = gxp 26 2 = exp{ ——— Z} {68)
N(o) 7P la el

Esta equacdo permite agora investigar o comportamento da quantidade L, que mede, através du
definic8o (87), a grandeza da contracorrente no interior do rotor. De fato, variando-se L, verifica-se que
a funcdo a, L/(c2 + aaL’) apresenta um méximo para um certo valor de L =L , dado por:

eV

a

D
2n1, b I |pwl| r dr
RT ©

(69)

v

- d
\/2 J3? _r_r J pwr dr)?

A este valor L, corresponde entdo o valor méximo possivel de N(Z)/N(0) que se obtém quando P == 0
para um dado tipo de escoamento em contracorrente; este dado é dado por:

—— = exp 26, Z (70

sendo 2 ¢, o méximo da funco a,L/(c, +a,L°), que é igual a:

o?
(M — M) T 32 rdr f5 pwr dr
= {(71)

d
v = U5 owr dr)?

& Lo a

2¢, = =
° cp + l;L: 2V C283

Quando ndo hé produglo, existe portanto um enriquecimento méximo ou um valor maximo €, Que
corresponde a um certo valor 6timo Lo da vazdo da contracorrente no interior do rotor.

A existéncia do méaximo de € ou de N{(Z)/N(0) & interpretada fisicamente através do fenomeno
da difusdo de retorno. Assim, quando a vazdo da circulagdo total no interior do rotor L é grande, o valor
de ¢ e, portento, o gradiente de concentragdo axial ou N{Z)/N{0) sdo pequenos, pois € varia
inversamente com L. Neste caso a difusdo de retdmo é pequena (cz, que depende da difusio de retorno,
é muito menor do que ast). Quando a vazdo de circulacdo interna L é pequena e, portanto, o
gradiente de concentragfo e ¢ sgo grandes, a difusdo de retdrno é também grande. Entdo, a medida que
L diminui, aumenta a difusfo de retdrno, a qual finalmente limita o grau de separagio, nao permitindo
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mais wn aumento posterior do enriquecimento ou de e. Nestas condigdes, entre valores muito grandes e
muito pequenos de L, existe um valor de Lo que torna a separacBo maxima, quando a produgho é nula.

Em vista da existdncia de L_, é conveniente exprimir as vazOes de circulaglo interna do gas em
termos deste valor por meio de m = L/Lo. Entdo, resuita que 26 =2 e°2m/(l + m?) e a equagdo (66) se
torna:

{1+ ) exp{2e_ Z{ ) {1+ )]
N z o 2
N‘(O: = - i (72)
m
1+ 2. 2 Y (1 +
Voexp[2¢, Z( —— ) (1 +y)]
Em termos dos pardmetros sem dimensdo m e ¥, P é dado por:
P=mPy {73)
sendo
Dp
- 2
P=4me, n ar (74)

As equagdes (69) a (74), com exclusio da equagdo (70), descrevem completamente o comportamento da
centrifuga contracorrente, quando opera em condigles de produgdo. Conhecido o perfil de escoamento
pw e medido experimentalmente L, pode-se entdo calcular através destas equagbes, 0 enriquecimento
fornecido pela centrifuga para vazées de produgdo desejadas.

3.3 — Potencial de Separagdo da Centrifuga Contracorrente

Considerando que a centrifuga contracorrente se comporta como uma cascata quadrada, seu
potencial de separagdo pode ser calculado através da equagdo (36), apresentada no estudo desta cascata.
Assim, para uma centrffuga contracorrente de comprimento £, o potencial de separacdo é

U= 7 -
405 (75)

Em térmos da vazdo total da contracorrente no interior do rotor L e de m = L/LQ esta equagdo pode ser
escrita sob a forma:

alL? z a}l 2 m? c? m?
oU = = ( )y = —
4(c, *+ c;4 L?) 4a, 1 +m? 4c, 1 + m?

) {76)

Substituindo na equagdo (76) os valores das constantes ¢, e C4, dados pelas equacdes (65) resuita:

(M; - M) w?rd 2
op | 2RT 1 w2 L2 rdr f7 pwr dr]?
U= —
RT

2

n2 m (77)
2

dr 1 + m?
LKt — (3 pwr dr]? m
r
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As equacdes (76) e (77) mostram que o potencial de separagio da centr(fuga contracorrente
atinge o maior valor quando m?/(1+m?) tende pura a unidade, 0 yue ccorre quando m -+ », isto é,
quando L sv -urna infinitamente grande, Neste caso, porém, o fator de separagdo apresenta um valor
muito pequeno, como foi visto na discussdo anterior. Por outro lado, o futor de separagdo méximo &
obtido quando L = Lo, isto é, quando m = 1. Esta vaz3o de circulagdo ndo ¢, porém, a mais eficiente do
ponto de vista do potencial de separagdo, como se pode observar nas equacgdes (76) e (77) ou da
consideragdo da difusdo de retdrno. De fato, para N(Z)/N(0) ser méaximo, L0 nao pode ser muito grande
e neste caso, jA é necessirio levar em conta a difusio de retorno, que diminuindo o transporte do
material desejado através da centrifuga, diminui o potencial de separag3o. Nestas condigbes, €é
conveniente aumentar L para diminuir a difusio de retorno e assim aumentar U, embora com isto
ocarra uma diminuigdo do fator de separagdo. Por outro lado, esta diminuigdo ndo é tdo pronunciada,
pois 8U 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 6U e para estes valores de m, 0$
gradientes de concentragdo ainda sdo iguais a 60% e 38% de seu valor maximo, respectivamente.
Portanto, é possivel conciliar a vantagem de enriquecimentos relativamente grandes numa s6 unidade
contracorrente com potenciais de separagdo ainda bastante elevados.

3.4 — A Centrifuga de Contracorrente Estabelecida por Convecgdo Térmica

Na centrifuga a g4s de contracorrente estabelecida por convecgdo térmica, a circulagdo do gis
no interior do rotor é produzida pelo aguecimento dr» uma das tampas do rotor e pelo resfriamento
simultaneo da outra tampa. Para explicar a origem desta circulagdo vamos recorrer a interpretagdo dada
por MARTIN‘SQ’, considerando inicialmente a agdo de um campo gravitacional intenso sobre o gas
presente entre duas placas verticais mantidas numa temperatura superior a do gas. A convec¢do térmica,
por meio da qual o gas se desloca em sentido contririo ao do campo vem, neste caso, acompanhada de
uma forte expansiio adiabatica do gas, em virtude do acentuado aumento da pressio que ocorre no
sentido do campo. O resfriamento do gas, que se produz nesta expansdo deverd ser entdo compensado
pelo fornecimento de calor proveniente das placas quentes. Como esta condigdo somente podera ser
satisfeita com suficiente rapidez nas visinhangas imediatas das placas, a convec¢do se di apenas nas
paredes das placas e ndo no interior do gas. Consequentemente, o deslocamento do gas vai ocorrer
somente numa camada muito fina adjacente as paredes das duas placas, desde que estas se encontrem
suficientemente afastadas. O sentido deste escoamento gasoso serda o oposto do campo gravitacional
intenso, quando a temperatura do gis é inferior @ das placas. Nestas condigdes, se as duas placas forem
mantidas em temperaturas diferentes, uma ligeiramente inferior e outra ligeiramente superior a do gas,
segue-se desta interpretacdo que uma camada muito fina de gas adjacente a placa quente deve deslocar-se
em sentido contrério ao do campo, enquanto que, adjacente a placa fria, deve ocorrer simuitaneamente
um deslocamento anédlogo de gas, 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 gés. Entdo, devido 4 a¢do do campo centrifugo, o gés escoa ao longo da
tampa quente da periferia para o eixo do rotor, isto ¢, sem sentido contrario ao do campo. A medida
yue esta corrente gasosa se aproxima do eixo, uma parte do gas se dirige em dire¢do axial & outra tampa
do 1utor mantida numa temperatura inferior a do gés, como mostra a Figura 4, na pagina seguinte. O
escoamento axial ocorre porque a velocidade de escoamento radial e, portanto, a quantidade de gas
transportada na direcdo radial, diminui da periferia para o eixo, segundo a teoria proposta por
MARTIN{59), Ao mesmo tempo o gés escoa ao longo da tampa fria do eixo para a periferia e, 3 medida
yue alcanca a parede do rotor, uma parte do gés se dirige em diregdo axial para a tampa quente, uma
vez que o transporte de material aumenta com o raio. Nestas condi¢cdes, as diferentes correntes gasosas
parciais que se deslocam em diregdo axial da tampa gquente para a tampa fria, apds seu percurso ao longo
da dltima, 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 convec¢io térmica, a circulagio em
contracorrente no interior do rotor, a qual é apresentada esquematicamente na Figura 4.
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Figura 4 — Esquerna da centrifuga de contracorrents estabelecida por convecg3o térmica

Quando o gis presente no interior do rotor ' uma mistura isotbpica, a contracorrents, assim
formada, determina o enriquecimento da mistura em is6wc;:0 levena tampa fria, enquanto que o isdtopo
pesado se concentra na tampa quente. O gis enriquecido do isétopo leve, ou produto da separacdo, é
agora retirado da tampa fria, para a qual z=2Z (comprimento do rotor), e o gis empobrecido deste
isbtopo, ou o rejeito, é removido da tampa quente, para a qual z =0, a alimentagdo da centr(fuga com a
mistura de composi¢io isotbpica natural sendo realizada na tampa quente, como mostra o esquema da
Figura 4.

3.5 — Estudo do Perfil de Escoamento

O tfator de separacdo ou enriquecimento axial N'Z)/N(0) de qualquer centrifuga contracorrente
é dado pelas equacBes (66) ou (72) e, no caso de refluxo total, pela equagdo (68), enquanto que seu
potencial de separacfo é expresso pela equacdo (77). A anélise destas equagBes mostra que o cdiculo do
enriquecimento e do potencial de separacdo exige o conhecimento do perfil de escoamento pw(r) do gis
no interior do rotor.

A fim de investigar a influéncia deste perfil na separagdo de isbtopos, realizada por uma
centrifuga contracorrente, convém definir por coeficients do perfil de escoamento, a relacdo:

2
[ L2 rdr fJ pwrodrj?
r
K=—23 (78)

dr
I3t g pwr dr)?

que depende apenas do perfil de escoamento da contracorronte no interior do rotor, isto é, da relagdo
entre pw 8 r, e ndo do valor absoluto da contracorrente. Com o auxflio desta defini¢do e da
equacio (5B), a equacdo (77) se torna:

65U = (bU) K m? /(1 + m?) (79)
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Anal. ;amente, através da definicdo de K, a equacio (71) pode ser posta na forma:

(My — M) (wry)?
2e =
° 2RT

1
— 2K (80)
2l’2

A equago (79) e as equagdes (70) ou (72), combinadas com a equagdo (80), fornecem, respectivamente,
o potencial de separagio e o enriquecimento da centrifuga contracorrente em tdrmos do coeficiente do
perfil de escoamento.

O conhecimento exato do perfil de escoamento no Interior do rotor de uma centrifuga
contracorrente constitui, do ponto de vista hidrodindmico, um problema de solugdo extremamente
complexa. Por este motivo é preferfvel abordar inicialmente o perfil de escoamento 6timo e, a seguir,
racorrer a modelos simplificados de perfis de escoamento para os quais é possivel calcular o valor de K.

O perfil de escoamento 6timo, que permite obter o méximo potencial de separagdo em qualquer
tipo de centrifuga contracorrente, ¢ definido segundo LOS e KISTEMAKER!68) através da igualdade
entre o gradiente de concentracio radial da centrifuga contracorrente, dado pela eauasdo (60), e o
gradienta de concentragdo radial que conduz ao potencial de separacdo méximo, expresso pela
equacdo (66). Resulta, entdo, que para este perfil de escoamento a integral f/ pwr dr é proporcional a r2,
Para que esta condigio seja satisfeirn LOS e KISTEMAKER, concluem que: (1) pw deve ser constante
em relag80 a r @ (2) a superficie cilfndrica neutra, a qual separa a corrente num sentido da corrente em
sentido contrario (w = 0) deve estar situada 0 mais proximo possivel da parede do rotor,

Introduzindo a condi¢io da proporcionalidade entre a integral citada e r* na equagdo (78),
obtém-se K = 1. Entfo, para o perfil de escoamento 6timo, o potencial de separacdo é dado por:

(8U),, = (V) m* /(1 + m?) 81)

X

que se torna igual ao valor maximo tebrico (& U)m" quando m -* o0, @ 0 valor de 2 €, é expresso por:

(M3 — M) (ewr)® 1
2¢ = —- /2 (82)
a 2RT 2r,;

Neste caso, da equagdo (70) segue-se que o enriquecimento em refluxo total se torna igual a:

N(Z) (M — M) (wr)? Z
= — 2 {83)
l N(0) ] oxp 2RT 2r,

Esta equaglio fornece o méximo enriquecimento que pode ser obtido teoricamente numa centrifuga
contracorrente, pois No caso em questdo a centrffuga opera em refluxo total e a contracorrente no
interior do rotor apresents, nfio somente o perfil de escoamento 6timo (K = 1), como também a vazfo
Otima (L= Lo).

0 nodelo simplificado, que traduz de forma adequada o perfil do escoamento no interior da
centrifuga do contracorrente governada por convecgiio térmica, é o perfil de escoamento de Martin, Este
perfil provém da teorla de MARTIN'®®), segundo a qual a vazBo radial de um gds num campo
gravitacional intenso e entre duas placas em temperaturas diferentes, calculada com grande aproximagéio,
6 proporcional & giandeza r”* exp(Mw? 12/4RT). Na centrifuga de contracorrente estabelecida por

convecgdo térmica, na qual se admite que as Gnicas correntas gasosas radiais sdo as existentes nas
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proximidades das tampas do rotor, esta vaz§o deve ser igual 3 vazio que escoa na direglo axial entre a
superffcie cilfndrica de raio r e a superficie cilfndrica neutra. Portanto, o perfil de escoamento de
Martin deve satisfazer & condi¢do expressa pela proporcionalidade entre a integral }‘; (pw/RT)2nrdr e a
grandeza r’4 exp(Mw?r3/4RT). Resulta desta condicdo que a superficie cilindrica neutra (w=0) se
encontra situada nas proximidades da parede do rotor e, tanto mais proxima desta parede quanto mais
pesada for a mistura gasosa a ser separada e quanto maior for a velocidade de rotagdo. Introduzida esta
condigdo na equagio (78), obtém-se o coeficiente do perfil de escoamento de Martin, dado por:

2 Mw? r?
(e J33 /2 exp dr }?
_ r3 4RT (84)
I'<M - 1.2
"2 gx dr
fo* exp g7

Entdo, para o perfil de escoamento de Martin, o potencial de separacio é:

(8U),, = (8U) . Ky m*/(1 + m®) (85)

max

@ a quantidade 2 €, apresenta o valor

- LI |
(2¢,)y = M - M) fork 1 V2 VK, {86)

2RT 2l’2‘

de modo que o enriquecimento em refluxo total é:

_ 2

= ex
N(0) Im P 2RT 2r,

(

Utilizando o perfil de escoamento de Martin, LOS e KISTEMAKER 56} obtiveram para a
centr(fuga de contracorrente estabelecida por convecgdo térmica, que foi desenvolvida como modelo
UZIUB por- GROTH e colaboradores!19:31), um valor de Ky =095, quando a centrffuga opera com
hexafluoreto na velocidade periférica de 250 m/s. Nestas condigGes o potencial de separagdo obtido com
o perfil de escoamento de Martin, é, pois, igual a 95% do potencial de separagdo correspondente ao
perfil de escoamento 6timo. Neste caso os dois perfis de escoamento sdo praticamente coincidentes. Para
velocidades periféricas maiores, aumenta a diferenca entre os dois perfis. Assim, para o hexafluoreto de
uranio, resulta da equacdo (84) que os valores do coeficiente do perfil de escoamento de Martin sdo
iguais a 0,90, na velocidade periférica de 300 m/s, e 0,67, na velocidade periférica de 400 m/s.

A partir da equagdo (72) e com os dados experimentais obtidos com a centr(fuga contra-
corrente UZHIB, LOS e KISTEMAKER estimaram, ainda, que m = 2,17. Substituindo este valor na
equacao {85) com KM =0,95, resulta entdo que o potencial de separacdo com o perfil de escoamento de
Martin é igual a 0,77 ( §U) max" Experimentalmente, o maior valor do potencial de separagdo encontrado
por GROTH e colaboradores)hoﬁﬂ é 0,74(6 U)m“. Nestas condi¢Bes, no caso de hexafluoreto de
urdnio e nas condi¢des de opera¢do 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, nio diverge
muito do perfil 6timo. Todavia, convém mencionar que esta concordancia se verifica apenas no caso
considerado, em que a velocidade periférica é 2560 m/s. A diferenca entre o perfil de escoamento de
Martin e o Otimo se torna tanto mais pronunciada quanto maior for a velocidade periférica da
centr(fuga, como ja foi citado, e quanto maior for a massa molecular do gés.
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A influéncia do perfil de escoamento foi também analisada teoricamente por KANAGAWA,
OYAMA e TAKASHIMAIB1), 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
fungdo de Mw?r?/4RT e mostram que K passa por um méaximo igual a 0,96, quando a quantidade
Mw?r3/4RT & igual a 1,85. Para o hexafluoreto de uranio, este miximo corresponde a uma
velocidade periférica de 245 m/s, explicando, assim, a concordincia entre os perfis de escoamento, que
se verifica nas experiéncias de separagio realizadas por GROTH e colaboradores.

CAPITULO I

HEXAFLUORETO DE URANIO UTILIZADO

O hexafluoreto de urdnio lJF4, é o Gnico composto volatil estdvel de uranio, razao pela qual é
utilizado como matéria prima nos processos de separagdo dos isGtopos de urdnio que sdo realizados em
fase gasosa. Na temperatura ambiente, o hexafluoreto de uranio é um sblido cristalino incolor‘52), que
apresenta uma pressdo de vapor de 115 Torr, ao contrario do que ocorre com todos 0s outros compostos
estiveis de uranio, os quais apresentam pressoes de vapor de apenas alguns Torr em temperaturas

inferiores a 100°C{77),

O ponto triplo do hexafluoreto de urdnio é igual a 64,02°C na pressio de 1137 Torr!63),
Nestas condigles, na temperatura ambiente e sob a pressdo atmosférica, o composto sélido sublima
diretamente, enquanto que, em pressoes e temperaturas superiores as do ponto triplo, funde na forma de
um l{quido incolor de grande densidade.

Do ponto de vista quimico, o hexafluoreto de urdnio € um composto extremamente corrosivo,
que ataca um grande nimero de metais e os materiais de construgao usuais. Além disto, em presenca de
tragos de &gua, sofre uma hidrélise répida com formagdo de acido fluoridrico, sequndo a reagdo:

UFs + 2H,0 = UO,F, + 4HF

A combinagdo destas propriedades corrosivas e hidrolfticas, que constitui um sério incoveniente nos
trabalhos com este composto, torna obrigatério o emprego de equipamento de ago inoxidavel, niquel ou
monel e a utilizagdo de alto vacuo a fim de efetuar, da maneira mais complexa possivel, a remo¢do da
umidade presente no equipamento, o qual, por sua vez, deve ser estanque a alto vécuo.

Por outro lado, do ponto de vista da separagdo dos isbtopos de urdnio, o hexafiuoreto apresenta
a vantagem de ser formado de um dos poucos elementos que ndo possuem isétopos, a saber, o flior. Por
este motivo, o composto em questio pode ser considerado simplesmente como sendo uma mistura
binéria de moléculas isitbpicas de uranio.

O hexafluoreto de uranio utilizado na presente investigacdo, de procedéncia norte-americana,
encontra-se armazenado em cilindros de monel de 5 de didamentro externo e de 55 ib de capacidade.
Como os trabalhos de separacdo de isbtopos e de espectrometria de massas exigiam o emprego de uma
quantidade relativamente pequena deste material, mas de elevado grau de pureza, tornou-se necessirio
considerar (1) a transferéncia do material de um destes cilindros de armazenamento a recipientes ‘de

menor capacidade; (2) a determinagdo da pureza do imaterial transferido e (3) a eventual purificacio do
material.
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No presente capltulo temos assim em vista apresentar inicialmente os fundamentos te6ricos da
transferéncia, purificagio e determinagdo da pureza de hexafluoreto de urénio. A seguir, descreveremos o
sistema que foi construfdo com a finalidade de realizar estas operagOes, assim como as transferéncias e as
purificagdes efetuadas com o material de procedéncia norte-americana.

1 — Transferéncia e Purificagio de Hexafluoreto de Urlnio

A transferéncia de hexafluoreto de urinio de um recipiente a outro é usualmente realizada pefo
escoamento gravitacional do material em fase liquida ou pelo escoamento do material na fase de vapor,
determinado por diferencas de pressé‘o‘zn. O primeiro processo requer o aquecimento do material em
recipiente fechado a temperaturas superiores & do ponto triplo, de modo a tornar possivel a passagem de
hexafluoreto de urdnio em estado Ifquido, de um a outro recipiente pela acdo da gravidade. No segundo
processo, a passagem de vapor de hexafluoreto de uranio de um a outro recipiente é obtida através da
sublimacdo do material no primeiro e da condensacdo do vapor no segundo recipiente, Mantendo-se o
recipiente de condensagdo em uma temperatura muito mais baixa do que a do recipiciiie de sublima¢do
consegue-se estabelecer o gradiente de pressdo necessério ao escoamento em fase gasosa.

As impurezas, que usualmente se encontram no hexafluoreto de uranio, sdo o acido fluoridrico
e outros fluoretos. A presenga e a quantidade destas impurezas podem ser determinadas por medidas
crioscbpicas ou por medidas de pressdo de vapor(52). A determina¢ao da pureza do material, através da
medida da pressdo de vapor, se baseia no fato de que a presenca de é4cido fluoridrico, que constitui a
principal impureza, aumenta consideravelmente a pressdo de vapor do material, pois este 4cido é pouco
solivel no UF,. A pressdo de vapor de hexafiuoreto de uréanio puro a 0°C ¢ igual a 17,57 Torr, segundo
as determinagdes precisas realizadas por OLIVER, MILTON e GRISARD!83)_ se o material apresentar
1% de 4cido fluorfdrico como impureza, o aumento de pressdo é igual a 12,0 Torr nesta
temperatura(52). Nestas condi¢des, a pureza de hexafluoreto pode ser facilmente controlada por meio da
medida da pressao de vapor a 0°C. Para identificagdo de pequenas quantidades de 4cido fluoridrico o
método do abaixamento do ponto de congelagdo é mais preciso do que o anterior. Neste caso a
determinagdo da pureza do material se baseia no fato de que a constante crioscopia de UF 4 ¢ 0,065°C
por 0,01% de HF, enquanto que o valor teérico, computado da lei de Raoult, & 0,0839°C!52),

A purificacio do hexafluoreto de uradnio pode ser realizada por meio da sublimagdo em vacuo
ou da destilagdo sob pressio. Ambos os processos foram utilizados por GROTH e colaboradores"o'.:’”.
No processo da sublimagdo descrito por estes pesquisadores, o hexafluoreto de uranio impuro é mantido
em temperaturas suficientemente baixas, a fim de apresentar uma pressdo de vapor da ordem de alguns
décimos de Torr. A transferéncia deste material é entdo realizada por sublimacio em alto vicuo, de
modo que o hexafluoreto condensa num recipiente resfriado na temperatura de gelo seco (-80°C), na
qual sua pressdo de vapor & igual a 10™3 Torr. Ao mesmo tempo, as impurezas mais volateis, como o
dcido fluorfdrico, sdo bombeadas continuamente pela agdo de uma bomba de alto vécuo a um segundo
recepiente, que se encontra na temperatura de ar ou nitrogénio lfquido (-180°C). Como estas impurezas
ndo condensam na temperatura do gelo seco, obtém-se assim sua separacdo do hexafluoreto condensado
no primeiro recipiente. Segundo GROTH e cotaboradores!10-31) através de duas sublimagOes sucessivas,
efetuadas desta maneira, foi possivel purificar um produto impuro que a 0°C apresentava a pressio de
vapor de 40 Torr, de modo a obter-se um produto final puro com a pressdo de vapor de 17,6 Torr a
0°C. A destilagdo sob press3o, realizada numa coluna de retificagdo, também permite remover o 4cido
fluorfdrico e outros fluoretos do hexafluoreto de urdnio, como mostraram as investigagdes experimentais
do equilfbrio liquido-vapor levadas a efeito por JARRY e colaboradores'4?! ¢ ELLIS e JOHNSON(zs).
Com a instalagdo de destilagio construida por GROTH e colaboradores“o'sn, foi possfivel a obtencdo
de hexafluoreto puro, a partir de um material extremamente impuro que a 0°C apresentava a pressdo de
vapor de 300 Torr. O processo da destilacdo é mais eficiente do que o da sublimacdo, quando se trata da
remogdo de elevados teores de impurezas e, além disto, permite a obtengdo de maiores quantidades do
produto puro em intervalos de ternpo mais curtos.
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Dada a necessidade de manusear apenas pequenas quantidades de UF 4 e levando em conta a
menor complexidade do processo, assim como a maior facilidade de construgo do equipamento
nacossério & sua realizagdo prética, optamos pelo processo da sublimaglo para efetuar a transferéncia e a
purificagio do material, Pelas mesmas razdes, escolhemos o método da medida da pressdo de vapor para
determinar a pureza do material assim transferido, A fim de realizar estas trés opcragdes em uma Unica
aparelhagem e conduzf-las em alto vécuo, foi projetado e construfdo o sistema de transferéncia e
purificagfio de hexafluoreto de urdnio, que passaremos a descrever,

2 — Descrigiio do Sistema de Transfer8ncia e Purificagio de UF,

O sistema de transferéncia e purificagio foi projetado de modo que todas as suas partes, que
entram em contato com o hexafluoreto de urinio, sio confeccionadasde aco inoxidavel 18/8, tipo 316,
por ser este um dos materiais de construgdo que melhor resitem a agdo corrosiva do composto em
questio, Para tornar possivel a realizagdo do alto vicuo e, ao mesmo tempo, evitar a entrada de ar
durante sua operag3o, todo o sistema foi instalado de modo a ser estanque a alto vécuo,

A fim de satisfazer as finalidades previstas, o sistema construfdo se compdein de quatro partes,
a saber: (1) a sec¢do de produgio e medida do alto vacuo, (2) a sec¢do de transferéncia, (3) a sec¢do de
sublimacdo e (4) a sec¢do de medida da pressdo de vapor. A Figura 5 apresenta estas diferentes secgGes e
seu esquema de ligagdo,

A sec¢io de produgio e medida doalto vacuo se comp&e da bomba de vacuo rotativaB,, da
bomba de difusio B'z' do baldo de vidro R, dos mandmetros de merciirio M' e M'z' dos “traps” T, T' e
T,, do medidor de alto vicuo P, das torneiras de vidro de alto vacuo 1 — 12 e das vélvulas metdlicas de
alto vécuo 30, 31 e 32. Estes elementos, com exceg¢ido das valvulas metélicas e do “trap“T,, se
encontram ligados entre si por meio de tubos de vidro *‘pyrex"’.

O alto vicuo de todo o sisterma é produzido pela bomba de difusio de mercurio B,. modelo
Hg3 da firma E. Leybold’s Nachfolger (Replblica Federal Alema), que apresenta uma velocidade de
sucgdo de 3 I/s. A bomba de véicuo rotativa B,. modelo PH3 da firma Arthur Pfeiffer GmbH (Republica
Federal Alem3), com velocidade de bombeamento de 2,6 m>/h, destina-se a estabelecer o pré-vicuo ou o
vicuo primério necessdrio ao funcionamento da bomba de difusdo. Por meio da linha de “’by pass”, que
contén: a torneira 6, a bomba de vicuo rotativa permite também colocar em vicuo primério qualquer
uma das secgBes da instalagdo, quando se encontram fechadas as torneiras 4 e 5; deste modo evita-se o
escoamento gasoso através da bomba de difusdo. O baldo de expansdo R, de 6 litros de capacidade, tem
por finalidade garantir o funcionamento da bomba de difusdo por perfodos de tempo longos, quando a
bomba rotativa estd desligada e a torneira 3 se encontra fechada. A torneira 1 destina-se a permitir a
entrada de ar na bomba rotativa apbs seu desligamento, evitando assim a entrada do 6leo na instalagdo.
A torneira 7 também permite a entrada de ar na sec¢do de alto vacuo, quando isto se torna necessario.
Os manometros de mercurio M, e M,, que medem o vicuo produzido, respectivamente, pelas bombas
rotativa e de difusao, tém por finalidade acusar vazamentos na secgido de alto vacuo. A torneira 8 evita a
entrada de vapores de merc(rio, provenientes do mandmetro M2, no “trap”’ T.

O alto vécuo ¢é realizado nas outras secgOes do sistema a partir do *'trap’’ de vidro T, imerso em
nitrogénio lfquido, mediante a abertura da torneira9. A finalidade deste “trap’’ é a de condensar os
vapdres de mercurio da bomba de difusdo. Por meio da torneira 10 a secgdo de produgdo de alto vicuo
se comunica entdo, diretamente, com a sec¢do de transferéncia e de sublimagdo, enquanto que a
torneira 12 estabelece a ligagdo com a secgdo de medida da pressio de vapor. O alto vacuo de toda a
instalagdo é medido por meio da valvula Penning, da firma E. Leybold's Nachfolger (Republica Federal
Alemd), quando a torneira 11 se encontra aberta. A valvula Penning se encontra ligada, por meio de uma
junta conica, ao ““trap’” de vidro T’, refrigerado por nitrogénio liquido. Todos os componentes da sec¢do
de produgdo de alto vacuo até aqui mencionadas, com exce¢do das bombas, sdo de vidro “pyrex’’.
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Ourants a operacBo do sistema, a secgio de produgdo do alto vécuo ¢ posta em comunicagio
com a secgdo de transferéncia e de sublimaglo através do ‘‘trap” de ago InoxidévolT,, imerso em
nitrogdnio Ifquido, e da tubulagBo metélica que contdm a véivula 31, estando entio fechadas a
torneira 10 e a vélvula 32, O "trap” T, destina-se a condensar as impurezas volétels, que acompanham o
hexafluoreto de urdnio, e também retém as pequenas quantidades de hexafluoreto, que provem dos
“traps” das secgBes, de transferéncia e de sublimagdo. O material condensado no ‘“trap’’ em questdo
permanece nele apbs a operagdo, mediante o fechamento das vélvulas 30 e 31, Nestas condicdes, a
funcio do “trap” T, é também proteger a aparelhagem de vidro da seccin de producdo e medida do alto
vécuo. Gragas a esta precaugho, estando fechada a vdlvula 32 e abertas as vélvulas 30 o 31, o alto vicuo
nas sec¢Bes de transferéncia e de sublimagio pode ser continuamente medido durante a operagdo pela
vilvula Penning, quando se encontram abertas as torneiras 10 e 11. A ligagdo das vélvulas 30 e 32 com
os tubos de vidro, da seccdo de produgdo e medida do alto vacuo, é realizada por meio das juntas
cdnicas metal-vidro J, providas de um fole metilico eldstico, estanque a alto védcuo, que se destina a
evitar a quebra dos tubos de vidro.

As seccOes de transferéncia e de sublimacdo se encontram ligadas & linha de, alto vacuo
metélica L,, na qual se obtém o alto vécuo mediante a abertura da vélvula 33. A seccdo de transferéncia
se compde do ‘’pigtail” de cobre PT, do mandmetroM que se comunica com a vdlvufa 41, do
reservatorio R1 ligado 3 vélvula 40 e da tubulagio metéalica que contém as valvulas 42, 35, 36 e 39. O
cilindro de monel C, que contém o hexafluoreto de uranio, se encontra ligado ao “pifjtail” e este a linha
de alto-vécuo L,. O hexafluoreto de uranio, quando puro, é transferido do cilindro C, através das
vilvulas 35 e 36, ao reservatbrio R, por sublimagdo, depois de estabelecido o alto vicuo na linha L.
Nesta operacdo, o recipiente R, ¢ refrigerado na temperatura do gelo seco e o cilindro C é mantido na
temperatura ambiente. A vazdo do vapor de hexafluoreto é ajustada com a vélvula 42 e a pressdo do
vapor é medida com o mandmetro de membrana de ago inoxiddvel M, da firma E. Laybold’s Nachfolger
(Republica Federal Alem3), apbs a abertura da vélvula 41, Terminada a operagdo, o reservatério R, pode
ser retirado da aparelhagem, depois de fechadas as valvulas 39 e 40. As pequenas quantidades de
hexafluoreto que permanecem na linha L1 sdo entdo recolhidas no ‘‘trap” T1, refrigerado por nitrogénio
Mquido. :

A sec¢do de sublimagdo consta do ‘““trap’’ de ago inoxidavel T,, ligado as valvula; 37 e 38, e da
tubulagdo que apresenta estas valvulas e a valvula 36. Estando fechada a vélvula 35, a purificacdo do
hexafluoreto de urdnio, contido no cilindro de monel C, é realizada nesta sec¢do por sublimagdo do
material deste cilindro, mantido na temperatura ambiente e por condensagdo de hexafluoreto no
“trap”’ T,. refrigerado pela mistura gelo seco-metanol. Simultaneamente, as impurezas mais volateis sdo
aspiradas através das valvulas 38 e 36 e da linha de alto vicuo L, pela bomba de difusdo e se condensam
no ”trap"T1, resfriado por nitrogénio liquido. Durante esta operagdo, a velocidade de sublimagdo é
controlada pelo mandometro M e o alto vacuo da instalagdo é medido pela valvula Penning P. Terminada a
operagcdo e medida a pureza do material condensado no *'trap’’ Tz' este material é transferido por
sublimagdo ao reservatério R,, previamente posto em alto vicuo. Este recipiente, contendo o
hexafluoreto puro, pode ser entdo retirado da instalag3o.

No esquema apresentado na Figura 5 estd também prevista a possibilidade de sublirnacdes
sucessivas do reservatorio R1 ao “trap” T,. e vice-versa. Assim no caso de ndo apresentar a pureza
desejada apbs a primeira sublima¢do, o material, depois de transferido ao recipiente R1, poa: ser
resublimado neste recipiente e condensado no “‘trap’’ T,. segundo o procedimento anterior. Neste ca:o a
transferéncia do vapor é realizada através das valvulas40, 39 e 38, estando fechada a vdvula 26,
enquanto que as impurezas que ndo condensam em T2 s3o removidas pela bomba de difusdo através da
vélvula 35.

A medida da pressdo de vapor de hexafluoreto de uranio pode ser realizada com um manametro
de membrana, desde que' a membrana seja confeccionada de um material que resista a agdo corrosiva do
hexafluoreto. Todavia, dada a imprecisdo das medidas que usualmente se obtém com este tipo de
manbmetios, é necessério utilizar o método de compensagiio, quando se deseja usar a pressido de vapor
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como critério de pureza, Este método consiste em admitir o vapor de hexafluoreto de urdnio num dos
lados da membrana do mandmetro e compensar a pressio exercida pclo vapor com a introdugBo de ar
ou nitrogdnio no outro lado da membrana. O mandmetro funciona entdo como instrumento de ponto
zero ¢ a medida da contra-pressio, feita com um mandmetro de mercirio, fornece a precisdo desejada.

Baseada neste principio, a sec¢io de medida da pressdo de vapor, da Figura b, se compde do
mandmetro MMC, do mandmetro de merclrio Ma, do recipiente de volume variével V, do secador S, do
“trap’’ metélico TJ' ligado & véalvula 21, da tubulagdo metéilica, que contém a véivula 34 e da tubulagdo
de vidro que ligada & linha de vécuo de vidro L, apresenta as torneiras 13-18.

O mandmetro de membrana MMC é um mandmetro de membrana na capacitiva, construido
pela firma Atlas-Werke A, G. (Republica Federal Alemi) e descrito por DRAWIN(24), Este mandmetro
foi escolhido por satisfazer &s seguintes condi¢des: (1) a membrana, de ago inoxidavel, resiste & agdo do
UF¢, (2) o mandmetro é estanque a alto vicuo e ambas as cdmaras separadas pela membrana podem ser
postas em vécuo e (3) o mandmetro pode ser usado da maneira convencional e permite leituras até 2,6 e
20 Torr, quando uma das cimaras se encontra em vacuo, O manometro de mercirio Ma‘se encontra
defronte de uma escala de ago inoxidavel polida e graduada em mm, que foi confeccionada pela Secgdo
de Metrologia do Instituto de Pesquisas Tecnolbgicas. Os meniscos de merclrio, refletidos pela escala,
permitem evitar os erros de paralaxe, obtendo-se, entdo, com auxflio de uma lente uma precisdo de
medidas de 0,2mm. O recipiente de volume varidvel, cuja finalidade é realizar o ajuste fino da
contra-pressao, consta de um cilindro fechado, no interior do qual existe um é@émbolo moével. A fim de
garantir a estanqueidade deste reservatbrio, sua parede interna foi retificada e o émbolo apresenta um
anel de teflon, o qual desliza nesta parede lubrificada com graxa de alto vacuo. O secador S é um tubo
de vidro contendo sflica gel e fechado nas suas extremidades com as torneiras 19 e 20.

A medida da pressio de vapor de hexafluoreto de uradnio é realizada condensando-se
inicialmente uma pequena quantidade do material no “‘trap” Ts, previamente posto em alto vécuo, e
colocando, a seguir, este “trap” em contato com gelo, a fim de manté-lo na temperatura de 0°C.
Encontrando-se ambas as cimaras do manometro de membrana capacitiva em alto vacuo, é ajustado o
ponto zero do mandmetro e fechada a torneira 14. Mantendo-se fechadas as vélvulas 36, 38 e 39, por
meio da abertura da vélvula 21 o vapor do material presente no “trap’’ Tya 0°C é introduzido numa das
camaras do mandmetro através da vélvula 34. Depois de fechadas as torneiras 13, 17 e 18 e mantida
aberta a torneira 15, é admitido ar na linha que contém o secadorS e que se encontrava em vicuo
primério, Mediante a abertura lenta da torneira 17, o ar seco entra, entdo, na outra cdmara do
manometro de membrana capacitiva. A contra-pressdo, assim aplicada 8 membrana deste manometro, é
agora ajustada por meio de recipiente de volume varidvel V até o mandmetro indicar o ponto zero. Esta
contra-pressdo que, nestas condigdes é igual a pressdo de vapor do material presente na primeira camara,
é lida no mandmetro de mercurio M:!' Caso, no ajuste da contra-pressio, o ponto zero do manometro de
membrana capacitiva tenha sido ultrapassado, pode-se diminuir a contra-pressdo por meio da abertura da
torneira 18 e do bombeamento pela bomba rotativa. A comparacdo da pressdo 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 GRISARD (63!
permite fornecer informagdes acerca da pureza do material sob investigacao.

O mandmetro de membrana capacitiva ainda pode ser posto em comunicagdo com cada um dos
recipientes que contém hexafluoreto de uranio. Desta maneira é possivel constatar a presenga ou ndo de
material nestes recipientes.

3 — Componentes e Montagem do Sistema de Transferéncia e Purificagio de UF,

Ao projetarmos o sistema de transferéncia e purificagdo, ap6s a escolha do material de
construcdo, foram levados em consideragdo os seguintes elementos: (1) tubulacdes, soldas e unibes
metalicas, (2) recipientes e ‘““traps’’ de metal, (3) véalvulas metélicas e (4) pecas de vidro “pyrex”. A
confeccdo ou a escolha destes elementos foi orientada sempre no sentido da estanqueidade a alto vacuo.



38

Os tubos de ago inoxidével utilizados sfo tubos sem costura com didmetro externo de 12 mm ¢
ospessura de parede de 1 mm. As dimensdes destes tubos sfo porfeitamente compatfveis com a
capacidade do sistema de produgo de alto vacuo empregado.

A soldagem destes tubos e das valvulas metélicas com as unides desmontévels, indicadas na
Figura 6, foi realizada por meio da solda de arco em atmosfera inerte do argdnio, conhecida por
“argon-arc”, que 4 a mais apropriada para sistemas de alto vicuo confeccionados de ago inoxidével. Os
trabalhos de solda foram efetuados com a méaquina de soldar adquirida da firma S. A. White Martins
{Siio Paulo). Ap6Os a realizagio de um estudo preliminar com a finalidade de determinar as condiges de
operaglio mais adequadas & obtenglo de soldas estanques, de diversos tipos, com tubos de ago inoxidével
de diversos didmetros, foi possivel estabelecer com esta méiquina uma técnica de soldagem, sem adigdo
de material, que forneceu soldas perfeitamente estanques a alto vacuo e conduziu a um nimero m/nimo
de soldas defeituosas na construgdo do sistema de transferéncia e purificagéo.

Quanto as unides desmontéveis, estanques a alto vacuo, o hexafluoreto de uranio ndo permite o
emprego das unides usuais de alto vacuo, formadus de um anel toroidal de borracha apertado entre dois
flanges, pois a borracha ndo resiste & agdo deste composto. Existem entdo duas alternativas, a saber, as
unides inteiramente metéalicas ou as uniGes metdlicas providas de um anel de teflon. No sistema de
transferéncia e purificagdo construfdo, foram utilizados os dois tipos de unido, dando-se porém
preferéncia as unices metélicas.

Na escolha das unides inteiramente metélicas foram adotadas os seguintes critérios de sele¢ao:
{1) resisténcia & agdo corrosiva do UF,, (2) dessor¢do pequena do material, ("} usinagem fécil da unido,
(4) geometria simples da unido, de modo a facilitar a montagem da instalagdo, (5) facilidade de
padronizacdo e (6) baixo custo da unido. N3o tendo encontrada no mercado uma unido de ago
inoxidavel estanque a alto vacuo, realizamos uma pesquisa bibliogréfica bastante extensa sobre o assunto,
nos moldes da mencionada por HENRY e BLAIVE (35!, e confeccionamos os tipos descritos por VAN
HEERDEN 34!, por LANGE e ALPERT!®4) & por HINTENBERGER(36). Todos estes tipos, ensaiados
na linha de alto vicuo existente na Sec¢do de Separacdo de Isbtopos, forneceram a estanqueidade
desejada. Foi decidido entdo utilizar, no sistema de transferéncia e purificagdo, a unido representada
esquematicamente na Figura 6, que se baseia no tipo desenvolvido por VAN HEERDEN e que meihor
satisfaz aos critérios de escolha adotados.

A unido, representada na Figura 6, é formada de quatro pegas das quais duas, designadas por A
e B, s§o de ago inoxidével 18/8. Estas pe¢as, que sdo idénticas e de facil usinagem, apresentam duas
cunhas iguais com um dngulo de aproximadamente 30°. Entre as duas pecas se encontra o anel de cobre
recozido E. Este anel é firmemente apertado pelas outras duas pegas rosqueadas de latdo sextavado C e
D. A unido poderia ter sido confeccionsda com apenas trés pecas de aco inoxidével, das quais duas
seriam rosqueadas e uma simples. Todavia, neste caso, o custo seria mais elevado e a usinagem, mais
demorads. O recozimento do anel de cobre é realizado aquecendo-o ao rubro e mergulhando-o a seguir
em é4lcool metflico. Desta maneira ocorre nfo 36 o amolecimento do anel como também a completa
desoxida¢do de sua superficie.

Segundo a experiéncia de LYUBIMOV et al.‘“’, 0 uso de pegas rosqueadas para o apérto da
unido é recomendado para tubos de didmetros externos compreendidos entre 10 ¢ 20 mm; para
didmetros maiores, é necessério o emprego de flanges. No presente caso nfio houve portanto,
inconveniento em utilizar pecas rosqueadas, as quais, em relagdo aos flanges, apresentam a vantagem de
ocupar um espaco menor e de permitir uma montagem mais fécil da unido. A Unica desvantagem
apresentada pela unifio da Figura6 é o cuidado que deve ser tomado no sentido de n8o danificar as
cunhas, pois quando isto ocorre a unijfo deixa de ser estanque a alto vicuo. Todavia a experidncia nos
mostrou que unides assim danificedas podem ser facilmente recuperadas, limando e, a seguir, lixando as
cunhas de modo a reconstituir a forma original.

Todas as uniBes utilizadas no sistema de transfer8ncia e purificagdo foram confeccionadas na
Oficina Mecinica da Secco de Separsclio de Is6topos, a partir de um cilindro de ago inoxidével 18/8 de
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1" de¢ didmetro, fundido e forjado pela Sec¢lo de Agos Especiais do Instituto de Pesquisas Tecnolbgicas.
As uniBes multiplas, indicadas na Figura 6, sdo formadas de um cubo perfurado de a;o inoxidével
(26 mm de lado) cujas faces apresentam trds ou, no méximo, quatro das unides desmontéveis descritas.
Para a confecglio destas uniBes multiplas, foi utilizada uma barra forjada de ago inoxidével 18/8, de
sacgfio quadrada, com 1" de lado, a qual tui também fornecida pela Soccdo de Agos Especials. A
usinagem desta barra permitia a obten¢o do cubo com duas safdas laterais, s quais eram soldadas as
unides desmontiveis, segundo a técnica acima mencionada. As outras saldas da unido multipla eram
obtidas através da solda direta das unides nas faces do cubo.

Além destas unides inteiramente metélicas, o sistema de transferéncia e purificagdo apresenta
quatro unides com gaxeta de teflon, a saber, a unifo entre o “pigtail’’ e a valvula 42, a unido entre o
mandmetroM e a véalvulad1 e as duas unides que ligagm o mandmetro da membrana capacitiva
instalagBo. Nestas unides tornou-se sempre o cuidado de acomodar a gaxeta de teflon, formada de um
anel de secgdo quadrada, na ranhura circular presente numa das pegas da unido. Na Figura 7 estd
representada a unio que existe entre o “pigtail’’ e a vélvula 42, Nesta unido, A e B sdo as pegas que se
encontram soldadas a estes elementos da instalagfo, enquanto que o anel E é a gaxeta de teflon
introduzida na ranhura da peca B. A presenca desta ranhura é necessdria porque no apérto da gaxeta
com a outra peca da unido, que pode apresentar uma superficie plana ou a saliéncia circular mostrada na
Figura 7, ocorre sempre uma pequena deformagdo plistica do teflon,
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Figura6 — Unido metalica com anel de cobre Figura7 — Unido metélica com gaxeta de teflon

Os recipientes e “traps” do sistema, que sdo apresentados na Figura 5, foram construidos de
tubos de a¢o inoxidavel 18/8, em cujas extremidades foram soldados discos do mesmo material. Os tubos
cilindricos utilizados na confecg¢ao dos traps’’ T, e T, apresentam 260 mm de comprimento, 62 mm de
didmetro externo e 2 mm de espessura de parede. Na tampa superior destes cilindros foi soldado o wbo
interno do “trap’’, enquanto que na parte superior da parede do cilindro foi soldado o tubo que
constitui a salda da lateral do “trap’’. Na extremidade superior do tubo interno destes "traps” e na safda
lateral se encontram soldadas as valvulas que fazem parte dos “traps”. O “trap"” T3 é um recipiente
simples, formado da vélvula 22 e de um tubo de 200 mm de comprimento € 20 mm de didmetro interno.
A parede externa deste tubo foi usinada até a expessura de parede de 0,5mm, a fim de favorecer o
estabelecimento do equilfbrio térmico, quando o “'trap’’ é posto em contato com gelo durante a medida
da pressdo de vapor.

Foram confeccionados dois tipos de recipientes R,, a saber, um recipiente pequeno de 200 mm
de comprimento e de 50 mm de didmetro e o recipiente grande de 400 mm de comprimento e 100 mm
de didmetro. No primeiro destes recipientes foi coletado o hexafluoreto de uranio puro utilizado nos
trabalhos de espectrometria de massas, enquanto que o segundo recipiente destinava-se a armazenar o
material puro que foi empregado nas experiéncias de separagdo de isbtopos.



As vhlvulas metblicas sfo vdlvulas de ago inoxidivel 18/8 Mo, estanques a alto vécuo, com fole
methlico e assento tronco-cOnico de ago inoxidével, fabricadas como ““miniatura’ pela firma francesa
Techniques Nuciéaires. As saldas laterais destas valvulas apresentam um didmetro externo de 1/2'' e
foram utilizadas valvulas com saldas laterais retas e valvulas com saldas laterais em angulo reto.

Todas as pegas de vidro “pyrex’’, que fazem parte da instalagdo e sdo estanques a alto vécuo,
foram confeccionadas pela Oficina de Vidro que existia na Seccdo de Separagdo de Isbtopos.

O sistema de transferéncia e purificagdo foi montado numa estrutura de secgido retangular de
cantoneiras perfuradas, da firma Indusa (Sio Paulo) e apresenta 3 m de comprimento, 1,90 m de altura
e 0,66 m de largura. A sustentagio da tubulagdo e de autros elementos da instalagdo foi realizada por
meio das mufas e garras, usualmente empregadas nos laboratorios quimicos. As mufas se encontram
presas a barras de ferro verticals e horizontais, de 1/2" de diametro, parafusadas nas cantoneiras
perfuradas. A tubulagio metdlica se encontra diretamente ligada as mufas, enquanto que a sustentagdo
da 1ubulac3o de vidro é feita com auxilio das garras. O nitrogénio Jiquido e a mistura gelo seco-metanol,
que resfriam os "traps” sSo colocados em frascos Dewar, os quais repousam sobre telas de amianto e
andis presos com mufas is barras de ferro verticais.

A montagem do sistema foi iniciada com a instala¢cdo da aparelhagem de vidro, que compdem a
secclio de produgdo e medida do altovacio. A sequir, foram instaladas as pecas de ago inoxidavel, que
ainda pertencem a esta seccBo, e as diversas partes que constituem as seccOes de sublimag3o e de
transferéncia. Apos sua instalagdo, cada uma destas partes foi submetida a ensaios de estanqueidade por
meio do préprio sistema de alto vdcuo j4 instalado.

Toda as pecas de ago inixiddvel, depois de soldadas e antes de serem submetidas a este ensaio,
foram culdadosamente limpas nas suas partes internas. Esta limpeza foi realizada através das seguintes
etapas: (1) desengraxe com tri-cloro-etileno, (2) desengraxe alcalino com agua e sapéleo, (3) lavagem
com &4gua, (4) decapagem com uma solugdo 4cida, (b) lavagem com 4gua destilada e (6) secagem com
estufa. A decapagem écida foi efetuada na temperatura de 560°C com uma solugdo de 10-20 vol. de 4cido
nitrico e 2-4 vol, de &ido fluoridrico. A limpeza prévia tem por finalidade evicar que as impurezas das
superficies de ago inoxiddvel determinem um bombeamento excessivamente prolongado para a obtengdo
do alto vicuo. Além disto estas impurezas, ao serem desorvidas das paredes durante o bombeamento,
podem fornecer um elevacdo de pressdo no interior da peca sob investigagdo, que pode ser facilmente
confundida com a alevac8o de pressdo proveniente de vazamentos reais.

Terminada a instalagdo das sec¢Ges de sublimagdo e de transferéncia, foi realizada a montagem
da aparelhagem de vidro que constitui 8 seccdo de medida da pressdo de vapor, Completada a montagem
de todo o sistama, este foi submetido a um ensaio geral de estanqueidade a alto vicuo, o qual forneceu
resuitados plenamente satisfatorios. A Figura 8 apresenta todo o sistema construido.

Todos os ensaios de estanqueidade realizados consistiram em colocar, iniciaimente, a pega que
estava sendo ensaiada em alto vécuo, isto é, em pressSes inferiores a 10™° Torr, por meio da a¢do da
bomba de difuslio. No instumento de medida, da firma E. Leybold’s Nachfolger (Republica Federal
Alemil), ligado & vélvula Penning, este vacuo corresponde a leituras inferiores a 5 divisdes de escala. Em
seguida, interrompido o bombeamento, era observada a elevacdo de pressdo, indicada por este
instrumento, em funclio do tempo. A peca era entdo considerada estanque a alto vacuo e limpa, quando
durante 5 minutos esta elevacdo de pressdo ndo era maior do que 2 x 10~° Torr, B qual corresponde uma
variagdo de 3 divisdes de escala, e quando a pressio se mantinha inalterada durante os 5 minutos
seguintes. Em caso contrério, procurava-se descobrir o vazamento envolvendo, sucessivamente, as regides
suspeitas com algoddo embebido em éAgua ou com a massa de alto vacuo, da E. Leybold’s Nachfolger.
Estes procedimentos foram usados porque ndo dispunhamos de um verificador de vazamentos ("ieak
detector’’) para materiais metalicos. Embora totalmente empirica, a experidéncia mostrou que o critério
adotadq para a estanqueidade a alto vécuo era plenamente satisfatéorio para os trabalhos com o
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Figura 8 — Sistema de transferéncia e purificagdo de UFg4

hexafluoreto de urdnio. Em vista dos resultados obtidos nestes ensaios pode-se entdo concluir que o
sistema de transfer8ncia e purificagdo construfdo é estanque a alto vacuo, permitindo pois que no seu
interior sejam obtidas e mantidas pressdes inferiores a 10”5 Torr.

Finalmente, tendo em vista a toxicidade dos vapores de hexafluoreto de uranio, a fim de
prevenir acidentes pessoais a instalagdo do sistema de transferéncia e purificacdo foi realizada numa sala
bastante ampla com excelente ventilagdo natural.

4 — Transterdncia o Purificaco de Hexafluorato de Urdnio Realizadas

A determinacdo da pureza do hexafluoreto de uranio de proced@ncia norte-americana revelou
que o material se encontrava ligeiramente decomposto, pois sua press3o de vapor a 0°C apresentava o
valor de 21 Torr. Provavelmente esta decomposi¢io resultou da entrada de umidade no cilindro de monel
durante o perfodo de armazenamento, de cerca de trés anos. Nestas condigdes foi necessario purificar o
material, além de transfer(-lo do cilindro de monel a recipientes de menor capacidade.

Em vista dos trabalhos programados com o hexafluoreto de urénio puro, foram realizadas duas
purificagdes e transferdncias. Através da primeira destas operacdes tinha-se em vista obter cerca de 100g
de material puro, que seria utilizado nos trabalhos de espectrometria de massa. A segunda purificagdo e
transferéncia foi efetuada com a finalidade de obter a quantidade de 2 a 3 kg de UF4 puro, que seria
destinada as experiéncias de separacdo dos isdtopos de urdnio.

A primeira purificagio e transferéncia foi conduzida em duas etapas. Na primeira destas etapas,
a sublimagdo do material contido no cilindro de monel na temperatura ambiente foi realizada durante
6 horas, condensando-se o material, sob bombeamento da bomba de difusio, no “'trap’’ T2 (Figura 5)
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resfr.alo pela mistura de gelo seco-metanol. Durante esta operagiio a pressdo do vapor de sublimado na
entrada do “trap”’ T, lida no mandmetro de membrana M, foi mantida em valores compreendidos entre
0,2 e 0,4 Torr por meio da manipulagio da valvuly 42, Apbds a sublimagio, o material condensado no
“trap” T, apresentou a pressio de 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 operagdo foi possfvel purificar o
hexafluoreto de urdnio presente no cilindro do monel, coletando-se as primeiras fragbes impuras no
“trap” T, O material do “trap” T,, mantido na temperatira ambiente, foi entdo transferido totalmente
por sublimagio direta ao recipiente R1, resfriado pela mistura de gelo seco-metanol. As pesagens deste
recipiente, realizadas antes e depois da transferéncia, mostraram que a quantidade de material sublimado
transferido nesta primeira operagdo foi igual a 84,4 g. Como o material transferido ao recipiente RI
ainda ndo apresentava a pureza desejada, foi realizada sua resublimagio, transferindo-o sob bombeamento
ao “trap"Tz, resfriado pela mistura gelo seco-metanol. Nesta operagdo a velocidade de sublimagdo foi
ajustada pela vélvula 40 do recipiente R, e a pressio do sublimado, lida agora no manometro de
membrana capacitiva MMC, foi mantida em valores compreendidos entre 0,4 e 1,0 Torr. Como a pressao
de vapor do material condensado no trap”"' ainda era igual a 18,6 Torr a 0°C, este material foi
submetido a uma nova resublimagdo e condensado no recipiente R1, obtendo-se entdo a 0°C a pressio
de vapor de 18,2 Torr. A seguir, uma terceira resublimagdo, na qual o material foi transferido do
recipiente R, no “trap” T,, forneceu a mesma pressdo de vapor para o material condensado no
“trap" T, Em vista desta concordancia entre os valores de pressio medidos antes e depois desta Gltima
resublimagdo, o material coletado neste ‘‘trap” foi considerado puro. Deve-se notar que o valor de
18,2 Torr adotado aqui como sendo a pressdo de vapor de hexafluoreto de urdnio puro a 0°C, o qual
concorda com o valor obtido para o material puro nas sublimagdes realizadas por GROTH e
colaboradores!!?- 3” difere ligeiramente do valor determinado por OLIVER, MILTON e GRISARD'63),
Estas discordancias provem do fato de que em nossas determinagGes nao é possivel manter todo o
sistema de medida de press3o de vapor na temperatura de 0°C. Finalmente, o hexafluoreto puro presente
no “trap” T2 foi transferido de novo ao recipiente R,. A pesagem deste recipiente acusou uma
quantidade de material puro de 75,3 g, de modo que durante as operagGes de resublimagdo e de medida
de pressdo de vapor verificou-se uma perda de 9,1 g de material, que foi condensado no ‘‘trap” de
protecdo T,. .

Na segunda etapa da primeira operagdo de purificagao e transferéncia, o material foi sublimado
no cilindro de monel, na temperatura ambiente, e condensado no ”trap"Tz, resfriado pela mistura geio
seco-metanol, durante 2horas e com a pressdo do vapor de sublimado de 0,3 Torr, lida no
manometro M. O hexafluoreto de urinio condensado no “trap“T tendo apresentado a pressio de
vapor de 18,1 Torr a 0°C, foi considerado puro e, por isto, transferldo diretamente ao recipiente R
Nesta segunda etapa obteve-se 20,59 de material puro. Nesta condigGes a quantidade total de
hexafluoreto de urdnio puro, obtida na primeira purificagdo e transferéncia, era igual a 95,8g. As
velocidades de sublimagdo utilizadas nas duas etapas foram iguais a 14,1 g/h e 10,3 g/h, respectivamente.

Na segunda purificagdo e transferéncia foi adotado um procedimento diferente, uma vez que a
maior parte das impurezas do material, armazenado no cilindro monel, j& haviam sido removidas. Além
disto, o emprego das pequenas velocidades de sublimagdo acima mencionadas determinaria o dispéndio
de um tempo excessivamente grande para a obtengdo das quantidades de material puro, julgadas
necessdrios & realizagdo das experiéncias de separagio de isbtopos. Por este motivo, nesta sequnda
purificagdo e transferéncia, o material presente no cilindro de monel foi transferido diretamente ao
reservatorio grande R1, resfriado por gelo seco-metanol, rejeitando-se inicialmente as primeiras fragcdes do
sublimado, ainda ndo suficientemente puras. A seguir, 0 material presente neste reservatério, na
temperatura do gelo seco, foi purificado através do bombeamento com a bomba de difusdo. Estas
operacdes foram repetidas em trés 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 ““trap’ T , resfriado pela mistura gelo seco-metanol, até a
pressdo indicada pela vélvula Penning apresentar valores ente 5x 107° e 1 x 10™° Torr. Entdo, fechadas
as valvulas 33, 37 e 38, o material foi transferido diretamente do cilindro C ao reservatério R , resfriado
pela mistura gelo seco-metanol, através das valvulas 35, 36, 39 e 40. A fim de se obter uma grande
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velocidade de sublimagdo, a pressdio do vapor sublimado lida no mandometrc: de membrana M, foi
mantida em 6 Torr através da manipulagdo da vélvula 42. Desta maneira foi possfvel transferir 583,5 g de
material ao reservatorio Fl1 em 2h 30 min, que corresponde a uma velocidade de sublimagdo de
237,4 g/h. Como a pressdo de vapor do material condensado em R1 era igual a 20,3 Torr, ests material
foi purificado por sublimagio em alto vacuo. Para isto, resfriado o reservatério R1 pela mistura gelo
seco-metanol, o material foi submetido a um bombeamento continuo pela bomba de difusdo até que a
pressdo indicada pela vélvula Penning apresentou valores inferiores a 10™% Torr. A medida da pressio de
vapor a 0°C forneceu entdo o valor de 18,0 Torr e 0 material do reservatério foi considerado puro.

Nas duas etapas seguintes, foi empregado o mesmo método de operar variando-se apenas a
pressio do sublimado, lido no mandmetroM e o tempo de sublimagdo. Assim, na segunda etapa esta
pressdo foi mantida em 4 Torr e o tempo de sublimagdo foi igual a 3 horas, enquanto que a terceira
etapa foi realizada com a pressdo de 15 Torr durante 2 horas. A quantidade de material puro, obtido
durante o tempo total de sublimagdo de 7 h 30 min, foi igual a 2419,3 g, o material condensado
apresentando no final desta operagdo a pressio de vapor de 17,9 Torr a 0°C. Terminada esta
transferéncia e purificagdo, o sistema foi deixado em alto vicuo e o reservatdrio R1 foi retirado da
instalacdo.

CAPITULO it

APARELHAGEM E METODOS DE MEDIDA

Este capftulo visa descrever a centrffuga a gis utilizada no presente trabalho, o sistema
construfdo com a finalidade de introduzir e retirar o hexafluoreto de urinio desta centrifuga e o
espectrometro de massas destinado & analise isotopica de uranio. Serdo também descritos o método de
medida da vazdo do vapor de hexafluoreto de urdnio e o da medida da relagdo de abundancia dos
isbpotopos de uranio.

1 — Descrigao da Centrifuga Contracorrente, Modelo 2G3

A centrifuga contracorrente, modelo ZG3, empregada na presente investigagdo, foi descrita em
detalhes por GROTH e colaboradores“0‘30'31'32) e num trabalho de nossa autoria‘“’. Por este
motivo, abordaremos aqui apenas as catacteristicas desta mdaquina, que juigamos essenciais a perfeita
compreensdo do texto, e as modificagdes introduzidas para a realizagdo das experiéncias de centrifugagdo
com o hexafluoreto de uranio. *

A Figura 9 representa um corte vertical da centrifuga ZG3. Esta consiste, essencialmente, do
rotor vertical oco 3, de duraluminio, acionado pelo motor 2,6, presente na unidade superior 2. O gis de
composi¢do isotépica natural, ou gas de alimentagdo, 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 convecgdo térmica mediante o aquecimento da tampa superior por meio de
correntes de Foucoult e o resfriamento simultaneo da tampa inferior por meio da circulagdo da &gua fria
na serpentina que circunda esta tampa. Nestas condi¢cbes a corrente ascendente circula ao longo da
parede interna do rotor e fornece o gis empobrecido do isbtopo leve ou desejado, isto é, o rejeito da
separagdo, enquanto que a corrente descendente, que circula na regido axial, é constitufda pelo gis
enriquecido do is6topo feve, ou seja, pelo produto da separagdo. O rejeito é retirado da centrifuga
através do tubo externo do eixo superior de dupla parede, apds escoar entre o disco circular 3.3 e a
tampa superior do rotor. Ao mesmo tempo, a retirada do produto do interior da centr(fuga é realizada
através do eixo tubular inferior, de parede simples. A introdugdo do gas de alimentacdo e a extragdo do
produto e do rejeito sao efetuadas gragas a agdo de uma bomba de vacuo rotativa.
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10.

1.

Figura9 — Esquema da centrifuga, modelo ZG3
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O rotor apresenta as seguintes dimensdes internas: 66,5 cm de comprimento Z e 18,6cm de
didmetro 2r2. A centrffuga utilizada, que designamos por ZG3-A, para distinguf-la das outras existentes
na Seccdo de Separagio de Vsbtopos, gira em regime de plena carga com 30960 r.p.m., que corresponde a
uma velocidade periférica wr,, de 300 m/s.

O movimento de rotagdo do rotor 6, essencialmente, o de um corpo rigido que gira livremente
em tdrno de seu eixo longitudinal. Para isto os eixos tubulares que sustentam o rotor, gragas a uma
construgdo especial, apresentam uma elevada elasticidade, Desta maneira a transmissio de vibragGes
causadas por desbalancos inevitdveis do rotor, 3s seceBes dos eixos tubulares situadas nos mancais, é
consideravelmente reduzida, evitando-se assim o desyaste dos mancais e uma vibragdo pronunciada dos
eixos no interior dos aneis de vedagdo, presentes nos labirintos 1 e 8 da Figura9, Todavia neste
movimento do rotor como um girascopio, preso elasticamente, ocorre 0 movimento da precessdo do eixo
de rotagdo. Para diminuir esta precessdo, 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, constantemente
lubrificados e resfriados por 6leo, enquanto que o peso do rotor é suportado pelo mancal de pressdo 2.9,
no qual é injetado bleo sob a pressdo de 10 o 12 atm.

As dimensdes do rotor acima citadas sio tais que as freqiiéncias proprias do rotor, em relagio &
oscilagBes de tor¢do e de flexdo, se encontram situadas acima da freqUéncia de rotagdo em regime de
plena carga. Nestas condigbes, durante seu acionamento até esta frequéncia de rotagdo, o rotor ndo
atravessa nenhuma de suas freqiéncias criticas, mantendo-se pois em funcionamento sub-crftico em todas
as suas fases de operagio.

A circulagcdo do 6leo necessdrio & alimentacio de todos os mancais é promovida pelas bombas
de engrenagem inferiores 9.3 e 9.4 e pela superior (ndo desenhada na Figura 9), as quais se encontram
diretamente acopladas ao motor 10.3. O motor de corrente continua 10.4 é posto automaticamente em
funcionamento por uma bateria de acumuladores, no caso de falta de energia elétrica, mantendo entdo a
circulagdo de oleo até que a centrifuga se encontre compietamente em repouso.

O rotor gira no interior da camisa cilindrica de prote¢io 6, de dupla parede, através da qual circula
4dgua a fim de manter constante a temperatura do rotor. A camisa de protegdo se encontra rodeada pela
camisa externa 5.1., no interior da qual é feito inicialmente viacuo e, a seguir, ¢ mantida a circulagdo de
hidrogénio sob pressdo reduzida, a fim de facilitar as trocas de calor. A obten¢do do vacuo e a circulagdo de
hidrogénio sjo efetuadas por meio da agao de uma bomba de vicuo rotativa.

O labirinto de gas superior 1 contém dois aneis de vedagio 1.2 de grafite sinterizada com cobre.
O gds de alimentagdo é admitido na parte superior do labirinto por meio do primeiro dos tubos 1.3,
enquanto que o gas de rejeito, saindo dos orificios existentes no tubo externo de eixo tubular superior,
é retirado deste labirinto através do segundo dos tubos 1.3. A finalidade do anel de vedacdo superior &,
entdo, a de evitar as misturas entre os gases da alimentagcdo e do rejeito. O anel de vedagdo inferior se
destina a impedir a mistura do rejeito com os vapores de dleo provenientes do mancal do colar 2.4. O
labirinto inferior 8 apresenta apenas um anel de vedacdo 8.2, que tem por finalidade evitar a mistura dos
vapores de oleo, provenientes do mancal inferior 7.5, com o gas do produto, o qual é extraido deste
labirinto por meio do tubo 8.3. A distancia entre os aneis de vedacio e os eixos tubulares é da ordem de
alguns centésimos de mm. Em virtude do pequeno jogo apresentado pelos mancais de colar, esta
distincia € suficientemente grande para impedir o contato entre os aneis de vedacio e os eixos durante o
movimento de rotacdo do rotor. Por outro lado, a distdncia é suficientemente pequena para evitar a
mistura dos gases e dos vapores de o6leo.

Nos trabalhos de centrifugagdo com o hexafluoreto de uranio, o terceiro dos tubos 1.3, do
labirinto superior, e o tubo 7.2, do labirinto inferior 8, foram postos em comunicacdo com uma bomba
de vacuo rotativa, através de '‘traps’”’ resfriados por nitrogénio liquido. Foi necessdrio tomar esta
precaugio a fim de reduzir ao minimo a possibilidade de contato dos vapores de 6leo, presentes nas
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cAma,s» e abaixo dos tespectivos mancais de colar 2.4 e 7.5, como o vapor de hexafluoreto de uranio
existente nos respectivos labirintos.

A dgua frié, necessaria ao resfriamento da tompa inferior do rotor e do 6leo que alimenta os
mancais, provém de um reservatorio de 900 litros de capacidade, no qual se encontra imersa uma
serpentina refrigerada com aux(lio de um compressor de “freon’’. A circulagdo da dgua de resfriamento é
efeluada em circuito fechado por meio de uma bomba hidrdulica. A temperatura da édgua de
resfriomento na entrada da centr{fuga foi ajustada a 8°C e mantevese constante, dentro de t 0,5°C,
durante a operagio da centrifuya.

O motor 2.6 acoplado ao rotor da centr{fuga é um motor assincrono com fregqléncia maxima
de 60000 r.p.m, e poténcia de 2,1 kW. Este motor é acionado por um gerador trifésico de fregiéncias
médias de 8 kVA, 220 V e 500 Hz, o qual, por sua vez, é posto em movimento, através de correias, por
um motor trifasico, de velocidade varidvel, de 11,5 kW e 220 V. Na operagdo da centrifuga, a velocidade
deste motor é lentamente aumentada através da diminuigio da resisténcia de um reostato variavel até
obterse a freqliéncia méaxima do gerador, quando o reostato se encontra em curto-circuito, Esta
freqliéncia, a menos do escorregamento, é entdo a freqUéncia do rotor da centrifuga em regime de plena
carga.

A medida da freqiéncia da centrifuga é realizada por meio de um anel imantado preso ao eixo
superior do rotor, que gira no interior da pequena bobina concéntrica, indicada por 13.1 na Figura 9. A
freqliéncia da forga eletromotriz induzida, que é a [reqliéncia do rotor, é entdo determinada por
comparagdo com as freqliéncias fornecidas de um oscilador de audio, mod. GM 2308 da firma Philips
(Holanda), através da figura de Lissajours obtida num osciloscdpio de raios catddicos, tipo 304-A da
firma Du Mont (E.U.A.).

QO desbalango do rotor, acompanhado da pequena precessido de seu eixo, pode ser observado
continuamente durante o funcionamento da centrifuga num osciloscOpio de raios catodicos,
mod. GM 5659 da firma Philips {Holanda), gracas 4 variagio da indutincia, provocada pelo desbalango,
nas bobinas fixas 14.1 (Figura9) que se encontram instaladas ao redor das tampas do rotor e sdo
alimentadas por um sinal de 50 kHz, fornecido por um oscilador eletrdnico. Através de um circuito
paralelo ligado a estas bobinas, o desbalango também pode ser medido num instrumento situado no
painel geral da centrifuga. Para realizar estas medidas de desbalango, tanto o instrumento do painel
como o osciloscopio sdo inicialmente calibrados por intermédio de um sistema externo formado por uma
bobina anéloga as 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 aguecimento da tampa superior do
rotor, sdo produzidas pela rotagdo do colar da tampa superior entre os ferros de um eletro-ima fixo {ndo
apresentado na Figura9). A corrente que atravessa o eletro-ima é fornecida por uma fonte de
alimentacdo de corrente contfnua. Por meio de um reostato e um amperdmetro, 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 (ndo 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, estdo situados na
superficie de dois anéis de aluminio, fixos, que penetram nac ranhuras circulares existentes nas
respectivas tampas, sem contudo chocé-las. Estes anéis, em virtude de sua proximidade com as tampas e
devido 3 presenga de hidrogénio, apresentam aproximadamente a temperatura das tampas, de modo que
esta ndo se afasta muito da temperatura medida.

Da descricdo apresentada segue-se que fazem parte da centrifuga os seguintes circuitos
independentes: (1) o circuito de 6leo {2) o circuito de vicuo da camisa externa e das cimaras adjacentes
aos labirintos, {3) o circuito da 4gua de resfriamento e {4} o circuito de acionamento do rotor. Todo o
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equipamento elétrico presente nestes circuitos é alimentado com 2 energia elétrica fornecida por um
conjunto motor-gerador Diesel de 75 kVA, 220V e 50 Hz, a fim de manter o funcionamento de toda a
instalagio da centrifugacio independente das flutuagbes e das interrupcdes da energia elétrica
praveniente da rede.

2 — Descrigdo do Sistema de Introdugdo e Retirada de Gas da Centrifuga

O sistema de introduciio e retirada de gas da centrifuga foi projetado com os seguintes
objetivos: (1) introducio de vapor de hexatluoreto de urdnio natural (gis de alimentagdo) na centrifuga
e retirada da mesma das fragdes gasosas enriquecidas (produto) e empobrecidas (rejeito) do
isotopo 235U:; (2) medida das vazdes do gas de alimentacdo, do produto e do rejeito; (3) transporte do
g4s de alimentagio, do produto e do rejeito ao espectrdmetro de massas para a realizagdo da andlise
isotépica; (4) medida das pressdes do gas na entrada e nas saidas da centrifuya e (5) armazenamento do
produto e do rejeito da separacao.

Para preencher estas finalidades o sistema deve ser formado de tubulagdes, unides, valvulas,
medidores de vazdo, recipientes de resfriamento para a condensagio do vapor de UF,, e .de um medidor
de pressdo. Tendo em vista as propriedades agressivas do hexafluoreto de urénio foram escolhidos, como
materiais de construcio deste equipamento, o ago inoxidavel 18/8, tipo 316, e o niquel, este Gltimo
sendo usado na construcio dos medidores de vazdo. Além disto, considerando a facilidade de
decomposicdo do UF, em .presenca de umidade, é necessario que O sistema seja estanque a alto vacuo,
permitindo portanto a obtencio e a manutencdo de pressSes inferiores a 107° Torr. Nestas condigdes,
além do equipamento mencionado ¢ da bomba necessaria a circulacdo do gas através da centrifuga e do
sisterra, este também deve apresentar uma sec¢do de producdo e medida de alto-vacuo. Em vista cestas
consideragdes, o sistema de introdugdo e retirada do hexafluoreto de uranio da centrifuga foi contruido
segundo o esquema apresentado na Figura 10, que serad descrito a seguir.

Segundo o esquema da Figura 10, o hexafluoreto de urinio, de coriposi¢ao isotépica natural,
presente no reservatorio R1 na temperatura de 0°C, a fim de manter uma presso de vapor constante, &
introduzido em fase gasosa na centrifuga ZG3 através da tubulagcdo que contém ¢ tnedidor de
vazdo MV 1. O reservatorio R, é o recipiente grande, de aco inoxidavel, mencionado no Capftulo 1, que
contém 2419,3 g do material purificado por sublimagdo. O rejeito da separagdo de isGtopos realizada
pela centrifuga é retirado do labirinto superior desta por meio da tubulagdo, que contém o :~edidor de
vazdo MV2, e condensa no “‘trap’’ de aco inoxidavel T1, resfriado pela mistura gelo seco-m¢tanol. O
produto da separagdo é extrafdo do labirinto inferior da centrifuga e atravessa a tubulagdo gque contém o
medidor de vazdo MV3, condensando, a seguir, no “trap’’ de ago inoxidavel T2, também resfriado pela
mistura gelo secometanol, A circulagdo do gis através do sistema e da centrifuga é determinada pela
acdo da bomba de vécuo rotativaB,, tipo D6 da firma E. Leybold's Nachfolger (Repiblica Federal
Alem3), de 6 m3/h de velocidade de bombeamento. Esta bomba de duis estagios, que apresenta uma
pressdo parcial final de 2x 107* Torr, também se destina a produzir o vacuo no Sistema antes da
admissdo do gas.

As vélvulas de ago inoxidavel 1 e 2 permitem a entrada e 0 ajuste da vazdo do gds que alimenta
o sistema. Esta vazdo é medida pelo medidor MV 1, quando a vélvula 3 se encontra fechada, As vazdes do
rejeito e do produto sdo reguladas por meio das vaivulas 13 e 31 e medidas pelos medidores MV2 e
MV3, respectivamente, encontrando-se, para isto, fechadas as valvulas; 11 e 24. Os tubos em paralelo aos
medidores de vazio destinam-se ao ajuste do ponto zero no aparelho para a medida da vazdo, quando o
g4s ndo escoa através dos medidores, Neste caso as valvulas 4, 12 e 30 sdo fechadas e o géds pode circular
através dos respectivos tubos em paralelo, sem a necessidade de se interromper sua passagem através do
sistema. As valvulas 5, 10 e 29 permitem isolar a centrifuga de todo o sistema em questdo.

A fim de realizar a calibragdo simultinea dos medidores de vaz3o, foi introduzida a tubulagdo
{rracejada no esquema da Figura 10) que contém as valvulas6 e 19. Mantendo-se fechadas as valvulas 5,
10 e 29, de modo a evitar-se a passagem do gas através da centrifuga, esta tubulagdo estabelece a ligagdo
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em série dos trds medidores de vazio, mediante a abertura das vélvulas 6 e 19, A mesma vazio de UF,,
que nestas condicBes atravessa 0s medidores quando a circulsgiio do gds 4 realizada mediante a aclo da
bomba rotativa 81, é entfo medida por meio da pesagem da quantidade do vapor, que condensa durante
um intervalo de tempo conhecido no pequeno recipiente R,, resfriado pela mistura gelo seco-metanol,
Este recipiente, que possui as vélvulas 26 e 27, se encontra ligado em paralelo ao ““trap”’ T, por meio das
vélvulas 32 e 28, de modo que, uma vez realizada a calibragdo dos medidores de vazdo, a circulagdo do
gés é sampre efetuada através do "trap” T, e as vélvulas 6 ¢ 19 so scmpre mantidas fechadas.

O transporte do gés de alimentaglio, do produto e do rejeito ao espectrometro de massas é
efetuado através de uma tubulago Gnics, indicada por EM no esquema da Figura 10, ap6s a abertura da
vivula 22. A tubulsglo, que contém as vélvulas 7 ¢ 20 e as unides A e C, conduz entdo o hexafluoreto
de urnio natural ao espectrdbmetro, quando estas duas vélvulas sdo abertas e as véivulas 8, 9, 21, 23, 18
e 25 permanecem fechadas. Apbs a realizagio da andlise isotopica, fechada a vélvula7 e aberta a
vilvula 21, o gés residual presente na tubulaclo é coletado sob bombeamento no “trap” T,, resfriado
com nitrogénio liquido. O transporte do rejeito e do produto é realizado de maneira anéloga mediante a
manipulagio das vélvulas 18 e 25, respecitivamente. O gds residual, que permanece nas tubulacdes apds a
realizaclo da anélise isotopica, é condensado no “trap” T,, quando se trata do rejeito, enquanto que no
caso do oroduto este gis é coletado no “trap’’ T4, resfriado com nitrogénio l{quido, mediante a abertura
da vélvula 23.

A pressdo do gés, na entrada e nas saldas da centr(fuga, 6 medida por meio do mandmetro de
membrana capacitiva MMC, descrito no Capftuloll, ap6s a abertura da vélvula 39. O compartimento
deste mandmetro que ndo entra em contato com o hexafluoreto, é mantido sempre em alto vicuo
mediante a manipulagdo da vélvula 40 ligada diretamente a linha de alto vacuo, que contém a bomba de
difusdo BD. A fim de ajustar o ponto zero deste instrumento, o outro compartimento é posto em alto
vacuo pela mesma bomba de difusdo através da tubulagdio que contém a vélvula8 e as unibes A,
Ajustado o ponto zero e mantida fechada a valvula 8, a medida da pressdo na entrada e nas saidas da
centrifuga pode ser realizada seucessivamente apOs abertura das respectivas véivulas 7, 9 e 38. Apds a
execucdo de cada uma destas medidas, o gés contido no mandmetro é conduzido aos “traps” T, ou T 4
mediante a operacdo da vélvula 8 ou das valvulas 20 e 23.

Durante a operagdo, os ‘‘traps” T1 e T2, resfriados pela mistura gelo seco-metanol, destinam-se
a armazenar 0 rejeito e o produto respectivamente. Os "traps’ T3 e T4, resfriados com nitrogénio
i{quido, além das finalidades j4 mencionadas, tem por objeto coletar pequenas quantidades de UF, ndo
condensados nos “’traps” anteriores e eventuais produtos de decomposicio deste material. Estes ‘traps”,
portanto, constituem uma medida de seguran¢a, no sentido de evitar o contato de material corrosivo
com a bomba de véacuo rotativa B, ou com.a bomba de difusdo BD. As vélvulas 14, 15, 16, 17 e 33, 34,
36 e 36 destinam-se 3 abertura e ao fechamento dos ‘' traps’’ Ty, T3 Ty e T,

Terminada a operagdo, o armazenamento do hexafluoreto de urdnio enriquecido é feito no
reservatério Rz' resfriado pela mistura gslo seco-metanol, por condensagcdo do material sublimado no
“trap’’ T2. O gés é transpostado nesta operacdo através da valvula 37. Por meio de um procedimento
andlogo é também possivel a transferéncia do material empobrecido do ‘“trap’ T1 a um recipiente
andlogo a R,.

A bomba de vacuo rotativa 81' que promove a circulagdo do gas através do sistema, encontra-se
ligada ao “"trap’’ de ago inoxidavel T6' resfriado com nitrogénio Iquido. A finalidade deste “trap’’ é a de
condensar vapores que eventualmente ndo condensaram nos '‘traps’’ Ty e T4, constituindo assim uma
medida de seguran¢a adicional para a operagdo da bomba rotativa. Na linha de vécuo primério, ligada &
véilvula 47 do “‘trap” T5, encontra-se 0 vacudmetro Th, tipo par termoelétrico ‘‘"Thermotron’’ da firma E.
Leybold’s Nachfolger, destinado a medir 0 vicuo durante a operag3o do sistema.

O alto véacuo, necessirio ndo somente & medida da pressdo pelo mandmetro de membrana
capacitiva, como também a verificacdo da estanqueidude do sistema antes de sua operagdo, é produzido
pela bomba de difusdio de mercurio ED, modeloH - 12 da firma E. Leybold’s Nachfolger (Reptblica



60

Federal Alemd), presente num sistema convencional de alto vicuo. Este sistuma, que faz parts da cascata
de separacio de isétopos descrita por JORDAN“”, se compbe de tubulagdes de vidro com torneiras de
vidro de alto vacuo, do “trap”” T de vidro para condensar os vapores de merctrio da bomba de difusdo,
do manbdmetro de mercirio M,, do balbo de vidro B, da vélvula Penning P destinada & medida do alto
vhcuo, do “‘trap” de vidroT’' e da bomba de vicuo rotativa Bz' modelo §6 da firma E. Leybold's
Nachfolger. Esta instalagio de vidro se encontra ligada & tubulagdo de alto vicuo de ago inoxidével, que
contém as vélvulas 40 e 46, por meio de uma junta cdnica J, munida de um fole de ago inoxidével. A
abertura da vélvula 46 permite estabelecer o alto vicuo em todo o sistema antes de sua operagdo.
Durante a operaglo do sistema, a vélvula 46 permanece fechada, o hombeamento do sistema sendo entdo
realizado pela bomba de vacuo rotativa apds a abertura da vélvuia 47.

Antes de iniciar as experiéncias de separacdo de is6topos é necessario fazer o vicuo no rotor de
centrifuga. A fim de nio realizar esta operagcdo através do sistema de introducao e retirada de gés, este
s2 encontra ligado, através da vélvula 41, & bomba de vicuo rotativa B;, modelo PH3 da firma Arthur
Pfeiffer GmbH (Repablica Federal Alemé), e a0 mandmetro de mercurio Mz' Apb6s o término das
experiéncias de separagio de is6topos, torna-se necessario introduzir nitrogénio em pressdo elevada no
rotor, para evitar a entrada de vapores de Oleo. Por esta razdo a védlvula 41 estd também ligada ao
cilindro de nitrogénio secoN, da firma S.A., White Martins (Sdo Paulo). Com esta providéncia, a
introdugdo de nitrogénio pode ser realizado diretamente no rotor, sem a passagem através do sistema,
quando as vélvulas 5, 10 e 29 se encontram fechadas.

Finalmente, no esquema da Figura 10 estd também representada a bomba de vicuo rotativa B &
de dois estagios, modelo D6 da firma E. Leybold’s Nachfolger (Republica Federal Alemd) a qual se
encontra ligada ds camaras da centrifuga adjacentes aos labirintos superior e inferior por meio dos
respectivos ‘‘traps’ de agco inoxidével Tg € T7, resfriados por nitrogénio Ifquido. A finalidade deste
sistema de vacuo, como j4 foi mencionado anteriormente, é a de reduzir ao mfinimo a possibilidade de
contato entre os vapores de Oleo presente nestas camaras e o vapor de hexafluoreto de uranio, que
eventualmente passa através dos aneis de vedagdn da centr(fuga. O material entdo condensado ¢ mantido
nos “traps" TG e T7 mediante o fechamento das Tespectivas véalvulas 42, 43, 44, 45.

A tubulagdo de ago inoxidével consta de tubos sem costura de 12 mm de didmetro externo e
1,0mm de espessura de parede, com exce¢ao dos tubos de ligagdio do sistema com a centrffuga, o
sistema de produgdo de alto vdcuo e o espectrdometro de masssas, os quais apresentam o didmetro
externo de 17 mm e a espessura de parede de 1,5 mm. A soldagem destes tubos e das vélvulas com as
unides de ago inoxidavel fui realizada através da solda “‘argon-arc”, segundo a técnica mencionada no
Capfwlo I,

Os outros componentes de ago inoxidivel, como as unides desmontaveis, as valvulas de alto
vicuo 1-47, os ‘‘traps’’ T1-T8 e o reservatorio l’(2 sao idénticos aos componentes utilizados na
construgdo do sistema de transferéncia e purificagdo de hexafluoreto de uranio. A confecgdo das unides
multiplas, todavia, difere da empregada neste sistema. Dada z necessidade de um nimero elevado destas
unides, cada uma delas foi usinada a partir de uma pega de ago inoxidavel 18/8 formada de um “‘tee”
com um corpo central cibico de 25 mm de lado e trés safdas cilfndricas laterais de 14 mm de diametro
e 30 mm de comprimento. Estas pecas foram fundidas sem porosidades pela Seccdo de Agos Especiais
do Instituto de Pesquisas Tecnolbgicas. Quanto ao “trap*’ l’(3 utilizado apenas na afericdo dos medidores
de vazdo, este recipiente foi confeccionado de um tubo de ago inoxidavel 18/8, de 25 mm de diametro
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 pegas de aco
inoxidével, com excecdo das vélvulas, foram submetidas a0 mesmo tratamento de limpeza descrito no
Capftulo I,

O sistema de introdugdo e retirada de UF,; da centrifuga foi montado numa estrutura de
cantoneiras perfuradas da firma Indusa {S3o Paulo), que apresenta uma sec¢do retangular, com 2 m de
altura, 1,40 m de comprimento e 0,53 m de largura. A fim de ndo demonstrar a cascata de separa¢do de
isotopos e de aproveitar a secgdo de producdo e medida de alto vicuo nela existente, a estrutura
foi montada em frente 3 centrifuga ZG3-A, do lado oposto ao da cascata. A fixacdo dos componentes do
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sistema nesta estrutura e a colocaglo dos frascos Dewar nos respectivos “traps’’ toram reslizadas segundo
a maneira descrita na instalacBo do sistema de transferéncia e purificagéo,

A montagem fol executada de modo que o3 medidores de vazllo, o mandmetro de membrana
capacitiva e os instrumentos de medida de pressiio e de vicuo se encontrassem situados na parte superior
e os ““traps’ na parte inferior da estrutura de cantoneiras. Desta maneira foi possivel situar a meior parte
das vélvulas numa altura facilmente acessivel & operacBc do sistema e, a0 mesmo tempo, facilitar a
colocaclio dos frascos Dewar nos respectivos “traps’’. Na Figura 11 apresantamos uma vista geral da
disposiciio dos diversos componentes no sistema instalado.

A montagem do sistema foi iniciada com a instalagfo do tubo de ago inoxidével que estabelece
a ligagBo com o sistema de produgdo e medida de alto vacuo. Desta meneira fol possivel a reslizacio de
ensalos de estanqueidade a alto vicuo 3 medida que as diferentes secgdes do sistema vinham sendo
instaladas. Estes ensaios foram executados, segundo o procedimento descrito no Capftulo !l com a
vélvula Penning presente no sistema de producio e medida de alto vécuo, Terminada a montagem, o
sistama foi submetido a um ensaio de estanqueidade a alto vécuo, no qual foram obtidos resultados
plenamente satisfatérios, pois no interior de todo o sistema foi possivel obter & manter pressGes
inferiores a 10”3 Torr,

3 —~ Medida da Vazio de Hexafluoreto de Uranio

Os medidores de vazdo presentes no sistema de introducBo e retirada de hexafluoreto de urdnio
da centr(fuga se baseiam no principio do calorfmetro de escoamento. A teoria destes medidores foi
originalmente desenvolvida por BLACKETT etal. 114.18) ¢om a finalidade de determinar calores
especificos de gases. Os medidores foram utilizados mais tarde por BEAMS e colaboradores 'S’ para
medir a vazdo de vapor de hexafluoreto de urdnio e, em época mais recente, por FRANCK e-
MEYER(26) na investigagdo da associagdo de acido fluoridrico, em fase gasosa, através da determinagao
de seu calor especlfico. Medidores deste * tipo foram também desenvolvidos por GROTH e
colaboradores'32:3% 3 fim de medir a vazdo de argdnio, xendnio e hexafluoreto de uradnio.

Os medidores MV1, MV2 ¢ MV3 arresentados nz Figura 10, que j& foram descritos
resumidamente num trabaltho de nossa autona , seguem em linhas gerais o modelo usado por GROTH
e colaboradores. O principio bisico deste tipo de medidores de vazdo consiste no fornecimento de calor
a uma regifo de um gis em escoamento e na medida da temperatura deste gds na entrada e safda do
aquecedor, Este principio pode ser posto em prética sequndo o esquema apresentado na Figura 12, no
qual o gés, cuja vazdo se deseja medir, escoa através do tubo medidor T de pequeno didmetro ede
parede muito fina. Sobre a superficie externa e na regido 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 gis na entrada e saflda deste aquecedor s3o medidas pelos termdmetros da resisténcia A
e B, formados de dois fios isolados de platina, que estdo enrolados sobre o tubo T em posicdes
simétricas em relacdo ao aquecedor. As extremidades do tubo T se encontram em contato com o bloco
de Aluminio D, o qual estabelece o curto-circuito tédrmico entre estas extremidades e elimina, assim, a
influéncia da temperatura ambiente.

Quando ndo ha passagem de gis através do tubo medidor, o aquecedor de manganina fornece,
em relagdo a regido central, uma distribuicdo simétrica de temperaturas ao longo da superffcie do tubo.
Por outro lado, havendo escoamento gasoso através do tubo, o gis é aquecido e, a seguir, resfriado 3
medida que se aproxima e se afasta, respectivamente, da regido central. Nestas condicdes, a distribuicdo
simétrica em tempe-aturas é destrufda, no sentido do escoamento, pela transmissdo de calor, pois a
temperatura de tubc¢ na regido do termdmetro de resisténcia A é diminufda, devido ao aquecimento do
gés, e a temperatura da outra regido do tubo, na qual se encontra o termdmetro B, é aumentada gracas
ao resfriamento do gés. Consequentemente, estabelece-se uma diferenca entre as temperaturas destas duas
regides do tubo medidor durante o escoamento do gas. Denotandu por L a vazdo do gds que escoa
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Figura 11 — Sistema de introdugio e retirada de UF da centrifuga
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Figura 12 - Principio do medidor de vazdo

através do tubo e por c_, o calor espec/fico do gés, de acordo com a teoria elaborada por BLACKETT
et al, {14,16) . esta diferenca da temperatura At é dada por:

At=Cic,L + Cylc,L)’ +. .. (88)

onde C, ¢ uma constante do aparetho e C é uma constante que depende da natureza do gés. Quando a
vazdo do gés é suficientemente pequena, o termo C,fc L)? da equagdo (88) pode ser desprezado e,
nestas condicdes, a diferenca da tempertura se torna propormonal 3 vazado do gés.

A diferenga de temperatura At determina uma diferenca propocional nas resisténcias dos fios A
e B, quando os valores de At s3o pequenos. Esta diferenga entre as duas resisténcias, AR = R RA, é
medida pelo circuito em ponte representado na Figura 12. Desde que as duas resisténcias da mangamna E
e F deste circuito sejam iguais, quando o balanco da ponte & realizado por meio do resistor variavel H
durante o escoamento do gas através do tubo medidor, resulta AR = Rg R R . Nestas condiges, o
valor da resisténcia R,, do resistor varidvel fornece a diferenca de resustencnas entre os termometros A e
B. Da propormonahdade entre At e AR seque-se que a resisténcia R,, varia linearmente com avazdo L,
para pequenas vazdes gasosas. Calibrando-se, entdo, o medidor de vazio com vazdes conhecidas, a reta de
RH em fun¢do de L, assim obtida, permite a determinagdo da vazio do gis por meio deste método
diferencial de medida.

O medidor de vazdo, construido segundo o esquema descrito, se encontra representado na
Figura 13 e consta das seguintes pegas: o bloco de aluminio A, o tubo medidor da vazdo B, as pecas de
ligagdo C e D e 0 tubo de “‘by pass E.
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O bloco de aluminio A, destinado a manter as extremidades do tubo medidor na mesma
temperatura, foi confeccionado de uma barra de aluminio de 250 mm de comprimento ¢ de secgdo
quadrada dom 2 1/2'* de lado. Esta barra, depois de serrada e aplainada longitudinalmente, forneceu as
pecas 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 vazdo, estas duas pe¢as sdo mantidas justapostas por meio de quatro
parafusos 5.

O tubo medidor B é um tubo de niquel de 8 mm de didmetro externo e de 0,1 mm de
espessura de parede soldado as pegasC e D por meio das quais o tubo ¢ fixado no bloco de aluminio A,
Na superficie externa do tubo de niquel, depois de tornada eletricamente isolante com verniz
fenblico G.E. 9574 da firma General Electric S/A, foram realizados o enrolamento central do fio de
manganina (0,3 mm de didmetro} e o enrolamento lateral simétrico dos fios de platina (0,04 mm de
diametro). Estes fios sdo mantidos presos ao tubo de niquel através de uma camada ao mesmo verniz
isolante. O aquecedor central de manganina, assim confeccionado, apresenta uma resisténcia de cerca de
4 Ohm, enquanto que a resisténcia de cada um dos fios de platina, que constituem os termometros de
resisténcia, 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 pecas de ligagdo C e D, de latdo, permitem a instalacdo do medidor de vazdo no sistema de
introdugdo e retirada do gas da centrifuga. Estas pegas apresentam os flanges planos G, que
originalmente foram ligados a flanges idénticos presentes na cascata de separacdo dos is6topos de
argbnio‘“’. Neste caso a ligagdo era efetuada por meio de um anel toroidal de borracha e de um anel
de pressio, segundo o tipo de unido conhecido por “flange pequena’” NW 10 da firma E. Leybold's
Nachfolger. A fim de utilizar os medidores para a medida da vazdo UF,, o ane! de borracha foi
substituido pela guarnigao de teflon, introduzida nos respectivos flanges dos “tees” H de aco inoxidavel,
que pertecem ao sistema de introducdo e retirada de gas da centrifuga. Para realizar o aperto da
guarni¢cdo de teflon entre os flanges, foi mantido o uso dos aneis de pressdo 6 da firma E. Leybold's
Nachfolger. O aperto assim obtido era suficiente para garantir a estanqueidade a alto vacuo desta unides,
embora esta ndo fosse tdo perfeita como a obtida com a unido inteiramente metalica representada na
Figura 6.

A fim de manter a proporcionalidade entre a diferenga de resisténcia e a vazdo do gas para vazoes
gasosas elevadas foi introduzido no medidor de vazdo, em paralelo com o tubo de niquel, o tubo de “‘by
pass’’ E, que apresentaum didmetro maior do que o de niquel. A ligagdo do tubo E é realizada por meio das
unides |, que pertencem ao tipo da representada na Figura 6. Quando as medidas s3o efetuadas com
pequenas vazoes, a passagem do gas através deste tubo é interrompida mediante a substituicdo do anel de
cobre de uma destas unides por um disco de cobre recozido, de dimensdes idénticas.

Para a realizacdo da medida diferencial de resisténcia, sequndo o método acima descrito, foi
construfda uma ponte de Wheatstone, cujo resistor varidvel é um resistor ‘‘Helipot”, da firma Beckman
Instruments, Inc. {U.S.A.}, de 250hm, dividido em 10partes iguais, cada uma apresentando
100 divisGes. A medida da resisténcia Ry, do circuito apresentado na Figura 12 é entdo feita em termos
do namero de divisbes de escala lido neste resistor. A fim de ndo introduzir nesta medida o erro
provenierite do aquecimento dos termdmetros de resisténcia pela corrente que percorre a ponte, 0
circuito foi projetado de tal modo que através das resisténcias de platina passa sempre a mesma corrente.
Para isto o balango da ponte é realizado por meio de uma corrente nio nula passando pelo galvanémetro
e a tensdo de alimentagdo é mantida sempre no mesmo valor. Nestas condigbes, a corrente lida no
galvanometro, quando ndo ha 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 necessario introduzir
em paralelo com os medidores de vazdo MV 1, MV2 e MV3, da Figura 10, os respectivos tubos que
apresentam as valvulas3, 11 e 24. O galvandmetro utilizado para detectar 0 ponto de equilibrio da
ponte é um galvandmetro “Multiflex” tipo MGF2 da firma Dr, Lange A.G. (Republica Federal Alema),
que apresenta uma sensibilidade de 4 x 10™% A/mm. Para medir, com auxilio da mesma ponte, as vazoes
gasosas por meio dos trés medidores instalados no sistema de introdugdo e retirada do gés de centrifuga,
foram utilizadas chaves de faca de dupla entrada e trés polos.
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*. corrente de wguecimento, continua e constante, que alimenta as resisténcias de manganina
dos trés medidores de vazdo, ligadas em série, é fornecida por uma fonte de alimentagdo, Esta fonte,
também aqui construfda, compde-se de um retificador de selénio de onda completa, de um filtro de
condensadores e de uma vélvula reguladora de coriente, tipo 1908. A corrente de aquecimento, mantida
por este circuito estabilizador em 780 mA, é medida por mejo de um miliamperémetro de 1000 mA de
fundo de escala.

Na calibragdo simultinea dos medidores de vaz3o, instalados no sistema de introdugdo e retirada
do gds da centrifuga (Figura 10), adotamos o sequinte procedimento: inicialmente o circuito de medida
da pressdo, que contém o mandmetro de membrana capacitiva MMC, e o circuito formado pelos
medidores de vazdo, pelo tubo de ligagio que apresenta as vdlvulas 6 e 19, e pelos ‘‘traps” Rs e T2,
resfriados com a mistura gelo seco-metanol, foram postos em alto vicuo, mantendo-se fechadas as
valvulas 5, 10, 29 e 14. A seguir, ajustados os pontas zeros no instrumento da medida da vazdo, ap6s o
fechamento da valvulad46 e a abertura das vélvulas 1 e 2, foi iniciada a circulagdo do vapor de
hexafluoreto de uranio através dos medidores da vazdo, por meio da agdo da bomba rotativa B,
mantendo-se o material armazenado no cilindro R1 na temperatura de 0°C. Estando fechadas as
valvulas 26, 27 e 28 e aberta a vélvula 32, o vapor de hexafluoreto foi entdo condensado no “trap” T2, a
fim de permitir o ajuste da vazdo. Este ajuste foi realizado mediante a manipulagdo das valvulas 2 e 31,
até obter-se uma velocidade de condensagdo constante, indicada pelo valor lido no resistor ““Helipot’’ do
instrumento de medida da vazdo para o medidor MV1 e pela pressao do gds medida na safda deste
medidor com o manometro de membrana capacitiva.

Terminado o ajuste da vazdo, foi fechada a valvula 33 ¢ ao mesmo tempo aberta a valvula 26,
efetuando-se a partir deste instante, a condensagdo do hexafluoreto de uranio no “trap’ de medida R:!'
Durante esta operacdo, foram registradas sucessivamente as feituras fornecidas pelo resistor ‘’Helipot"
para cada um dos medidores de vazdo, tendo sido necessario manipular ocasionalmente a vélvula 31 a
fim de manter a constincia da velocidade de condensagdo. Decorrido um intervalo de tempo conhecido,
a valvula 26 foi fechada e imeaiatamente foi aberta a valvula 33 a fim de condensar o vapor presente na
linha apbs o fechamento das valvulas 1 e 2. A seguir, mantendo-se as vdlvulas28 e 32 fechadas, o
“trap” Rs foi retirado da instalagdo e pesado até 0,01 g com uma balanga de precisdo, existente na
Seccdo de Metrologia do Instituto de Pesquisas Tecnologicas, por meio do método de dupla pesagem.
Com o aux{lio da massa do ““trap’’, obtida da mesma maneira antes da condensagdo, foi entdo possivel
calcular o aumento da massa deste '‘trap’’ para o intervalo de tempo durante o qual ocorre a
condensagdo do material. Este aumento de massa, que corresponde & massa de UF¢ condensado, e o
intervalo de tempo em questdio fornecem, assim, a vazdo do gds que atravessa os trés medidores de
vazdo. A esta vazio correspondem entdo as leituras do resistor "Helipot’” obtidas para cada um dos
medidoras.

De acordo com este procedimento foi realizada a calibracdo dos medidores MV1, MV2 e MV 3,
para pequenas e grandes vazoes. Na primeira destas calibracdes o UF, ndo passou através do tubo de
“by pass” E, da Figura 13. Os resultados obtidos nestas calibra¢8es se encontram nas Tabelas | e |, nas
quais sdo representados os valores do tempo de condensagiot, da massa de UF, condensado m, da
vazdo L =m/1, das leituras do “‘Helipot” para os medidores MV1, MV2 e MV3 e da pressdo p, medida na
saida d> medidor MV 1. Cada um dos valores das leituras do *'Helipot’ constitui a média de pelo menos
6 leituras tomadas dentro dos intervalos de tempo apresentados.

Coni auxflio dos valores apresentados nas Tabelas | e |l foram construidas as curvas de
calibragdo da leitura do “"Helipot’’ em fung¢do da vazdo, representadas nas Figuras 14 e 15 para vazdes
pequenas e vazdes grandes, respectivamente. Obse:s a-se destas figuras que a vazdo de UF¢ é realmente
proporcional & leitura do “‘Helipot’’, como requer a teoria aproximada de BLACKETT et al.“4'15’,
yuando as vazdes sdo inferiores a 0,15 g/min e a 0,40 y/min, no caso das ‘‘vazOes pequenas’ e ‘“‘vazdes
grandes’’, respectivamente.

Os medidores de vazdo construidos apresentam as seguintes vantagens: (1) resisténcia d corrosio
pelo hexatluoreto de uranio, {2) estanqueidade a alto vacuo, {3) inexisténcia de uma constricgiio, que



Tabela |

Calibragio dos Medidores de Vazéo com UFg¢

Vazles Pequenas

67

t m L =m/t Leiturss do “lMelipot” P
{min) {9) {g/min) MV1 MV2 MV3 {Torr)
60 1,69 0,0318 47,6 46,4 4564 1,0
40 2,06 0,0613 78,7 75,"3 749 21
26 2,67 0,103 1498 1454 143,0 1,0
10 1,46 0,146 200,8 1946 1918 16
10 1,97 0,197 256,8 2488 2447 16
12 2,86 0,238 289,2 2794 2748 20
10 2,73 0,273 305,1 295,1 2901 . 2,0
10 3,80 0,390 35685 3474 3398 20
Tabela Il

Calibracdo dos Medidores de Vazdo com UFg
Vazoes Grandes
t m L =m/t Leituras do ‘‘Helipot” P
{min) {g) {g/min) MV1 MV2 Mv3 {Torr)
16 1,69 0,113 49,3 47,7 46,3 20
10 2,29 0,229 106,5 102,2 101,3 2,0
10 3,39 0,339 1584 1518 1510 25
10 4,40 0,440 197,56 1893 1891 25
10 5,90 0,590 2523 2429 2420 25
10 1,23 0,723 2889 278,6 2783 3.1
10 9,79 0,979 3431 3331 330,0 40
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sumenta a resisténcia de escoamento do gas, (4) proporcionalidade entre a vazdo do gés e a grandeza
medida, desde que se utilizam tubos de “by pass’’ de dimensGes apropriadas, obtendo-se entdo um
grande intervalo de medidas, (5) independéncia da pressdo do g4s na medida da vazdo, (6) indicagdo
direta e contfnua e (7) precisio da medida de cerca de 1%. As dificuldades observadas na construgdo e
operagdo destes medidores foram as resisténcias de contato e a variagdo do ponto zero. A primegira destas
dificuldades foi eliminada com o uso de chaves de faca, engquanto que a segunda foi contornada
mediante o ajuste frequente do ponto zero sem a passagem de gds através do medidor. A instabilidade
do ponto zero provém do controle imperfeito da temperatura de gds e da falta de constancia da corrente
de aquecimento, A primeira destas fontes de erro pode ser eliminada por meio da colocagdo dos
medidores num banho termostatico, como fizeram BEAMS e colaboradores'®). Quanto a corrente de
aquecimento, constatou-se que esta variava entre 780 e 800 mA, de acordo com as oscilacdes da tensdo
da rede. Esta variagio pode ser eliminada mediante o emprego de um sistema mais complexo de
estabilizagdo da corrente elétrica.

4 — Descrigiio do Espectrometro de Massas

O espectrometro de massas utilizado na presente investigagao é o espectrometro de
massas AN 220a, tipo is/spez da firma Atlas-Werke AG (Republica Federal Alemd), de setor de campo
magnético com angulo de desvio de 60° e de focalizagio de direcdo, baseado no modelo originalmente
desenvolvido por NIER62) Este instrumento, construfdo com a finalidade de realizar a anélise isotopica
de urdnio na forma de hexafluoreto, foi por nbs descrito em detalhes num trabatho anterior("‘”, razdo
pela qual serdao somente resumidos aqui seus caracteristicos essenciais.

O espectrometro apresenta um sistema de admissdo de gds, inteiramente metalico e estanque a
alto vicuo, formado de vélvulas e tubulagbes de ago inoxidavel. Este sistema é posto em alto vacuo por
meio de uma bomba de difusdo de mercurio modelo Hg 12 da firma E. Leybold's Nachfolger {Republica
Federal Alem3), ligada a um “trap”, resfriado por nitrogénio liquido e confeccionado de ago inoxidavel.
O gas, cuja analise isotdpica se deseja realizar, é introduzido neste sistema de admissdo e transportado a
fonte idnica de espectrometro por meio de um tubo fino de ago inoxidavel, depois de escoar através de
uma membrana perfurada.

A fonte idnica, que pertence ao tipo descrito por NIER‘GZ’, realiza a ionizagdo do gds por meio
do bombardeio eletrdonico. Os elétrons sio emitidos de um filamento de tungsténio aquecido pela
passagem de uma corrente alternativa estabilizada e sua energia, medida através de um voltémetro, pode
ser ajustada entre 3 e 75eV. A temperatura da fonte idbnica pode ser variada entre 100 e 400°C e &
medida por meio de um termdmetro de resisténcia. Os ions gasosos, formados na camara de ionizagdo de
fonte, sdo acelerados gracas a aplicagdo de uma tensdo de aceleragdo constante, O feixe idnico, assim
produzido, ¢ ajustado e focalizado por lentes idnicas presentes na fonte, de modo a tornar-se
ligeiramente divergente apbs atravessar a fenda localizada na entrada do tubo de separacdo.

O tubo de separacdo é de cobre e apresenta um raio de curvatura médio de 20 cm. No interior
deste tubo, o feixe idnico divergente sofre a agdo de um setor de campo magnético de 60°, criado pelo
elétro-ima existente na parte curva do tubo. Mediante a variagdo da corrente elétrica que atravessa O
elétro-ima, o feixe iobnico é entdo separado, de acordo com a relacio massa/carga de seus ifons, em
diversos feixes idnicos parciais que convergem sucessivamente num coletor de fons simples, apos
atravessarem a fenda do tubo de separa¢ao.

Os feixes ionicos parciais, cedendo suas cargas ao coletor, fornecem correntes compreendidas
entre 107'% e 107! A, as quais sdo pre-amplificadas num circuito eletrdnico formado de um resistor,
de elevada resisténcia, e de uma vélvula eletrométrica. O sinal amplificado neste circuito é transportado a
um cricuito amplificador de corrente continua com realimentag3o negativa. Este amplificador de
poténcia fornece entdo um sinal de saida de baixa impedancia, que é introduzido num registrador
potenciométrico de pena “Speedomax’ da firma Leeds e Northiup Co. (E.U.A.). Nestas condicdes,
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durante a variagdo da corrente do elétro-ima, os feixes idnicos, que atingem o coletor, sdo registrados
como picos por meio deste instrumento e 0 conjunto de picos obtidos forma o espectro de massas do
gis em questdo,

A identificagdo da relagdo massa/carga dos picos registrados é realizada através da corrente do
elétro-ima, indicada num instrumento graduado em divisGes arbitrérias. A escala deste instrumento é
calibrada em termos de numeros de massa por meio do registro do espectro de massas de fons de cargas
e massas conhecidas, como, por exemplo, os dos is6topos do vapor de mercirio mono-ionizado, que
normalmente existe na fonte idnica, yuando o alto vacuo desta é produzido por uma bomba de difusio
de mercurio.

A relagdo de abundancia dos isotopos presentes no gis sob investigagdo é determinada através
da medida das alturas dos picos registradas para os (ons destes is6topos que apresentam a mesma carga,
pois estas alturas medem as intensidades das respectivas correntes idnicas coletadas, as quais, por sua vez,
sio proporcionais s abundancias relativas dos fons em questdo presentes na fonte idnica. A fim de que a
medida das alturas possa ser realizada com precisdo para as mais diversas relagGes de abundancias, o
registrador vem equipado de uma chave manual, que perrnite variar a sensibilidade de registro numa
relagdo de 1:1000,

A variagdo automética da corrente do eletro-ima é produzida por um ciouito eletronicoque
constitui o regulador da corrente do eletro-ima. Gragas 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 mante; a corrente do eletro-imd mum valor fixo. Desta
maneira o registro de um determinado picc pode ser mantido sem alteragdo ou, entdo, a verradura
automatica pode ser iniciada a partir das proximidades deste pico.

O alto vacuo da fonte idnica e do tubo de separagdo é produzido por uma bomba de difusdao de
mercdrio “Speedivac” da firma Edwards High-Vacuum Ltd. (Inglaterra), de trés estigios e com
velocidade de bombeamento de 70-80 I/seg. Esta bomba se encontra ligada, de um lado, a um *‘trap’’ de
aco inoxidavel, resfriado por nitrogénio liquido, o qual é posto em comunicagdo direta com a fonte
ionica. De outro lado, a bomba est4 ligada a uma outra bomba de difusdo de mercirio, modelo Hg 3, da
firma E. Leybold’s Nachfolger (Reptblica Federal Alem3). O alto vacuo, normalmente obtido depois de
um a dois dias de bombeamento continuo, é de 10”7 Torr e sua medida é efetuada por meio de uma
vilvula Penning, da firma E. Leybold’s Nachfolger (Republica Federal Alem3), ligada & fonte idnica.
Quando ha necessidade, a obten¢do do alto vacuo pode vir acompanhada de aquecimento da fonte idnica
e do tubo de separagdo com auxilio de aquecedores externos instalados nestas unidades do instrumento.

O vacuo prim irio, necessirio ao funcionamento das bombas de difusdo do sistema de admissdo
e da fonte idnica, & produzido por uma Unica bomba de vicuo rotativa, modelo PH3, da firma Arthur
Pfeiffer GmbH. (Repuiblica Federal Alemd), protegida por um “trap” de ago inoxidavel, resfriado por
nitrogénio liquido. Esta bomba se comunica com balGes de ago inoxidavel de 6 litros de capacidade, que
se encontram também ligados as bombas de difusdo. Estes balGes, depois de postos em vacuo, permitem
o funcionamento continuo das bombas de difusdo por mais rle 12 horas sem a necessidade de acionar a
bomba de vacuo rotativa.

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

5 — Medida da Relagdo de Abundancia dos Is6topos de Uranio

A andlise de hexafluoreto de urdnio por espectrometria de massas ¢ realizada com os fons que
se formam em maior proporgdo quando o vapor de hexafluoreto é submetido ao bombardeio eletronico
na fonte idnica do espectrometro de massas. Estes fons, que fornecem as maiores intensidades das
correntes idnicas coletadas e, portanto, as maiores alturas dos picos registrados no espectro de massas,
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Figura 16 — Espectrometro de massas AN 220a, ATLAS-WERKE AG
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sio os fons UF:2173) A relugBes massa/carga destes fons contendo os isotopos 225U e 228U sdo
iguais o 330 e 333, respectivamente. O uso destes fons predominantes no espectro de massas do UF,
conduz a uma maior precisdo na andlise ¢, ao mesmo tempo, permite reduzir a quantidade do gés a ser
introduzida na fonte idnica, o que é desejivel em virtude das propriedad: corrosivas deste composto,
Nestas condi¢des, na andlise isotbpica de hexafluoreto de urinio tem-se « vista registrar e medir a
altura dos picos correspondentes aos fons 2 SUFg e *2*UF;,

A fim de realizar estas medidas com o espectrometro de massas descrito, este instrumento foi
operado dentro das seguintes condigdes: (1) Tensdo de aceleragdo dos fons= 1370V, (2) Energia dos
clétrons de bombardeio =75 eV, {3) Corrente de aguecimento do filamento = 5,6 A, (4) Ternperatura da
fonte idnica=250°C, (5) Corrente dos elétrons emitidos = 120-225 uA. (6) Corrente dos elétrons
coletados = 50-100 uA. As larguras das fendas de entrada e de saida do tubo de separagdo eram iguais a
0,7 mm e 0,4 mm, respectivamente. Com estas larguras de fenda, o poder de resolugdo do espectrometro,
definido na base de 1% da altura mdxima do pico(12), ¢ igual a 540; este valor é suficientemente
elevado para fornecer uma separagdo satisfatoria entre os picos correspondentes aos fons UF .

O procedimento adotado na realizagdo das medidas de abundancia isotbpica, dentro das
condi¢Ges de operagdo apresentadas, consistia em introduzir inicialmente o hexafluoreto de uranio no
sistema de admissio do espectrometro, previamente posto em alto vacuo, que era medido com uma
vilvula Penning da firma E. Leybold’s Nachfolger (Repiblica Federal Alemid). Nesta operagdo
mantinha-se o escoamento contfnuo do gas por meio da bomba de difusio e do “trap”, resfriado com
nitrogénio liquido, que se destinam a produg¢do do alto vicuo no sistema de admissio. Ao mesmo
tempo, a pressio do UF, gasoso presente no sistema de admissdo era ajustada a valores compreendidos
entre 107! e 1072 Torr, por meio da manipulagdo das valvulas presentes neste sistema. Esta pressdo era
medida com auxflio de uma valvula do tipo par termoelétrico, ‘‘Thermuuon”, da firma E. Leybold's
Nachfolger (Republica Federal Alemid), ligada a um pequeno “‘trap’ de ago inoxidavel instalado no
sistema de admissdo.

A seguir, mantendo a corrente do eletro-imd@ no valor correspondente ao do feixe idnico de
235UF§, o hexafluoreto de uranio era introduzido na fonte do espectrometro através da membrana de
cobre perfurada. Nesta operacdo, a pressdo no interior da fonte, compreendida entre 10™° e 107° Torr,
e a intensidade da corrente ibnica correspondente aos {ons 2“UF; eram ajustadas aos valores desejados
por meio da manipulagdo das vélvulas do sistema de admissdo, mantendo-se sempre o escoamento do gas
através da fonte idnica «om auxflio da respectiva bomba de difusdo.

Mediante o ajuste dos sistemas de Otica idnica do espectrometro, o feixe idnico formado pelos
fons 235UF§ era entdo focalizado, de modo a fornecer a altura méaxima de pico. A scyuir, 0s picos dos
fons 235UFs e 238UF% eram registrados mediante a variagdo da corrente do eletroimi no sentido de
obter-se a varredura dos feixes ibnicos do is6topo mais leve ao mais pesado. Nesta varredura, utilizava-se
a relagdo 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 resolu¢do no espectro de massas de
UF s obtido para o hexafluoreto de uranio de composigdo isotdpica natural.

De um modo geral, eram registrados pelo menos 5 pares de picos. Admitindo, entiio, uma deriva
linear do amplificador de corrente contfnua, tomava-se como altura dos picos dos fons 2“UF; e
238yF5, a média das alturas dos respectivos picos registrados. Designando estas alturas de pico por h e
R, respectivamente, a relagdo das intensidades das correntes ibnicas correspondentes aos fons 2**UF; e
23BYFS ¢ dada por h/100h’, lembrando que a relagiio de sensibilidades usada era igual a 1/100. Como a
relagdo das correntes idnicas é igual & relagdo das fragbes atomicas (2®5U/2*®U) dos is6topos de urdnic
presentes no hexafluoreto analisado {ou a relagdo das fragcdes molares N/(1 — N) das moléculas isotopicas
de UFg), a relagdo de abundancia R do isotopo leve 235U 6, de acordo com a definic3o apresentada no
Capftulo | dada por:

h
R = (2354238} = o (89)
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Figura 17 — Espectro de massas de UFs

A fragdo atdmica (23°U) dos is6topos 225U (ou a fragdo molar N das moléculas isotopicas 235UF,) é
entdo expressa em porcentagem pela relagdo:

(236) = 100 R _ 100 (90)

As medidas preliminares da relagdo de abundincia de uranio natural foram realizadas com o
hexafluoreto presente no reservatorio pequeno R,, descrito no Capitulo Il, que continha 95,8g do
material puro e se encontrava ligado diretamente ao sistema de admissdo do espectrometro. A finalidade
destas medidas foi a de estabelecer o procedimento da anilise isotépica e as condi¢Oes de operagdo do
aparélho.

A andlise isotopica do hexafluoreto de urdnio natural foi entdo executada, sequndo o
procedimento descrito, com o material puro existente no reservatbrio grande R,. também mencionado
no Capftuloll, que se encontra ligado ao sistema de introdugdo e retirada do gds da cent:(fuga
(Figura 10). As medidas foram efetuadas em dias diferentes durante a realizagdo das experiéncias de
separacdo dos isotopos de uranio. Os resultados obtidos mediante a aplicagdo das equagBes (89) e (90) a
acompanhados dos respectivos desvios padrdo da média de 5 ou mais determinages sio apresentados na
Tabela l11.



Tabela 11

Abundincia Isotbpica de Urénio Natural

MU (2300/235 V) ‘zauu’%
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 i1l fornecem para a relagio (33%U/23%U) o
valor 138,6 £0,2 e para a fragio atdmica de 235U o valor 0,716 £ 0,001, os erros dados sendo os
desvios padrdo destas médias. Estes valores concordam muito com os valores apresentados na literatura,
que sao citados nos trabalhos de LOUNSBURY 57} ¢ de DEBEVEC ¢ colaboradores‘zs), na obra de
BIRKENFELD, HAASE e ZAHN12) ¢ na tabela de isétopos organizada por HOLLANDER et al.!37).

Convém mencionar aqui que o uradnio natural apresenta também o is6topo de massa 234, cuja
fracdo atdmica € de apenas 0,0056%‘37’. A presenca deste is6topo ndo foi constatada com o
espectrometro de massa utilizado. Em virtude de -sua pequena abundancia, este is6topo praticamente nio
interfere nos processos de separagdo dos isdtopos de urdnio, razdo pela qual sua existéncia é
completamente ignorada na aplicagdo das teorias apresentadas no Capftulo I.

A andlise isotopica de urdnio, na forma de hexafluoreto, vem de um modo geral acompanhada
de sérias dificuldades resultantes, nio somente da massa relativamente grande dos (ons UF;, que exige
espectrometros de massas com um elevado poder de resolugde, como também da natureza extremamente
corrosiva de hexafluoreto e da facilidade com que este composto se dissocia durante o bombardeio
eletronico. Em virtude desta decomposigio do hexafluoreto, formam-se na fonte idnica depbdsitas sélidos,
eletricamente isolantes, sobre as superficies dos eletrodos dos sistemas da Otica idnica e eletrénica. Estas
pelfculas superficiais, gracas a possibilidade de serem carregadas periodicamente por cargas parasitas,
determinam o aparecimento - - variagbes irregulares nos potenciais dos eletrodos, as quais ndo sdo mais
compensadas pelos dispositivos de estabilizagdo do espectrdmetro. Consequentemente, apbs um certo
tempo de funcionamento da fonte idnica, surgem flutuagGes ao acaso nas intensidades das correntes
idnicas corn diminui¢do simuitanea do poder de resolugdo. Quando ocorre esta instabilidade dos feixes
idnicos, caracterizada por oscilagBes irregulares no registro dos respectivos picos, ndo é mais possfvel
realizar medidas de abundancia isotépica. Entdo o Unico remédio é a retirada da fonte idnica do
espectrometro para submeté-ta @ uma posterior limpeza. Realizada esta limpeza, a fonte re-instalada no
espectrOmetro volta usualmente a apresentar o funcionamento normal. Nestas condicBes, na anélise
isotopica do UFg, a fonte ibnica apresenta um perfodo limitado de funcionamento satisfatério, que é
conhecido como a “vida” Gtil da fonte. Normalmente este perfodo estd compreendido entre 30 e
40 horas, dependendo da mareir: segundo a qual a fonte é operada.

Uma outra dificuldade proveniente da decomposigdo do hexafluoreto de uranio, que se observa
na andlise sucessiva de amostras de composiges isotépicas diferentes, é o chamado efeito de “meméria”,
em virtude do qual a composicdo isotdpica medida para uma dada amostra tende a ser viciada no sentido
da composicdo da amostra anterior analisada pelo espectrdmetro. Admite-se que este efeito seja causado
por uma troca isotdpica entre o hexafluoreto de uranio admitido na fonte e os depésitos nio volateis de
uramo formados nas superficies internas da fonte!13.21),
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A natureza ¢ a maneira de formagio dos depésitos rusultantes da decomposi¢io de UFs no
interior da fonte idnica ainda nio estio suficientemente esclarecidas. De um modo geral, o composto
que predomina nestes depbsitos é o tetrafluoreto de uranio UF4; todavia, dependendo da pureza do UF
@ da limpeza do espectrdmetro, os depbsitos podem apresentar outros compostos, como oxifluoretos e
fluoretos intermedidrios de uranio!13:21), A formacdo dos depésitos pode ser proveniente da agdo
corrosiva do UFg como o material da fonte, da decomposi¢do térmica do UF, no filamento de
aquecimento, da a¢do dos elétrons sobre os (ons formados na fonte ou, ainda, da reacio do UF, com
&gua e outros compostos adsorvidos nas superflcies dos elementos da fonte!18,21

Nas anélises isotopicas por nbs realizadas, a primeira das dificuldades mencionadas, que
determina a “vida" Gtil da fonte, foi particularmente acentuada durante a execu¢do das primeiras
experiéncias de separagio de isotopos de urinio, Nestas experiéncias as medidas de abundancia isotbpita
foram efetuadas condensando-se iniciaamente o UF, no pequeno ‘‘trap’’ resfriado com nitrogénio
lquido, que se encontra ligado ao sistema de admissdo do espectrometro, como j& foi mencionado. Este
procedimento foi adotado, porque com as pressdes de UF, estabelecidas diretamente no interior do
sistema de admissdo, o didmetro do orificio da membrana de cobre perfurada era demasiadamente
pequeno para fornecer pressGes suficientemente elevadas no interior da fonte e, portanto, alturas
convenientes para o registro dos picos. A seguir, removido o nitrogénio Ifquido, o UF4 coletado no
pequeno ‘‘trap’’ era sublimado no interior de uma pequena sec¢do do sistema de admissdo. Desta
maneira era possfvel estabelecer pressdcs de UF 4 suficientemente altas neste sistema, de modo a se obter
o registro dos picos com a altura desejada, Este procedimento, ndo somente era demorado ¢
descontfnuo, como também apresentava a desvantagem de permitir a condensagdo simultanea de
impurezas, como o HF, no “trap’’ em questdo, as quais, a seguir, eram introduzidas com o UF, na fonte
ionica. Além disto, em virtude do controle imperfeito da pressio na fonte iOnica, obtido por ajuste
manual das vélvulas no sistema ¢: admissdo, frequentemente introduzia-se na fonte uma quantidade
excessiva de hexafluoreto. Este excesso de UF¢ e as impurezas, que o acompanhavam, determinaram a
formagdo de quantidades relativamente grandes de dep6sitos e conduziam a per{odos de funcionamentu
da fonte, que ndo chegavam a ser superiores a 20 horas.

A fim de diminuir esta dificuldade e ao mesmo tempo aumentar a velocidade de anélise, a
membrana de cobre perfurada foi substituida por outra com um oriffcio de maior didmetro, e a
introdugdo do UFs; na fonte idbnica passou a ser realizada através desta membrana, segundo o
procedimento anteriormente descrito sem a condensagdo pré. a no pequeno “‘trap’ ligado ao sistema de
admissdo. O diametro do oriffcio desta membrana foi escolhido de modo a permitir a entrada na fonte
ionica de uma quantidade suficiente de UF¢, quando se realizava simultaneamente o escoamento deste
gé4s através do sistema de admissio por meio da bomba de difusdo ligada a este sistema. Como, nestas
condigdes, a maior parte do gas era condensada no “'trap” ligado a esta bomba de difusdo, a introducgio
de impurezas na fonte idnica foi consideravelmente reduzida, prolongando a “vida" atil da fonte. Este
procedimento, além de ser mais répido e permitir um ajuste mais facil da pressdo de UFg no interior da
fonte com a introdugdo de menores quantidades de gds, ainda possibilitou a realizacio de medidas
contfnuas de abundancia isotopica durante a execucdo das experiéncias de separacgdo..

Quanto ao efeito de “memébria’’, este ndo foi constatado nas andlises isotbpicas sucessivas por
nés realizadas durante as experiéncias de separacdo dos isbtopos de uranijo.

A fonte idnica, quando se apresentava imprestdvel para a realizagdo da andlise isotopica, era
retirada do espectrdmetro e inteirarmente desmontada. A limpeza de suas pecas metélicas era entio
realizada mediante a fervura nur.a solugdo concentrada de oxalato de amdnio, seguida da lavagem com
dgua e secagem em estufa. Como esta operagdo usualmente ndo removia a totalidade dos depobsitas, as
pegas eram polidas com uma pasta polidora de metais e, a seguir, imersas numa solugdo de sabdo em pb
para remover a pasta, lavadas com agua destilada e acetona e finalmente secas em estufas. As pecas ndo
metalicas e os isoladores de cerdmica eram limpas por meio da imersdo na mistura sulfo-crémica quente,
seguida da favagem cuidadosa com dgua destilada e da secagem em estufa. O filamento de aquecimento
era submetido a uma limpeza eletrolitica introduzindo-o como anodo, junto com uma pequena chapa de
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aco Inoxidével, no eletrblito formado de 50% de 4cido fosférico a 50% de glicerina. Utilizando-se, como
catodo, uma chapa de cobre dobrada ¢in forma de um cilindro ao redor das pegas, a eletrélise, realizada
com uma corrente de 2 a 3 A durante cerca de 25 min., removia completamente os dep6sitos presentes
no filamento, O filamento limpo era, a seguir, lavado com 4gua destilada e seco em estufa. A fonte era
entio cuidadosamente montada sem contato manual e re-instalada no espectrdometro, Ap6s cada uma das
limpezas da fonte idnica, realizadas segundo este procedimento, o espectrometro voltou a funcionar em
perfeitas condigdes.

Durante a produgdo do alto vicuo na fonte idnica e no tubo de separagao, realizada apés cada
uma das re-instalagBes da fonte, estas unidades do espectrometro eram aquecidas por meio dos
aquecedores externos, a fim de reduzir ao minimo possivel a quantidade de 4gua adsorvida nas paredes
internas do espectrdmetro, Esta precaugdo é indispensdvel ao prolongamento da ‘‘vida’’ da fonte, pois,
em virtude da reacdo com o hexafluoreto, a formagdo de depbsitos na fonte idnica aumenta com a
quantidade desta dgua residual presente na aparelhagem, O controle de teor de 4gua existente na fonte
era efetuado mediante o registro do espectro de “background” e o hexafluoreto de uranio somente era
introduzido na fonte ap6s se constatar uma altura suficientemente pequena do pico correspondente ais
fons H0 *. O espectro de “background”. registrado também ap6s a realizagio da andlise isotopica,
permitia por outro lado, fornecer uma informagdo acerca das reagfes ocorridas durante a permanéncia
do UF¢ no interior da fonte.

Com as precaugdes que acabam de ser descritas, isto é, a introdu¢do de pequenas quantidades
de UFs na fonte sob bombeamento continuo no sistema de admissdo, limpeza cuidadosa da fonte e
produgdo de um rigoroso alto vacuo no interior de espectrometro, foi possivel obter-se as determinagoes
precisas da abundancia isotbpica de uranio apresentadas na Tabela 111,

Finalmente, cabe mencionar aqui que as dificuldades principais observadas na anélise isotbpica
de UFg, que sdo a limitada ‘‘vida’’ da fonte e o efeito de “meméria’’, podem ser consideravelmente
reduzidas mediante o emprego da fonte idnica de feixe molecular. Fontes idnicas deste tipo, com uma
“vida” Gtil compreendida entre 150 e 2000 horas e com efeito de ““memoéria” desprezivel, foram
recentemente desenvr.’ idas por BULANG e WELGE“B’, por McKNIGHT!61) e por BRUNNEE“”.

CAPITULO IV

EXPERIENCIAS DE SEPARAGCAO REALIZADAS

A fim de investigar a separacdo dos is6topos de uranio, na forma de hexafluoreto, com a
centr(fuga de contracorrente estabelecida por convecg¢do térmica é necessério considerar os seguintes
pardmetros operacionais: (1) freqliéncia de rotagdo ou velocidade tangencial na parede interna do rotor,
{2) temperatura do rotor, (3) diferenca de temperatura entre as tampas do rotor e (4) vazdo do gas
através da centr(fuga. No presente trabalho, os dois primeiros destes pardmetros foram mantidos
constantes. Assim a centrffuga foi operada com a freqiiéncia de rotagdo maxima, a fim de obter a maior
separa¢do possivel e o rotor foi mantido numa temperatura suficientemente elevada, de modo a uvitar-se
a condensacdo do hexafluoreto de uranio na sua parede interna.

Dentro destas condicdes de operacdo, a separacdo dos isétopos de urdnio pode ser
completamente estudada com a centrifuga em questdo mediante a realizagdo de apenas dois tipos de
experiéncias, a saber: (1) experiéncias em que se mede o enriguecimento do isétopo 225U em fungio da
diferenca de temperatura entre as tampas do rotor, quando a centr(fuga é atravessada por uma vazdo
constante de UFg e (2} experiéncias em que se mede o enriquecimento em funcio da vazdo,
mantendo-se constante a diferenga de temperatura entre as tampas do rotor.
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Na presente investigagdo, o primeiro tipo de experiéncia foi realizado em condig¢Bes de refluxo
total, mantendo-se a passagem de uma vazio muito pequena e constante através da centrffuga. A
finalidade destas experiéncias, designadas por experiéncias de enriquecimento estético, foi a de estudar a
separacdo dos isOtopos de urinio em fungdo da contracorrente gasosa criada no interior da centr(fuga
pela diferenca de temperatura entre as tampas do rotor. Quanto as experiéncias do segundo tipo, estas
foram efetuadas com duas diferengas de temperaturas entre as tampas do rotor. Nestas experiéncias,
denominadas de experiéncias de enriquecimento dindmico, a separacdo dos isbtopos de urdnio foi
investigada em condi¢Bes de produgdo da centr(fuga.

P:ra levar a efeito a realizagdo destas experiéncias de separag8o, a centr(fuga foi inicialmente
submetida a experiéncias preliminares com a finalidade de acertar as condicGes e o0 modo de operagdo.
Estas experiéncias e as experiéncias de enriquecimento estitico e dinamico serdo descritas no presente
capftulo, a descrigdo sendo precedida pela apresentagdo do modo de operar estabelecido e pela andlise
do comportamento mecanico da centrffuga.

1 — Operagdo e Comportamento Mecanico da Centrifuga ZG3-A

A centrifuga foi operada durante a realizagdo de todas as experiéncias em regime de plena
carga, ao qual corresponde a freqiéncia méaxima de 516 +2 Hz e, portanto, a velocidade tangencial na
parede interna do rotor de 300 £ 1 m/s.

A fim de evitar a condensagdo do hexafluoreto presente no interior da centrifuga é necessario
que a pressdo p(l’2) deste composto gasoso na parede interna do rotor seja menor do que a pressao de
vapor p correspondente 4 temperatura do rotor. Nestas condi¢Ges, a pressdo de UF4 no eixo do rotor Py
ndo pode ultrapassar um valor miximo, o qual, para uma dada freqiéncia de rotagdo e uma dada
temperatura do rotor, é determinado segundo a equagio (43) por:

pir ) M wra )2
= exp
Py 2RT

(91)

Com auxflio desta equagdo e da equacdo que relaciona a pressdo do vapor de UF, (s6lido) com a
temperatura, pode-se entio escolher a pressio axial mdxima em fun¢do da temperatura do rotor, de
modo a ndo ocorrer a condensagdo do vapor de UF¢ na parede do rotor. Assim, para a centrifuga em
questdo, cuja velocidade tangencial, correspondente a freqgliéncia de rotagdo de 516 Hz &
wr, =299,7 m/s e lembrando que a massa molecular de UF, é 352,0 e R=8,314 x 107 erg/°K/mol, da
equagdo (91) resulta:

log =t = —e—e (92)

Por outro lado, uma relagdo entre a pressdo de vapor UF; (s) e a temperatura, que é apropriada ao
presente estudo, é a equagdo de Clausius-Clapeyron apresentada na obra de KATZ e RABINOWITCH'%2!
sob & forma:

2592
log p = 10,74 — ‘—Tr'—“ (93)

que é valida entre 12,6°C e 50,2°C com p expresso em Torr. Da condigio necessiria para nio haver
condensacdo de UF, na parede do rotor, resulta entdo das equagGes (92) e (93) que, no caso limite de
p= p(l2), a pressdo axial maxima é dada por:
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3417.6 (94)

Iy p, = 10,74 —

Esta equagio se encontra representada pelo grafico de P, em fungdo da temperatuia centfgrada t dado
na Figura 18,
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Figura 18 — Grafico da pressdo axial maxima em fungdo da temperatura

Nas experiéncias de separagdo dos is6topos de uranio é necessario que a pressao axial de UF,,
compatfivel com a condigdo de ndo condensacdo, seja a mais elevada possivel, em virtude da grande
resisténcia ao escoamen‘o do gas, oferecida pelos eixos tubulares da centrffuga em questdo. Por outro
lado, para que o material do rotor possa continuar a resistir aos elevados esforgos de tra¢do, que atuam
na parede durante o movimento da rotacdo, a temperatura do rotor ndo pode aumentar indefinidamente.
Por estas razdes, nas experiéncias por nos realizadas, foi escothida a pressdo axial méxima de 1 Torr a
qual corresponde, no grifico da Figura 18, uma temperatura do rotor de 45°C. Nestas condicdes a
pressio do gas na parede do rotor, calculada pela equacdo (92) € p(r2)=393 Torr, enquanto que a
pressio de vapor de UFs a 45°C, calculada com auxflio da equagdo mais precisa estabelecida por
OLIVER et al.(ss’, e dada por:

log p = 6,38363 + 0,0075377 t — 942,76/(t + 183,416) (95)

é igual a 394 Torr. Em vista destes dados, a fim de poder utilizar a pressdo axial méaxima de 1 Torr sem
o perigo da condensagdo de UFg, todas as experiéncias de separagdo dos is6topos de uranio foram
realizadas mantendo-se a temperatura do rotor compreendida entre 45°C e 46°C por meio da circulagdo
de agua quente, fornecida pelo termostato mencionado no Capftulo li, através da camisa que circunda o
rotor. As temperaturas indicadas foram lidas com termametros instalados, respectivamente, na safda e na
entrada desta camisa.

Antes de iniciar propriamente a separagdo dos isOtopos de urdnio com a frequéncia e a
temperatura do rotor mencionadas, o modo de operar a centrffuga obedeceu & seguinte sequéncia de
operagOes: (1) produgdo do alto vicuo no sistema de introdugio e retirada do gés da centrifuga, (2)
acionamento dos circuitos de 6leo e de vdcuo da centrifuga, (3) lavagem do rotor com nitrogénio seco,
(4) acionamento da centrifuga, (5) acionamento do circuito da dgua de resfriamento e introdugdo de
hidrogénio na camisa externa da centrffuga, (6) aceleragdo da centrffuga até o regime de plena carga e
{(7) estabilizagdo das temperaturas das tampas do rotor.

Na primeira destas operagdes, todo o sistema de introdugdo e retirada de gis da centrffuga era
posto em alto vicuo com a finalidade de constatar a presenga de eventuais vazamentos. Durante a
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realizag30 desta operagdo, era também acionado o termostato da agua de aquecimento e aberto o
labirinto inferior; este era submetido & limpeza com tri-cloro-etileno, no caso de constatar-se a presenga
de 6leo, sendo a sequir novamente fechado.

Verificada a estanqueidade do sistema de introdugdo e retirada de gés, era acionado o circuito
de 6leo da centrffuga, observando-se entdao o levantamento do rotor e o fucionamento perfeito deste
circuito através das pressdes indicadas pelos mandmetros e do nfvel de Oleo das bombas de engrenagem.
A seguir, eram postos em funcionamento os circuitos de vacuo da camisa externa e dos labirintos, os
quais permaneciam em funcionamento durante toda a realizagdo da experiéncia. Quando a pressio no
interior da camisa externa se apresentava suficientemente reduzida (4 a 10 Tarr), era iniciada a produgao
do vicuo no interior do rotor por meio da bomba de viacuo auxiliar Bs (Figura 1G). Ao mesmo tempo, a
producdo de alto vécuo no sistema de introdugio e retirada de gis era interrompida (fechamento da
vélvula46 da Figura 10), mantendo-se entdo este sistema em vicuo primdrio por intermédio do
bombeamento da bomba de vécuo rotativa B, e da abertura da valvula 47 (Figura 10). Fechada a
valvula 41, esta bomba era utilizada a seguir para continuar a produg¢do do vicuo no interior do rotor até
o estabelecimento de pressOes de cerca de 10~! Torr, medidas com “Thermotron’” Th da Figura 10.

O rotor era agora submetido a duas lavagens sucessivas com nitrogénio seco, introduzindo-se
este gas no seu interior sob a pressdo de 20 Torr, medida com o mandmetro da membrana capacitiva e
retirando-o com auxflio da bomba de vécuo By. A finalidade destas lavagens era a de remover, da melhor
maneira possfvel, a umidade presente nas paredes internas do rotor. Terminada esta operagdo, ap6s o
fechamento da valvula 41, a realizagdo do vacuo no interior do rotor era continuada por meio da agdo
da bomba de vacuo rotativa B1 até a introdugao do UF,.

A seguir, ap6s a re-verificagdo das presstes do circuito de oleo, a calibragdo dos medidores de
desbalango e de escorregamento e a medida da temperatura das tampas do rotor, a centrifuga era posta
em funcionamento, anotando-se entdo o infcio da centrifugagdo e a corrente que atravessa o resistor,
destinado a variar a velocidade da centrifuga, que é mencionado no Capftulo |l. Mantida a resisténcia
deste resistor no seu valor maximo, a freqliéncia da rotacdo da centrffuga aumentava rapidamente até
cerca de 300 Hz enquanto que a corrente, que inicialmente era igual a 14 A, diminuia até 8 A,

Atingidas freqliéncias compreendidas entre 200 e 300 Hz, normalmente era acionado o circuito
da dgua de resfriamento e iniciada a passagem de hidrogénio através da camisa externa da centrifuga sob
pressdo de 4 a 6 Torr.

Depois de alcangar a freqliéncia constante de cerca de 300 Hz, a centrifuga era acelerada
continuamente por meio da diminuicdo da resisténcia do resistor acima mencionado, de modo a manter
a corrente, que o atravessa, em valores compreendidos entre 8 e 8,5A e ndo permitindo que o
escorregamento ultrapassasse o valor de 7 Hz. A diminuig¢do da resisténcia era efetuada manualmente por
meio de uma manivela até o resistor se encontrar em curto circuito. Neste instante, que era registrado, a
centrifuga atingia o regime de plena carga. Usualmente, o tempo decorrido entre o instante de
acionamento da centrffuga e o instante em que se encontra em plena carga era de 40 min. No decorrer
da aceleragdo da centrifuga, as vazdes do circuito da agua de resfriamento eram ainda ajustadas
periodicamente até apresentarem seus valores maximos.

Durante o perfodo compreendido entre o acionamento aa centrifuga e o estabelecimento do
regime de plena carga eram realizadas, frequentemente, medidas das seguintes grandezas, em fungdo do
tempo: (1) temperatura das tampas do rotor, (2) temperatura do labirinto superior, (3) freqiiéncia da
centr(fuga, (4) desbalango e precessdo do rotor, (5} tensdo do gerador de freqiiéncias médias e (6) vicuo
no interior do rotor. Além disto, periodicamente eram observadas as pressdes indicadas pelos mandmetro
do circuito de Oleo e adicionado 6leo a este circuito, a fim de manter o funcionamento perfeito das
bombas de engrenagem.

Encontrando-se a centr(fuga em plena carga, era aguardada a estabilizagcdo nas temperaturas das
tampas do rotor, a qual usualmente demorava cerca de 2 horas. Obtida a constincia na medida destas
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tempeiaturas, com a intradug¢do de UF, no rotor ea entdo iniciada a separacdo dos isbtopos de urdnio.
De um modo geral, o tempo necessdrio para realizagiio de todas estas operagles, a partir do infcio da
produgio de alto vacuo no sistema de introdugdo ¢ retirada de gés até a introdugdo de UF, na
centrifuga, era igual a 6 horas.

Terminada a reaslizacio da experiéncia da separagdo de isbtopos, apbds a interrupgdo do
fornecimento'de UF; a centr(fuga, era iniciado o vdcuo no interior do rotor. A seguir, a centrffuga era
desligada, anotando-se o instante em que se realizava esta operagdo. Ao mesmo tempo, era desligado o
circuito da 4gua de resfriamento e cessada a circulagio de hidrogénio através da camisa externa da
centrffuga. Durante ests desaceleragio da centrifuga eram realizadas medidas da freqiiéncia, do
desbalanco e da precessdo do rotor, anotando-se também o instante da parada completa da centrffuga.

Apbs a parada da centrifugs e a realizagio do vicuo no interior de seu rotor, eram fechadas
todas as valvulas que colocam a centrifuga em comunicacdo com o sistema de introdugdo e retirada de
gés. Entdo introduzia-se nitrogénio seco no interior do rotor com uma pressio, maior do que a
atmosférica, a fim de evitar a entrada posterior de ar Gmido no rotor. A seguir eram desligados os
circuitos de vacuo da camisa externa e dos labirintos, deixando-se entdo entrar ar nesta sec¢ao da
centrifuga. Nesta condicdes, tanto a introdugdo de nitrogénio no rotor como a evacuagdo deste, eram
sempre realizadas de modo a manter-se no interior do rotor uma pressdo gasosa superior a existente na
camisa externa. Com esta precaucdo € evitada a entrada de vapores de dleo no rotor através dos aneis de
vedagdo. Finalmente, encontrando-se a camisa externa e os labirintos na pressdo atmusférica, era
desligado o circuitn de 6lco e, ao mesmo tempo, todo o sistema de introdugdo e retirada de gas era
novamente posto em alto vacuo.

Os dados de operacdo colhidos durante o funcionamento da centrifuga em regime de plena
carga numa das experiéncias de separagdo de isbtopos realizadas sdo apresentados na Tabela IV.

O comportamento mecanico da centrifuga ZG3-A pode ser investigado nos moldes do estudo j&
levado a efeito por RAVAGNANI 2 JORDAN67) ¢com a centrffuga ZG3-B. Para isto é necessério
considerar o andamento dos parametros da centrifuga, como a freqiiéncia, os desbdalancos do rotor, a
temperatura das tampas e a temperatura do labirinto superior, no decorrer das diversas fases de
operagdo. Como o comportamento operacional destes parametros foi idéntico em todas as experiéncias
realizadas, basta analisar apenas os valdores obtidos durante a realizagdo de umas destas experiéncias, a
saber, a experiéncia n? 2, i qual se refere a Tabela IV,

Os dados da frequéncia da centrifuga colhidos nesta experiéncia em fungdo do tempo sdo
apresentados na Figura 19. Esta figura mostra que, acionada a centrifuga, sua freqliéncia aumenta
rapidamente durante os 6 minutos iniciais até alcancar o valor de 250 Hz. A seguir, a aceleragdo diminui
até o pontoA da figura, ao qual corresponde a freqiiéncia de 280 Hz. Durante este perfodo, que
designaremos por periodo de aceleragdo natural, a resisténcia do resistor, através do qual circula a
corrente de acionamento da centrifuga, é mantida no seu valor miximo. Se a resisténcia nido for
alterada, a freqléncia tende a aumentar ligeiramente até apresentar um valor constante de cerca de
300 Hz. Por este motivo, a partir do ponto A, a resisténcia é diminulda e a diminuicio é realizada de
modo a manter a corrente de acionamento em B A, como ji fora mencionado. Durante este periodo de
aceleracdo, a freqliéncia da centrifuga aumenta sucessivamente de cerca de 10 Hz apbés cada uma das
diminuicdes efetuadas. Gracas a este procedimento, ndo ocorrem aumentos bruscos de freqiiéncia, que
poderiam solicitar demasiadamente os foles eldsticos presentes nos eixos tubulares da centrifuga, ¢ a
aceleracdo varia de acordo com a diminui¢do da resisténcia realizada. No ponto B da Figura 19, o resistor
¢ posto em curto circuito e, a seguir, a centrifuga entra em regime de plena carga com a freqiiéncia
constante de 5156 Hz. A centrifuga permaneceu nesta freqliéncia, medida periodicamente, durante o
intervalo de tempo de 10 h 37 min, no qual foi realizada a separacio de isbtopos. Decorrido este
perfodo, o motor de acionamento da centr(fuga foi desligado. Este instante corresponde ao ponto C da
Figura 19, a partir do qual se inicia a desaceleracdo da centrffuga que durou 34 min até a parada
completa da maquina.
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Tabela IV

Dados de Oporagio da Centrifuga ZG3-A

E xperiéncia N°2

1 — Circuito de Oleo

Mancais de Amortecimento
Mancal de Colar Superior
Mancal de Pressao

Bomba Superior

Mancais de Colar Inferiores
Bomba Inferior {Alta Pressio)

Bomba Interior {Baixa Pressao)

2 — Circuitos de Vicuo
Vicuo na Camisa sem Hidrogénio:
Vicuo na Camisa com Hidrogénio:'

Vacuo no Rotor:

3 — Circuitos da Agua de Aquecimento e da Agua de

Temperatura na Entrada da Camisa Termostatica:

Temperatura na Saida da Camisa Termostatica:
Temperatura da Agua de Resfriamento:

Vazio Maxima da Agua de Resfriamento:

4 — Dados Mecanicos e Elétricos

Pressdo de Oleo (Kg/cm?)

Frequéncia: 515 Hz Tensdo: 159V Escorregamento: 4,8 Hz

E xtremidade Superior do Rotor:

Extremidade Inferior do Rotor:

1.6
3,0
4,90
5,0
38
10,0
1,5
1 Torr
6 Torr
0,002 Torr
Resfriamento
46,5°C
46,0°C
8°C
16 1/min
Desbalango

0,001 mm
0,015 mm

Precessdo
{Osciloscopio)
1 mm

1 mm
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Figura 19 — Freqliéncia de rotagdo da centrffuga ZG3-A

A Figura 20 apresenta os graficos dos desbalancos das extremidades do rotor em fungdo da
freqliéncia, que foram construfdos com auxflio dos dados medidos durante os perfodos de aceleragdo e
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Figura 20 — Desbalangos do rotor da centrifuga ZG3-A

desaceleragdo da centrifuga. Observa-se destes graficos que, tanto a extremidade superior como a
extremidade inferior do rotor apresentam desbalangos méaximos em freqiiéncias compreendidas entre 0 e
50 Hz. Dado o dimensionamento do rotor e dos eixos tubulares que o sustentam, estes maximos
correspondem as freqliéncias criticas dos eixos tubulares. Nestas freqiiéncias, a flexdo que os eixos
sofrem, em virtude de seu movimento de rotagdo, apresenta 0s maiores valores, os quais determinam
entdo os desbalangos maximos observados. Durante a aceleracdo da centrffuga, 0 desbalango méximo da
extremidade inferior do rotor é igual a 0,32 mm e ocorre na freqiiéncia de 30 Hz enquanto que o valor
corresponde a extremidade superior ndo pode ser observado. Durante a desaceleragdo, a extremidade
inferior do rotor apresenta dois desbalangos maximos iguais a 0,25 mm e 0,24 mm, que se verificam nas
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freqiéncias de 43 Hz e 30 Hz, respectivamente. Quanto & extremidade superior, esta apresenta apenas
um desbalango méximo igual a 0,09 mm durante a desaceleragdo da centr{fuga. Convém mencionar que
no perfodo da aceleragdo também daveriam ocorrer dois desbalangos maximos na extremidade inferior
do rotor; todavia, como na parte inicial deste perfodo a variacdo da freqiiéncia da centr(fuga é muito
elevada, somente foi possivel observar um destes méaximos. Em todas as outras freqiiéncias os
desbalangcos da extremidade inferior oscilam entre 0,015mm e 0,020mm, enquanto que o da
extremidade superior se mantém praticamente constante e igual a 0,001 mm. Durante o funcionamento
em plena carga, os desbalangos sdo 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 manutengdo destes pequenos
desbalangos do rotor, durante o funcionamento da centrffuga, é uma condicdo necessaria para evitar o
atrito dos eixos com os aneis de vedagdo, j4 que a distincia entre estes aneis e 0s eixos ndo deve ser
superior a 0,05 mm.

A variagdo da temperatura das tampas do rotor em fun¢do do tempo é mostrada na Figura 21.
O ponto A desta figura marca o Indice do perfodo da aceleragio forcada da centrifuga. No instante

L

|
§
!
|

towrsarvas  {*c)

—— 3=
D — !
i
% ——
o ) | —e—e— TaMPA supthica |
1 74/ ‘ —oro— TANPA IR LAIOA
A
ll—" -4 ]l* '
!
‘ |
i 2 ] 4
temrg ()

Figura21 ~ Temperatura das tampas do rotor da centrifuga ZG3-A

correspondente ao ponto D, foram iniciadas a introducio de hidrogénio na camisa externa e a circulagio
da é4gua de resfriamento. Em virtude da agdo destes fatores, a curva da temperatura da tampa superior
em fun¢do do tempo apresenta uma ligeira inflexo ao redor do ponto D, enguanto que na curva
correspondente a tampa inferior se constata um efeito mais pronunciado, que conduz a formagdo de um
m{nimo. Este minimo provém da proximidade com a qual a serpentina, através da qual circula a 4gua de
resfriamento, se encontra du tampa inferior. Por este motivo, ap0s a passagem pelo minimo, a elevagio
da temperatura da tampa inferior se torna menor do que a da tampa superior. No ponto B da Figura 21,
a centrifuga entra em regime de plena carga e as temperaturas continuam a aumentar até a sua
estabilizacdo, que ocorre no ponto E. A partir deste instante, as temperaturas das tampas se mantém
constantes e apresentam uma diferenca de 14,4°C, na qual foi realizada a experiéncia de separacdo em
questdo. O tempo necessario para se obter a estabilizacdo das temperaturas apés se atingir o regime de
plena carga foi de cerca de 3 horas. Nas outras experiéncias de separacio de isdtopos foi possivel reduzir
este tempo a 2 horas por meio da antecipagio do inicio da circulacdo de hidrogénio e da dgua de
resfriamento,

Durante a realizagio das experiéncias de separagio pode ocorrer o contato entre os eix0s e Os
aneis de vedacdo, quer devido a uma Centragem imperfeita dos eixos, quer devido ao ataque do UFg
com o material dos aneis de vedacdo. Este contato é percebido durante o funcionamento da centrifuga
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através de um rufdo niuito intenso que provém, principalmente, do labirinto superior. Além disto,
quando o contato se d4 com os aneis 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 operagdo da
centrffuga por meio de um termdmetro introduzido num oriffcio do labirinto repleto de 6leo. 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 centr{fuga ZG3-A

centrffuga atingiu o regime de plena carga. Observa-se nesta figura que_a temperatura superior aumenta
graduaimente até o ponto E, que corresponde 3 estabilizagdo das temperaturas do rotor. A partir deste
instante, a temperatura do labirinto superior se mantém constante e igual a 33,5°C, mesmo apds a
introdugdo de UFg no rotor da centrffuga. A auséncia de oscilagbes ou de uma elevagdo brusca na
temperatura do labirinto indica que durante a realizagdo da experiéncia em questdo nao se verificou o
contato entre o eixo superior e os arieis de vedagdo. No caso da ocorréncia desta anomalia, foi adotada a
norma de desligar o acionamento da centrffuga, quando a temperatura chegava a ser igual a 45°C.

2 — Modo de Realizagdo das Experiéncias de Separagdo

Na realizagdo e medida da separagcdo dos is6topos de urdnio, obtida a estabilizacdo das
temperaturas do rotor em regime de plena carga, foi empregado o seguinte procedimento: (1)
enchimento do rotor com o hexafluoreto de uranio, (2) ajuste das vazdes gasosas no sistema de
introdugdo e retirada de gas na centr(fuga, (3) transporte do UF4 deste sistema ao espectrdmetro de
massas e (4) realizagdo da anélise isotépica de UF.

Antes de efetuar estas operagdes, o hexafluoreto de urdnio contido no reservatério R,
(Figura 10) era colocado na temperatura de 0°C por meio da mistura dgua-gelo, a fim de apresentar uma
pressdo de vapor constante. Estando entdo fechadas as vélvulas 10 e 29 e aberta a vlvula 2 (Figura 10),
o enchimento do rotor era iniciado por meio da passagem de UF4 através da vdlvula 5 depois da
abertura da valvula 1. Anotado o instante em que se iniciou o enchimento do rotor, a vazdo de
alimentacdo era medida continuamente com o medidor de vazio MV1, enquanto que a pressio da
alimentacdo na safda deste medidor era lida no mandmetro de membrana capacitiva MMC através da
valvula 7. Ajustadas estas grandezas ao valor desejado, acompanhava-se o enchimento do rotor com a
medida da pressdo axial no rotor. Esta medida era realizada com o mandmetro de membrana capacitiva
apds o fechamento a vélvula 7 e a abertura das valvulas 29 e 38. Desta maneira, foi possfvel efetuar o
enchimento do rotor de modo a ndo ultrapassar a pressdo axial maxima de 1 Torr. O enchimento do
rotor era terminado com o fechamento das vélvulas 1 e 5, quando no interior do rotor se encontrava a
quantidade de UF desejada. Esta quantidade era calculada a partir do tempo de enchimento e da vazido
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de alimentagio medids com o medidor MV 1, descontando-so a quantidade de gds presenta nos tubos de
ligagdo e nos labirintos, cujo volume & aproximadsmente igual a 8,6% do volume do rotor.

Terminado o enchimento do rotor, as vdlvulas® e 1 eram de novo abertas e a pressdo da
alimentacdo era imediatamente ajustada ao valor que apresentava anteriormente. Entdo, mantidas abertas
at vélvulas 10 e 29, ere m ajustadas os vazOes através dos trés medidores, de modo a obter-se 0 processo
de separagfo simétrico. Neste ajuste, r.alizado mediarte a manipulagéo das vélvulas1, 13 e 31,
procurava-se manter constante o enchimento do rotor, Obtidas vazdes do produto e do rejeito iguais &
metade da vazdo do alimontacio, a centrifuga era operada com estas vazdes durante um perfodo de pelo
menos 30 min antos do realizar-so a andliso isotbpica, a fim de permitir o estabelecimento das
concentragBes do equilfbrio. No decorrer deste tempo do equilibrio, eram medidas as pressdes da
alimentagiio, do rejeito e do produto, assim com a pressio axial nu rotor,

Atingido o tempo de equilibrio, era realizado, sucessivamente, o transporte do gis de
alimenta¢cdo, do produto e do rejeito ao sistema de admissdo do espectrdmetro de massas. A seguir,
efetuava-se a anélise isotbpica destas amostras, segundo um dos procedimentos descritos no Capftulo I,
Nestas anélises eram determinadas, através das alturas dos picos dos fons de 233UF; e 23%UF;, as
relagBes de abundancia do gds de alimentagdo (de composicdo isotopica natural), do produto e do
rejeito, que designaremos por R = (P?5U/27%U) R = (PPTU/AtU), e R = (PPPU/ARUN,,
respectivamente. De acordo com as difinicdes (1), (2} e (3) do Caprtulo | os fatores de separagdo parciais
do produto e do rejeito sio entio dados por:

a = (235U/23BU )P X (238U/235U)o (96)
ﬂ = (238U/235U)R X (235U/238U)o (97)
enquanto que o fator de separagdo total é calculado por:

A =af = (235y/238y), x (23By /238y, (98)

Geralmente, eram realizadas pelo menos 5 medidas de relagcdo de abundancia para cada uma das amostras
analisadas, de modo que os valores experimentais de o, e A correspondam a média destas
determinagdes de espectrometria de massas.

3 — Experiéncias Preliminares

As experiéncias preliminares foram levadas a efeito com a finalidade de verificar o
funcionamento da centrifuga comn a passagem de hexafluoreto de uranio, operar o sistema de introdugao
e retirada de gds com pequenas vazbes e pressGes de hexafluoreto de urinio e estudar a execugdo da
andlise isotopica do produto e do rejeito da separa¢do. Neste sentido foram realizadas duas experiéncias
designadas por experiéncias no 1 e n¢ 2, respectivamente,

Na primeira destas experiéncias, foi investigada a possibilidade de realizar a analise isotbpica
mediante a introdugdo direta do gds na fonte idnica do espectrdmetro de massas. Para isto,
encontrando-se a centrifuga em regime de plena carga com as temperaturas estabilizadas, o sistema de
introdugdy e retirada de gas foi operado com o UF¢ dentro das condigbes que seriam empregadas nas
experiéncias de separacdo. O gas, com vazdes de alimentagdo compreendidas entre 0,002 e 0,003 g/min
em pressSes correspondentes de 0,05 a 0,18 Torr, foi transportado diretamente deste sistema ao sistema
de admissdo do espectrdometro sem passar através da centrifuga. Foi constatado entdo que, dentro do
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intervalo de pressdes indicado, nBo era possivel obter o registro dos picos UF;. Aumentada a pressdo da
alimentagdo para 0,3 Torr, verificou-se a presenga destes picos, porém sua altura era demasiadamente
pequena para a realizagio de anélise isotopica. Por este motivo, a centrifuga foi deshigada e a experidncia
nio fol continuada. Em vista da insuficidncia das pressdes para fornecer alturas de picos convenientes,
foi instalado entdo no sistema de admissio do espectrometro o pequeno ‘‘trap’’, mencionado no
Capftulo 111, destinado a condensar o UF, na temperatura de nitrogénio l/quido.

Na experiéncia n9 2 foi estabelecido o procedimento descrito na Sec¢do anterior. Nesta
experiéncia, encontrando-se a centrifuga nas condicGes des operagdo indicadas na TabelalV, o
enchimento do rotor foi realizado segundo este procedimento durante 52 min, com vazdes
compreendidas entre 0,012 e 0,086 g/min e pressbes de alimentagdo compreendidas, respectivamente,
entre 0,1 e 0,7 Torr. A quantidade de gés presente no rotor foi estimada em 0,45¢g, depois de
descontada a massa do gas existenie nos tubos de ligagdo e nos fabirintos, A pressdo axial do rotor, que
corresponde a esta quantidade de gis, era igual a 0,35 Torr. Ajustadas as vazdes de modo a se obtero
processo de separacdo simétrico, a vazdo de alimentagdo medida apresentou o valor de 0,007 g/min. As
pressOes da alimentagdo, do produto e do rejeito, medidas com o escoamento de gas, foram iguais a
0,30, 0,15 e 0,05 Torr, respectivamente. A analise isotbpica do rejeito e do produto foi realizada,
condensando-se o UF, no pequeno “trap’’ do sistema de admissdo do espectrometro durante cerca de
15 min. O material condensado foi, a seguir, sublimado para o interior da fonte idnica do espectrometro.
As medidas da relagio de abundancia forneceram para o rejeito (””U/’:’SU)R =1,215 e para o produto
(“SU/“"U)P=0,859. Nestas condicdes, o fator de separaco total obtido nesta experiéncia com a
vazdo de alimentagdo de 0,007 ¢/min e para a diferenca de temperatura entre as tampas do rotor de
14,4°C, indicada na Figura 21, ¢ igual a:

A=aqaf = (235U/238U)P x (238U/235U)R = 1,05

No decorrer da experiéncia n? 2 ndo foi possivel realizar outras anélises isotopicas em virtude
das oscilagOes que comecaram a ser observadas na altura dos picos registrados. Por este motivo, a
experiéncia ndo foi continuada e a fonte idnica, apbs a realizagdo da experiéncia, foi submetida a
limpeza mencionada na Capfltulo i1l

Quanto a centrifuga, seu comportamento foi plenamente satisfatério durante o perfodo de
funcionamento de 12 horas, nada de anormal tendo sido registrado no decorrer das 7 horas de passagem
continua de UF, através do rotor. Desmontados os labirintos apbs a realizagdo da experiéncia, foi
constatado apenas o ataque do UF, nos aneis de vedagdo, ndo tendo ocorrido nenhuma modificagdo no
6leo presente no circuito de lubrificagdo.

4 — Experiéncias de Enriquecimento Estatico

Nas experiéncias de enriquecimento estatico foi estudada a dependéncia que existe entre o fator
de separacdo total e a diferenga de temperatura entre as tampas do rotor, quando a separacio dos
isbtopos de uranio ¢ realizada em condi¢Bes de equilfbrio, com uma dada quantidade de gé4s presente no
rotor. Nestas experiéncias foram utilizadas vazbes muito pequenas de hexafluoreto de uranio, de modo
que a centr(fuga coerou praticamente em condi¢Bes de refluxo total.

Foram efetuadas duas experiéncias de centrifugagdo, designadas por experiéncias n9s 3 e 4, para
estudar o enriquecimentc estatico. Durante a realizacdo da primeira destas experiéncias, ajustadas as
vazbes de UF através do rotor, ocorreu um defeito no funcionamento do ternmustado, que mantém a
constincia da temperatura do rotor. Devido 3 elevagio da temperatura da 4gua de aquecimento até
70°C, decorrente deste deteito, o acionamento da centrifuga foi desligado, ndo tendo sido possivel dar

prossequimento a experiéncia prevista.
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A experiéncla n9 4, que permitiu a investigagfo completa do enriquecimento estético, fol
iniciada com a diferenga de temperatura entre as tampas do rotor de 13,3°C, obtida sem o aquecimento
da tampa superior por correntes de Foucoult. Apbs o estabelecimento desta diferenca de temperatura, o
enchimento do rotor foi efetuado durante 39 min com vazdes de alimentacBo compreendidas entre 0,01
2 0,102 g/min nas pressdes de alimentagdo 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 gés, a vezdo de alimentacdo fol
ajustada em 0,003 g/min, de modo a obter-se o processo do s¢paragio simétrico com a retirada da
centr(fuga de vazdes do produto e do rejeito iguais a 0,0016 g/min. Estas vazdes foram consideradas
suficientemente pequenas para a operagdo da centrifuga em condicGes de refluxo total. Com o uso
destas vazdes, a diferenga de temperatura entre as tampas do rotor foi variada de 13,3°C até 23,4°C por
meio da varisgcdo 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 variagdo das
temperaturas das tampas do rotor em fun¢do do tempo a partir do instante em que foi iniciado o
aquecimento forcado da tampa superior. Os valdres da corrente elétrica |, que determina o aquecimento
da tampa superior, e 0s valores da diferenca entre a temperatura da tampa superior T' e a temperatura
da tampa inferior Ti' AT = T, - Ti, que correspondem aos diversos patamares da Figura 23, se encontram
na Tabela V.

Tabela V

Temperaturas das Tampas do Rotor da Centrifuga
E xperiéncia N° 4

I T, T, AT=(T, -T)
(A) (°C) (°C) (°C)
0 48,3 . 350 13,3
0,24 — 0,27 53,2 35,4 17,8
0,33 55,5 35,5 20,0
0,40 59,0 35,6 23,4

As anélises isotopicas do produto e do rejeito, retirados da centrifuga apbs o estabelecimento de
cada uma das diferengas de temperatura indicadas na Tabela V, foram realizadas mediante a condensa¢do
e sublimacdo do UF,, coletado no pequeno ““trap’’ do sistema de admissdo do espectrdometro de massas.
Os resultados obtidos nestas analises e os fatores de separagdo total, calculados a partir destes resultados,
que correspondem as diversas diferengas de temperatura AT usadas, sdo apresentados na Tabela VI.

Tabela VI

Enriquecimento em CondigGes de Refluxo Total

AT (235y/238Y), (238y/238y) A = (238y/238y), (238y235y)
("C) x 100 x 0,01

13,3 0,859 1,179 1,013

17,8 0,876 1,303 1,141

20,0 0,894 1,329 1,188

23,4 0,839 1,214 1,019
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Durante a realizaclo desta experiéncia, a centrffuga funcionou ininterruptaments durante
16 h 60 min e, dentro deste intervalo de tempo, o hexafluoreto de urbnio passou atravéds do rotor
durante 13 h sem a ocorréncia de qualquer anomalia no comportamento da centrifuga, O funclonamento
da fonte idnica foi também plenamente satisfatorio, Todavia ndo foi possfvel realizar um namero maior
de analisos isotOpicas para outras diferengas de temperatura entre as tampas do rotor, devido &
impurificagdo progressiva do pequeno ““trap’’ de condensagdo do UFs. As impurezas, provenientes da
acdo do UF, com os aneis de vedagdo o os vapores de Oleo dos labirintos da centr(fuga, também
condensavam neste ‘‘trap’’ e reagiam quantitativamente com o hexafluoreto, quando o ‘‘trap” era
degelado, de modo a nfo permitir mais a obtengdo dos picos de UF;$ no registro do espectro de massas.

6 — Experiéncias de Enriquecimento Dindmico

Nas experidéncias de enriquecimento dinamico, o fator de separagdo total foi investigado em
condi¢des de producdo da centrffuga, isto é, em fun¢do da vazdo de hexafluoreto de urdnio que
atravessa o rotor, mantendo-se entdo constante a diferenga de temperatura entre as tampas do rotor.
Neste sentido foram realizadas seis experiéncias de centrifugagdo, das quais apenas duas, a saber, as
experiéncias n9s B e 11 conduziram a resultados satisfatbrios. Nas outras experiéncias ocorreram diversas
falhas no funcionamento do equipamento, tais como, 0 encosto acentuado do eixo superior da
centrifuga nos aneis de vedagio (experiéncia n? 5), o funcionamento defeituoso da bomba hidréulica que
promove a circulagio da agua de resfriamento {experiéncia n? 6) e a operagdo insatisfatbria da fonte
ionica do espectrometro (experiéncias n9s 7 e 9), Estas falhas obrigaram a paralisagio do movimento de
centrifuga, n3o permitindo, portanto, a realizagdo ou a conclusio da experiéncia de separagdo prevista.

A experiéncia n? 8 foi levada a efeito utilizando a diferenca 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 6,5g de UFs durante 1h 04 min, por meio de vazbes de alimentagdo
compreendidas entre 0,08 e 0,12 g/min, as quais correspondiam pressdes de alimentagdo compreendidas
entre 0,9 e 1,2 Torr. Mais tarde o enchimento do rotor foi aumentado, a fim de elevar a pressdo axial
necessiria a retirada de maiores vazdes do produto e do rejeito. Mantinha a diferenga da temperatura
entre as tampas do rotor em 18,3°C, a experiéncia foi realizada com o emprego de quatro vazoes de
alimentagdo, compreendidas no intervalo de 0,010 a 0,100 ¢/min. Cada uma destas vazdes foi ajustada de
modo a obter-se o processo de separagdo simétrico. A Tabcla VIl apresenta os valores das vazOes de
alimentagdo L , do produto L' e do rejeito L', assim como os valores da pressac axial p, e das pressoes
da alimentagdo p, do produto p’ e do rejeito p’‘, medidos durante a realizag3o desta experiéncia. As duas
primeiras vazbes da Tabela VIl foram obtidas com o primeiro enchimento do rotor por meio da
manipulacdo conveniente das vélvulas ligadas aos respectivos medidores. As outras vazdes foram
estabelecidas mediante o aumento da pressdo axial decorrente da introdugdo de quantidades crescentes
de UF¢ no interior do rotor. Para a pressdo axial de cerca de 1 Torr ndo foi possivel operar a centrffuga
com vazdes de alimentagcdo superiores a 0,100 g¢/min, em virtude da grande resisténcia oferecida ao
escoamento do gas pelos eixos tubulares, relativamente finos, da centrifuga.

Depois de estabelecidas cada uma das vazGes gasosas indicadas na Tabela Vil foi efetuada a
andlise isotopica do produto e do rejeito da separagdo, segundo o procedimento da condensacio e
sublimagdo do UFg, coletado no pequeno ‘““trap” do sistema de admissdo de gis do espectrdometro. Os
resultados obtidos nessas analises para as diversas vazbes de alimentagdo L utilizadas e os fatores de
separagdo correspondentes sdo apresentados na Tabela VIl Os valores dos fatores de separagio a e f§
desta tabela foram calculados a partir da relagdo de abundincia do gis de composigio isotdpica natural,
determinada no infcio da realizagdo da experiéncia de separagdo de isétopos.

No decorrer da experiéncia n? 8, a centrifuga funcionou ininterruptamente durante 12 horas e,
dentro deste perfodo, o tempo de passagem de UF, através do rotor foi igual a 8 h 560 min. O
funcionamento da cuntrifuga e o da fonte idnica do espectrdmetro de massas foram planamente
satisfatorios. Desmontados os labirintos apts a realizagdo da experiéncia, foi constatada a presenca de
uma camada relativamente espessa de grafite ao redor dos eixos na regido dos aneis de vedagdo, a qual se
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Tabala VIl

Vuazoes e Pressdes de UF, Utilizadas
Experiéncia N° 8

Medida L L L p p’ p P,
NO {g/min) {g/min) {g/min) (Torr) (Torr) {Torr) {Torr)
1 0,010 , 0,006 0,004 0,44 0,24 0,17 0,35
2 0,029 0,015 0,014 0,70 0,36 0,17 0,55
3 0,074 0,037 0,036 1,13 0,65 0,32 0,85
4 0,100 0,050 0,048 1,37 0,82 0,37 1,04
Tabela VIl

Enriquecimento em Condigoes de Produgdo
Experiéncia N¢ 8

Medida L (235U/238 U)P o (2300/235U)R g A
N© {g/min) x 100 x 0,01
1 0,010 0,824 1,096 1,387 1,043 1,143
2 0,029 0,808 1,075 1,384 1,041 1,118
3 0,074 0,771 1,025 1,378 1,036 1,062
4 0,100 0,753 1,002 1,373 1,032 1,034

formou durante a agdo do UF¢ com o material destes aneis. Os labirintos, especialmente o inferior,
apresentaram também depésitos provenientes da reagdo do UFs com este material e com os vapores de
6leo. Ambos os labirintos foram entio submetidos a uma cuidadosa limpeza com tri-cloro-etileno e a
camada presente nos eixos foi removida com auxiiio de uma lixa de granulagdo fina. A sequir, centrados

os eixos de modo a apresentarm uma exentricidade inferior a 0,010 mm, os labirintos foram novamente
instalados na centrifuga.

A =-periéncia n? 11 foi realizada com a diferenca de temperatura entre as tampas do rotor de
19,5 + 0,3°C, obtida mediante o aquecimento da tampa superior por meio da circulagao de uma corrente
de 0,38 A. Nesta experiéncia, depois de evacuado a 1,5 x 10~2 Torr, o rotor foi inicialmente submetido
a duas lavagens sucessivas com o hexafluoreto de urdnio. Em cada uma destas lavagens foi introduzida
no interior do rotor uma quantidade de gas de cerca de 1,0 g com a vazdo de alimentagdo de 0,1 g/min
sob pressdo de 1,0 Torr. A seguir, encontrando-se o rotor de novo em vicuo (1,5 x 10 Torr), foi
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efeluudo seu enchimento durante 61 min, com vazdes de alimentacio compreendidas entre 0,12 e
0,20 g¢/min, ds quais correspondiam pressGes de alimentacdo compreendidas entre 1,0 e 1,6 Torr. A
quantidade de gds introduzido desta maneira no interior do rotor foi igual a 8,6 g¢ Mantida a r'iferenca
de temperatura entre as tampas do rotor em 19,6°C, foram empregadas quatro vazdes de alimentagdo
compreendidas no intervalo de 0,020 e 0,080 g/min. Para cada uma destas vaz3es, as vazdes do produto
e do rejeito foram ajustadas, de modo a obterse o processo de separagdo simétrico. As vazdes de
alimentacdo L, do produto L’ e do rejeito L'/, empregadas nesta experiéncia nas respectivas pressdes p, p’
e p", sdo apresentadas na Tabela I X,

Tabela X

Vazbes e PressGes de UFg Utilizadas
E xperiéncia N 11

Medida L L L p p’ P
NO {g/min) {g/min) {g/min) {Torr) (Torr) (Torr)
1 0,058 0,029 0,028 1,02 0,50 0,28
2 0,080 0,038 0,039 1,22 0,63 0,36
3 0,044 0,022 0,023 0,98 0,56 0,55
4 0,C20 0,010 0,010 0,87 0,62 0,72

Na primeira das medidas indicadas na Tabela |X, a vazdo de alimentagdo foi ajustada, de modo
a manter-se o enchimento do rotor acima mencionado. A medida sequinte foi obtida aumentando-se a
pressdo de alimentagdo e, portanto, o enchimento do rotor, Nas terceira medida, foi retirado UF, do
rotor, a fim de tornar possfvel a diminuicdo da pressdo de alimentagio e consequentemente, a vazio de
alimentacdo. Na Gltima medida, foi mantido o enchimento do rotor correspondente ao da medida
anterior, porém a vazdo de alimentagdo foi diminuida. Para ajustar as vazdes do produto e do rejeito ao
valor desejado, foi entdo necessario fechar as vélvulas situadas na salda dos respectivos medidores da
vazdo, razdo pela qual ocorreu o aumento das pressdes do produto e do rejeito indicado na Tabela i X.

Apbs o ajuste de cada uma das vazdes da Tabela IX, foi realizada a analise isotépica do gas de
alimentacdo (composi¢do isotdpica natural), do produto e do rejeito, transportando o gas ao sistema de
admissdo do espectrdmetro de massas e introduzindo-o diretamente na fonte idnica apds a reducio
conveniente de sua pressdo. Nestas anélises ndo foi utilizado, portanto, o procedimento da condensagio e
sublimacdo do UFs no pequeno ““trap’’ do sistema de admissdo, pois j4 havia sido feita a instalagdo da
membrana de cobre com o orificio maior, mencionada no CapituloIil. Os resultados obtidos nestas
analises para as diversas vazbes de alimentacdo L usadas se encontram na Tabela X. Os valores dos fatores
de separagdo parciais @ e f§ apresentados nesta tabela foram calculados com aux(lio da média de quatro

medidas da relacdo de abundancia, realizadas com o gas de composicdo isotdpica natural, que foi igual a
(228u/225u), =138,7.

Durante a realizagdo da experiéncia n? 11, o tempo total do funcionamento da centrifuga foi
igual a 16 h 55 min e o tempo de passagem de UF; através do rotor, igual a 14 h 35 min. Durante estes
periodos, a centrifuga apresentou um funcionamento mecanico plenamente satisfatorio. Desmontados os
labirintos, verificou-se que os aneis de vedagdo haviam sido bastante atacados pelo hexafluoreto de
urénio, os produtos desta reagdo tendo formado um depdsito espésso ao redor dos eixos e obturado em
grande parte os orificios de safda do gas de rejeito. As paredes internas dos labirintos também



Tabela X

Enriquecimento em CondigGes de Produgdo
Experiéncia N? 11

Moedida L (236y/238y), « (238y238y), 8 A
Ne {g/rmin) x 100 x 0,01
4 0,020 0,823 1,140 1,431 1,032 1,179
3 0,044 0,812 1,126 1,428 1,030 1,160
1 0,058 0,791 1,007 1,422 1026 1,125
2 0,080 0,757 1,050 1,413 1,019 1,070

mostraram a presenga destes produtos de decomposi¢gdo. Em particular, a reagdo do UF4 com o material
dos aneis de vedagdo e os vapores de 6leo foi bastante intensa no labirinto inferior, pois constatou-se a
formagcdo de uma camada bastante espéssa na tampa deste labirinto que recebe o jato do produto,
quando este sai do eixo tubular inferior. Em virturde desta reagdo, que ocorreu quantitativamente em
vazdes pequenas, nio foi possivel registrar os picos de UFs no produto quando as vazdes deste eram
vazles inferiores a 0,020 g/min.,

CAPITULO V

DISCUSSAO DOS RESULTADOS E CONCLUSOES

Neste capftulo os resultados experimentais obtidos serdo discutidos com auxflio da teoria
apresentada no Capftulol. A discussdo dos resultados fornecidos pelas experiéncias de enriquecimento
estdtico visa investigar a grandeza e o perfil de escoamento da contracorrente no interior do rotor,
enquanto que a andlise dos resultados provenientes das experiéncias de enriquecimento dindmico tem por
finalidade esclarecer os aspectos peculiares da separagdo dos isdtopos de uranio observados na operagio
da centr{fuga em condigdes de produgao.

1 - Separagdo dos is6topos de Urinio em Refluxo Total

A teoria da centr(fuga contracorrente desenvolvida no Capitulo | mostra que em refluxo total
existe um valor L0 da grandeza da contracorrente no interior do rotor que conduz ao méximo
enriquecimento. Na centrffuga de contracorrente estabelecida por convecgdo térmica, a diferenca de
temperatura entre as tampas do-rotor, AT = Ts - Ti' constitui uma medida da grandeza e do sentido da
corrente de circulagio do gds no interior do rotor. Nestas condigdes, deve existir uma diferenca de
temperatura (AT)O que determina o méaximo enriquecimento fornecido pela centrffuga.



A experiéncia de separacdo de isbtopos de urédnio, realizada em condigdes de refluxo total
{experigdncia no 4), confirma esta previsdo te6rica. De fato, no gréfico da Figura 24, tracado com os
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Figura24 — Grafico do fator de separacdo total em fung¢do da diferenca de temperatura entre as tampas
do rotor

valores do fator de separagdo total A e os da diferenca de temperatura entre as tampas do rotor AT
indicados na Tabela VI, mostra que o fator de separagdo aumenta com o aumento de AT, atravessa um
méaximo na diferenca de temperatura 6tima(AT)°, correspondente a corrente de circulagdo 6tima no
interior do rotor e, a sequir diminui com um posterior aumento de AT. Das medidas de A, verifica-se,
ainda, que 0 gas escoa ao longo da parede do rotor no sentido da tampa fria para a tampa quente e em
sentido contrdrio na regido axial, pois a mistura se enriquece do is6topo pesado na tampa quente e do
isbtopo leve na tampa fria. Em concordancia com as experiéncias de separagdo anteriormente realizadas
por nébs com a mesma centrffuga‘79), a contracorrrente gasosa no interior do rotor apresenta uma
grande estabilidade, pois o sequndo ponto do grifico da Figura 24 corresponde aos dados obtidos numa
experiéncia completamente independente, a saber, a experiéncia n® 2.

O valor maximo do fator de separagdo total A 0,exp’ extraido do gréafico da Figura 24, é igual a
1,195 e este fator é obtido para a diferenca de temperatura otima de 20,5 + 0,5°C. Admitindo que o
processo de separagdo realizado mediante o ajuste das vazGes para o corte 8 =0,5 seja realmente
simétrico, resulta das conSIderar;oes feitas no Capftulol, que a= =V A 0.exp 1,093. Nestas
condigdes, de acordo com a definicio do fator de enriquecimento (equagdo 4), o enriquecimento
méximo da mistura no is6topo 235U, que se obtém em refluxo total, é de 9,3%.

Nas condigdes de operacdo da centr(fuga, dadas pela velocidade periférica wr.,, = 299,7 m/s e
temperatura do rotor T = 45 + 273 = 318°K, o fator de separacdo do processo simples no equilfbrio ou
simplesmente o fator de separacdo radial, definido pela equagdo (46) apresenta o valor a, = 1,052
Definindo-se, agora, o fator de multiplicagdo k por

k = In A,/ Ina, (99)

obtém-se, para A =A exp“I 195, o valor de k=3,60. Este valor é praticamente igual ao quociente
entre o compnmento mterno do rotorZ e o didmetro interno do rotor 2ry, Z/2r =3,59. Esta
concordancia prevnsta {)ela teoria da centr(fuga contracorrente elaborada com grandes snmpllflcacoes por
MARTIN e KUHN'6%! foi também constatada por GROTH e colaboradores!10:31) nas experiéncias de
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separagio de isbtopos realizada com a centrffuga, modelo UZII1B, Nestas condigdes, para fins préticos,
conhecidas as dimensdes internas e a velocidade periférica do rotor, o enriquecimento maximo fornecido
em refluxo total por uma centrffuga a g&s de contracorrente estabelecida térmicamente, o qual
corresponde 3 corrente de convecgdo btima, pode ser calculado por:

M; — M) 12z
n A = (M, 1) {wra) 2z (100)
° 2RT 2r1

ou por:

My — M) {wry)? 2
A_ = exp — (101)
° 2RT 2r,

No presente caso, o valor de A calculado pela equagdo (101) seria igual a 1,201, ao qual
corresponderia, para o processo de separat;ao simétrico, o fator de separagdo parcial a=+/ Ao = 1,096,
ou seja, o enriquecimento de 9,6%.

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

(M; — M) (wry)? 2

A, = exp 2—— V2 VK (102)
2

2RT

resultante das equacgdes (70) e (80), na qual K é o coeficiente do perfil de escoamento. Para o perfil de
escoamento 6timo, que conduz ac potencial de separagdo maximo, K =1 e neste caso o fator de
separagdo Otimo obtido em condigSes de refluxo total seria igual a A = 1.295. Para o perfil de
escoamento de Martin, o valor de K pode ser obtido da curva de K em fungdo de M w?r2/4 RT,
apresentada por KANAGAWA, OYAMA e TAKASHIMABY) Nas experiéncias por nés realizadas com

r, =299,7m/s, T=318°K e M=352, Mw?r3/4RT =2,99. Para esta valor, o grafico em questio
fornece K =0,88. Introduzido este valor na equagdo (102), o fator de separagdo em refluxo total para o
perfil de Martin é Ao,M =1,275.

A fim de discutir estes valores de A , convém comparé-los com os valores obtidos por GROTH
e colaboradores!10:31) para UF, com a centrﬁuga UZiiiB, a qual, do ponto de vista mecanico, nao
difere muito da centrifuga ZG3. Esta comparagdo é feita por meio da Tabela XI, na qual sdo
apresentados os valores da velocidade periférica wry, da temperatura do rotor T, do fator de
multiplicagdo k, da relagdo Z/2r2 e dos fatores de separagdo A A, (MK}, A e A sendo

0,exp, ot o,M’
A0 {MK) o fator de separacdo calculado a partir da equagdo (101).

A andlise dos dados apresentados na Tabela X| revela que o valor do fator de separagdo obtido
na presente investigacdo Ao exp COM a velocidade periférica de 300 m/s é menor do que o valor
correspondente obtido com a centrifuga UZ111B operando com a velocidade periférica de 280 m/s. Este
menor valor de A provém do fate do rotor da centrifuga ZG3 apresentar uma relacdo

0,exp
comprimento/diametro, menos fzvoravel do que a da centrifuga UZI11B.

Quanto aos fatores de separagdo totais A 0.0t © A oM 2 tabela mostra que estes fatores sio
aproximadamente iguais para a velocidade perlférlca de 252 m/s, e que a diferenga entre estes fatores
aumenta a medida que a velocidade aumenta. Como ja mencionamos no Caprtulo |, este comportamento
ocorre porque na velocidade de 252 m/s os perfis de escoamento Otimo e de Martin sio praticamente
coincidentes, enquanto que sua divergéncia aumenta 3 medida que a velocidade periférica aumenta. O
perfil de escoamento de Martin determina que a superficie cilindrica da contracorrente com W =0 se



Tabela XI|

Enriquecimento de 236y em Refluxo Total

Centrifuga wr, T o, k Z/2rq Ao,cxp A, (MK) Ao ot AO' M
{Modélo) {m/s) (°K)
uzilie 252 310 1,038 4,65 4,74 1,188 1,191 1,281 1,273
uzZiie 280 310 1,047 4,45 4,74 1,225 1,242 1,358 1,339
Z2G3 300 318 1,062 3,50 3,59 1,195 1,201 1,295 1,275

encontre proxima da parede do rotor e tanto mais proxima quanto mais pesada for a mistura isotopica e
quanto maior for a velocidade periférica. Resulta entdo que, para o UF4, a espessura da corrente gasosa,
que escoa ao longo da parede do rotor ndo é maior do que um milfmetro, como observaram LOS e
KISTEMAKER!56), Esta condi¢io é a que deve ser satisfeita para o perfil de escoamento 6timo. A
diferenga que existe, entdo, 'ntre este perfil e 0 do Martin ocorre na regido axial do rotor, como mostra
o trabalho de LOS e KISTEMAKER. Para velocidades periféricas de 250 m/s, esta diferenga é muito
pequena, razdo pelas quais os dois perfis sdo entdo praticamente iguais.

Comparando-se agora os valores dos fatores de separagcdao obtidos experimentalmente com os
calculados para o perfil de escoamento de Martin e o 6timo verifica-se que na centrifuga UZIIB,
A o.exp =0,933A oM —0927A 0.0t quando sua‘velocidade periférica é 252 m/s. Neste caso, o valor de
Ao ‘medido é portanto igual a 93% do valor de Ao correspondente a ambkos os perfis de escoamento
considerados. Para a centrffuga ZG3, operando com a velocidade periférica de 300 m/s, dos dados
colhidos na presente investigagdo, segue-se que A, o.exp 0937A —0 923A o.0t" Estes resultados
mostram que com o aumento da velocidade periférica, o perfil de escoamento real no interior do rotor
se afasta mais do perfil 6timo do que do de Martin. Todavia, este afastamento ndo é muito acentuado
para a velocidade periférica de 300 m/s, pois neste caso, o fator de separacdo medido é ainda igual a
92% do fator de separagdo correspondente ao perfil de escoamento 6timo, o qual, por sua vez, é o fator
de separagdo méximo tebrico. Por outro lado, este pequeno afastamento do perfil de escoamento 6timo
é suficiente para reduzir o comprimento efetivo do rotor, pois da comparagdo entre InA p € InA 0.0t
resulta que, para ambas as centrifugas, bastariam cerca de 70% do comprimento do rotor para realuzar a
mesma separa¢do de isbtopos, caso as centrifugas realmente operassem dentro das condi¢des do perfil de
escoamento 6timo da contracorrente gasosa no in*erior do rotor.

2 — Separagdo dos Isdtopos de Urdnio em Condicoes de Produgio

Quando uma centrifuga contracorrente opera em condi¢Bes de produgdo, da teoria apresentada
no Capitulo |, segue-se que o enriquecimento é dado em fun¢do da vazio do produto pela equagdo {66).
Lembrando que P=0L, onde 0 é o corte e L a vazdo de alimentacdo, esta equacdo pode ser posta na
forma:

N(Z..) _ 1 +0L/¢;) exp(2e z)\r+0Licy)
N(2Z)

(103)
1+ (0L/c; ) exp(2e )1+ 0L/er)
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na qual 2€=c‘/cs, sendo C, e cg 85 constantes definidas pela equagdo (65). Em refluxo totoal (P =0),
temos:

N(Z)
N(O)

[ ] = exp 2¢ Z

de modo que a equagdo (103) se tarna:

N(Z
(1 +0L/cy) | .._(_._) ]L1+0L/c|)

tor ™ — (104)

N(0)

N(Z)
1+ (0L/cy) [ _r\]:—zj ](°1+0L/c,)

A equagdo (104) exprime agora a relagdo entre o enriquecimento e a vazdo de alimentagdo em termos da
constante ¢, e do enriquecimento em refluxo total [N(Z)/N(O)]o. Conhecidas estas grandezas e fixado o
corte 0, esta equagdo permite o cdlculo do enriquecimento para vazdes de alimentagdo dadas. As
constantes ¢, e [N(Z)/N(O)]o, como ja foi mencionado, dependem da vaz3o e do perfil de escoamento
da contracorrente no interior do rotor. Como para a centrffuga de contracorrente estabelecida
termicamente estas quantidades ndo sdo conhecidas, é necessario recorrer a experiéncia para investigar a
dependéncia entre o enriquecimento e a vazdo de alimentagio.

Os dados do enriquecimento obtidos na presente investigagio para diversas vazdes de
alimentagdo nas diferengas de temperatura entre as tampas do rotor de 18,3°C e 19,5°C s3o apresentadas
nas Tabelas VIII e X, respectivamente. Estes dados correspondem a um intervalo de vazdes de
alimentagcdo compreendido entre 0,010 e 0,100 g/min. Como ja foi mencionado, o ajuste das vazdes para
a obtencdo do processo de separagdo simétrico ndo permitiu a utilizagdo de vazdes de alimentagdo
superiores a 0,1g/min, em virtude das grandes resisténcias de escoamento oferecidas pelos eixos
tubulares da centr(fuga. Assim, admitindo o regime de escoamento laminar, para o gas que escoa através
do tubo interno do eixo superior e do eixo tubular inferior, a resisténcia de escoarnento é dada, segundo
a equagdo de Poiseuille por:

2 2
pz - 1671 RT
W = 2 - P1 - n . (105)
mr

onde P, €, sdo as pressdes nas extremidades do tubo,L & a vazio que escoa através do tubo, n é a
viscosidade do gas,  é o comprimento e r é o raio interno do tubo. Para o gis que atravessa o canal
formado pelos dois tubos concéntricos do eixo superior, da equagao de Poiseuille vem:

2 _p? 169! RT
we 2P 1 (106)
L (g =) = (F =)V In(ry /)]

sendo r, o raio interno do tubo externo e ryo raio externo do tubo interno. Considerando que a
viscosidade do vapor de UF4 é 2,35 x 10™% g/cm/s (53), segue-se destas equacdes que, na temperatura de
300°K, as resisténcias de escoamento no tubo interno do eixo superior {r = 0,3 cm e £ = 60 cm}, no eixo
tubular inferior {r = 0,3 cm e £ =46 cm) e na regido compreendida entre os dois tubos concéntricos do eixo
superior (r2 =0,5 cm, ry= 0,35 cm e £ = 55 cm) sdo iguais a 5,90 (Torr)? min/g, 4,52 (Torr}2 min/ge 22,9
(Torr}? min/g, respectivamente. Para o cilculo da vazdo de alimentagdo maxima compatfvel com o processo
de separagdo simétrico, é necessario considerar a maior destas resisténcias de escoamento, que ¢ a da regido
compreendida entre os dois tubos concéntricos do eixo superior através do qual escoa o rejeito. Designado
entdo por P, pressdo axial {na entrada do eixo superior), por p’’ a pressdo do rejeito (na sada do eixo
superior) e por L* a vazdo de rejeito, obtém-se da equagdo (106):



py - P =2291L (107)

Para a méxima pressao axial de 1,04 Torr, utilizada na presente investigacdo, a rnaior vazao do rejeito
que pode escoar através da regido considerada é obtida quando p” — 0. Da equacdo (107), segue-se que
esta vazdo é igual a 0,047 g/min., A fim de manter a simetria do processo de separacdo, é agora
necessario que a vazdo de alimentagio seja igual ao dobro da vazdo do rejeito. No presente caso, a vazdo
méxima de alimentacdo deve ser portanto igual a 0,094 g/min, que concorda satisfatoriamente com o
valor mdximo empregado. Evidentemente, é possivel aumentar a vazdo de alimentacdo mediante a
elevagdo da pressdo axial. Todavia, esta elevacdo exigiria o emprego de temperaturas do rotor
demasiadamente elevadas a fim de evitar a condensacdo do vapor de UF, na parede do rotor.

Os dados das Tabelas VIIl e X colocados num grifico dos fatores de separagdoa, § e A em
funcdo da vazdo de alimentagdo fornecem curvas representadas nas Figuras 25 e 26, respectivamente.
Estas curvas mostram que o enriquecimento diminui com o aumento da vazao de alimentagdo, a partir
dos valores de a, 8 e A correspondentes ao refluxo total, como requer a 2quagdo (104). Todavia, em
ambos os casos, os valores de a sio diferentes dos de f, indicando que o processo de separagdo n3o
ocorreu simetricamente durante a operagao da centr{fuga em condi¢Oes de produgdo, apesar do ajuste
das vazdes do produto e do rejeito & metade do valor da vazao de alimentacdo, que foi realizado para
cada uma das vazbes de alimentagdo, como mostram as Tabelas VIl e I1X. Além disto, as curvas revelam
que a assimetria do processo ndo se mantém constante com o aumento da vazdo de alimentagdo,
constatando-se em ambos os casos um decréscimo bastante acentuado no fator de separacdo do
produto a. Este resultado é surpreendente, quando comparado com os dados obtidos por GROTH e
colaboradores“o'?’” na separagao dos isotopos de uranio realizada com a centri{fuga UZIIIB 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 vazbes de alimentagdo medidas diretamente dentro do intervalo de 0,002 a
0,42 g/min, mostram que os fatores de separacdo « e 8 sdo praticamente iguais e que estas grandezas
variam linearmente com a vaz3o de alimentacdo, a variagcdo sendo muito pequena dentro do intervalo de
vazOes considerado.

A fim de facilitar a interpretagdo dos resuitados por nb6s obtidos, convém analisar
quantitativamente a assimetria observada, mediante o calculo do corte § a partir dos fatores de
separacdo o e § medidos. Da equagdo {7), segue-se que o corte é dado por:

po NN (108)

= Nl — Nll
Introduzindo-se na equagdo (108) a relagdo N = R/(1 + R) e as defini¢des (1) e (2), resulta:

_ (1 - 1/8) (1 + aR)
{aa — 1/8) (1 +R)

(109)

Os valores de 0 calculados com auxilio da equagdo (109) para os valores de a e f obtidos nas
experiéncias de enriquecimento dinamico sdo apresentados na Tabela Xil.

Colocando-se os valores de ¢ da Tabela XI! num grafico em fun¢do da vazdo de alimentagio L
obtém-se as curvas representadas na Figura 27. OQoserva-se deste grafico que para pequenas vazdes de
alimentagdo os valoies de 0 sdo pequenos e, portanto, a assimetria é grande. Com o aumento de vazio
de alimentagdo, aumenta também a variagdo de # com L e a assimetria diminui. Quando L = 0,06 g/min



89

{0,£°0 7 £'8L = 1V) ogdeiuawije ap ogzea ep ogdurny wa ogdeledas ap sa.0le} sOP 034eIH — GZ eJnbi4

{wap) oysvinanry 30 ovzva
ofo 808 9g0 yoh 20b 0

_
!

w
m
!

vivd3s 20 SIWLv4

|
|
|
|

V4
0

l'
n
o
12}

u O¥OVYY4IS 30 HOLVY —O-p—
YO OVIVHW4IS 30 WLV —O0—O—
¥ 101 O¥IV¥d3S 30 HOLYY —O—O—

-



FATORES DE SEPARAGAD

)}
~~0~0~ FATOR DE SEPARAGAD TOTAL A
T T T —— —0—0— FATOR DE SEPARARAD o
—O—8— FATOR OC SCPARAGAD p
11 \
| et Y -—g
t1o
195
o L]
—— e - —A\
[}] 002 [0 Q06 opos Q10

VAZAO OF ALIMENTACAD (g/min)

Figura 26 — Gréfico dos fatores de separagio em funcdo da vazdo de alimentagdo (AT =196+ 0,3°C)



Tabela XlI

Assimetria do Processo de Separacgéo

Experiéncia N® 8 Experiéncia N9 11
AT =18,3°C R =0,00752 AT =18,5°C R =0,00721
L « B 0 L a B 0
(g/min) {g/min)
0,010 1,096 1,043 0,209 0,020 1,140 1,032 0,182
0,029 1,076 1,041 0,342 0,044 1,126 1,030 0,187
0,074 1,026 1,036 0,583 0,058 1,097 1,026 0,198
0,100 1,002 1,032 0,934 0,080 1,050 1,019 0,276
1,0
*Q=0=> 4 Ta 18,3°C
o=~ A Te 195°C
0N
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Figura 27 — Gréfico do corte em funcdo da vazdo de alimentagdo
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na exporiéneia n@ 8 o L == 0,095 g/min na experiénein n? 11, o processso so torna simétrico. Para vazes
do alimentagffo superiores a estes valores, o gssimaetria aumenta, o aumento sandn mais pronunciado na
experiéncia N 11 do que na experiéncia n® B, Finolmente, quando o vaziio de alimentagdo 4 maior do
que 0,1 g¢/min, em ambos os casos, o corte tende para a unidade, pois nestas vazdes a - 1.

As causas provaveis da assimetria observada podem ser encontradas na agdo dos saguintes
fatores: (1) a possibilidade da mistura da fragio empobrecida com o gis de composigiio isotbpica natural
por passagom pelo anel de vedigiio, (2) a diferenga entre as resisténcias de escoamento do gds nos eixos
tubulares da centrifuga, {3) o modo do aquecimento da tampa superior do rotor determinado pela agdo
das correntes de Foucoult e (4) a reagdo quimica do hexafluoreto de uranio com o 6leo dos labirintos e
o material dos aneis de vedagio.

O primeiro fator explicaria o fato do fator de separagdo do rejeito f§ apresentar sempre valores
menores do que os do fator de separagio do produto a. Neste caso, havendo mistura do rejeito com a
alimentagdo através do anel de vedagdo no labirinto superior, o rejeito apresentaria um empobrecimento
menor do que o empobrecimento que ocorre no interior do rotor. Caso esta hipbtese fosse verdadeira, o
empobrecimento deveria ser cada vez menor, a medida que a vazdo de alimentagio aumenta, pois entdo
haveria um aumento progressivo da passagem de gas através do anel de vedagio. Consequentemente, o
fator de separagio f§ deveria apresentar um decréscimo acentuado com o sumento da vazdo. Todavia ndo
é este o andamento de f§ que se observa nas Figuras 25 e 26; pelo contrario, os valores de f§ diminuem
lentamente na mesma proporgio da observada nas experiéncias de GROTH e colaboradores!10.31) Algm
disto a soma das vazdes do rejeito ¢ do produto ¢, dentro do erro experimental, igual a vazio de
alimentagdio, como mostram as Tabelas VII ¢ 1X, de modo que se ocorreu a passagem de gas de
composi¢io isotopica natural através do anel de vedacio, esta deve ter sido muito pequena. Finalmente,
as duas experiéncias de separagdio foram realizadas com aneis de vedagdo com orificio de didmetros
internos diferentes ¢ em ambas as experiéncias f apresentou praticamente a mesma variagdo. Nestas
condicdes, a causa principal da diferenca entre os fatores de separagdo parciais ndo deve ter sido a
mistura do gas empobrecido com o gas de composi¢do isotopica natural.

Quanto ao segundo fator, o escoamento do produto da separagao se dé através do eixo tubular
inferior, no qual a resisténcia a0 escoamento ¢ muito menor que no canal entre os dois tubos do eixo
superior através do qual escoa o rejeito. Como nestas condigées o produto é retirado com maior
facitidade e diretamente da regido axial do rotor, é possivel que esta extragdo determine no interior do
rotor o estabelecimento de uma corrente descendente mais favorivel do que a ascendente, a qual,
escoando ao longo da parede do rotor, se enriquece do isOtopo pesado. Este efeito poderia ocorrer
mesimo para vazoes do produto ¢ do rejeito ajustadas simetricamente, uma vez que este ajuste é efetuado
mediante a manipulagdo das valvulas 13 e 31 da Figura 10, situadas em posi¢coes hastante afastadas da
centrifuga. Estaria, evidentemente, implicito nesta suposi¢cio, que a rctiwada do rejeito do interior do
rotor determinaria uma certa perwrbacdo na contracorrente, a qual favoreceria o enriquecimento para
pequenas vazdes e forneceria assim a grande assimetria observada nestas vozbes. Esta pertubagdo esti,
porém, em contradicdo com as observages feitas por GROTH e colaboradores acerca da grande
estabilidade da contracorrente gasosa estabelecida por convec¢do térmica. Esta estabilidade foi também
verificada na presente investigacdo e na separagdo dos is6topos de argdnio anteriormente realizada, na
qual empregamos vazbes de alimentacdo muito mais elevadas sem, contudo, constatar a presenca de
qualquer processo de separacdo assimétiico quando o corte era ajustado ao valor igual a 0,5. Nestas
condicdes, ¢ pouco provavel que a diferenca entre as resisténcias de escoamento nos eixos tubulares da
centrifuga possa determinar a assimetria observada no sentido de favorecer o enriquecimento em
pequenas vazoes e prejudica-lo em vazdes elevadas.

A maneira de aquecer a tampa superior do rotor parece ser uma das principais causas que
determinam a oconéncia do processo de separagdo assimétrico. Realmente, o modo pelo qual este
aquecimento é realizado constitui uma das diferengas fundamentais entre a centrifuga ZG3 e a
centrifuga UZIHB. Nesta Gitima, 1anto o aquecimento de uma das tampas do rotor como o resfriamento
da outra tampa, sdo efetuados, respectivamente, pela circulagio da dgua yuente e agua fria através das
serpentinas situadas ao redor das tampas. Nas experiéncias de separagdo realizadas por GROTH e
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columnudores“o':’” com este dispositivo experimental foi possfvel aquecer a tampa superior e resfriar a
tampa inferior ou, vice-versa, resfriar a tampa superior e aquecer a inferior, Em ambos os casos, estes
pesquisadorns obtiveram o processo de separagdo simétrico, Na centr(fuga ZG3, o aguecimento da tampa
superior ¢ pruvocado pelas correntes de Foucoultt numa regido proxima 4 do eixo do rotar, de modo que
a distribuigio de temperaturas ao longo desta tampa difere necessariamente da existente na tampa
conespondente da centiffuga UZIHB, Como ji observaram LOS e KISTEMAKER(GG’, a separagdio de
isbtopos na centrffuga de contracorrente estabelecicdda termicamente é sumentada quando a diferenca de
temperatura entre as tampas do rotor niio é constante, mas varia com o raio do rotor, e de tal modo que
esta diferenca de temperatura seja a maior possivel nas regides proximas do eixo e diminua ao longo do
raio do eixo para a periferia. Com o tipo de agquecimento utilizado parece que esta condigao é satisfeita
na centrifuga ZG3. Gragas a este aguecimento obter-se-fa entdo o estabelecimento de uma
contracorrente no interior do rotor, a qual favorece, pelo menos para pequenas vazoes, o enriquecimento
do is6topo leve, explicando assim a grande assimetria que se observa neste intervalo de vazdes. Por outio
lado, o fato de tal comportamento nio ter sido observado nas experiéncias de separagdo dos isotépos de
argdnio pode ser interpretado, considerando que, por ser um gas relativamente leve, o argdnio apresenta
no interior do rotor um gradiente de pressio relativamente pequeno. Em virtude disto, a convecgio seria
neste caso muito menos afetada pelo efeito em questio, do que no caso de um gés relativamente pesado,
como UF,, o qual apresenta a elevada relagdo entre as pressdes no eixo e na periferia do rotor de 1/400
nas condigbes de operagiio empregadas na presente investigagiio.

Finalmente, a reacdo qufmica do UFg com o vapor de 6leo presente nos labirintos e com o
material dos ancis de vedagio parece ser o fator responsavel pela grande variagdo da assimetria que
ocorre com o aumento da vazdo, Esta rea¢do, como ja mencionamos no Capftulo anterior, ¢ muito
intensa no labirinto inferior, do qual é retirado o produto da separagdo, Como a extensdo desta reagdo
aumenta a4 medida que maiores quantidades de UF, entram neste labirinto, resulta que com o aumento
da vazdo da alimentagdo, as vazbes do produto que saem do rotor e entram no eixo tubular inferior sio
na realidade muito maiores do gue as medidas com o medidor de vazdo. Estas Gltimas, ajustadas ao
processo de separagdo simétrico correspondem, entdo, em grande parte, s vazOes dos produtos volateis
formados na decomposigio do UF,. Como a experiéncia n® 8 foi realizada com vazdes de alimentacio
progressivamente mais elevadas, a extensdo da reagdo quimica também deve ter aumentado
progressivamente. Nestas condi¢Bes, quantidades cada vez menores de UF4 se encontram presentes nas
vuzdes do produto medidas, enquanto que, na realidade, guantidades cada vez maiores do produto
atravessaram o cixo tubular inferior, como mostram os valores do corte apresentados na Tabela XII ou
na Figura27. Por este motivo, pode ocorrer a grande diminuicdo do fator de separagdo do produto a
observada na Figura 25, Por outro lado, na experiéncia n® 11, foram realizadas em primeiro lugar as
medidas dos fatores de separagdo para as grandes vazOes de alimentagdo. Como durante a realizacio
destas medidas grande parte do UF, deve ter reagido, nas medidas seguintes feitas para as vazoes
menores, a rea¢do foi menos intensa, razdo pela qual o corte permanece praticamente constante até
vazdes de alimentacdo de cerca de 0,06 g/min, como mostra a Figura 27, Consequentemente, o primeiro
trecho das curvas de @ e A em fungdo da vazao de alimentagdo, pode apresentar os pantamares indicados
na Figura 26.

A discussdo 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 reagdo qufmica que ocorre
nos labirintos da centrifuga entre UF, e os vapores de 6leo e o material dos aneis de vedagdo. O
aquecimento da tampa superior, efetuado pelas correntes de Foucoult em regides proximas ds do eixo,
conduz ao estabelecimento de uma contiacorrente que favorece o enriquecimento, razio pela qual, em
pequenas vazdes, o fator de separagdo do produto é sempre maior do que o do rejeito e a assimetria ¢
elevada nesta regido de vazGes. Embora este fato ndo permita chegar ao processo de separagio simétrico
mediante o ajuste das vazGes do produto e do rejeito, a centr{fuga ZG3 é mais vantajosa do que a
UZHIB, se considerarmos apenas o enriquecimento no intervalo de pequenas vazdes de alimentacio.
Todavia, esta assimetria, que aumenta o enriquecimento, é progressivamerite destrufda, & medida que
aumenta a vazdo de alimentagdo, em virtude da reagdo qufmica que se processa nos labirintos. A
presente investigagcdo mostra assim que esta reagdo, ndo somente fornece produtos de decomposicio do
UF ¢ indesejaveis, como também afeta o processo de separacdo no sentido de diminuir consideravelmente
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o eniquecimento do isbtopo 225U, Nastas condigdes, para vazdes de alimentagio grandes, que
apresentam interesse pratico, a centrifugu ZG3 apresenta nitidas desvantagens em relugdo & centrifuga
uzilig, '

A fim de aperfeigoar a méquina e ao tnesmo tempo verificar melhor estas conclusdes, torna-se
nocessario introduzir diversas modificacdes na centrifuga, Por este motivo, estd prevista a realizagdo de
novas experiéncios de separagiio de urdnio com (1) o uso de aneis de vedacio com furo de menor
didmetro a fim de eliminar da melhor maneira possfivel a possibilidade da mistura entre gases de
composiclio isotbpica diferente, (2) a colocagio de um pequeno cilindro de teflon perfurado na entrada
do eixo tubular inferior, de modo a obter-se a mesma resisténcia de escoamento para o produto e o
rejeito da separacdo e (3} a modificagcio do labirinto inferior no sentido de diminuir a reacdo entre o
UF, e os vapores de 6leo presentes neste labirinto.

3 — Potencial de Separagdo da Centrifuga na Separagéiio dos Isbtopos de Urdnio

O potencial de separagcio da centrffuga 8U, para processos de separagdo assimétricos, é
calculado a partir dos fatores de separa¢do parciaisa e f e da vazdo de alimentagdo L com auxfiio da
equacdo (26). Embora no presente caso a assimetria do processo de separagdo ndo seja proveniente do
ajuste das vazdes do produto e do rejeito, mas parece resultar de caracteristicas da centrifuga e do gés
que estd sendo processado, convém calcular os valores do potencial de separagdo com os dados obtidos
nas experiéncias de enriquecimento dindmico e compari-los com os valores obtidos por GROTH e
cola'uoradores“o'31 ), Aplicando entio a equagdo (26) para valores de a, 8 e L extraldos das curvas do
enriquecimento em fungio da vazdo de alimentagdo apresentadas nas Figuras 25 e 26, obtém-se as curvas
de 8V em fungdo de L representadas na Figura 28.

As curvas da Figura 28 mostram que em ambas as experiéncias o potencial de separagio passa
por méaximo correspondente a vazdes de alimentacio compreendidas entre 0,045 e 0,050 g/min, Na
experiéncia n® 8, efetuada com a diferenca de ‘temperatura entre as tampas do rotor AT = 18,3°C, o
potencial de separagdo méaximo é (6U)max=5 x 1075 g/min e na experiéncia n® 11 realizada com a
diferenca de temperatura AT =19,6°C, o potencial de separagio maximo é (6U)max =7,3x 1075 g¢/min.

O aumento (6U)max com o aumento de AT ocorre norque na experiéncia n? 11 a diferenca de
temperatura entre as tampas do rotor se aproxima mais do seu valor 6timo de 20,5°C do que na
experiéncia n® 8. A experiéncia n? 11 foi, na realidade, planejada para ser realizada com a diferenca de
temperatura 6tima. Todavia, devido ao ajuste imperfeito da corrente elétrica, que determina a produ¢do
das correntes de Foucoult na tampa superior, nio foi possfvel atingir exatamente esta diferenca de

temperatura.

O potencial de separa¢do teorico de uma centrifuga é dado pela equagdo (58). No presente caso,
wry = 299,7m/s T=318°K e Z =66,5cm. Introduzindo estes dados na equacdo (58) e lembrando que
para 0 UF, pD=235x10"% g/em/s, o potencial méximo tebrico da centrifuga 2G3 seria igual a
(6U):nax=3,82x 1073 ¢/min. Comparando-se este valor com o valor encontrado na experiéncia de
separagao realizada com AT =19,5°C, resulta que o potencial de separagdo maximo determinado
experimentalmente é apenas 0,019 (6U):nux. Este valor é extremamente baixo em comparagio com os
potenciais de separacio méximos de 0,70 (6U):mx e 0,74 (8V) :n x obtidos nas respectivas velocidades
periféricas de 252 m/s e 280 m/s, por GROTH e colaboradores“org” com a centrffuga UZIIIB.

O pequeno valor do potencial de separagdo maximo obtido na presente investiga¢cdo provém do
pronunciado decréscimo do fator de separacdo do produto &, que ocorre com o aumento da vazio de
alimentagdo (Figuras 25 e 26) e parece ser determinado pela decomposicdo de UF¢ no labirinto inferior
da centrifuga. Esta reagdo conduz, portanto, a um outro incoveniente da centrifuga ZG3, a saber, a
redugdo acentuada de seu potencial de separagio maximo. Como a economia do processo de separagao

estd condicionada a esta grandeza, segue-se que a operagdo da centrffuga ZG3 é menos econdmica do
que a da centrifuga UZIIIB.
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Uma outra direrenga que se nota em relagio aos valores dos potunciais de separaglio obtidos na
presente Investigagho @ aos do trabalho do GROTH e colaboradores!10:31), ¢ ¢ intervalo de vazdes de
glimentagfio dentro do qual ocorre o potencial de separasclio méximo. Assim, dus medidas por nos
realizadas, resulta que os valores de (6U)m“ estio situados no intervalo de vezdes de alimentsgdo
compreendido entre 0,045 e 0,050 g/min, enquanto que os valores correspondentes encontrados pelos
pesquisadores alemies ocorrem em vazdes duo alimentagdo compreendidas entre 0,7 e 1,0 g/min. Esta
diferenga resulta do fato do fator de separagio @ apresentar em nossas experidncias um decréscimo
acentuado em pequenas vazdes de alimentagiio, ao contrdrio do que se observa com os valores do fator
do separagdo total obtido por GROTH e colaboradores, os quais somente mostram um decréscimo
sensivel em vazoes de alimentagiio superiores a 0,5 ¢/min,

Convém mencionar aqui que para obter os valores maximos dos potenciais de separagdo nas
vazdes de alimentagio mencionadas, GROTH e colaboradores realizaram medidas indiretas destas vazoes,
pois com a centrifuga UZIIIB ndo era possivel medir diretamente vazbes de alimentagdo superiores a
0,42 g/min, Para isto os pesquisadores alemies estenderam o intervalo de medida do fator de separagdo «
para vazdes superiores a 0,42 g¢/min por meio de experiéncia de enriquecimento estitico, nas quais era
medida a variagdo de a em fungiio do tempo. Conhecida entio a quantidade de hexafluoreto de uranio G
presente no rotor e determinado o valor de a no tempo t, este fator de separagdo era considerado como
sendo o valor correspondente & vazio de alimentagio L = G/t, caso fosse possivel operar a centrifuga
com esta vazdo. Com o auxflio dos valores de a e L obtidos desta maneira no processo de separagdo
simétrico, GROTH e colaboradores estabeleceram graficamente a dependéncia entre o fator de separagdo
total A=a? e a vazio de alimentagio, para vazdes superiores s experimentalmente acessfveis com a
centrifuga UZILIB. A partir dos valores de « e L extrafdos destas curvas, estes pesquisadores construiram
entdo as curvas correspondentes de 6U em fungio de L, que forneceram os méximos acima
mencionados. Como a operagio ccondmica da centrifuga ocorre nas vazoes de alimentagZo
correspondentes as do potencial de separagdo miximo, segue-se assim que na pratica ndo & possival
obter-se o funcionamento econdmico com & centrifuga UZIIIB. Todavia, os potenciais de separagdu
medidos, que poderiam ser fornecidos por esta centrifuga, apresentam interesse tedrico, pois permitem o
estudo do perfil de escoamento no interior do rotor, que foi apresentado no Capftulol.

Na presente investigagdo foi também realizada uma experiéncia de enriquecimento estatico, a
saber, a experiéncia n® 10, na qual se pretendeu determinar a variagdo do fator de separagio parcial a
em fungdo do tempo, com a finalidade de estender o inter-alo de medidas a vazOes de alimentagdo
superiores a 0,1 g/min. Todavia esta experiéncia ndo forneceu resultados reprodutiveis e, além disto, o
processo de separagdo ndo ocorreu simetricamente, apesar do ajuste simétrico das vazGes do produto e
do iejeito, de modo que ndo teria sido possivel aplicar o método utilizado por GROTH ¢ colaboradores.

Finalmente, consideremos o potencial de separagdo méximo fornecido pela centrifuga 2G3 no
caso ideal em que ndo se verificaria a grande variagiio da assimetria observada. Nesta caso, os val::res
experimentais do fator de separagdo « estariam, situados no prolongamento do patamar observado na
regido inicial da curva da a em fun¢do da vazdo de alimentagdo representada na Figura 26. Utilizando-se
cstes valores de @, constata-se que o potencial de separagio da centrifuga aumenta continuamente sem
passar por um maximo no intervalo de vazdes de alimentagdo apresentado no gréfico da Figura 28. Para
determinar entio o valor miximo do potencial de separagdo seria necessario estender o intervalo da
medida de « e {§ para valores da vaziio de alimentagdo superiores as do intervalo considerado. Como j4
mostramos, néo foi possivel realizar esta extensio de medidas na presente investigagdo. Por outro lado,
os valores do potencial de separagdo calculados na hipbtese de ndo ocorrer a variagio da assimetria do
processo e separagcdo sdo com:-ardveis aos obtidus por GROTH e colaboradores. Nestas condicSes,
podemos langar mdo do valor do potencial de separagdo méximo encontrado numa das experiéncias de
separacdo eletuadas Lor estes pesquisadores com a centrffuga UZIIIB para calcular o potencial de
separacdo méaximo que deveria ser fornecido pela centrifuga ZG3. Além disto, GROTH e
colaboradores!10:31) verificararn que a relagdo dos potenciais de separagdo mdaximos medidos em duas
velocidades periféricas diferentes (6U)m8x 1/(6U)max 2 é aproximadamente igual a relagdo entre os dois
potenciais de separagio maximos tebricos correspondentes a estas velocidades (ISU)t /(6U):nax 9

Para a centrifuga Z2G3 (Z, =66,5cm, (wr2)1 =299,7m/s e T, =318°K) e para a centrl’fuga uzZIlnB
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(22 <3,6¢cm, (wr2)2=280m/s e T2=310°K) da equaciio (58) resulta que a relagdo entre os
potenciais de soparagio maximos tebricos é:

t
(6U)mux,1 - {wry 1} _T_z _El_ =117 (110)
(6U ) (wr ) Ty 2, )

maox, 2

Entdo, considerando que o potencial de separagdo maximo medido com a centrifuga UZIIIB nas

condi¢Bes de operagdo apresentadas ¢ (8U)mnx 7=2,2x 107? g/min, resulta para a centrifuga 2G3:

(5U) = 1,17 (5U) =257 x 10°% g/min

max,1 max,2

Este valor &, portanto, o potencial de separagiio méximo que a centr(fuga 2G3 forneceria para a btima
diferenca de temperatura entre as tampas do rotor de ATN=2O,5°C, caso O processo ce separagdo
ocorresse simetricamente e nio se verificasse qualquer variagdo na simetria do processo. Nas experiéncias
de separa¢io previstas com as modificagBes anteriormente mencionadas, também deverd ser verificada a
confirmacdo deste valor do potencial de separagdo maximo.

4 — CONCLUSOES

A separacio dos isbtopos de urdnio, na forma de hexafluoreto, realizada na presente
investigacdo com a centrifuga a gas, modelo 2G3, de contracorrente estabelecida por convec¢do térmica,
operando com a velocidade periférica de 300 m/s e a temperatura do rotor de 45°C, permite chegar as
seguintes conclusGes:

1. O comportamento mecanico da centrifuga foi plenamente satisfatério com a passagem de
vapor de hexafluoreto de uranio através da miquina durante os perfodos de funcionamento utilizados.

2. As dificuldades determinadas pela agressividade quimica do hexafluoreto de uranio residem
na reagdo deste composto com o material dos aneis de vedagdo e com os vapores de 6leo presentes nos
labirintos da centr(fuga. Estas dificuldades, embora ndo perturbem o funcionamento mecanico da
centrifuga, parecem influir no processo de separagio. Além disto, os produtos de decomposicdo s6lidos
formados nestas reagOes podem chegar a obstruir os orificios na safda do gas do eixo tubular superior
limitando assim o perfodo de separagdo continua dos isbtopos em questdo. Os produtos de
decomposi¢do volateis impurificam a fonte idnica do espectrdmetro de massas, contribuindo assim a
diminuicdo do perfodo de realizagdo das andlises isotopicas. A decomposigdo quimica do hexafluoreto de
urdnio € mais pronunciada no labirinto inferior, do qual é retirado o produto da separagdo.

3. As experiéncias efetuadas permitiram estabelecer definitivamente o modo de operar que
permite a realizagdo continua da separagdo dos isétopos e da analise isotopica.

4. As experiéncias de separagio realizadas em refluxo total conduziram a determinacio do
maximo fator de separacdo total A que é igual a 1,195. A este valor corresponde para o processo de
separacdo simétrico, o fator de separagdo parcial do produto de 1,093, ou seja, um enriquecimento de
9,3%. A diferenga de temperatura entre as tampas do rotor na qual o fator de separagdo mdximo foi
obtido € igual a 20,6 ¢ 0,5°C.

5. O maxiino fator de separacio total decterminado experimentalmente é praticamente igual ao
fator de separacdo calculado, em condigbes de refluxo total, segundo a teoria da centrifuga
contracorrente desenvolvida por MARTIN e KUHN(60), Este valor mdximo é ainda iguat a 92% do fator
de separagio maximo tebrico, que a centrifuga pode fornecer quando a contracorrente no interior do
rotor apresenta o perfil de escoamento 6timo. A proximidade destes dois fatores de separagdo mdaximaos
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mostra que, em refluxo total, a centrffuga possui uma elevada eficiéncia na separagdo dos isbtopos de
urdnio @ que o perfil de escoamento real da contracorrente no interior do rotor ndo diverge muito do
perfll de escoamento 6timo, quando a diferenca de temperatura entre as tampas do rotor, responsivel
pelo estabelecimento da contracorrente, ¢ igual a 20,5°C.

6. Nas experiéncias de separagdo realizadas em condigdoes de producdo, o enriquecimento
diminui com o aumento da vazdo de alimentagiio, como requer a teoria da centrffuga contracorrente.
Todavia, o processo de separagiio ocorre assimetricamente, apesar do ajuste das vazdes do produto e do
rejeito para o corte 0= 0,5. Para pequenas vazdes de alimentagdo, © entiquecimento do isbtopo 225U ¢é
sempre maior do que o respectivo empobrecimento e vem acompanhado de uma pequena variagdo na
assimetria do processo de separagio. Com o aumento da vazio de alimentagdo, o enriquecimento
apresenta um pronunciado decréscimo, que corresponde a uma grande variagdo na assimétria do processo
de separagdo.

7. A assimetria observada para pequenas vazbes de alimentagdo é atribuida A maneira com a
qual se realiza o aguecimento da tampa superior do rotor. Este tipo de aquecimento determinaria o
estabelecimento, entre as tampas do rotor, de gradientes de temperatura em direcdo axial, os quais
variam em funcdo do raio do rotor, de modo a favorecer o enriquecimento realizado pela corrente
descendente na regido axial da centr(fuga,

8. A variagdo da assimetria do processo de separagdo, gque se observa com o aumento da vazdo
de alimentacio, € interpretada como sendo proveniente do aumento da reagdo de decomposi¢do do
hexafluoreto de urdnio que ocorre nos labirintos da centrffuga. Como esta rea¢cdo é muita intensa no
labirinto inferior, as vazGes do produto, que entram no eixo tubular inferior, sdo na realidade maiores do
que as vazoes medidas, determinando assim uma diminuigio no enriquecimento, que é maior do que a
prevista a partir das vazies medidas. Desta maneira, com o aumento da vazdo de alimentagio
portanto, da vazdo do produto, ocorreria um aumento correspondente na extensdo da reagdo de
decomposi¢do, de modo que as vazdes do produto medidas seriam cada vez menores do que as razoes
reais, que entram no eixo tubular e sio responsaveis pela diminuicio do enriquecimento.

9. Em virtude da grande variagio da assimetria do processo de separagdo, o potencial de
separagdo maximo, medido para uma diferenga de temperatura entre as tampas do rotor que se¢ encontra
proxima da diferenga de temperatura 6tima, apresenta um valor que é igual a apenas 2% do potencial de
separagdo mdximo tedrico da centr(fuga. Este pequeno valor do potencial de separagdo maximo e a
pequena vazdo de alimentagdo, na gual este miximo ocorre, limjtam seriamente o valor econdmico da
centrffuga na sua operagdo em condigbes de produgdo de uranio enriquecido.

10. Devido a grande resisténcia de escoamento dos eixos tu ulares da centrifuga, a maxima
vazdo de alimentacdo de UF4 introduzida no rotor sob a pressdo axial de 1 Torr foi igual a 0,1 g/min,
Nestas condi¢Ges, caso fosse possivel obter um potencial de separagdo maximo idéntico ao calculado por
comparagio com os dados de GROTH e colaboradores!10:31), a cenirifuga n3o poderia ser operada de
modo a fornecer este potencial de separacdo maximo, pois para atingl-lo seria necesséario utilizar vazdes
de alimentagdo superiores a 0,1 ¢/min.

ABSTRACT

The uranium isotope enrichimiznt is studied by means of the countercurrent gas centrifuge driven by thermal
convectlomgnd-davelomd-eo-model ZG&W&W After-a brief preseritation ot the-theoretical” prlnciptes-
reyarding the gas cantnfuge uotope separation  processysacdescription is given of {a) the transfe- and purification of the'
uranium  hexafluoride  used as process gas in the present investigation; (b) the countercurrent centrifuge ZG3; (c) the
system designed for the introduction and extraction of the process gas from the centrifuge; (d) the measurement ot thg
procass gas flow rate through the cenuifuge; (e) the determination of the uranium isotopic abundance by mass

~spectrometry; {f) the operation and mechanical behavior of the centrifuge and (g) the isotope saparation expesinnts.
performed, respectively, at total reflux and with production of enriched material. The results from the separation
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expusonants at total reflux ore discussod In terms of the enrichment factor wariation with the magnitude and
flow profila of the countercurrent given by the temporature difference between the rotor covers. As far as tho
seporotion experiments with production are concerned, the discussion of thair results s presented through the
variotion of the enrichment foctor as a function of the flow rate, the observed asymmetry of the process and
the colculated separative power of the cnntrifugu.\w‘(
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