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S I N O P S E 

E s t u d a - s e a d i s s o l u ç ã o do c o m b u s t í v e l irra 

diado no p r o c e s s o P u r e x . 0 o b j e t i v o final e o d i m e n s i o n a m e n ­

to de um reator químico para e l e m e n t o s de r e a t o r e s PWR, d i ó ­

xido de urânio e n r i q u e c i d o a 3% e n c a p a d o de Z i r c a l o y , com ca 

pacidade de 200 kg de u r â n i o por dia. 0 m é t o d o de t r a t a m e n t o 

e o de cor t e - l i x i v i a ç ã o , e m p r e g a n d o - s e para o a t a q u e , á c i d o 

nítrico 7,5M. 

A nao criticai idade foi o b t i d a por 

ça de g e o m e t r i a e a v e r i f i c a ç ã o foi feita a t r a v é s de 

de cálculo h o m o g é n e o de e s p e c t r o e de d i f u s ã o . 

J u s t i f i c a m - s e os p a r â m e t r o s u t i l i z a d o s nes 

te trabalho, apesar da forte e c o n o m i a de escala do processo, 

pela possibilidade de i m p l a n t a ç ã o do r e p r o c e s s a m e n t o no Bra 

sil, através de uma p r i m e i r a u s i n a de p e q u e n a c a p a c i d a d e . 

Para situar o p r o b l e m a , c o n s i d e r a - s e o c i -

s e g u r a n 

c ó d i g o s 



cio do c o m b u s t í v e l , em p a r t i c u l a r o r e p r o c e s s a m e n t o e a se­

guir suas f a s e s , n o t a d a m e n t e d e s e n c a p a m e n t o e d i s s o l u ç ã o , cu 

jos m e c a n i s m o s químicos s a o , m u i t a s v e z e s , os m e s m o s . 

0 processo global de d i s s o l u ç ã o é c o m p l e x o , 

envolvendo equipamento para a absorção de gases r a d i o a t i v o s , 

a r e c u p e r a ç ã o de acido n í t r i c o , ajustes químicos e o u t r o s , 

mas r e s t r i n g e - s e o d i m e n s i o n a m e n t o ao d i s s o l v e d o r . 



A B S T R A C T 

D i s s o l u t i o n of spent r e a c t o r fuels in P u r e x 
process is studied. D e s i g n of a chemical r e a c t o r for PWR 
elements, 3% enriched u r a n i u m d i o x i d e with Z i r c a l o y cladding, 
for a 200 kg/day uranium plant is the m a i n o b j e c t i v e . C h o p -
-leach process is employed and 7.5M n i t r i c acid is u s e d . 

N o n - c r i t i c a 1 i t y was obtained by safe g e o m e ­
try and checked by s p e c t r u m h o m o g e n e o u s calculus and diff_u 
s ion- codes.. 

D e s p i t e of high scale f a c t o r , t h e p a r a m e t e r s 
in this paper are justified by the p o s s i b l e e s t a b l i s h m e n t of 
a small scale r e p r o c e s s i n g plant in B r a z i l . 

its steps are 
treated more a 

Fuel c y c l e , g e n e r a l i t i e s in r e p r o c e s s i n g and 
c o n s i d e r e d . D e c l a d d i n g and d i s s o l u t i o n are 
ccurately . 



A complete p r o c e s s of d i s s o l u t i o n is complex 
Equipments for r a d i o a c t i v e gases a b s o r p t i o n , nitric acid 
recovery, chemical a d j u s t m e n t s and other steps are included 
However, the design is r e s t r i c t e d to d i s s o l v e r . 
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C A P I T U L O I 

I N T R O D U Ç Ã O 

(Ç-



O r e p r o c e s s a m e n t o de c o m b u s t í v e i s i r r a d i a d o s 

é um trabalho típico do e n g e n h e i r o químico n u c l e a r . No IPR, 

a idéia de se iniciar no reprocessamento se insinuou em 19 69, 

com o estudo teórico de m é t o d o s de t r a t a m e n t o e i n f o r m a ç ã o 

sobre os p r o b l e m a s c o r r e l a t o s a parte e c o n o m i c o - f i n a n c e i r a . 

N e s s a é p o c a , p e n s a v a - s e em tratar o c o m b u s t í v e l r e t i r a d o do 

reator em e s t u d o , que s e r i a , em p r i n c i p i o de u r â n i o n a t u r a l 

e agua p e s a d a e, d e p o i s , de tõrio e p l u t ó n i o . 

No Curso de C i ê n c i a s e T é c n i c a s N u c l e a r e s , 

foi criada em 1970 a C a d e i r a de Repr o ce ss amento de Combusti* 

veis e em 1 9 7 1 , foram f e i t o s estudos e x p e r i m e n t a i s em extra 

çao por s o l v e n t e . Em c o m p l e m e n t a ç ã o , i n i c i a r a m - s e t r a b a l h o s 

de tese para d i v e r s a s fases do r epr o c e s s amento , como resfria, 

mento do combustível i r r a d i a d o , d i s s o l u ç ã o do elemento com­

b u s t í v e l , extração por solvente (ji a p r e s e n t a d o ) e e v a p o r a 

çao no p r o c e s s o P u r e x . 

Para a d i s s o l u ç ã o , o m é t o d o por v i a a q u o s a 



apresenta duas a l t e r n a t i v a s : e l e t r o l i s e , ou t r a t a m e n t o com 

á c i d o s . A última ê mais v i á v e l , para efeito de c o n s t r u ç ã o de 

um p r o t ó t i p o a menor p r a z o , pois a p r i m e i r a requer m a i o r ela 

boraçao para se r e s o l v e r e m p r o b l e m a s e s p e c i a i s de engenharia. 

A l g u m a s c a r a c t e r í s t i c a s do d í s s o l v e d o r foram 

a r b i t r a d a s , p r i n c i p a l m e n t e quanto a r e s o l u ç ã o dos p r o b l e m a s 

de cr iti ca 1 i d a d e , d e p e n d e n t e s do e n r i q u e c i m e n t o do c o m b u s t í 

vel a ser t r a t a d o . 0 t r a b a l h o , o r i g i n a l m e n t e , c o n t e r i a uma 

p a r a m e t r i z a ç ã o dos r e s u l t a d o s , p a r a p e r m i t i r p e q u e n a s extra 

p o l a ç o e s , ideia que foi a b a n d o n a d a , em m e l h o r i a da e x e c u ç ã o 

de uma tarefa b a s t a n t e e s p e c i f i c a , para c o n d i c i o n a m e n t o aos 

trabalhos p e c u l i a r e s de uma usina de repro c e s s a m e n t o . 

Como as p u b l i c a ç õ e s sobre o assunto sao raras 

em nosso m e i o , j u l g o u - s e n e c e s s á r i a uma g r a n d e r e c a p i tu1açao 

sobre os c a r a c t e r e s gerais do ciclo do c o m b u s t í v e l , em part_i 

nilar, sobre os m é t o d o s u t i l i z a d o s para o r e p r o c e s s a m e n t o , e 

sob quais c o n d i ç õ e s . Esta e a tónica do C a p í t u l o I I , onde se 

examina com o d e t a l h e possível, cada uma das fases do p r o c e s ­

so, d e t e n d o - s e m a i s em d es e n c a p a m e n t o e d i s s o l u ç ã o . Foi f e_i 

ta também uma colocação geral dos f a t o r e s c o r r e l a t o s a v i d a 

de uma usina de r e p r o c e s s a m e n t o , como i m p l i c a ç õ e s e c o n ó m i c a s 

da. i n s t a l a ç ã o de i n d u s t r i a s de g r a n d e , m é d i o e pequeno p o r t e 

e escolha de seu l o c a l , em r e l a ç ã o a situação dos r e a t o r e s , ã 

c l i m a t o l o g i a , h i d r o l o g i a , áreas a g r í c o l a s e de h a b i t a ç ã o . 

Como os m é t o d o s p o r v i a ú m i d a sao os m a i s 

usados e os de t e c n o l o g i a mais d e s e n v o l v i d a , f i z e r a m - s e 

m a i o r e s c o n s i d e r a ç õ e s sobre o p r o c e s s o P u r e x , de e x t r a ç ã o 

por solvente cuja escolha se enquadra p e r f e i t a m e n t e em n o s s a 

situação atual (Capítulos II e I I I ) . 

A fase de d i s s o l u ç ã o é o p r i m e i r o p r o c e s s o 

químico p r o p r i a m e n t e dito na s e q u ê n c i a do r e p r o c e s s a m e n t o e 



. 20 . 

uma vez que o o b j e t i v o final deste estudo ê o a n t e p r o j e t o de 

um reator q u í m i c o , p r o c u r o u - s e descrever os r e g i m e s de traba 

lho semicontínu o, continuo e em b a t e l a d a , os p o s s í v e i s para 

um equipamento d e s t e t i p o , no C a p í t u l o IV. 

As p r e l i m i n a r e s do f u n c i o n a m e n t o de um d i s -

solvedor q u í m i c o , a t e n d e n d o a seleção do m a t e r i a l de c o n s t r u 

çao, ao controle das r e a ç õ e s químicas que se p a s s a m , dos pon 

tos de v i s t a do p r o c e s s o p r o p r i a m e n t e dito e de c o r r o s ã o do 

m a t e r i a l e as c o n s i d e r a ç õ e s e s p e c í f i c a s sobre r a d i o a t i v i d a d e 

e criti cal idade f o r a m a b o r d a d a s no C a p i t u l o V e as d e c i s õ e s 

finais e o d i m e n s i o n a m e n t o foram colocadas no C a p í t u l o V I I . 

Sentiu-se. que e d i f í c i l , senão quase i m p o s ­

s í v e l , atacar todos os p r o b l e m a s f r o n t a l m e n t e . 0 e s t u d o en­

volve uma g a m a m u i t o v a r i a d a de assuntos e sobre quase todos 

já se vêem inúmeras p u b l i c a ç õ e s e s p e c i a l i z a d a s . 



C A P Í T U L O II 

O REPROCE S SAMENTO DE C O M B U S T Í V E I S 

(i 



2.1 - G e n e r a l i d a d e s 

Os m i n é r i o s de interesse n u c l e a r p o d e m ser 

tratados pelas técnicas comuns de m i n e r a ç ã o . Na f a b r i c a ç ã o 

de c o m b u s t í v e i s para r e a t o r e s n u c l e a r e s , a m i s t u r a de e l e ­

mentos físsil e fértil deve ser p r e p a r a d a na forma metálica, 

ou de ó x i d o s . Em forma m e t á l i c a , f u n d e - s e o m a t e r i a l em bar 

r a s , de acordo com as d i v e r s a s c o n c e p ç õ e s de r e a t o r e s , que 

sao usinadas em d i m e n s õ e s p r ó p r i a s e. c o l o c a d a s em tubos de 

r e v e s t i m e n t o , g e r a l m e n t e de M a g n o x , a l u m í n i o , ou óxido de 

berílio e p r o c e d e n d o - s e a uma solda final p a r a e s t a n q u e i d a 

de. Como ó x i d o , o pó ê c o m p r i m i d o em p a s t i l h a s , sendo estas 

colocadas em r e v e s t i m e n t o de aço i n o x i d á v e l , ou Zircaloy e 

o f e c h a m e n t o é feito por solda nas e x t r e m i d a d e s . 

0 papel dos r e v e s t i m e n t o s (ou c a p a s ) acima 

r e f e r i d o s , ê contornar a má c o m p a t i b i l i d a d e do c o m b u s t í v e l 

com o r e f r i g e r a n t e do r e a t o r , servir como p r o t e t o r para mu. 

danças d i m e n s i o n a i s sofridas d u r a n t e a i r r a d i a ç ã o e evitar 



a contaminação dos outros elementos do reator ( m o d e r a d o r , re 

frigerante) pelos p r o d u t o s formados ao d e c o r r e r do t e m p o . 

M u i t a s v e z e s , coloca-se entre o c o m b u s t í v e l 

e a c a p a , um c o m p o n e n t e chamado elemento de l i g a ç ã o , que ser 

ve para. m e l h o r a r as p r o p r i e d a d e s de t r a n s f e r e n c i a do calor 

gerado na f i s s ã o . E s t e e l e m e n t o pode ser g a s o s o , como h é l i o 

e dióxido de c a r b o n o , ou s o l i d o , como s õ d i o , p o t á s s i o , ou li 

gas f u n d i d a s , i m p o r t a n d o , p r i n c i p a l m e n t e , ser de alta c o n d u ­

tividade t é r m i c a . 

A q u a n t i d a d e de elemento físsil do combustj^ 

v e l , d u r a n t e o f u n c i o n a m e n t o do r e a t o r , diminui pela f i s s ã o , 

liberando e n e r g i a t é r m i c a e i n t r o d u z i n d o p r o d u t o s de f i s s ã o , 

fortemente a b s o r v e d o r e s de n e u t r o n s . P a r a l e l a m e n t e a reação 

do elemento f í s s i l , u m a q u a n t i d a d e do e l e m e n t o fértil eaptu_ 

ra n e u t r o n s , f o r m a n d o e l e m e n t o s p e s a d o s e f í s s e i s , p a s s a n d o 

estes a contribuir na reação em cadeia. 

P a r a 

minar o r e p r o c e s s a m e n 

que esta fase ê m u i t o 

bre. o custo total da 

u m a n o ç ã o global do 

to em termos de ciei 

i m p o r t a n t e , devido 

e n e r g i a p r o d u z í d a ( l ) 

s i s t e m a , d e v e - s e exa 

o do c o m b u s t í v e l ,.j a 

a sua i n f l u e n c i a so 

Antes que a t o t a l i d a d e dos m a t e r i a i s físsil 

e fértil seja c o n s u m i d a , o combustível q u e i m a d o deve ser des. 

carregado do r e a t o r , seja de. forma gr ad a t iv a , p ar c i al , ou glo_ 

b a l , d e p e n d e n d o da sua e s p é c i e e do e s q u e m a de f u n c i o n a m e n t o 

para o qual foi p r o j e t a d o . A p r e s e n t a m - s e como m o t i v o s para 

esta o p e r a ç ã o : 

- o acumulo dos produtos de fissão e dos iso 

topos de elementos p e s a d o s , que agem como v e n e n o de n e u ­

trons, e. o e s g o t a m e n t o das espécies físseis fazem d e c r e s c e r 



a r e a t i v i d a d e a um tal ponto que as condições de o p e r a ç ã o do 

reator nao sejam mais s a t i s f e i t a s ; 

- as a l t e r a ç õ e s em d i m e n s õ e s e f o r m a , que po 

d em ocorrer com a c o n t í n u a e x p o s i ç ã o e com a g r a n d e q u a n t i d a ­

de de produtos de f i s s ã o , limitam o tempo de p e r m a n ê n c i a do 

c o m b u s t í v e l ; 

- c i r c u n s t a n c i a s a c i d e n t a i s , como r u p t u r a ou 

e n f r a q u e c i m e n t o da capa do c o m b u s t í v e l (devido a q u e b r a s de 

s o l d a s , c o r r o s ã o , ou f r a g i l i z a ç õ e s ) , que p o d e m tornar n e c e s ­

sária uma s u b s t i t u i ç ã o . 

Após u t i l i z a ç ã o dos c o m b u s t í v e i s no r e a t o r , 

existe ainda m a t e r i a l , cujo v a l o r r e s i d u a l e b a s t a n t e e l e v a 

d o , tornando e c o n o m i c a m e n t e i n t e r e s s a n t e sua r e c u p e r a ç ã o e 

reenvio a um estágio p r e c e d e n t e ao r e a t o r ( 2 ) . 

A f i g u r a 2.1 (1) m o s t r a o r e p r o c e s s a m e n t o 

dentro do ciclo do c o m b u s t í v e l . 
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0 reprocessamento dentro do ciclo do combustível 



2.2 - Exequibilidade 

O o b j e t i v o do r e p r o c e s s a m c n t o é separar da 

maneira mais e c o n ó m i c a p o s s í v e l o m a t e r i a l fissil ou fértil 

nao c o n s u m i d o , o m a t e r i a l fissil p r o d u z i d o , o r e v e s t i m e n t o e 

o m a t e r i a l de l i g a ç ã o , de forma que p o s s a m ser r e u t i l i z a d o s 

na f a b r i c a ç ã o de c o m b u s t í v e i s (ou outro p r o p ó s i t o ) . D e v e m - s e 

eliminar ou concentrar os produtos de fissão e os p r o d u t o s 

consequentes das reações de absorção de n é u t r o n s e dec**iraen 

tos(3) . 

0 r e p r o c e s s a m e n t o , c o n s i d e r a d o sob o ponto 

de v i s t a e c o n ó m i c o , e n v o l v e algumas p a r t i c u l a r i d a d e s : 

- F o r m a ç ã o de isótopos p e s a d o s e seus e f e i ­

tos. 

23 7 

Um exemplo típico e a formação de U , que 

determina o tempo de r e s f r i a m e n t o i d e a l , como será citado 
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raais ad i a n t e . 

Um s i s t e m a pode 

acumula uma q u a n t i d a d e de m a t e r 

urna reação em cadeia. Se a criti 

rã ocorrer e x p l o s ã o , ou i n t e n s a 

g aiíi â. 

-se tornar c r i t i c o , quando se 

ial físsil que possa ocasionar 

calidade for a l c a n ç a d a , pode. 

emissão de n e u t r o n s e raios 

E v i t a - s e a c r i t i c a l i d a d e com a l i m i t a ç ã o da 

massa do m a t e r i a l flssil a uma q u a n t i d a d e abaixo da m á x i m a per 

m i s s l v e l , pelas suas c a r a c t e r í s t i c a s , através do a j u s t a m e n t o 

da g e o m e t r i a do r e c i p i e n t e , do controle da razão m o d e r a d o r -

- c o m b u s t í v e l , ou do acerto da c o m p o s i ç ã o (com a c o l o c a ç ã o de 

um absorvedor de n e u t r o n s ) . 

* 

- P e r i g o com o m a n u s e i o 

A a b s o r ç ã o da radiação i o n i z a n t e pelo corpo 

humano causa m u t a ç õ e s nos c o n s t i t u i n t e s v i t a i s da c é l u l a , r_e 

p r e s e n t a n d o perigo a v i d a , se for m u i t o a c e n t u a d a . A e x t e n s ã o 

do perigo ( r e p r e s e n t a d a pela q u a n t i d a d e de. e n e r g i a d e p o s i t a — 

da, como r e s u l t a d o da absorção da r a d i a ç ã o ) d e p e n d e da nature 

za da r a d i a ç ã o , da dose a b s o r v i d a e da parte do o r g a n i s m o na 

qual ocorreu a a b s o r ç ã o . 0 efeito b i o l ó g i c o de uma dada quaja 

- P r o b l e m a s químicos 

Dois aspectos i m p o r t a n t e s nas usinas de r e ~ 

p r o c e s s a m e n t o são a e x t r e m a p u r e z a r e q u e r i d a para o p r o d u t o 

final (a fim de facilitar sua u t i l i z a ç ã o p o s t e r i o r , p r i n c i — 

palmente na f a b r i c a ç ã o de novos elementos c o m b u s t í v e i s ) e o 

alto valor do m e s m o , c o m p a r a d o s com a q u a n t i d a d e do m a t e r i a l 

manu s e a d o ; 

- A l c a n c e de critical id ade 
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tida.de de m a t e r i a l r a d i o a t i v o depende de ser a e x p o s i ç ã o ex­

terna ou i n t e r n a : as b l i n d a g e n s na usina de r e p r o c e s s a m e n t o 

protegem o pess oal contra a p o s s i b i l i d a d e de e x p o s i ç ã o ex t e r 

na e x c e s s i v a e a razão para coii £ i namen t o era áreas q u e n t e s e 

permanente cont role da r e t e n ç ã o ê p r o t e g e r contra a poss ib i 1 i 

dade de exposiç ao interna ex ce. s s iva . 

- O p e r a ç õ e s r e m o t a s 

Como c o n s e q u ê n c i a da b l i n d a g e m p e s a d a US a d a 

nas usinas de r e p r o c e s s a m e n t o , a o b s e r v a ç ã o das c o n d i ç o e s do 

p r o c e s s o , tais como t e m p e r a t u r a , nível de líquido e dens i d ad e, 

geralmente nao pode ser feita d i r e t a m e n t e , h a v e n d o instr um e n -

tos que transmi tem estas leituras p a r a um p a i n e l , locado f o r a 

da b l i n d a g e m . 

- Danos causados pelas r a d i a ç õ e s 

P o d e m ocorrer m u d a n ç a s nas p r o p r i e d a d e s dos 

m a t e r i a i s , nos quais se d i s s i p a a e n e r g i a de r a d i a ç õ e s . Da 

energia p r o d u z i d a na f i s s ã o , a parte que p e r m a n e c e com os 

produtos de f i s s ã o , com os n ê u t r o n s , com as p a r t í c u l a s beta e 

com os raios g a m a , ê t r a n s f e r i d a , através de i n t e r a ç õ e s , aos 

n ú c l e o s , ou elétrons dos átomos do a m b i e n t e . Estas i n t e r a ç õ e s 

causam d e s l o c a m e n t o s , i o n i z a ç ã o , e x c i t a ç ã o e l e t r ô n i c a , o u que 

bra de ligações ( d e c o m p o s i ç ã o q u í m i c a ) : d e sta f o r m a , p r a t i c a ­

mente todas as p r o p r i e d a d e s f í s i c a s , químicas e m e c â n i c a s da 

s u b s t â n c i a sao a f e t a d a s , em algum g r a u , pela r a d i a ç ã o . A d_e 

gradação sofrida por um m a t e r i a l d e p e n d e da dose i n t e g r a d a t_o 

tal (dose de r a d i a ç ã o x tempo de e x p o s i ç ã o ) e, algumas v e z e s , 

da taxa n a qual a dose ê a d m i n i s t r a d a . 

http://tida.de
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- ' Tr atarrien tos de r es iduo s 

Se os r e s í d u o s dos p r o c e s s o s i n d u s t r i a i s 

criam p r o b l e m a s de d i f í c i l s o l u ç ã o , no caso do r e p r o c e s s a m e n t o 

de c o m b u s t í v e i s , eles ficam a g r a v a d o s pela sua n a t u r e z a r a d i o a 

tíva. Resíduos sólidos sao levados ao m a r , e s t o c a d o s sob agua, 

ou enterrados; resíduos líquidos e gasosos sao d e s c a r r e g a d o s 

em rios e na a t m o s f e r a , r e s p e c t i v a m e n t e , depois que o nível de 

radioatividade nao exceda o limite m á x i m o p e r m i s s í v e 1 ( 4 ) . 



2.3 - Seleção de m é t o d o s - c o n s i d e r a ç õ e s gerais 

Como após a remoção do r e a t o r , o c o m b u s t í v e l 

possui p r i n c i p a l m e n t e m a t e r i a l físsil. ou fértil nao c o n s u m i d o , 

material físsil p r o d u z i d o e p r o d u t o s de f i s s ã o , d e v e m - s e ter 

em mente na e s c o l h a dos m é t o d o s de s e p a r a ç ã o : 

- i s o l a m e n t o de u r â n i o e p l u t ó n i o e s s e n c i a l ­

mente p u r o s , em relação aos produtos de f i s s ã o ; 

- d e v i d o ã sua. i n t e n s a r a d i o a t i v i d a d e , neces 

sitando b l i n d a g e m p e s a d a , ê d e s e j á v e l que a maioria, dos p r o d u ­

tos de fissão seja r e m o v i d a na p r i m e i r a f a s e ; 

- v i s t o que o resíduo dos p r o d u t o s de fissão 

deve ser e s t o c a d o i n d e f i n i d a m e n t e em tanques de. aço i n o x i d á v e l 

resfriados e b l i n d a d o s com c o n c r e t o , o v o l u m e deste r e s í d u o de 

v e ser m a n t i d o n u m m I n liu o ; 
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- a r e a í i v í d a d e e e s t a b i l i d a d e dos r e a g e n t e s 

químicos devem ser i n a l t e r a d a s pela r a d i o a t i v i d a d e ; 

- como a m a n u t e n ç ã o , a inspeção e as s u b s t i ­

tuições na u s i n a podem ser d i f í c e i s ou c a r a s , o a p a r e c i m e n t o 

da corrosão deve ser d e s p r e z í v e l e os p r o c e s s o s s e l e c i o n a d o s 

devem ser operáveis por c o n t r o l e r e m o t o ; 

- a r e s p e i t o da s e g u r a n ç a da u s i n a , em adji 

çao aos fatores usuais de s e n s i b i l i d a d e ao c a l o r , i n c ê n d i o e 

explosão, ha v a p o r e s tóxicos e perigos de c r i t i c a l i d a d e a s s o ­

ciados a alguns dos m a t e r i a i s a serem p r o c e s s a d o s ; 

- os p r o c e s s o s contínuos s a o , como em geral 

na i n d u s t r i a , p r e f e r í v e i s aos p r o c e s s o s em b a t e l a d a . A m e n o r 

retenção num p r o c e s s o contínuo r e d u z a b l i n d a g e m r e q u e r i d a e 

torna mais fãcil a e l i m i n a ç ã o dos p e r i g o s de c r i t i c a 1 i d a d e . 

H i n t o n e N i c h o l l s (apud MORRIS"*) d i z e m que es 

tes critérios sao a d a p t a d o s em menor ou m a i o r g r a u , u m a vez e_s 

colhido o m é t o d o . 

A e x t r a ç ã o dos m a t e r i a i s de i n t e r e s s e no com 

bustível i r r a d i a d o pode ser feita de v á r i a s f o r m a s , p r i m a r i a m e n 

te reunidas em dois g r u p o s : os m é t o d o s por via. seca e os m é t o ­

dos por via ú m i d a . 

Os m é t o d o s por via seca sao e s s e n c i a l m e n t e : 

processos de v o l a t i l i z a ç ã o , p r o c e s s o s p i r o m e t a l ú r g i c o s e proce_s 

sos p i r o q u í m i c o s ( 4 ) . 

Os m é t o d o s por v i a ú m i d a sao e s s e n c i a l m e n t e : 

p r e c i p i t a ç ã o , troca ionica e e x t r a ç ã o por s o l v e n t e ( 6 ) . 
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Os m é t o d o s por v i a seca a p r e s e n t a m u m a v a n ­

tagem p r i n c i p a l , que e a r e d u ç ã o dos custos de e s t o c a g e m , pe 

la sua c a p a c i d a d e em r e p r o c e s s a r c o m b u s t í v e i s após um curto 

período de d e c a i m e n t o , r e s u l t a d o do uso de m a t e r i a i s i n o r g a 

nicos, r e s i s t e n t e s â r a d i a ç ã o . Outras v a n t a g e n s se a p r e s e n ­

tam para a m a i o r i a dos p r o c e s s o s nao a q u o s o s , como a n e c e s s i 

dade de um m e n o r numero de f a s e s , às vezes até de d e s e n v o l v i 

mento mais s i m p l e s , a r e q u i s i ç ã o de um m e n o r e s p a ç o blindado, 

a produção de residuos sólidos d i r e t a m e n t e e em p e q u e n o s vo 

lumes, a f a c i l i d a d e do c o n t r o l e de c r i t i c a l i d a d e , p e l a a u s ê n 

cia dos m a t e r i a i s m o d e r a d o r e s , e r e f l e t o r e s de n e u t r o n s . 

Estas v a n t a g e n s p a r e c e m a t r a t i v a s ,mas as de_s 

vantagens, sob o ponto de v i s t a p r á t i c o , sao de m u i t o m a i o r 

significado: 

- os p r o c e s s o s nao aquosos nao tem o d e s e n — 

volvimento t e c n o l ó g i c o dos p r o c e s s o s aquosos ( p r o b l e m a s de 

corrosão e de trabalho em altas t e m p e r a t u r a s , sendo este am 

biente m u i t o adverso para efeito de m a n u t e n ç ã o ) ; 

- a r e c u p e r a ç ã o do p l u t ó n i o nao foi a i n d a 

provada em e s c a l a i n d u s t r i a l ; 

- exceto para o p r o c e s s o b a s e a d o na vòlatil^i 

dade dos f l u o r e t o s , têm b a i x o fator de d e s c o n t a m i n a ç ã o e com 

plicam a fase de r e f a b r i c a ç a o ( 4 ) . 

Apesar das d e s v a n t a g e n s i n d i c a d a s p a r a os m_ê 

todos por v i a ú m i d a , como m a n u s e i o e t r a n s p o r t e de g r a n d e s 

quantidades de m a t e r i a l a l t a m e n t e r a d i o a t i v o , tempo de r e s ­

friamento r e l a t i v a m e n t e longo ( c o n t r i b u i n d o n e g a t i v a m e n t e no 

balanço e c o n ô m i c o pela i m o b i l i d a d e do m a t e r i a l f l s s i l ) e des_ 

truição parcial dos r e a g e n t e s o r g â n i c o s pela alta radioativji 
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dade(3) a e x t r a ç ã o por solventes provou ser o m é t o d o mais ver 

sãtil e mais usado para o repro ces s amento de c o m b u s t í v e i s n_u 

c l e a r e s ( 5 ) . Uma vez que os c o m b u s t í v e i s q u e i m a d o s e s t e j a m em 

solução a q u o s a , os m a t e r i a i s de i n t e r e s s e podem ser r e c u p e r a 

dos e separados uns dos outros quase q u a n t i t a t i v a m e n t e , sendo 

que o teor das impurezas nestes m a t e r i a i s pode ser r e d u z i d o de 

varias ordens de g r a n d e z a ( 4 ) . 

Como p r i m e i r a a p r o x i m a ç ã o , a p r e s e n t a - s e na 

tabela 2 . 1 ( 7 ) , uma c l a s s i f i c a ç ã o dos c o m b u s t í v e i s heterogêneos, 

baseada nos p r i n c í p i o s de r e p r o c e s s a m e n t o em e x t r a ç ã o por sol 

vent.es. 

http://vent.es


T A B E L A 2.1 

CLASSIFICAÇÃO DOS COMBUSTÍVEIS HETEROGÊNEOS, BASEADA NOS PRINCÍPIOS DE 

REPROCESSAMENTO EM EXTRAÇÃO POR SOLVENTES 

Classificação Princípios 

UO2 ~ aço inoxidável 

Liga de U-Zr 

^90% U 
235 

Requer controle de criticalidade. 

Essencialmente, ausência de recuperação 
de Pu 

Insolúvel em HNO^, diretamente 

Grande quantidade de material 
(^90% em peso) 

inerte 

U0„ 

UC„ 

Liga de U-Al 

Liga de Pu-Al 

Pu 

^90% U 
235 

Requer controle de criticalidade 

Essencialmente, ausência de recuperação 
de Pu(caso U enriquecido) 

Solúvel em HNO^ catalizado por Hg + ou F 

Grande quantidade de material inerte 
0v96% de Al para liga de U-Al) 

U metálico 

U0„ 

Liga de U-Zr 

Liga de U-Nb 

Liga de U-Mo 

Liga de U-Si, etc. J 

V ^20% U 235 

Requer controle de criticalidade 

Requer recuperação de Pu 

Solúvel em HNO^(exceto para ligas U-Zr 

e U-Nb, explosivas em HNO^ puro) 

Pequena quantidade de material inerte 
(<15% Zr, etc.) 

U metálico 

uo2 

Liga de U-Zr 

Liga de U-Nb 

Liga de U-Mo 

Liga de U-Si 

etc. 

U natural ou 

levemente en 

riquecido em 
„235 

Essencialmente, nao ha controle de crit_i_ 
calidade 

Requer recuperação de Pu 

Solúvel em HNO^Cexceto para ligas U~Zr 

e U-Nb, explosivas em HNO^ puro) 

Pequena quantidade de material inerte 

(<15% Zr, etc.) 

Th 

Essencialmente, nao há controle de cri­
ticalidade 

233 

Requer recuperação de U 

Solúvel em HNO^ catalizado por F 

Nao há material inerte 



2.4 - Fases do r e p r o c e s s a m e n t o por v i a ú m i d a 

2.4.1 - G e n e r a l i d a d e s 

A f i g u r a 2.1 m o s t r o u o r e p r o c e s s a m e n t o d e n ­

tro do ciclo do c o m b u s t í v e l . A g o r a e s t u d a r - s e - a o as d i v e r s a s 

fases do r e p r o c e s s a m e n t o , a c l a s s i f i c a ç ã o tendo sido feita 

de modo a englobar o p r o b l e m a mais geral p o s s í v e l , h a v e n d o 

então p o s s i b i l i d a d e d e , em certos c a s o s , p o d e r - s e abolir um 

dos e s t á g i o s . 0 t r a t a m e n t o e s p e c í f i c o v a r i a com a n a t u r e z a 

do c o m b u s t í v e l e com o ciclo do r e a t o r . Em p r i m e i r a a p r o x i m a 

çao, as seguintes etapas serão s e g u i d a s : 

- r e s f r i a m e n t o , 

- o p e r a ç õ e s m e c â n i c a s p r e l i m i n a r e s , 

- d e. s encap ara en to , 

- d i s s o l u ç ã o , 

- s e p a r a ç ã o e r e c u p e r a ç ã o do m a t e r i a l de in 
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- t r a t a m e n t o dos r e s í d u o s . 

Ha v a r i a s v a n t a g e n s em se dar um certo tempo 

de espera entre a r e t i r a d a dos e l e m e n t o s c o m b u s t í v e i s do 

reàtor e o início do r e p r o c e s s a m e n t o . Com algum tempo de res 

friamento, a r a d i o a t i v i d a d e cai c o n s i d e r a v e l m e n t e (porque a 

maioria dos produtos de fissão tem vida curta e assim d e s a p a 

rece), f a c i l i t a n d o o t r a t ament o químico p o s t e r i o r . D u r a n t e o 

período de r e s f r i a m e n t o dos e l e m e n t o s p o d e - s e usar sua radie) 

atividade em a p l i c a ç õ e s v a r i a d a s , tais como estudo dos efel 

tos sobre m a t e r i a i s d i v e r s o s , t e s t e r i l i z a ç ã o de a l i m e n t o s , e t c 

0 resfriamento p e r m i t e , ainda , e c o n o m i a de peso e custo das 

blindagens dos r e c i p i e n t e s para t r a n s p o r t e dos c o n j u n t o s com 

bustíveis ate o local do r e p r o c e s s a m e n t o . 

As o p e r a ç õ e s m e c â n i c a s p r e l i m i n a r e s sao: des_ 

montagem dos conjuntos c o m b u s t í v e i s , r e m o ç ã o de p o n t a s , alhe_ 

tas e corte dos e l e m e n t o s em p e d a ç o s de d i m e n s õ e s f á c e i s de 

atacar. Após certo tempo de r e s f r i a m e n t o , a a t i v i d a d e se 

reduz a um nível que p e r m i t e o m a n u s e i o dos e l e m e n t o s com 

certas p r e c a u ç õ e s , ou trabalho com auxílio de b l i n d a g e m e 

ferramentas de controle a d i s t a n c i a . N e s t a f a s e , p r e p a r a — s e 

o material para o ataque q u í m i c o , p r o c u r a n d o e l i m i n a r ao má. 

ximo as partes que nao devam ser a t a c a d a s . E n t r e as operações 

mecânicas p r e l i m i n a r e s , c o l o c a - s e também a r e t i r a d a do ele 

mento de ligação. Quando ele for s ó l i d o , a o p e r a ç ã o se super 

põe ao d e s e n c a p a m e n t o por m é t o d o químico de s e p a r a ç ã o do re 

vestimento. Quando o elemento de ligação for líquido ou gasrj 

so, será r e c u p e r a d o na fase de d e s e n c a p a m e n t o m e c â n i c o , o 

primeiro por d e c a n t a ç ã o ou d e s t i l a ç ã o e o segundo por depres_ 

são. 

Quanto ao d e s e n c a p a m e n t o , se o tipo de liga 

çao c o m b u s t í v e 1 - r e v e s t i m e n t o for tal que p e r m i t a uma r e m o ç ã o 
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mecânica da capa, nas próprias oficinas de d e s m o n t a g e m se 

procede à sua r e t i r a d a , por t o r n e a ç a o ou por e x t r u s a o , geral 

mente. Lopo após se faz o corte cio coubus tível em p e d a ç o s , 

o que torna fãcil seu t r a n s p o r t e ate o local onde sera feita 

a separação dos p r o d u t o s f ísseis , férteis e de f i s s ã o . 0 r_e 

vestimento é g e r a l m e n t e , m u i t o menos r a d i o a t i v o que o combus 

tível. Se a separação combus tive 1-reves t invento proporei, o—• 

nar apreciável redução no v o l u m e do r e s í d u o a l t a m e n t e r a d í o a 

tivo, tal operação será e c o n o m i c a m e n t e d e s e j á v e l , embora nao 

seja e s t r i t a m e n t e n e c e s s á r i a . Quando é p r e f e r í v e l eliminar a 

capa, ou parte d e l a , por m e i o s q u í m i c o s , o elemento c o m b u s t í 

vel é d e s m o n t a d o , cortado e. colocado num r e c i p i e n t e , onde se 

adicionam os r e a g e n t e s n e c e s s á r i o s para sua d i s s o l u ç ã o . A so 

lução obtida é t r a n s f e r i d a para outro v a s o , onde se faz a re 

cuperaçao do m a t e r i a l p a r a a f a b r i c a ç ã o de novos r e v e s t i m e n ­

tos. 

0 m é t o d o de d i s s o l u ç ã o d e p e n d e das n a t u r e z a s 

do c o m b u s t í v e l , do r e v e s t i m e n t o e do e l e m e n t o de l i g a ç ã o . 0 

método escolhido deve dar um p r o d u t o que seja c o m p a t í v e l com 

o tratamento s u b s e q u e n t e de e x t r a ç ã o , s e n d o , p r i n c i p a l m e n t e , 

baseado em tratamento com ácido n í t r i c o , com solução c á u s t i ­

ca, ou com á g u a , h a v e n d o também d i s s o l u ç ã o nao a q u o s a . 

A forma mais comum de s e p a r a ç ã o e r e c u p e r a ­

ção do m a t e r i a l de interesse é a extração, por s o l v e n t e . N e l a , 

a alimentação aquosa e feita num ponto i n t e r m e d i á r i o da pr_i 

me ira u n i d a d e de c o n t a c t o . Deste p o n t o , a corrente a q u o s a 

flui por g r a v i d a d e , o u é b o m b e a d a em c o n t r a c o r r e n t e , em íntimo 

contacto com uma solução de s o l v e n t e - e x t r a e n t e , i n t r o d u z i d a 

num ponto oposto da u n i d a d e . A maior parte do m a t e r i a l f í s -

sil e fértil da a l i m e n t a ç ã o é t r a n s f e r i d a para o e x t r a e n t e , 

próximo do ponto de a l i m e n t a ç ã o . As p e q u e n a s q u a n t i d a d e s d es 

tes m a t e r i a i s que p e r m a n e c e m na fase aquosa sao e f e t i v a m e n t e 



removi d a.' por contacto com o solvente n o v o , e n q u a n t o a fase 

aquosa passa através do e q u i p a m e n t o , antes de deixar a seção 

de extração como r e f i n a d o . 

Um dos g r a n d e s p r o b l e m a s , que tem sido ape 

nas p a r c i a l m e n t e r e s o l v i d o , é o do t r a t a m e n t o de d i v e r s o s re 

síduos, que resultam da s e p a r a ç ã o dos p r o d u t o s c o n s t i t u i n t e s 

dos elementos c o m b u s t í v e i s dos r e a t o r e s . Eles consistem das 

partes sólidas a t i v a d a s , das soluções r e s u l t a n t e s de trata 

mento q u í m i c o , dos m a t e r i a i s i m p r e g n a d o s com s u b s t a n c i a s r_a 

dioativas e dos p r o d u t o s de f i s s ã o . Os resíduos podem ser 

agrupados em três c l a s s e s : s ó l i d o s , líquidos e gases e s em 

pre. que p o s s í v e l , d e v e - s e t r a n s f o r m á - l o s na p r i m e i r a c l a s s e , 

cujas c a r a c t e r í s t i c a s p e r m i t e m um controle maior de a t i v i d a ­

de, maior f a c i l i d a d e de a r m a z e n a g e m , m e n o r p o s s i b i l i d a d e de 

contaminação a c i d e n t a l , etc. P a r a i s t o , os gases sao g e r a l — -

mente a b s o r v i d o s ern s u b s t a n c i a s q u í m i c a s , ou a d s o r v i d o s em 

certos tipos de m a t e r i a i s p o r o s o s , tais como o carvão etiv_a 

do e a s í l i c a - g e l . Os líquidos s a o , sempre que p o s s í v e l , con 

centrados e tratados por um r e a g e n t e químico p r e c i p i t a n t e . 

Tanto os sólidos como os líquidos sao então a r m a z e n a d o s em 

tanques ou r e c i p i e n t e s h e r m é t i c o s e e n t e r r a d o s em zonas de_s 

p o v o a d a s . Há várias ideias de dispor estes r e s í d u o s , fixando 

-os em m a t e r i a i s sólidos i n s o l ú v e i s , lançando-os ao m a r , ou 

fazendo blocos i m p e r m e á v e i s e e n t e r r a n d o ~ o s . A p r o p o r ç ã o que 

forem a p a r e c e n d o a p l i c a ç õ e s para alguns destes e l e m e n t o s , s_e 

rã p o s s í v e l d e s e n v o l v e r m é t o d o s de a p r o v e i t a m e n t o . 

2.4.2 - R e s f r i a m e n t o 

Certos isótopos p e s a d o s , como por exemplo 

T I236 237 1 T239 p 242 239 ^ n , ,. .. 
U , U , U , Pu , Np , presentes no p r o d u t o f m a l e 

d i f i c i l m e n t e s e p a r á v e i s d e s t e , a m i. stura dos p r o d u t o s de f is 

são de m e i a v i d a curta e a alta a t i v i d a d e b e t a e gama do m_a 
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t e r i a 1 a se r t r a t. a d o sao i n convenle n tes para qualquer o p e r a ­

ção física ou q u í m i c a , no início do r e p r o c e s s a m e n t o . 

V i u - s e , a n t e r i o r m e n t e , que o p r o d u t o final 

deve ser u r â n i o e p l u t ó n i o (ou t ó r i o ) , e s s e n c i a l m e n t e puros 

e mesmo estes e s t a r ã o sujeitos a p r o c e s s o s de s e p a r a ç ã o iso 

tópica, alguns b a s t a n t e o n e r o s o s , ou de b a i x o r e n d i m e n t o . 0 

propósito final ê a o b t e n ç ã o dos isótopos físseis e f é r t e i s , 

isoladamente. 0 d e c a i m e n t o quase completo dos p r o d u t o s de fis_ 

sao de m e i a v i d a curta s i m p l i f i c a as o p e r a ç õ e s no r e p r o c e s s a 

mento, p e l a d i m i n u i ç ã o do n u m e r o de i m p u r e z a s . 0 d e c r é s c i m o 

das a t i v i d a d e s b e t a e gama é p r o p í c i o , ate o alcance de um 

nível no qual a d e c o m p o s i ç ã o r a d i o l í t i c a dos r e a g e n t e s no 

processo n a o seja s i g n i f i c a n t e . 

A d e s c o n t a m i n a ç ã o e x i g i d a d e p e n d e do t r a t a ­

mento s u b s e q u e n t e do c o m b u s t í v e l . Se for n e c e s s á r i o o uso de 

s o l u ç õ e s , o m a t e r i a l a ser d e s c o n t a m i n a d o p a s s a r a por um p_e 

ríodo de r e s f r i a m e n t o , da ordem de 100 d i a s , a p r o x i m a d a m e n t e . 

Para os p r o c e s s o s onde o m a n u s e i o possa ser feito por contro 

le r e m o t o , a d e s c o n t a m i n a ç ã o serã feita, após um curto p e r í o ­

do de r e s f r i a m e n t o , c o n s i s t i n d o somente na remoção das i m p u ­

rezas (8) . 

Do ponto de v i s t a e c o n ô m i c o , qualquer decris_ 

cimo no p e r í o d o de r e s f r i a m e n t o é d e s e j á v e l e o p r o c e s s o se. 

rã d i t a d o pelo custo (2.) p o d e n d o - s e optar entre um tempo de 

estocagem r a z o á v e l e o emprego do controle r e m o t o ( 9 ) . 

0 custo da p o t e n c i a nuclear pode ser o n e r a d o 

apreciavelmente pelo custo do r e s f r i a m e n t o ( 2 ) e p a r a a deter 

minaçao deste ú l t i m o e n e c e s s á r i o definir o custo do espaço 

de estocagem e sua o p e r a ç ã o , o custo b á s i c o do c o m b u s t í v e l e 

o tempo de sua r e t e n ç ã o ( 9 ) . 
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As m a i o r e s c o n t r i b u i ç õ e s p a r a a a t i v i d a d e to 

ta] dadas pelos p r o d u t o s de fissão i n d i v i d u a l m e n t e , d u r a n t e 

c período de r e s f r i a m e n t o s sao m o s t r a d o s na figura 2.2 ( 1 0 ) . 

Estes r e s u l t a d o s sao b a s e a d o s na s u p o s i ç ã o de que os e l e m e n ­

tos combustíveis tenham estado no reator por um g r a n d e p e r l o 

do, tal que no tempo de remoção ja se tenha a t i n g i d o o e q u i ­

líbrio. Uma analise d e s t a f i g u r a m o s t r a q u e , após 100 dias 

de r e s f r i a m e n t o , quase toda a r a d i o a t i v i d a d e e d e v i d a a pou 

cos e l e m e n t o s , que podem ser separados do u r â n i o e do plut_S 

nio, durante as o p e r a ç õ e s do r e p r o c e s s a m e n t o . 

Um isótopo p e s a d o de p a r t i c u l a r i n t e r e s s e e 
237 . . . 

o U , de meia v i d a 6,75 d i a s , que e. formado por duas rea 

çoes (n,Y) com U^~*, ou por r e a ç ã o (n,2n) com U^"J^.. Como os 

isótopos de um m e s m o e l e m e n t o compor taro-se i d e n t i c a m e n t e nas 

operações de r e p r o c e s s a m e n t o , o n Z j / a l t a m e n t e r a d i o a t i v o es 

tara p r e s e n t e no u r â n i o r e c u p e r a d o . R e q u e r - s e de modo geral 

. . 23 7 . 

que a a t i v i d a d e do U seja a p r o x i m a d a m e n t e a mesma que a do 

urânio n a t u r a l , em e q u i l í b r i o com seus p r o d u t o s de d e c a i m e n ­

to de m e i a v i d a c u r t a , o que c o r r e s p o n d e a uma a t i v i d a d e b_e 

ta de 0,67yCi/g e gama de 0,l6uCi/g. 

- . 237 

0 tempo n e c e s s á r i o para o U decair a P r £ 

priadarnente v a r i a era alguma e x t e n s ã o com a n a t u r e z a do com­

b u s t í v e l , com o fluxo do reator e com o tempo de i r r a d i a ç ã o , 

mas sempre e da ordem de 100 a 120 d i a s . D u r a n t e este p e r l o -

2 3 7 23 7 

do, a m a i o r i a do U decai p a r a Np q u e , sendo um e l e m e n ­

to d i f e r e n t e , e removido pelo r e p r o c e s s a m e n t o . D e v e - s e notar 

239 
também que o Np , de m e i a v i d a 2,33 d i a s , decai q u a s e com 

239 
pletamente para Pu . , com 100 d i a s , de m a n e i r a que se o b t é m 
maior r e c u p e r a ç ã o d e s t e ultimo, 

U s u a l m e n t e se adota um tempo de d e c a i m e n t o 
23 9 23 7 * 

de 110 a 120 dias (baseado no Np e U ) para combustíveis 
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F i g u r a 2.2 

A t i v i d a d e dos p r o d u t o s de f i s s ã o d u r a n t e o n e r T o r i o 

de r e s f r i a m e n t o . 
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Para estocar as barras ou o conjunto dos com 

bustíveis durante o r e s f r i a m e n t o , as m o n t a g e n s em uso inclu 

em tanques de aço ou concreto b l i n d a d o s , tendo água como meio 

para remover o calor que se p r o d u z d u r a n t e os d e c a i m e n t o s . A 

vantagem deste m é t o d o de e st oc ag em é servir ela p r ó p r i a como 

blindagem, ao m e s m o tempo p e r m i t i n d o fácil m a n u s e i o , com v i_s 

ta através dos c o n j u n t o s . E n t r e t a n t o , e n c o n t r a m - s e p r o b l e m a s 

de. corrosão das capas dos c o m b u s t í v e i s e c o n t a m i n a ç ã o da 

agua, devido â e s t o c a g e m de elementos com capas d i f e r e n t e s 

num mesmo t a n q u e . Esta d i f i c u l d a d e tem sido s o l u c i o n a d a com 

o tratamento da água de e s t o c a g e m e com a d u p l i c a ç ã o dos tan 

ques, de. m a n e i r a que e n q u a n t o um ê usado p a r a e s t o c a g e m , o 

outro está sendo d r e n a d o para m a n u t e n ç a o ( 1 1 ) . 

Outra alternativa, de e s t o c a g e m é o m é t o d o se 

co, quando o c o m b u s t í v e l se r e s f r i a em contacto com um g á s , 

por e x e m p l o , gás c a r b ó n i c o . Este gás é g e r a l m e n t e o me sroo te 

frigerante usado no r e a t o r , para o qual o c o m b u s t í v e l foi 

altamente enriquecidos(1 ?•) , Cu 11 er (apud SLANBKY ) diz que 

o urânio n a t u r a l , ou levemente e n r i q u e c i d o , exige um tempo 

d e. d e c a i m e n to b e ra menor , d epcn d e n d o do teor d e U Z J , do 11 v 

xo e do nível de i r r a d i a ç ã o do reator. 

? 3 ? -
Com o Th como m a t e r i a l f é r t i l , r e q u e r - s e 

um tempo maior de r e s f r i a m e n t o , para p e r m i t i r o d e c a i m e n t o 
23 3 2 3 3 , . . 

do Pa " . de raei a v i d a 27,4 d i a s , para U " f I s s i 1 . Dur an te 

l . . 234 
este p e r í o d o , a a t i v i d a d e do Th , de meia v i d a 24,1 dias 

decresce a um nível p e r m i s s í v e l . E n t r e t a n t o , ao m e s m o t e m p o , 

2 ?'S 
o Th , de m e i a v i d a 1,9 a n o s , acumu 1 ar - s e~ í a , como r e s u l t a 

23 2 

do do d e c a i m e n t o alfa do U . Uma solução p o s s í v e l p a r a es 

te dilema e. separar o Th e o P a " J d e p o i s de um curto p e r í o 

do de r e s f r i a m e n t o , p e r m i t i n d o ao u l t i m o seu d e c a i m e n t o p a r a 
2 3 3 

U ' (2) . 
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projetado, evitando assim novos p r o b l e m a s de c o r r o s ã o . 

Uma o b s e r v a ç ã o i m p o r t a n t e ê que n u m a u s i n a 

onde se u t i l i z a m d i f e r e n t e s tipos de c o m b u s t í v e l , em v á r i o s 

terminais, pode ser n e c e s s á r i o e s t o c a r v o l u m e s de e n t r a d a re 

lativamente pequenos de certos c o m b u s t í v e i s , ate que u m a q u a n 

tidade s u f i c i e n t e tenha sido a c u m u l a d a , para j u s t i f i c a r um 

processamento. Estes d i f e r e n t e s c o m b u s t í v e i s têm de ser m a n ­

tidos s e p a r a d o s , devido ao e n r i q u e c i m e n t o do u r â n i o , q u e i m a 

e t e o r de p l u t ô n i o ( 1 2 ) . 

2.4.3 - Operações m e c â n i c a s p r e l i m i n a r e s 

Quando a e s t o c a g e m para r e s f r i a m e n t o for fe_i 

ta próxima ao r e a t o r , nao há n e c e s s i d a d e de t r a n s p o r t e do 

combustível, o que e v a n t a j o s o , pois o d e s l o c a m e n t o d e s t e 

exige uma série de p r e c a u ç õ e s , p r i n c i p a l m e n t e r e l a c i o n a d a s 

com o perigo das r a d i a ç õ e s , nao sõ pela p r o x i m i d a d e s dos ope 

radores, mas também pelas c o n t a m i n a ç õ e s ao a m b i e n t e . A s s i m 

sendo, e s t o c a m - s e os conjuntos de c o m b u s t í v e i s por i n t e i r o , 

ou seja, com todo m a t e r i a l e s t r u t u r a l , ou com sua m a i o r 

parte.. 

O u t r a forma de e s t o c a g e m , em local m e n o s pró^ 

ximo do r e a t o r , após o t r a n s p o r t e , e separar o c o m b u s t í v e l , 

embora com algumas partes de suporte e c o l o c á - l o em t a n q u e s , 

em cujo interior se d i s p õ e m , segundo as r e s t r i ç õ e s de c r i t i -

calidade, m o n t a g e n s , s e m e l h a n t e s aos p r ó p r i o s f e i x e s o r i g i n a 

rios do r e a t o r , em meio a q u o s o . 

Ao final do tempo de r e s f r i a m e n t o , d e v e - s e 

preparar o c o m b u s t í v e l para o ataque q u í m i c o , p r o c u r a n d o — se 

assim, eliminar ao m á x i m o as p a r t e s que nao n e c e s s i t a s s e m ser 

atacadas.Desmontam-se e n t ã o , os grupos de t u b o s , ou lâminas , 



que constituem o elemento c o m b u s t í v e l , r e t i r a m - s e as p a r t e s 

do suporte, de a c a b a m e n t o , as alhet.as , as e x t r e m i d a d e s , e t c . 

e corta-se. muitas v e z e s , o c o m b u s t í v e l , em pedaços de mai s 

fácil a t a q u e ( 3 ) . 

Nas o p e r a ç õ e s 

r i o r e d u z i r a q u a n t i d a d e de. m Í 

jeito a ser e s t o c a d o . 

A r e t i r a d a do m a t e r i a l de ligação de. ligas 

s ód í o~p o t ás s i o e p r o b l e m á t i c a , devido a seu grande, poder ex 

plosivo, caso seja t r a t a d a em meio a q u o s o . 

de rep roces s amento e nec essa. 

Í tal e s t r u t u r a l que seria r e-

Quando o tipo de ligação combus tive 1-revés ti 

mento e tal que p e r m i t a o d e s e n c a p a m e n t o m e c â n i c o , há uma su 

perposiçao de fases e nas p r ó p r i a s o f i c i n a s de d e s m o n t a g e m 

se procede ã r e t i r a d a do r e v e s t i m e n t o , com torno ou extrusao. 

Quando o elemento de. ligação e s o l i d o , torna 

-se, às v e z e s , d i f í c i l s e p a r á - l o do r e v e s t i m e n t o : nesse caso, 

os dois são atacados j u n t o s ; quando o e l e m e n t o de ligação e 

líquido, ou g a s o s o , sua r e t i r a d a se faz d u r a n t e o c o r t e , ou 

durante o d e s e n c a p a m e n t o , o p r i m e i r o por d e c a n t a ç ã o , ou des 

tilaçao e o u l t i m o por d e p r e s s ã o . 

2.4.4 - D e s e n c a p a m e n t o 

2.4.4.1 - I n t r o d u ç ã o 

0 c o m b u s t í v e l nuclear c o n v e n c i o n a l esta acon 

dicionado num r e v e s t i m e n t o , g e r a l m e n t e de aço i n o x i d á v e l , de 

alumínio, ou de z i r c ô n i o , que o m a n t é m , assim como a seus 

produtos de f i s s ã o , abrigados do contacto direto com o meio 

de t r a n s f e r e n c i a de c a l o r , principalmente, p a r a evitar a con­

taminação deste por a q u e l e s ( 1 2 ) . 



E n t r e t a n t o , é desejável a remoção da capa an 

tes do p r o c e s s a m e n t o , pois ela aumenta o v o l u m e do r e s í d u o 

altamente r a d i o a t i v o do p r o c e s s o , que deve ser e s t o c a d o , o vo 

lume da corrente de a l i m e n t a ç ã o e, c o n s e q u e n t e m e n t e , o t ar.i a. 

nho do equipamento das v a r i a s etapas do p r o c e s s o ; por outro 

lado, o des e n c a p a m e n t o pode também servir p a r a retirar c o n s ­

tituintes m e n o r e s , como por e x e m p l o , o elemento de l i g a ç ã o , 

que seriam i n c o n v e n i e n t e s na extração por s o l v e n t e s : estas 

sao as razoes p r i n c i p a i s que j u s t i f i c a m a r e t i r a d a do r e v e s ­

timento . 

f 

Os processos* de d es e n c a p a m e n t o p o d e m ser qu_i 

micos ou m e c â n i c o s , a opção d e p e n d e n d o das c o m p o s i ç õ e s do 

combustível e da capa e do possível, dano causado pelas ra 

diaçoes (no caso de altas q u e i m a s , que podem o c a s i o n a r uma 

liga, ou m i s t u r a , f r i á v e l ) . A l g u n s casos podem r e q u e r e r uma 

dissolução integral do e l e m e n t o c o m b u s t í v e l ( c o m b u s t í v e l + ca­

p a ) , p r o c e s s o que ser a tratado r e s u m i d a m e n t e , devido a parti 

cularidade de cada s i t u a ç ã o . N o u t r o s c a s o s , quando a capa e 

insolúvel no r e a g e n t e que d i s s o l v e o c o m b u s t í v e l , t e m - s e usa 

do o processo de. c o r t e - l i x i v i a ç a o , que c o n s i s t e em cortar o 

combustível e n c a p a d o em p e d a ç o s de p e q u e n a s d i m e n s õ e s , P a s_ 

sando-se d i r e t a m e n t e p a r a a d i s s o l u ç ã o e e s t o c a n d o - s e as eja 

p a s , ao f i n a l , como r e j e i t o r ad i o a t. i vo (13 ) . 

H u l t g r e n (apud REACTOR fuel p r o c e s s i n g )diz 

que os p r i n c i p a i s fatores que d e t e r m i n a m e s c o l h a dos m é t o d o s 

de d e s e n c a p a m e n t o químico e de d i s s o l u ç ã o do c o m b u s t í v e l sao 

um.ataque químico r ã p i d o , porem c o m p a t í v e l com o c o n t r o l e da 

reação, em tempo total r a z o á v e l ; o e n c o n t r o de uma solução 

residual e s t á v e l , ao fim do d e s e n c a p a m e n t o , com perdas mini 

mas de urânio e p l u t ó n i o , em v o l u m e tao p e q u e n o q u a n t o possl 

v e 1 , e a p o s s i b i l i d a d e de m e d i d a s da v e l o c i d a d e de corrosão 

nos r e c i p i e n t e s de t r a t a m e n t o , para os d i v e r s o s r e a g e n t e s 

usados . 
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f 2.4.4.2 - D e s encap amen t o q u í m i c o 

Os m é t o d o s de de s en cap amen t o q u í m i c o para c_a 

da um dos m a t e r i a i s mais u s a d o s como r e v e s t i m e n t o estão cit_a 

j dos na tabela 2.2 e serão d e s c r i t o s a s e g u i r . 

As capas de aço i n o x i d á v e l podem ser r e m o v i 

das pelo p r o c e s s o S u l f e x , no qual R ^ S O ^ 3 - 4M f e r v e n t e ê usa 

do para o a t a q u e ( 1 4 ) . As v e l o c i d a d e s de d e s e n c a p a m e n t o v a r i a m 

com o tipo de aço e com o tipo de t r a t a m e n t o q u í m i c o : a dif_u 

sao com vapor s u p e r a q u e c i d o , mais do que com ar, dã um acréjs 

cimo ã v e l o c i d a d e de r e a ç ã o ; para aço i n o x i d á v e l 304 ou 347 

em 400-600% t^SO. 4-6M, a v e l o c i d a d e de r e a ç ã o e a p r o x i m a d a -

mente 11 m g . m m . cm ( 1 2 ) , sendo b a i x a a s o l u b i l i d a d e do 

dióxido de urânio no r e f l u x o de H.S0.6M. Nao se conta com ne 

2 4 — 
nhum v a l o r , para c o m b u s t í v e l i r r a d i a d o de q u a l q u e r tipo. 

4 

I F i s h e r (apud LONG ) diz que para r e m o ç ã o de 

capas de p a s t i l h a s de d i ó x i d o de urânio - d i ó x i d o de tório 

nao i r r a d i a d a s , a v e l o c i d a d e de a t a q u e do aço i n o x i d á v e l 304 
-1 - 2 

em R^SO^ 4-6 M v a r i a de 1,5 a 10 m g . m i n .cm . E s t a s v e l o ­

cidades v a r i a m m u i t o de uma a m o s t r a para o u t r a , sendo que pa 

ra um dado tipo de aço i n o x i d á v e l , o desvio ^é de 1 0 % d e n t r o 

j de um lote e de 5 0 % entre lotes do m e s m o tipo. 

P r o d u z - s e h i d r o g ê n i o d u r a n t e o p r o c e s s o , n u m a 

3 . 
proporção de 437 cm (pressão e t e m p e r a t u r a n o r m a i s ) p o r g r a m a 

de aço i n o x i d á v e l a t a c a d o , sendo a q u a n t i d a d e d e s t a p r o d u ç ã o 

uma boa m e d i d a do p r o g r e s s o da reaç-ao(4) . D e v e - s e p r e v e r um 

tratamento a d i c i o n a l para este h i d r o g ê n i o , d i l u i n d o - o com ar, 

vapor, ou gás i n e r t e , p r e v e n i n d o - s e de e x p l o s õ e s ( 1 4 ) . 

0 aço i n o x i d á v e l pode a p r e s e n t a r o f e n ô m e n o 

da passivação, induzido pela p r e s e n ç a de íons n i t r a t o , q u a n d o 



TABE LA 2.2 

M É T O D O S DE D E S E N C Á P A M E N T O Q U Í M I C O 

Capa R e a g e n t e 

H^SO^ (processo S u l f e x ) 

H F - 0 2 

Aço I n o x i d á v e l HC1--HN0 

C a r b o n e t a ç a o com m e t a n o 

Eletra lise com HC1 

Alumíni o 
H N 0 3 - Hg ( N 0 3 ) 2 

NaOH - N a N 0 3 

NH^F - NH^NO (processo Z i r f l e x ) 

HF - HNO (processo STR) 
Zirconio , ou suas HC1 (processo Z i r c e x ) 
ligas 

N H . C 1 + A1.C1 „ 4 • 3 
H 2 S 0 4 

Ele. trolise com NaNO 
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se tem a d i s s o l u ç ã o do c o m b u s t í v e l apôs o des e n c a p a m e n t o . Eri 

tretanto, estudos r e a l i z a d o s no L a b o r a t o r i o N a c i o n a l de Oak 

Ridge m o s t r a r a m que esta p a s s i v a ç a o p o d e ' s e r m o d e r a d a pela 

adição de f o r m a l d e í d o ou de ácido f ó r m i c o , sendo que a ação 

destes reagentes c o n s i s t e na d e s t r u i ç ã o dos íons n i t r a t o e 

nao p r o p r i a m e n t e na d e p a s s i v a ç a o do aço i n o x i d á v e l (apud 

4 ~ • . -
LONG ) . A p a s s i v a ç a o do aço i n o x i d á v e l em R ^ S O ^ 4-6M f e r v e n 

te nao ê p r o b l e m a , se a c o n c e n t r a ç ã o dos íons n i t r a t o est_i 

ver abaixo de 0,01M e os e l e m e n t o s c o m b u s t í v e i s f o r e m acopla. 

dos com a ç o - c a r b o n o . As p e r d a s de uranio para a s o l u ç ã o de 

desencapamento sao de a p r o x i m a d a m e n t e 0 , 2 5 % ( 1 4 ) . 

Os r e s í d u o s do p r o c e s s o podem ser neutraliza, 

dos com h i d r ó x i d o de sódio e ejetados ou b o m b e a d o s p a r a tari 

ques de aço comum e, p o s t e r i o r m e n t e , p a r a e s t o c a g e m s e g u r a . 

Smiley e S c h n e i d e r (apud MANEV.Y^~*) d i z e m que 

outra forma de r e t i r a d a do aço i n o x i d á v e l , como capa de d i ó ­

xido de u r a n i o - d i ó x i d o de p l u t o n i o , ou de óxidos de u r a n i o l_i 

geiramente e n r i q u e c i d o s é o ataque por uma m i s t u r a de ácido 

fluorídrico e o x i g é n i o , em torno de 6 0 0 - 6 5 0 ° C . A a p a r e l h a g e m 

se compõe e s s e n c i a l m e n t e de um reator de n í q u e l , tipo leito 

fluidizado, sendo este formado por 2 kg de a l u m i n i o . Os g_a 

ses para a reação sao d i s p e r s o s na base da zona de r e a ç ã o por 

esferas de n í q u e l , sendo todos os reativos p r e - a q u e e i d o s e o 

consumo de ácido f l u o r í d r i c o controlado por um a p a r e l h o termj^ 

co. Ao f i n a l , depois de uma f i l t r a ç ã o , os gases p r o v e n i e n t e s 

do reator sao n e u t r a l i z a d o s numa coluna com s o l u ç ã o de sal 

básico de p o t á s s i o , sendo os teores d.e ácido f 1 uo r í d r i c o , oxi 

gênio e a g u a , c o n t r o l a d o s antes e depois deste t r a t ame n t o , por 

um cromatógraf o . 

A v e l o c i d a d e de ataque e m u i t o i n f l u e n c i a d a 

pela temperatura da r e a ç ã o : muito p e q u e n a a 5 0 0 ° C , t o r n a - s e 

cerca de 20 vezes m a i o r , a 600°C. Por outro lado, ela p e r m a -
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ncce s e n s i v e l m e n t e c o n s t a n t e , em função do t e m p o , se as con 

di coes de operação nao variara. A v e l o c i d a d e da. reação também 

veria muito com a c o n c e n t r a ç ã o era acido f l u o r í d r i c o do gás : 

a 6 0 0 ° C , ela passa por um m á x i m o de 0,34 m m / b , com uma mis tu 

ra de 4 5 % eia acido f l u o r í d r i c o , para ataque de. aço i n o x i d a — 

vel NSM 2IS. Alem d i s s o , a v e l o c i d a d e de ataque em um ponto 

de uma b a r r a colocada v e r t i c a l m e n t e no reator é função d e d i s 

tancia deste ponto a b a s e do leito f l u i d i z a d o . Ê , também 

maior na parte inferior da b a r r a , no inicio da reação e de 

cresce ao longo do seu c o m p r i m e n t o . As v a r i a ç õ e s da v e l o c i d a 

de de reação ao longo da b a r r a sao mais s i g n i f i c a t i v a s , q u a n 

do a v e l o c i d a d e m é d i a ê m a i o r . 

Os p r o d u t o s sólidos da. reação se a p r e s e n t a m 

sob a forma de uma capa p o r o s a , aderente ao m e t a l . A anali 

se química dos sólidos r ecupe r a d o s m o s í; r ou que o f e r r o , o ní 

quel e o cromo nao se. v o l a t i l i z a m ao curso da r e a ç ã o ; sõ o 

molibdênio, cujo teor no m e t a l é de 3%, ê e n c o n t r a d o apenas 

parcialmente no estado s o l i d o . 

A m i s t u r a ácido f l u o r í d r i c o - o x i g e n i o reage 

com o alumínio do leito f l u i d i z a d o , p r o d u z i n d o vapor d ' á g u a , 

detetado nos p r o d u t o s g a s o s o s , à saída do vaso de r e a ç ã o . 

Outros p r o c e s s o s de r e t i r a d a da capa de aço 

inoxidável foram t e n t a d o s , porém com r e s u l t a d o s i n s a t i s f a t ó ­

rios, por várias d i f i c u l d a d e s : a m i s t u r a dos ácidos n í t r i c o 

e clorídrico nao ê c o n v e n i e n t e , já que as p e r d a s em u r â n i o 

podem ser g r a n d e s ; a c a r b o n e t a ç a o do aço i n o x i d á v e l com m e t a 

no a 1 0 0 0 ° C , converte a liga numa forma s o l ú v e l em ácido n í ­

trico, porem surgindo o fenômeno da p a s s i v a ç a o ; a eletr5li.se 

dá uma completa s o l u b i l i z a ç a o do aço i n o x i d á v e l em ácido 

clorídrico, mas o e q u i p a m e n t o em escala i n d u s t r i a l a p r e s e n t a 

ainda muitos p r o b l e m a s t é c n i c o s ( 1 2 ) . 

http://eletr5li.se
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A s c a p a s d e a 1 u m í n i. o p o d e ra s e r a t. a e a d a s p o r 

ácido n í t r i c o , embora este m o t i v e o f e n ô m e n o de .passivaçao 

(1 6 ) . Blanco (apuei LONG ') diz que para que se o b t e n h a uma ve 

locidade de reação s i g n i f i c a n t e , usa-se g e r a l m e n t e n i t r a t o 

mercurico como c a t a l i z a d o r , n u m a c o n c e n t r a ç ã o de 0 ,005M. A ve 

locidade do ataque d i m i n u i em c o n c e n t r a ç õ e s mais b a i x a s , v a ­

riando com a raiz cubica da m o l a r i d a d e do ion m e r c u r i c o e 

nao aumenta grandemente. em c o n c e n t r a ç õ e s mais a l t a s . Boeglin 

4 - . 

(apud LONG ) diz que outro fator de d e c r é s c i m o rápido da ve 

locidade de. reação é o aumento da c o n c e n t r a ç ã o do n i t r a t o de 

alumínio. 

0 a l u m í n i o e o ácido ni tricô reagem de. dife_ 

rentes f o r m a s , e n c o n t r a n d o - s e no gás r e s i d u a l todos os ga­

ses p r o d u z i d o s a b a i x o . : 

Al + 6HN0. 

Al + 4HN0, 

8 Al + 3 0HNO. 

10 Al + 3 6HNO. 

2 Al + 6HN0, 

-> A l ( N O ^ ) +' 3 N 0 2 + 3 H 2 0 

-> A 1 ( N 0 3 ) + NO + 2 H 2 0 

-» 8Al(N0-)„ + 3N-0 + 15H_0 
3 3 l l 

-> 1.0A1 ( N 0 3 ) 3 + 18H 0 

2 A 1 ( N 0 3 ) 3 + 3H 

(2-1) 

(2-2) 

(2-3) 

(2-4) 

(2-5) 

E n t r e t a n t o , como a c o n c e n t r a ç ã o do ácido rea. 

gente d e c r e s c e , o ataque se faz com um d e s l o c a m e n t o no sen­

tido das r e a ç õ e s que c o n s o m e m m e n o r q u a n t i d a d e de á c i d o , ou 

seja, de (2-1) para ( 2 - 5 ) . 

B l a n c o (apud LONG ) diz que a p r o d u ç ã o de hi_ 

drogênio e m u i t o b a i x a para. c o n c e n t r a ç õ e s de ácido n í t r i c o 

acima de 1 a 211, mas torna-se c o n s i d e r á v e l em soluções me 

nos c o n c e n t r a d a s , chegando a ser ate da ordem de 2 3 % do gas 

residual. 
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Uma r e p r e s e n t a ç ã o a p r o x i m a d a da e q u a ç ã o t_o 

tal com r e c u p e r a ç ã o do oxido de n i t r o g ê n i o e 

Ai + 3,75 H N 0 3 - g >-

A1(K0 3) 3 + 0,225 NO + 0,15N 20 + 0,1125N 2 + 1,87511 0 (2-6) 

O consumo real de acido v a r i a com as c o n d i ­

ções de operação e pode chegar a ser 4 m o l e s de ácido nítrjL 

co por mol de a l u m í n i o . 0 calor de r e a ç ã o a p r o x i m a d o 

100°C, e 190 k c a l / g m o l de a 

de reação no estado g a s o s o ) . 

100°C, e 190 k c a l / g m o l de alumínio ( c o n s i d e r a n d o - s e a água 

Ha d e s v a n t a g e n s no d e s e n c a p a m e n t o com acido 

nítrico, como a grande q u a n t i d a d e de a l u m í n i o no r e j e i t o ra. 

dioativo a ser estocado e a formação cie compostos i n s o l ú v e i s 

de s i l í c i o , quando o e l e m e n t o de. ligação entre o c o m b u s t í v e l 

e a capa 5 de alumínio--s i lí cio , trazendo d i f i c u l d a d e s no 

preparo da a l i m e n t a ç ã o das colunas de extração por s o l v e n t e . 

Outra forma de r e t i r a d a dos r e v e s t i m e n t o s de 

alumínio ê a p r o v e i t a n d o o ataque v i o l e n t o deste por solução 

cáustica f e r v e n t e ( 4 ) , em c o n c e n t r a ç õ e s de N a O H entre 5 e 5 0 % 

em p e s o , de acordo com a r e a ç ã o : 

Al + N a O H + H 2 0 -> N a A 1 0 2 + 1,5 H 2 (2-7) 

A formação de h i d r o g ê n i o e i n d e s e j á v e l pelo 

perigo em p o t e n c i a l de e x p l o s ã o e c o n s e q u e n t e d i s s e m i n a ç ã o 

da r a d i o a t i v i d a d e . Os íons n i t r a t o e nitri to m o d e r a m e, teo 

ricamente, podem até suspender i n t e i r a m e n t e a f o r m a ç ã o do hi_ 

drogenio, se p r e s e n t e s em c o n c e n t r a ç ã o s u f i c i e n t e . 



NaNO + H 2 0 (2~8) 

N a N 0 2 + 3I1 2 NaOH + NH + H^O (2-9) 

4 

Segundo B l a n c o (apud LONG ) , a solução de n_i 

trato de sódio f r e q ü e n t e m e n t e e m p r e g a d a e de a p r o x i m a d a m e n t e 

20% em p e s o , para que a e v o l u ç ã o de gases seja p r a t i c a m e n t e 

nula, ou ao m e n o s , para que o gás r e s i d u a l tenha mais a m ó n i a 

do- que h i d r o g ê n i o . 

' ] 2 

Blanco (apud SLANSKY ) diz ainda que a rea 

çao para razoes m o l a r e s 1/1,65/1,47 de a l u m í n i o / h i d r ó x i ­

do de s ó d i o / n i t r a t o de s ó d i o , r e s p e c t i v a m e n t e , e : 

Al+0,85NaOH+0,5NaN0 3 NaA10 2+0, 9NaN0 2+0,15NH 3+0, 2H 20 (2-10) 

12 

B l a n c o (apud SLANSKY ) constatou que a v e l o 

cidade de ataque do alumínio a u m e n t a com a t e m p e r a t u r a da 

reação e com a c o n c e n t r a ç ã o do h i d r ó x i d o de sódio. P a r a remo 

çao da capa de a l u m í n i o , p r e f e r e - s e p a r t i c u l a r m e n t e u m a solu 

çao ( a p r o x i m a d a m e n t e N a O H 1 0 % em p e s o ) p a r a p r e v e n i r o ata. 

que do urânio do c o m b u s t í v e l . 

A v e l o c i d a d e de p e n e t r a ç ã o no a l u m í n i o p e l a 

solução fervente de N a O H 5% em peso ê de l,5mm/h, p o d e n d o al_ 

cançar v a l o r e s muito grandes para controle p r a t i c o , com solu. 

coes de c o n c e n t r a ç õ e s s u p e r i o r e s a 1 0 % ( 1 2 ) . 

E s t u d o s feitos por BERAHA e BERLIN na F r a u 

ça (C.E.A.) u t i l i z a m a soda c á u s t i c a como r e a g e n t e , com aque 

cimento b r a n d o , sendo recente e d e s c a r b o n a t a d a . Este p r o c e s ­

so foi a d o t a d o , apôs e x p e r i ê n c i a s com o ácido n í t r i c o ( d i f i ­

culdade, do f e n ó m e n o de p a s s i v a ç a o ) e com o ácido c l o r í d r i c o , 

que atacava j u n t a m e n t e , no caso e s p e c í f i c o , o alumínio e o 

urânio, mas p r e j u d i c a v a certas d o s a g e n s , como a do próprio 
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u r â n i o . 

A r e t i r a d a do r e v e s t i m e n t o de z i r c o n i o , o u de 

suas ligas, pode ser feita pela u t i l i z a ç ã o de u m a m i s t u r a de 

fluoreto de amónio e n i t r a t o de a m ó n i o , p r o c e s s o c h a m a d o Zijr 

flex. Este tem como grande v a n t a g e m a p o s s i b i l i d a d e do uso 

de equipamento de aço i n o x i d á v e l ( 4 ) . 

0 z i r c o n i o e suas ligas r e a g e m p r o n t a m e n t e 

em soluções de f l u o r e t o de a m ó n i o . A v e l o c i d a d e de a t a q u e au 

menta com o a c r é s c i m o da t e m p e r a t u r a e com a c o n c e n t r a ç ã o do 

fluoreto, até um m á x i m o de 6M. Em t e m p e r a t u r a s e l e v a d a s , a 

produção de a m o n i a ( a p a r t i r de f l u o r e t o de a m ó n i o , como mos_ 

trado na equação 2 . 1 1 ) a u m e n t a a acidez do m e i o , mas o pH qua 

se nunca fica abaixo de 5,porque a solução é f o r t e m e n t e tam 

ponada. 

A reação entre o zirconio m e t á l i c o e o f l u o ­

reto de amónio se p a s s a da s e g u i n t e f o r m a : 

Zr + 6N H.F > (NH.)„ Zr F + 2H + 4NH„ (2-11) 
4 4 z 6 • 2 3 

4 ".' 

Swanson (apud LONG ) diz que a p r o d u ç ã o de 

hidrogênio pode ser r e p r i m i d a pela adição de n i t r a t o de amo_ 

nio a solução . 

Zr + 6NH.F + 0,5 N H . N 0 o >• (NH.)' Zr F, + 5 N H 0 + 1,5 H „ 0 
4 4 3 4 2 6 3 2 

(2-12) 

0 n i t r a t o de amónio também f a c i l i t a o a t a q u e 

do estanho, que esta p r e s e n t e nas ligas Z i r c a l o y , na p r o p o r ­

ção de 1,5% em p e s o . 

4 . ~ 
Smith (apud LONG ) diz que as c o n d i ç õ e s p a r a 

o processo Zirflex sao limitadas pela s o l u b i l i d a d e e pela ve 



locidade do fenômeno 

0 limite superior da c o n c e n t r a ç ã o do f l u o r e ­

to de amónio é ditado pela s o l u b i l i d a d e do h e x a f l u o r z i r c o n a -

to de amónio durante o a t a q u e . 0 m á x i m o da v e l o c i d a d e de 

reação ocorre com NIí^F 6M e. isto i n c e n t i v a o uso de uma alta 

concentração. P r e f e r e - s e trabalhar com NB , F 5,5 M.ciue dá uma 

velocidade de reação b a s t a n t e g r a n d e e nao p e r m i t e u m a s o l u ­

bilidade e x c e s s i v a do h e x a f l u o z i r c o n a t o de a m ó n i o . Uma remo 

çao i n a d e q u a d a de amónia d u r a n t e o p r o c e s s o abaixa a v e l o c i -

dade de r e a ç ã o , p r o v a v e l m e n t e pela p r e c i p i t a ç ã o do f l u o r z i r -

conato de a m ó n i o , ou óxido de zirconío h i d r a t a d o (que se fo_r 

ma a pH > 7 ) . 

4 - , 
Smith (apud LONG ) acha que em c o n d i ç õ e s ot.i 

ma s , a. c o n c e n t r a ç ã o do zirconío nao d e v e r i a exceder 0 , 6M de 

forma que mesmo a solução final ê d i l u í d a p a r a esta c o n c e n ­

tração, antes do r e s f r i a m e n t o (esta d i l u i ç ã o nao deve ser 

excessiva, p o r q u e a u m e n t a a p e r d a de u r â n i o do c o m b u s t í v e l ) . 

A razão molar inicial de f l u o r e t o para zircô 

nio deve estar entre 6,5 e 7 , 0 , já que 6 m o l e s de f l u o r e t o 

sao complexados por mol de zirconio a t a c a d o . Uma razão menor 

que 6,5 torna a re a ç ã o m u i t o lenta em seu final e uma razão 

maior que 7,0 aumenta a perda de ur â n i o no maior v o l u m e de 

água de diluição r e q u e r i d a . 

A v e l o c i d a d e m e d i a da r e a ç ã o com Z i r c a l o y 

nao oxidado 5 de 0,025 a 0,038 c m / h , p a r a uma razão m o l a r 7 

de zirconio para f l u o r e t o ( 1 4 ) . 

4 

Smith (apud LONG ) constatou que qu a n d o se 

usam 0,6 7 m o l e s de n i t r a t o cie amónio para cada mol de z i r c o ­

nio, a p r o d u ç ã o de h i d r o g ê n i o é limitada a 0,1 mol por mol 
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de zirconío a t a c a d o . Esta q u a n t i d a d e de n i t r a t o de a m o n i o ser_ 

ve também para m i n i m i z a r os r e s í d u o s de e s t a n h o na s o l u ç ã o 

final, quando se trata de Z i r c a l o y . 

0 Z i r c a l o y , o x i d a d o pela e x p o s i ç ã o ao ar ou 

à água em alta t e m p e r a t u r a , ê atacado s o m e n t e 20- a 3 0 % em r_e 

laçao ao nao o x i d a d o , p o r q u e sao n e c e s s á r i o s um a t a q u e ljp_ 

cal p e n e t r a n t e ("pitting") e um a t a q u e s u b j a c e n t e ("under 

cutting") para p e n e t r a r o filme de óxido a l t a m e n t e r e s i s ­

tente, que nao e solúvel na solução- Z i r f l e x ( 1 4 ) . 

D u r a n t e a r e a ç ã o Zirf lex, p r o d u z - s e hidroge_ 

nio e amónia em q u a n t i d a d e s em torno de 0,1 e 5,0 m o l e s res 

pectivament e, por mol de z i r c ô n i o a t a c a d o . V e l o c i d a d e s ó t i_ 

mas de solubi 1 izaçao do z i r c ô n i o r e q u e r e m a r e m o ç ã o da amo — 

nia da solução; t r a t a m e n t o que pode ser efeito com v a p o r , ou 

rápida f e r v u r a sem r e f l u x o . Uma d i l u i ç ã o dos gases residuais, 

em ar ou v a p o r , para m e n o s de 4% em h i d r o g ê n i o e m e n o s de 1 6 % 

em amónia, e n e c e s s á r i a para evitar m i s t u r a s e x p l o s i v a s . 

Os c o m b u s t í v e i s de u r a n i o , de liga uranio-alu-

mínio e de óxido de u r a n i o sao m u i t o a t a c a d o s pela s o l u ç ã o 

Zirflex. 

Os r e s í d u o s do d e s e n c a p a m e n t o Z i r f l e x , leva 

dos a um pH = 10 com h i d r ó x i d o de s ó d i o , podem ser e s t o c a d o s 

em um tanque de aço comum, apesar de a p a r e c e r e m 20 a 3 0 % em 

volume de sólidos d u r a n t e a n e u t r a l i z a ç ã o . Estes s ó l i d o s po_ 

dem ser t r a n s f o r m a d o s em lama, que ê f a c i l m e n t e t r a n s f e r i d a 

por ejeçao ou b o m b e a m e n t o . 

4 

N i c h o l l s (apud LONG ) a p r e s e n t a outro p r o c e s 

so de retirada de r e v e s t i m e n t o de z i r c ô n i o , ou de suas ligas, 

em combustível de urânio natural ou e n r i q u e c i d o a m e n o s de 
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1%: e o tratamento com solução 

sem perda apreciável de urânio 

de excesso de fluoreto ( 4 , 1 2 ) . 

riáveis para a r e m o ç ã o das cap 

vários tipos de c o m b u s t í v e i s , 

sentados na tabela 2 . 3 ( 1 2 ) . 

a q u o s a de ãcido f l u o r í d r i c o , 

e p l u t ó n i o , quando se usa g r a n 

N e c e s s i t a - s e a v a l i a r as v a 

as de z i r c ô n i o , em r e l a ç ã o aos 

A l g u n s r e s u l t a d o s estão a p r e — 

0 m e c a n i s m o , em p r i n c i p i o , é a r e a ç ã o v i o l e n 

ta do zircônio com 0 ácido f l u o r í d r i c o , para p r o d u z i r tetra, 

-fluoreto de z i r c ô n i o ( 4 ) . 

0 t e t r a f l u o r e t o de u r â n i o , p o r v e n t u r a f o r m a ­

do, e p r a t i c a m e n t e i n s o l ú v e l em ãcido f l u o r í d r i c o e seu a t a ­

que pode o c o r r e r s o m e n t e em p r e s e n ç a de uma q u a n t i d a d e de 

zircônio que complexe a m a i o r i a do f l u o r e t o . D e s t a f o r m a , de 

ve-se m a n t e r r i g o r o s o controle sobre a c o n c e n t r a ç ã o do ã c i d o 

de alimentação e sobre o excesso do r e a g e n t e . 

Este tipo de t r a t a m e n t o evita p r o b l e m a s de 

remoção p o s t e r i o r de r e a g e n t e s , que a p a r e c e m em o u t r o s m é t o ­

dos . 

Uma v e l o c i d a d e de reação s a t i s f a t ó r i a p a r a 

a retirada do Z i r c a l o y , com taxa de corrosão b a i x a no reci 

piente de tratamento e b a i x a p e r d a de u r â n i o no f i n a l da ope_ 

ração, pode ser obtida com solução HF 2M e H N O ^ 0 , 2 5 M ( 1 4 ) . A 

adição de ácido nítrico (feita para colocar em s o l u ç ã o o e_s 

tanho p r e s e n t e no Z i r c a l o y ) pode ser feita p o s t e r i o r m e n t e ao 

desencapamento , técnica p r e f e r í v e l so.b o p o n t o de v i s t a de 

corrosão. 0 calor da p r ó p r i a r e a ç ã o e s u f i c i e n t e para m a n t e r 

um bom ataque no Z i r c a l o y , nao sendo n e c e s s á r i a , ou d e s e j a — 

vel, qualquer outra a p l i c a ç ã o de calor. 

12 

Blanco (apud SLANSKY ) cita o chamado p r o ­

cesso Zircex, como m é t o d o de d e s e n c a p a m e n t o para z i r c ô n i o , 
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fazendo-o reagir com cloreto de h i d r o g ê n i o a n i d r o a 

30O-6OO°C, f o r m a n d o o t e t r a c l o r e t o de z i r c ô n i o , v o l á t i l : 

Zr + 4HC1 A > Z r C l 4 + 2 H 2 ( 2 - 1 3 ) 

0 p r a c e s s o , ainda em fase de e s t u d o , p a r e c e 

um bom caminho para o d e s e n c a p a m e n t o q u í m i c o de c o m b u s t í v e i s 

de oxido de urânio n a t u r a l , ou l e v e m e n t e e n r i q u e c i d o ( 1 2 ) . 

0 que p a r e c e mais e f i c a z ê t r a t a r - s e o com 

bustível com cloreto de a m ó n i o - c l o r e t o de a l u m í n i o f u n d i d o , 

adicionando-se cloreto de h i d r o g ê n i o ao líquido f u n d i d o a 

400°C. Todo o zircônio ê v o l a t i l i z a d o , e n q u a n t o q u a l q u e r u r a 

nio ou tório p e r m a n e c e como cloreto r e s i d u a l nao v o l á t i l , d_e 

pois da des ti lação ( 12) . 

0 ãcido s u l f ú r i c o ê também e m p r e g a d o p a r a re 

moção das capas de z i r c ô n i o , em estado f e r v e n t e , até 14M e 

num excesso e s t e q u i o m é t r i c o de 9 0 0 % . 0 gás r e s i d u a l a p r e s e n ­

ta problemas de e n g e n h a r i a , visto que c o n s i d e r á v e i s q u a n t í d a 

des de dióxido de e n x o f r e , gás s u l f í d r i c o e e n x o f r e sao libe_ 

rados com o hi dr ogên io (12 ) . A p r e s e n t a m - s e na t a b e l a 2-4(Blan_ 

12 . ~ 
co, apud SLANSKY ) as v e l o c i d a d e s de r e a ç ã o . p a r a r e m o v e r 

capas de Zir.caloy-2, em v á r i o s tipos de c o m b u s t í v e i s , com 

ácido s u l f ú r i c o . 

Num outro p r o c e s s o e s t u d a d o , o Z i r c a l o y foi 

desintegrado e1etro 1 i t i c a m e n t e em N a N O ^ 8M. Foi e n c o n t r a d o 

que, d i f e r e n t e m e n t e do uso de ãcido n í t r i c o , esta r e a ç ã o i 

favorecida por altas t e m p e r a t u r a s , da ordem de 1 1 0 ° C . M e s m o 

se uma liga ur ân i o-Zir c a 1 oy - 2 for tratada desta m a n e i r a , n_e 

nhum urânio se d i s s o l v e e a solução final ê l e v e m e n t e b á s i c a 

0 p o t e n c i a l catódico é m u i t o g r a n d e para ser 
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medido com o e q u i p a m e n t o usado e a v e l o c i d a d e de c o r r o s ã o no 

aço inoxidável é m u i t o p e q u e n a p a r a ser m e d i d a em 2h de t e s ­

te, ao contrário das soluções ácidas onde a c o r r o s ã o é e x c e s 

siva. 

14 

Smith (apud PREPARATI.ON for fuel processing ) 

acha que uma remoção p a r c i a l do u r â n i o d i s s o l v i d o no p r e c i ­

pitado de óxido de z i r c ô n i o é e f e t u a d a pela d i g e s t ã o com 

HN0 3 2M. 

2.4.4.3 - Des encap ament o m e c â n i c o " 

U s a - s e p r i m o r d i a l m e n t e o d e s e n c a p a m e n t o m e c â 

nico para r e m o v e r capas de c o m b u s t í v e i s sem e l e m e n t o de liga. 

çao metalúrgico e solúveis em ácido n í t r i c o (como o u r â n i o 

metálico, dióxido de u r â n i o , t ó r i o , u r â n i o - s i 1 í c i o e u r â n i o 

-molibdenio), ou para q u e b r a r capas de c o m b u s t í v e i s com ele 

mento de ligação m e t a l ú r g i c o e solúveis em ácido n í t r i c o , t a l 

que haja l i x i v i a ç ã o do r e v e s t i m e n t o com o p r ó p r i o ácido e 

aquele, em s e g u i d a , possa ser d e s c a r r e g a d o ( 1 7 ) . 

Os m é t o d o s de d e s e n c a p a m e n t o m e c â n i c o já ex 

perimentados foram corte a b r a s i v o , corte por d e s c a r g a e l é -

trica(12), l a m i n a ç a o , e x t r u s a o , m o a g e m , s e r r a g e m ( 4 , 1 2 ) , e x p a n 

são hidráulica da c a p a ( 4 ) e c i s a l h a m e n t o - q u e b r a ( 1 5 ) . 

0 corte a b r a s i v o c o n s i s t e , depois da r e m o ç ã o 

dos terminais do c o m b u s t í v e l , em c o r t a - l o numa v e l o c i d a d e me 

dia de 18 cm/min, com um disco a b r a s i v o a uma v e l o c i d a d e de 
1 2 . 

6 200 r o t a ç õ e s / m i n . T o r g e s o n (apud SLANSKY ) diz que a capa 

cidade' da u n i d a d e i n s t a l a d a na A t o m i c s I n t e r n a t i o n a l C o m p a n y 

é pouco maior que 2 v a r e t a s / d i a (0,025 cm de e s p e s s u r a da ca 

pa de aço i n o x i d á v e l , com c o m p r i m e n t o de 2,4 m ) . Sendo a l_i 

gáçao- deste combustível de s ód i o-p o t ás s i o , p r e v i n e m - s e expio 
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soes por r e s f r i a m e n t o com q u e r o s e n e em a m b i e n t e de a r g o n i o . 

0 corte por d e s c a r g a e l é t r i c a usa um arco vo_l 

taico, que v a p o r i z a o m e t a l . A o p e r a ç ã o ê feita em querosene, 

que possibilita um bom r e s f r i a m e n t o e c o n d e n s a o m e t a l v a p o ­

rizado. A p r i n c i p a l d e s v a n t a g e m deste m é t o d o e a- b a i x a taxa 

de corte. 

A I a m i n a ç ã o é f e i t a pelas p a s s a g e n s ( q u a t r o , 

ou cinco v e z e s ) por um e n d i r e i t a d o r g i r a t ó r i o , u s a d o na fa. 

bricaçao de tubos de t r o c a d o r e s de calor, para d i l a t a r o t_u 

bo do m a n d r i l . A capa se d i s t e n d e t r a n s v e r s a l m e n t e e se c o n ­

trai l o n g i t u d i n a l m e n t e , p e r m i t i n d o sua r e t i r a d a . P a r e c e que 

a aplicação deste m é t o d o para capas de aço i n o x i d á v e l , zirco 

nio, ou Zircaloy é p r o b l e m á t i c a , e n t r e t a n t o , é uma das duas 

opções a p l i c á v e i s a c o m b u s t í v e i s com e l e m e n t o de ligação m e 

talúr gi co . 

A e x t r u s a o é o m é t o d o mais novo e m a i s larga, 

mente usado para d e s e n c a p a m e n t o m e c â n i c o . 0 c o m b u s t í v e l e era 

purrado através de um t u b o - g u i a , em d i r e ç ã o a um d i s c o de cor 

te, consistindo de um o r i f í c i o feito com b r o c a em um tarugo 

de aço e s p e c i a l e n d u r e c i d o . Em alguns c a s o s , a capa é m a r c a ­

da por pontas agudas fixas no t u b o - g u i a , mas c o n s e g u e m - s e m e 

lhores r e s u l t a d o s se a m a r c a é feita por uma e n g r e n a g e m rota. 

tiva. Este m é t o d o sÕ pode ser e m p r e g a d o se as b a r r a s f o r e m 

uniformes em c o m p r i m e n t o e nao e s t i v e r e m torcid a s . A l t e r ( a p u d 

12 ~ 
SLANSKY ) diz que b a r r a s nao i r r a d i a d a s com e l e m e n t o de l_i 

gaçao a l u m í n i o - s i 1 í c i o e com r e v e s t i m e n t o de a l u m í n i o , foram 

desencapadas com sucesso por este m é t o d o . 

A m o a g e m é feita com m á q u i n a s o p e r a d a s r e m o ­

tamente, numa cela seca, com m a n i p u l a d o r e s . Se o e l e m e n t o de 

ligação do c o m b u s t í v e l for a liga s ód io-po tãs s io, ela é r e m o 
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vida por um fluxo de álcool i s o p r o p l 1 i c o , numa a t m o s f e r a de 

dióxido de c a r b o n o , que e x t i n g u e as faíscas do ã l c o o l , p r e v ê 

nindo, assim, q u a l q u e r e x p l o s ã o . 

A serragem é um m é t o d o e s p e c i a l , pois se apl_i 

ca, na v e r d a d e , sõ quando o c o m b u s t í v e l nao deve ser d e s e n c a 

pado, nem por m é t o d o s q u í m i c o s , nem por m é t o d o s m e c â n i c o s , 

propriamente d i t o s . R e c o r r e - s e então ã s err agem ( cor te ) d o ele 

mento em p e q u e n o s p e d a ç o s , dos quais o c o m b u s t í v e l p o s s a ser 

recuperado por l i x i v i a ç ã o s e l e t i v a . 0 m é t o d o é a p l i c á v e l a 

combustíveis m e t á l i c o s ou c e r â m i c o s , com e l e m e n t o de l i g a ç ã o 

.metalúrgico. 0 único p r o b l e m a nao t o t a l m e n t e r e s o l v i d o e a 

remoção de sólidos nao d i s s o l v i d o s , depois da l i x i v i a ç ã o . 

, A e x p a n s ã o h i d r á u l i c a da capa c o n s i s t e na r_e 

moção do r e v e s t i m e n t o r e t i r a n d o - s e uma de suas e x t r e m i d a d e s 

com um cortador g i r a t ó r i o e a p l i c a n d o - s e p r e s s ã o h i d r á u l i c a 

dentro da capa, por meio de óleo m i n e r a l , para e x p a n d i - l a , en 

xaguando-se o c o m b u s t í v e l e, se h o u v e r e l e m e n t o de l i g a ç ã o 

sódio-po tãs s io , a d i c i o n a n d o - s e q u e r o s e n e . A capa v a z i a ê 

achatada e l a m i n a d a em e s p i r a l , para c o m p a c t a ç ã o na e s t o c a — 

gem. 

0 m é t o d o de c i s a l h a m e n t o - q u e b r a consi_s 

te em se cortarem as v a r e t a s em pedaços de a p r o x i m a d a m e n t e 

15mm de c o m p r i m e n t o , com um c i s a l h a d o r ro tativo . E s tas p a r t e s 

sao marteladas para colocar o c o m b u s t í v e l ( g e r a l m e n t e ó x i d o ) 

em forma de p ó , sem achatar a capa. Esta o p e r a ç ã o é e f e t u a d a 

colocando-se os f r a g m e n t o s num r e c i p i e n t e c i l í n d r i c o , de 

180mm de d i â m e t r o e 2 0 0mm de c o m p r i m e n t o , com 2 bolas de 

40mm de d i â m e t r o , ou 2 bolas de 40mm e 2 de 20mm de diâmetro, 

provido de 6 rampas e l e v a d o r a s soldadas ao longo das geratr_i 

zes do cilindro e d e s t i n a d a s a a u m e n t a r a altura de queda 

das bolas. Obtém-se o t i m i z a ç ã o com a e l i m i n a ç ã o c o n t i n u a do 
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oxido a fim de nao q u e b r a r a capa e nem a p r i s i o n a - l o . .A sepa­

ração do pó dos outros p r o d u t o s se faz por p e h e i r a m e n t o , fi_ 

cando ainda aderido de 0,01 a 0,1% d a q u e l e . U m tratamento quí 

mico com flúor a 4 5 0 ° C , num leito f l u i d i z a d o de a l u m í n i o e 

após 3 0 min r e d u z o óxido de u r â n i o retido a m e n o s de 0,005% 

da. carga, i n i c i a l . A corrosão que pode ocorrer pelos traços 

de oxigênio no flúor foi estudada, e m o s t r o u - s e que ele nao 

produz senão uma ligeira r e a ç ã o , numa amostra de aço inoxidá. 

vel tipo 216L (+ 0,3% em p e s o ) . Ao c o n t r a r i o , uma m i s t u r a 

flúor-oxigênio equ i m o l e c u l a r ataca f o r t e m e n t e o aço (+ 2 8 % em 

peso). M a t c h e r e t (apud MANEVY ' ) diz que c o l o c a n d o - s e em con 

tacto d i r e t a m e n t e , flúor puro a 4 5 0 ° C , sobre os p e d a ç o s cisa 

lhados, mas nao p u l v e r i z a d o s , p r o d u z - s e uma reação v i o l e n t a , 

com elevação de t e m p e r a t u r a a 6 5 0 ° C , o Ó x i d o sendo t o t a l m e n t e 

volatilizado sob a forma de h e x a f l u o r e t o e a capa i n t e i r a m e n ­

te p u l v e r i z a d a . 

2-4.5 ~ Bí.ssoluç a o 

2.4.5.1 - I n t r o d u ç ã o 

Há c a r a c t e r e s p r á t i c o s que i n d i v i d u a l i z a m o 

método a ser u t i l i z a d o para a d i s s o l u ç ã o : se c o n t i n u a , cu cm 

batelada. 0 m a i s i m p o r t a n t e e a taxa de d i s s o l u ç ã o . Como no 

caso de d es encap a m e n t o , também para a. d i s s o l u ç ã o e x i s t e m va 

rias opções e a e s c o l h a vai d e p e n d e r das c o m p o s i ç õ e s do com 

bustível e da capa. 

Uma h i p ó t e s e e a d i s s o l u ç ã o i n t e g r a l , ou se 

ja, a d i s s o l u ç ã o do elemento c o m b u s t í v e l como um todo. O u t r a 

i a d i s s o l u ç ã o do c o m b u s t í v e l , isto é, sendo o d e s e n c a p a m e n -

to uma fase a n t e r i o r . Em a m b a s , e m p r e g a - s e um terceiro tipo 

de d i s s o l u ç ã o : a e l e t r o l í t i c a . 

A d i s s o l u ç ã o e l e t r o l í t i c a e um r e c u r s o ulti •-
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mamente mu i t o u s a d o , p o i s o t e p o u c. o te m p o í: o d os os proces s o s 

para tratamento de c o m b u s t í v e i s irradiados b a s e a v a m - s e na 

preparação de uma solução de acido n í t r i c o , separação s u b s e ­

quente e p u r i f i c a ç ã o do u r â n i o , plutónio e p r o d u t o s de fis 

sao, por extração por s o l v e n t e . E n t r e t a n t o , com a d i f e r e n c i a 

çao na f a b r i c a ç ã o de c o m b u s t í v e i s n u c l e a r e s , avanços t e c n o l ó 

gicos tem. levado ao uso de m a t e r i a i s d i f í c e i s de serem d i s — -

solvidos em acido n í t r i c o ( 1 8 ) . 

N e s t e t r a b a l h o , o r e c i p i e n t e de d e s e n c a p a m e n 

to químico nao sera c o n s i d e r a d o como d i s s o l v e d o r , embora e_s_ 

te t r a t a m e n t o , na l i t e r a t u r a , seja m u i t o comum. P o r t a n t o , sS 

a partir de agora f a l a - s e em d i s s o l v e d o r e s . 

2.4.5.2 - M é t o d o s de d i s s o l u ç ã o 

A d i s s o l u ç ã o das barras m e t á l i c a s , c o m p o s t a s 

de vários m e t a i s a serem separados por e x t r a ç ã o p o r sol ven t e, 

significava, a n t e r i o r m e n t e , somente p r o c e s s o em b ate lada ( 19 ). 

Muitos r e a t o r e s usam c o m b u s t í v e l - l i g a de u r â n i o e a l u m í n i o 

de virias c o m p o s i ç õ e s e f o r m a s ; estes c o m b u s t í v e i s , a n t e s , re_ 

queriam p r o c e s s a m e n t o em b a t e l a d a , d i s s o l u ç ã o em acido nitri 

co, c a t a l i z a d a por m e r c ú r i o , s e g u i d a de s e p a r a ç ã o do u r â n i o , 

alumínio e. p r o d u t o s de f i s s ã o , por e x t r a ç ã o por s o l v e n t e . 0 

processamento era. b a t e l a d a era o b r i g a t ó r i o , posto que uma ex­

tração por s o l v e n t e e f i c i e n t e exige solução de a l i m e n t a ç ã o de 

composição u n i f o r m e . Para se p r o d u z i r uma solução de saída 

de c o m p o s i ç ã o u n i f o r m e que ira alimentar um e x t r a t o r por sol 

v e n t e , os d i s s o l v e d o r e s c o n t í n u o s eram i n s u f i c i e n t e s , p o r q u e 

o controle e a e s t a b i l i z a ç ã o das v a r i á v e i s inerentes ao p r o ­

cesso c o n t í n u o , sao m u i t o d i f í c e i s . A l g u m a s d e s t a s v a r i á v e i s 

sao: v e l o c i d a d e de a l i m e n t a ç ã o do m e t a l , v e l o c i d a d e de a l i . — 

m entaçao do á c i d o , v e l o c i d a d e de d i s s o l u ç ã o do m e t a l e, mais 

i m p o r t a n t e , c o m p o s i ç ã o de saída do d i s s o l v e d o r . 
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No p r o c e s s a m e n t o , em b a t e l a d a , de b a r r a s com 

postas de v á r i o s m e t a i s , tudo o que ê r e q u e r i d o p a r a se e n — 

contrar um p r o d u t o final de c o m p o s i ç ã o e s p e c i f i c a d a , é com 

binar um peso d e t e r m i n a d o de m e t a l com uma d e t e r m i n a d a q u a n ­

tidade de ã c i d o , de uma dada c o n c e n t r a ç ã o , num vaso de reação 

e dar condições ã reação de se c o m p l e t a r . E n t ã o , num p r o c e s ­

so em b a t e l a d a , e x i g e - s e p e q u e n a a t e n ç ã o , a m e n o s do contro 

le nas v a r i a ç õ e s da v e l o c i d a d e de d i s s o l u ç ã o do m e t a l , p a r a 

que a solução r e s u l t a n t e seja sempre da m e s m a c o m p o s i ç ã o , se 

os reagentes para cada b a t e l a d a forem c o m b i n a d o s nas m e s m a s 

proporções. E n t r e t a n t o , o p r o c e s s o em b a t e l a d a ê m a i s v a g a r o 

so, periódico e' um p o u c o m a i s caro de ser m a n t i d o , especialmen­

te quando grandes q u a n t i d a d e s de m a t e r i a l d e v a m ser p r o c e s s a 

das. Para acelerar o p r o c e s s a m e n t o das b a r r a s m e t á l i c a s e 

proporcionar m e i o s para que uma solução de a l i m e n t a ç ã o cont_í 

nua, de composição u n i f o r m e , seja c o n v e n i e n t e para um e x t r a -

tor por solvente empregado num p r o c e s s o , uma d i s s o l u ç ã o con­

tinua das barras e mais v a n t a j o s a . Tal e s q u e m a e p a r t i c u l a r ­

mente exequível e c o n o m i c a m e n t e , quando r e p e t i d a s g r a n d e s 

quantidades do m e t a l d e v e m ser p r o c e s s a d a s . E n t r e t a n t o , com 

as técnicas p r i m i t i v a s de d i s s o l u ç ã o c o n t i n u a é e x t r e m a m e n t e 

difícil produzir uma salda c o n t i n u a de c o m p o s i ç ã o uniforme.Por 

esta razão, o s d i s s o lv ed or es c o n t í n u o s foram l i m i t a d o s a apl_i 

cações que nao e s t i v e s s e m sujeitas a esta r e s t r i ç ã o . 

4 

H o l m e s (apud LONG • ) diz q u e , de um m o d o geral, 

as opções para o projeto de um d i s s o l v e d o r de c o m b u s t í v e l ir_ 

radiado são regidas pela n a t u r e z a do c o m b u s t í v e l , pela detejr 

minaçao de se o c o m b u s t í v e l vai ser t o t a l m e n t e d i s s o lv i d o , d e_ 

sencapado e d i s s o l v i d o em estágios d i s t i n t o s , ou d i s s o l v i d o 

da capa (que é d e i x a d a i n t a c t a ) e pelo tipo de o p e r a ç ã o do 

dissolvedor. Num p r o j e t o , o p r i m e i r o estágio é a d e t e r m i n a — 

ção de um m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o adequado ao p r o c e s s o e d i £ 

ponível c o m e r c i a l m e n t e e o segundo estágio e a d e t e r m i n a ç ã o 
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das limitações de criticalida.de, em termos de g e o m e t r i a e di_ 

mensoes p e r m i s s í v e i s p a r a cada q u a n t i d a d e e tipo de c a r g a . 

Quanto ao tipo de o p e r a ç ã o do d i s s o 1 vedor , de_ 

ve-se decidir se o pr o c es s amento será feito cont inuament e , ou em 

bateladas. Se se e s c o l h e o m é t o d o em b a t e l a d a , d e v e - s e deci 

d ir se h a v e r á , ou n a o , r e c i r c u l a ç a o ; se a agitação s era , ou 

nao, n e c e s s á r i a ; se. h a v e r á , ou nao , adição de. a c i d o . Geral — 

mente, para altas taxas de d i s s o l u ç ã o (da o r d e m de 60 

. -1 - 2 . . ~ - T -

mg.min .cm ) , p e r m i t e - s e o p e r a ç ã o c o n t i n u a , ou em bate ia 
~ . -1 •• ? 

da; para taxas de d i s s o l u ç ã o b a i x a s (da ordem de 2 m g . m m .cm ~) , 

recomenda-se a o p e r a ç ã o em b a t e l a d a , com r e c i r c u l a ç a o . 

D e v e - s e p r e v e r , a i n d a , i n s t r u m e n t a ç ã o de. con 

trole, p a r a m e d i d a da taxa de a l i m e n t a ç ã o do d i s s o l v e n t e , t e m 

peratura e p r e s s ã o do d i s s o l v e d o r , t e m p e r a t u r a dos gases r_e 

manescentes e nível de r a d i a ç ã o a m b i e n t a l . Outras c o n d i ç õ e s 

operacionais devem ser d e t e r m i n a d a s , como b o m b e a m e n t o , forma, 

çao de e s p u m a , m e c a n i s m o s de entrada e s a í d a , e q u i p a m e n t o p_a 

ra a m o s t r a g e m , m a n u t e n ç ã o ou reparos e l i m p e z a do d i s s o l v e — -

dor . 

2.4.5.3 - D i s s o l u ç ã o e l e t r o l í t i c a 

4 

F r o m m e M c L a r e n (apud LONG ) d i z e m que a d is 

solução de e l e m e n t o s c o m b u s t í v e i s por e l e t r ó l i s e foi propo_s 

ta há m u i t o tempo e a p o s s i b i l i d a d e de se d i s s o l v e r aço i n o ­

xidável e le tro 1 i ti cament e foi d e m o n s t r a d a em l a b o r a t ó r i o . Pi_t 

4 - . 

zer (apud LONG ) diz que os p r o b l e m a s mais s e n o s p a r a 

sua u t i l i z a ç ã o i n d u s t r i a l não foram r e s o l v i d o s até o a p a r e c i 

mento de c o m b u s t í v e i s de reatores de p o t ê n c i a , m u i t o difíceis 

de serem d i s s o l v i d o s . Neste caso e n c o n t r a m - s e aço i n o x i d á v e l 

e ligas de z i r c ô n i o , que nao podem ser d i s s o l v i d o s por ácido 

nítrico s o m e n t e ; outros á c i d o s , tais como o s u l f ú r i c o , o cio 

http://criticalida.de
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0 n i ó b i o , ou t â n t a l o , ê o â n o d o . F o r m a - s e na 

sua superfície um filme de óxido nao p o r o s o , que impede a 

passagem de e l é t r o n s , o u a d e s c a r g a de a n i o n s . A c o r r e n t e po_ 

de, c o n t u d o , passar para outros m e t a i s , que estão em conta_c 

to com o ânodo e, como estes outros m e t a i s nao tem ação reti 

ficadora da c o r r e n t e , p a s s a m para a s o l u ç ã o . 

0 m a t e r i a l a ser d i s s o l v i d o fôrma um e l e t r o 

do diretamente ligado ao s u p r i m e n t o de e n e r g i a , n e c e s s i t a n d o 

rídrico e o f l u o r í d r i c o , devem ser u s a d o s s o z i n h o s , o u em mis_ 

tura com ãcido n í t r i c o . I n f e l i z m e n t e , as s o l u ç õ e s r e s u l t a n — 

tes não sao p a s s í v e i s â e x t r a ç ã o por solvente no p r o c e s s o P_u 

rex, ou a p r o c e s s o de s e p a r a ç ã o s i m i l a r ( 1 8 ) . 

Ha também um i n c e n t i v o c o n s i d e r á v e l em se 

desenvolver a d i s s o l u ç ã o de c o m b u s t í v e i s m e t á l i c o s , tais co 

mo urânio-235 e p l u t ô n i o - 2 3 9 , para se o b t e r e m altos f l u x o s 

destes m a t e r i a i s na usina de r e p r o c e s s a m e n t o , sem r e c o r r e r a 

reagentes a l t a m e n t e c o r r o s i v o s . Para c o n t o r n a r estes proble_ 

mas, i n v e s t i g a - s e a a p l i c a ç ã o »de m é t o d o s e l e t r o l l ticos â di_s 

soluçao . 

Certos m e t a i s em contacto com certas soluções 

tem a p r o p r i e d a d e de d e i x a r passar corrente em uma d i r e ç ã o 

somente: esta é a c h a m a d a ação r e t i f i c a d o r a da c o r r e n t e ( 4 ) . 
4 

Pitzer (apud LONG ) diz que se faz uso destes m e t a i s p a r a com 

pletaro c o n t a c t o e l é t r i c o com o m e t a l d i s s o l v i d o sob a super 

fície da s o l u ç ã o . 

4 

Clark (apud LONG ) cita que na s o l u ç ã o de 

ácido n í t r i c o , os m e t a i s de i m p o r t â n c i a sao o t â n t a l o e o ni 

Óbio, sendo o ú l t i m o m a i s g e r a l m e n t e u s a d o , pelo seu b a i x o 

cus to . 
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-se então, um p r o c e s s o em b a t e l a d a . A d i f i c u l d a d e , e n t r e t a n ­

to, ê se se n e c e s s i t a r de uma d i s s o l u ç ã o c o n t í n u a , p a r t i c u — 

larmente se o combustível i r r a d i a d o tiver de ser p r o c e s s a d o 

em presença de p r o d u t o s de fissão a l t a m e n t e r a d i o a t i v o s , por 

que um contacto e l é t r i c o a d e q u a d o deve ser m a n t i d o entre o 

combustível a ser d i s s o l v i d o e o a n o d o ( 1 8 ) . 

Para contornar esta d i f i c u l d a d e u s a - s e uma 

cesta anõdica p e r f u r a d a de n i ó b i o (ou t â n t a l o ) . 0 c o m b u s ú 

vel a ser d i s s o l v i d o é colocado n e s t a cesta, que é e l e t r i c a -

mente ligada ao e l e t r o d o p o s i f i v o : o c o m b u s t í v e l é t o r n a d o 

anódico pelo contacto com a cesta. Esta tem 5 0 % de é r e a l_i 

vre, para c i r c u l a ç ã o do e l e t r ó l i t o e p a s s a g e m da c o r r e n t e ( 4 ) . 

0 cátodo, que também é de n i ó b i o , c i r c u n d a a cesta com e s p a ­

çamento de poucos c e n t í m e t r o s ( 5 , por e x e m p l o , que m i n i m i z a a s 

correntes de fuga entre os e l e t r o d o s e o v a s o ) . 

18 

Owen (apud HALL ) afirma que g r a n d e s unida, 

des empregando cestas anódicas e tendo c o r r e n t e de até 5000A 

foram construídas e o p e r a d a s em S a v a n n a h R i v e r . 

Outro e q u i p a m e n t o que pode ser u s a d o , p a r a 

resolução do p r o b l e m a de e s t a b i l i z a ç ã o do c o n t a c t o e l é t r i c o 

para operação c o n t í n u a , é um d i s s o l v e d o r tubular com m u l t i — 

-células, onde o m a t e r i a l a ser d i s s o l v i d o está c o n t i d o num 

vaso nao c o n d u t o r , com o ânodo e o cátodo nas duas e x t r e m i d a ­

des. Se o ânodo for de t â n t a l o , r e q u e r - s e seu c o n t a c t o dire_ 

to com o m a t e r i a l a ser d i s s o l v i d o , mas se for de um m e t a l 

inerte, como a p l a t i n a , nao se n e c e s s i t a c o n t a c t o d i r e t o . 

De m o d o g e r a l , a q u a n t i d a d e de gãs que e v.£ 

lui é menor para a d i s s o l u ç ã o e l e t r o l í t i c a do que para a 

maioria dos m é t o d o s q u í m i c o s , e v i t a n d o - s e também, a p r o d u ç ã o 

do h i d r o g ê n i o . Os m e t a i s i r r a d i a d o s se d i s s o l v e m na m e s m a ta 



xa que os nao i r r a d i a d o s , enquanto que nas d i s s o l u ç õ e s quimi 

cas , a taxa de d i s s o l u ç ã o e d i f e r e n t e , maior ou. m e n o r entre 

irradiados e nao i r r a d i a d o s , d e p e n d e n d o do m e t a l » A s opiniões 

diferem quanto a c o m p a r a b i l i d a d e destas taxas de r e a ç ã o , mas 

uma d i f e r e n ç a de aproximadamente. 1 0 % em tempo pode ser pred_i 

ta, para um m e s m o r e n d i m e n t o (13) . 

D u r a n t e a. d i s s o l u ç ã o de m e t a i s em m e i o aquo 

so, e n v o l v e m - s e duas r e a ç õ e s : o x i d a ç ã o do m e t a l , que então 

passa p a r a a solução na forma iônica e a redução das peças 

reagentes. Ambas as r e a ç õ e s , que têm lugar na i n t e r f a c e me 

tal-soluçao, o c o r r e m em taxas i g u a i s . Esta taxa de r e a ç ã o ê 

controlada pelo p o t e n c i a l da i n t e r f a c e , assim como pela com­

posição da solução e p e l a t e m p e r a t u r a . A v a r i a ç ã o do p r i m e i ­

ro controla a d i s s o l u ç ã o " q u í m i c a " , m a s a taxa. pode também 

ser m u d a d a , a p l i c a n d o - s e uma fonte e x t e r n a de energia elétri_ 

ca, que a l t e r a r a o p o t e n c i a l na i n t e r f a c e me t a l - s o l u ç a o . Des 

ta f o r m a , a taxa de d i s s o l u ç ã o pode ser c o n t r o l a d a pelo s u ­

primento de energia e l é t r i c a . 

Nas soluções de acido n í t r i c o , a. r e l a ç ã o po 

tencial-corrente foi e n c o n t r a d a como sendo f o r t e m e n t e d e p e n ­

dente da c o m p o s i ç ã o da solução e da t e m p e r a t u r a , m o s t r a n d o re_ 

gioes de. p a s s i v a ç a o e, algumas v e z e s , d e n s i d a d e limite de 

corrente. A c i m a de 6 0 ° C , existe p a s s i v a ç a o ; c o r r e n t e s - l i m i — 

tes e evolução de gas sao evitadas a d e n s i d a d e s de c o r r e n t e 

2 ~ -
entre 0,1 e 2,0 A / c m , em s o l u ç o e s - p r o d u t o de 1 a 10M em ac_i 

do n í t r i c o . 

D e v e m - s e e s t a b e 1 e c e r , a i n d a , m e l h o r e s s o l u ­

ções para p r o b l e m a s t í p i c o s , antes que a d i s s o l u ç ã o el'etrolí_ 

tica seja um p r o c e s s o f i r m e m e n t e e s t a b e l e c i d o : por e x e m p l o s , 

manter um bom contacto elétrico entre a cesta a n o d i c a e o 

c o m b u s t í v e l , remover o calor gerado e atingir uma corrente 



. 70 . 

alta o s u f i c i e n t e , paia taxas de d i s s o l u ç ã o s a t i s f a t ó r i a s (4). 

0 contacto elétrico p o d e - s e reduzir pela p r e 

sença de p a r t í c u l a s isoladas da lama entre o c o m b u s t í v e l e a 

cesta, e s p e c i a l m e n t e d u r a n t e a d i s s o l u ç ã o do z i r c 5 n i o . F i I m e s 

nao condutores podem também aumentar através da d e s c a r g a do 

reator, contendo m a t e r i a i s c a r b ó n i c o s , silícicos e o u t r o s . 

P o d e - s e m e l h o r a r o contacto antre a cesta ano 

dica e o c o m b u s t í v e l , a u m e n t a n d o - s e a área de c o n t a c t o e a 

pressão entre os d o i s . P a r a a p r i m e i r a h i p ó t e s e , ê i m p o r t a n ­

te, a g eometria r e l a t i v a e p a r a a s e g u n d a , u m a forte p a n c a d a 

sobre a c e s t a , através de um b a t e d o r m e c â n i c o , em i n t e r v a l o s 

de 1 m i n u t o , ajuda g r a n d e m e n t e ; também,, um peso no topo da 

carga m a n t é m a p r e s s ã o sobre as peças do c o m b u s t í v e l : este 

peso pode ser preso por m o l a s , p a r a o contacto elétrico cem 

a cesta, p r o p o r c i o n a n d o um fluxo de. corrente p a r a o topo da 

carga de c o m b u s t í v e l ; ainda a recir culaçao da solução do di_s 

solvedor através da cesta ajuda a c l a r i f i c a r a lama. e, e n t ã o , 

melhorar o c o n t a c t o . 

0 calor pode ser gerado por tres r a z o e s , n u m a 

dissolução e l e t r o l i t a : calor de reação q u í m i c a , d i s s i p a ç ã o 

elétrica da r e s i s t e n c i a da solução e e n e r g i a de p o l a r i z a ç ã o 

elétrica nos e l e t r o d o s . A g e r a ç ã o de calor ocorre s o m e n t e 

dentro do v o l u m e e n c e r r a d o pelo cátodo e, d e s t a f o r m a , a r_e 

moção de calor envolve t r a n s f e r ê n c i a de calor de zona ativa 

para as s e r p e n t i n a s de r e s f r i a m e n t o e p a r e d e s do v a s o . A ci_r 

culação da solução através da cesta, a n õ d i c a , já m e n c i o n a d a 

como ajuda na remoção da lama, auxilia também na t r a n s f e r e n ­

cia de calor n e c e s s á r i a . 

As técnicas para a u raen to da corrente sao a 

maior submersão do c o m b u s t í v e l , a m i n i m i z a ç ã o do e s p a ç a m e n t o 
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entre os eletrodos (diminuição da r e s i s t ê n c i a da c é l u l a ) e a 

adequação da t r a n s f e r ê n c i a de calor (já d e s c r i t a ) . A c o r r e n ­

te pode t aia bera ser a u m e n t a d a , aume n t and o- s e a. v o l t a g e m impres_ 

sa, mas por causa do arco v o l t a i c o entre a cesta e o c o m b u s ­

tível, a v o l t a g e m m á x i m a aceita e em torno de 25 V o l t s . 0 ar 

co voltaico e a corrosão do ânodo de n i ó b i o sao m u i t o m e n o s 

severos, se o d i s s o l v e d o r for operado abaixo de 15 V o l t s . 

A v a n t a g e m importante, da d i s s o l u ç ã o e l e t r o l í 

t i c a ê a p o s s i b i l i d a d e de se aderir a q u í m i c a dos nitra to s , 

para a qual os p r o c e d i m e n t o s em e x t r a ç ã o por s o l v e n t e s estão 

bem e s t a b e l e c i d o s . P o d e - s e conseguir soluções dos d i s s o l v e d o 

res que requeiram a j u s t a m e n t o de a l i m e n t a ç ã o para e x t r a ç ã o 

por s o l v e n t e s . P a r a os sistemas n i t r a t o s , que sao t r a t a m e n ­

tos u n i v e r s a i s , os e q u i p a m e n t o s e cs p r ó p r i o s p r o b l e m a s quí 

micos sao mais simples do que para p r o c e s s o s i n d i v i d u a i s , co 

mo Sulfex, Z i r f l e x , e t c . A d i s p o s i ç ã o de r e s í d u o s e também 

muito mais fácil p a r a s i s temas n i t r a t o s , do que para a q u e l e s 

envolvendo s u l f a t o s , ou h a l o g e n i o s , por e x e m p l o . 

2.4.5.4 - D i s s o l u ç ã o integral 

Como citado em 2 . 4 . 5 . 1 , a d i s s o l u ç ã o , c o n s i ­

derada como urna. fase do reproc es s a m e n t o , admite v a r i a s opções, 

cuja e s c o l h a vai d e p e n d e r das c o m p o s i ç õ e s do c o m b u s t í v e l e 

d a c a p a . 

Quando nao é p o s s í v e l separar o c o m b u s t í v e l 

de sua c a p a , seja por p r o c e s s o s m e c â n i c o s , ou q u í m i c o s ; ou 

ainda, quando não se pode lixiviar o c o m b u s t í v e l , uma v e z coi­

tado em p e q u e n o s p e d a ç o s , adere-se â d i s s o l u ç ã o i n t e g r a l . Es 

ta e s c o l h a , além das v a r i á v e i s já c i t a d a s , e e n v o l v i d a tam­

bém pelo p r i s m a e c o n ó m i c o , o que d i f i c u l t a c o n s i d e r a v e l m e n t e , 

Descrevem-se neste t r a b a l h o , v i s a n d o s i m p l i f i c a r . s o m e n t e 2 
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processos: o da d i s s o l u ç ã o de ligas de u r a n i o - a l u m i n i o , enea, 

padas de a l u m í n i o e o D a r e x . 

Para o p r i m e i r o , p r o c e d e - s e â r e t i r a d a do 

aluminio da capa, com solução caustica d i l u i d a ( a p r o x i m a d a ­

mente 10% em peso de NaOH - ver ítem 2 . 4 . 4 . 2 ) , que não ataca 

a liga a l u m i n i o - u r â n i o do c o m b u s t í v e l . 0 uranio se d i s s o l v e 

muito l e n t a m e n t e em c o n c e n t r a ç õ e s abaixo de 3 0 % de N a O H , mas 

a 50% de NaOH, as perdas de uranio p a r a a solução de d e s e n c a 

pamento t o r n a r - s e - í a m a p r e c i ã v e i s (4) . E n t ã o , após e s t a o p e ­

ração, a u m e n t a - s e a c o n c e n t r a ç ã o da solução de h i d r ó x i d o de 

sódio e p r o c e d e - s e a d i s s o l u ç ã o da liga u r a n i o - a l u m i n i o . 

As reações q u í m i c a s para a d i s s o l u ç ã o d e s t a 

liga sao idénticas ãs da remoção da capa de a l u m i n i o . A frji 

cae molar do uranio e p r a t i c a m e n t e sempre b a i x a o s u f i c i e n t e , 

para ser d e s p r e z a d a na es tequióme tri a. Num m e i o c á u s t i c o , ou 

caustico c o n t e n d o n i t r a t o , o al u m í n i o se d i s s o l v e r a p i d a m e n 

te e o urânio c o m p o n e n t e da liga ê c o n v e r t i d o para v á r i a s 

formas de óxido, p r i n c i p a l m e n t e p a r a a v a l e n c i a IV. V i s t o que 

os óxidos de urânio sao i n s o l ú v e i s , sua s e p a r a ç ã o por centri 

fugaçao efetua uma r e d u ç ã o s u b s t a n c i a l na q u a n t i d a d e de me 

tal a ser p r o c e s s a d o e também r e d u z o volume de r e s í d u o rji 

dioativo lIquido(4). 

O segundo p r o c e s s o é b a s t a n t e c o n h e c i d o , ap li_ 

cavei a d i s s o l u ç ã o i n t e g r a l de c o m b u s t í v e i s de u r â n i o ou dijS 

xido de u r a n i o , e n c a p a d o s de aço i n o x i d á v e l , em m i s t u r a de 

soluções diluídas de ácidos n í t r i c o e. c l o r í d r i c o . K i t t s ( a p u d 

LONG1*) diz que o d i s s o l v e n t e a d e q u a d o é H N 0 3 5M e HC1 2M. 

Concentrações mais b a i x a s de ácido c l o r í d r i c o p o d e m 

dar origem a p a s s i v a ç a o e as mais altas causam e v o l u ç ã o 

de h i d r o g ê n i o . Shefcik (apud LONG 1*) diz que a c o n c e n t r a -

cao em cloreto deve ser m a i o r que a q u a n t i d a d e c o m p l e ­

xada pelo ferro d i s s o l v i d o . A reação consome 4 m o l e s de ãci_ 



. 73 . 

do nítrico e 0,15 mol de acido c l o r í d r i c o por mol de aço ino 

xidãvel d i s s o l v i d o . 0 gás r e s i d u a l contem h i d r o g é n i o , n i t r o 

gênio, óxido n i t r o s o , oxido n í t r i c o , d i ó x i d o de n i t r o g e n i o , 

cloreto de n i t r o s i l a e cloro. A taxa inicial de d i s s o l u ç ã o e 

. -1 -2 

eni torno de 50 m g . m í n . cm : esta taxa d e c r e s c e ao curso da 

d i s s o l u ç ã o , ã razão que o ion cloreto vai sendo r e m o v i d o da 

solução,pela reação com o ácido n í t r i c o , f o r m a n d o c l o r e t o 

de n i t r o s i l a e, p o s s i v e l m e n t e , cloro l i v r e . 0 p r o j e t o do a b ~ 

sorveclor p a r a gases r e s i d u a i s pode m i n i m i z a r esta p e r d a . 

0 p r o d u t o da d i s s o l u ç ã o D a r e x requer dois 

ajustamentos p a r a tornar-se c o n v e n i e n t e a e x t r a ç ã o por s o l — • 

vente tipo P u r e x : o Ion cloreto deve ser quase t o t a l m e n t e re 

m o v i d o , para p r e v e n i r corrosão no e q u i p a m e n t o de aço inoxid_á 

vel usado na e x t r a ç ã o por s o l v e n t e e. a c o n c e n t r a ç ã o do ion 

nitrato deve ser r e d u z i d a â c o n c e n t r a ç ã o a p r o p r i a d a , em tor 

no de 3M. Shefcik (apud L O N G ^ ) diz que o p r i m e i r o a j u s t a m e n ­

to se faz por e v a p o r a ç ã o , ou oxidação^, ou a m b o s : o s e g u n d o , 

por e v a p o r a ç ã o , ou adição de f o r m a l d e í d o . 

Gens (apud L 0 N G f ) lembra, que o pr oc e s so Darex 

nao pode ser usado p a r a c o m b u s t í v e i s com. e l e m e n t o de ligação 

de s ó d i o , ou s ó d i o - p o t ã s s i o , pela r e a ç ã o e x p l o s i v a no gás r_e 

sidual, entre o h i d r o gênio e os óxidos de. n i t r o g ê n i o , cio r_e 

t o d e n i t r o s i l a e c l o r o . 

2.4.5.5. - D i s s o l u ç ã o de c o m b u s t í v e l d e s e n c a p a d o 

A d i s s o l u ç ã o do c o m b u s t í v e l é p o s s í v e l , se 

o r e v e s t i m e n t o pode ser r e m o v i d o q u í m i c a ou rae cani camen t e , em 

fase anterior ou se o c o m b u s t í v e l for cortado em p e d a ç o s . 

Para a atual geração de reatores de potencia, 

baseados p r i n c i p a l m e n t e em uranio ou seus c o m p o s t o s , a d i s ­

solução fica f a c i l i t a d a , uma vez que este conteúdo e solúvel 
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era acido n í t r i c o . 0 mais importante., e n t ã o , passa a ser o 

controle da r e a ç ã o e o tratamento dos gases r emanes cent.es (20) 

So o d e s e n c a p a m e n t o t i p i c a m e n t e m e c ã n i co per 

mite um p r o c e s s o de d i s s o l u ç ã o c o n t i n u o , e n q u a n t o que com o 

método de c o r t e - 1 i x i v i a ç a o e no d e s e n c a p a m e n t o q u í m i c o , re 

quer-se o p r o c e s s o em b a t e l a d a . Coroo o p r o c e s s o de e x t r a ç ã o , 

para separação de u r â n i o e p l u t ó n i o dos p r o d u t o s de f i s s ã o , é 

uma o p e r a ç ã o c o n t í n u a , a taxa de d i s s o l u ç ã o do u r â n i o ( o u seu 

composto) deve ser a d a p t a d a , de forma a dar u m a a l i m e n t a ç ã o 

contínua ãs u n i d a d e s de e x t r a ç ã o . 

D e p e n d e n d o das condições iniciais do p r o c e s ­

so de d i s s o l u ç ã o , a taxa de r e a ç ã o pode ser b a s t a n t e a l t a , 

o que r e s u l t a numa grande c a p a c i d a d e de t r a t a m e n t o d i á r i o de 

toda a u s i n a . 

Q u a n d o se trata de urânio m e t á l i c o , este e 

dissolvido em ácido n í t r i c o f e r v e n t e , numa c o n c e n t r a ç ã o g e — 

ralmente em torno de 11M. A r e a ç ã o pode ser e s c r i t a ssim: 

U + 5,5 HNO > U 0 2 ( N 0 ) 2 + 2,25 N 0 2 + 1 , 25 NO + 2,75 H^O 

(2.14) 

(esta equação á v á l i d a q u a n d o o u r â n i o m e t á l i c o é d i s s o l v i d o 

com ácido n í t r i c o , em c o n c e n t r a ç õ e s acima de 8M e o v a ­

por d'água e os óxidos de n i t r o g é n i o chegam ao c o n d e n s a d o r e 

deste r e t o r n a m ao disso 1 v e d o r ) . O x i g é n i o , ou a r , ê a d i c i o n a ­

do, p a r a oxidar os gases r e m a n e s c e n t e s , que p e r m a n e c e m incon 

d en s a d o s . 

No caso onde todos os v a p o r e s o x i d a d o s sao 

absorvidos e c o n t i n u a m e n t e r e c i c l a d o s p a r a o d i s s o l v e d o r , c_o 

mo o ácido n í t r i c o , a equação de d i s s o l u ç ã o se simplifica para: 

http://cent.es
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U + 2HN0 3 + 1 , 5 0 2 >• U 0 2 ( N 0 3 ) 2 + 

(2.15) 

O calor de f o r m a ç ã o do n i t r a t o de u r a n i l a va 

ria de 815 kcal/kg para o U 0 2 ( N 0 3 ) 2 , ate" 1 500 k c a l / k g p a r a 

o U 0 2 ( N O 3 ) 2 . 6 H 2 0 , a 18°C. 

A taxa de d i s s o l u ç ã o do u r â n i o em ácido njC 

tricô cresce com o aumento das c o n c e n t r a ç õ e s do ácido nítri^ 

co e do metal na s o l u ç ã o . P a r a H N 0 3 11M, no po n t o de ebulição 

e concentração nula de n i t r a t o de u r a n i l a , a v e l o c i d a d e de 
~ - 2 - 1 

reação e em torno de 1 g. cm .h (20). 

A u m e n t a - s e a corrosão do u r â n i o m e t á l i c o , au 

mentando-se a área s u p e r f i c i a l total e x p o s t a . 0 uso de um e_i 

xo metálico no d i s s o l v e d o r u t i l i z a este efeito e m a n t é m a_l 

tas taxas de d i s s o l u ç ã o . D u r a n t e a d i s s o l u ç ã o do u r a n i o m e t a 

lico, quase todo o u r â n i o na solução está p r e s e n t e em seu e_s 

tado de v a l e n c i a VI. Q u a n d o a s o l u ç ã o e s e p a r a d a do m e t a l , a 

pequena q u a n t i d a d e de u r â n i o IV p r e s e n t e , o x i d a - s e a u r â n i o 

VI. A maior parte do plutonio p r e s e n t e está no estado III. 

Quando a solução e s e p a r a d a do m e t a l , esta v a l e n c i a p a s s a a 

ser IV. A c a b a - s e a d i s s o l u ç ã o , e n q u a n t o ainda uma q u a n t i d a d e 

suficiente de ácido livre está p r e s e n t e , para p r e v e n i r a for 

mação de po l í m e r o s de p l u t o n i o i n s o l ú v e i s . 

T e m - s e m o s t r a d o que as ligas de u r â n i o - m o 1 i_b 

dênio sao mais r e s i s t e n t e s a i r r a d i a ç ã o do que o u r a n i o met_á 

lico puro e ligas com d i f e r e n t e s teores de m o l i b d ê n i o tem s_i 

do usadas em reatores r e s f r i a d o s a g á s . A taxa de d i s s o l u ç ã o 

destas ligas em ácido n í t r i c o a u m e n t a com a c o n c e n t r a ç ã o ãc_i 

da e com a te m p e r a t u r a , como no caso do u r â n i o m e t á l i c o , mas 

a taxa de reação a u m e n t a p o s t e r i o r m e n t e , d e p e n d e n d o da quan 

tidade de m o l i b d ê n i o c o n t i d a na liga- A b a i x a s o l u b i l i d a d e 
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dependendo da c o n c e n t r a ç ã o do r e a g e n t e : v a r i a entre 1 e 2 mo_ 

les de ácido n í t r i c o por m o l de d i ó x i d o de u r â n i o . P a r a ãc_i 

do nítrico com c o n c e n t r a ç ã o incial 4M, r e q u e r - s e 1 mol por 

mol de dióxido de u r â n i o . No caso em que todos os gases rema 

nescentes são o x i d a d o s , a b s o r v i d o s e c o n t i n u a m e n t e r e c i c l a -

dos para o d i s s o l v e d o r como ácido n í t r i c o , as e q u a ç õ e s a c i m a 

ie simplificam para : 

U 0 2 + 2 H N 0 3 + 0 , 5 0 2 — * U 0 2 ( N 0 3 ) 2 + R^O (2.19) 

0 calor de re aç ão é 92 k c a l / k g UO,,. A v e l o c i d a 

de de d i s s o l u ç ã o do d i ó x i d o de u r a n i o em ácido n í t r i c o aumen 

ta com o acréscimo da c o n c e n t r a ç ã o de óxido n í t r i c o ; d e p e n ­

de também da t e m p e r a t u r a e, em grande e x t e n s ã o , da i r r a d i a -

ção do m a t e r i a l no r e a t o r . 

0 uranio na s o l u ç ã o de d i s s o l u ç ã o está p r e s e n ­

te como íons de u r a n i l a h i d r a t a d o s com o u r â n i o no e s t a d o VI; 

o plutónio está p r e s e n t e como uma m i s t u r a de Pu IV e Pu V I . 

De modo g e r a l , c o m b u s t í v e i s c o m p o s t o s , como a_ 

lém de u r â n i o - m o libdenio , também urâni o-s il í c i o , u r â n i o - a l u -

mínio, p lutônio-a lumíni o , ou d i ó x i d o de ur an i o-d i óxi do de plu 

tonio, ou sao solúveis em ácido n í t r i c o , ou o u r a n i o pode ser 

quantitativamente r e c u p e r a d o por li xiviação com a q u e l e ( 1 7 ) . 

Ligas s i n t e r i z a d a s de aço i n o x i d á v e l e d i ó x i d o de u r a n i o re 

querem ácido sulfúrico s e g u i d o de ácido n í t r i c o , ou uma m i s ­

tura de ácidos c lorídrico e n í t r i c o para d i s s o l u ç ã o , q u a n d o o 

aço inoxidável e a maior p e r cen tagem . Li gas de zirconio-uránio 

e provavelmente n i ó b i o - u r â n i o nao podem ser d i r e t a m e n t e d i s ­

solvidas em ácido n í t r i c o , o u m i s t u r a s de ácidos c l o r í d r i c o e 

nítri co , pe las reações e x p l o s i v a s do ácido com os compostos in 
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termetãlicos . A p r e s e n ç a de f l u o r e t o aa razão F/Zr - 4/1 pre 

vine as e x p l o s õ e s . Estas u l t i m a s conclusões se r e f e r e m a com 

bustíveis nao i r r a d i a d o s . 0 efeito das i r r a d i a ç õ e s a l t a s , da 

ordem de 10 00 0 M W d / t , nao está ainda p e r f e i t a m e n t e c e r t i ­

ficado , 

2.4.6 - S e p a r a ç ã o e r e c u p e r a ç ã o do m a t e r i a l de i n t e r e s s e 

0 r e p r o c e s s a m e n t o e fator i m p o r t a n t e na eco 

nomia global de uma centrai n u c l e a r . A s s i m s e n d o , há uma per 

da m á x i m a a d m i s s í v e l de e l e m e n t o s físsil e fértil e também 

estuda-se uma série de m é t o d o s a u x i l i a r e s em cada. f a s e , como 

na d i s s o l u ç ã o , o t r a t a m e n t o do gás r e s i d u a l e a r e c u p e r a ç ã o 

do ácido n í t r i c o e n v o l v i d o . Na s e p a r a ç ã o e r e c u p e r a ç ã o do ma 

terial, tem-se p r o p o s t o v á r i o s t r a t a m e n t o s da a l i m e n t a ç ã o em 

solução, para r e m o v e r , ou m u d a r o estado de o x i d a ç ã o de prcj 

dutos de f i s s ã o e s p e c í f i c o s , como o z i r c o n i o , o n i ó b i o e o 

rutenio, trazendo menor c o n t a m i n a ç ã o na e x t r a ç ã o por solven 

te. Em c o m p l e m e n t o , a a l i m e n t a ç ã o ê a j u s t a d a em r e l a ç ã o às 

concentrações ácida e s a l i n a e ã v a l ê n c i a do P u , se presente. 

Tratamentos a u x i l i a r e s i n c l u i r i a m o m a n u s e i o de alguma ativí. 

dade. r e m o v i d a n e s t e p o n t o . 

Para a. e x t r a ç ã o , d i s p o e - s e de v á r i o s métodos, 

cada um com suas l i m i t a ç õ e s e suas v a n t a g e n s . P r i m o r d i a l m e n ­

te, os m é t o d o s se d i v i d e m em vias ú m i d a e seca: o p r i m e i r o 

grupo e n g l o b a p r e c i p i t a ç ã o , troca ionica e e x t r a ç ã o por sol 

v e n t e ; o s e g u n d o , v o l a t i l i d a d e de cloretos e de f l u o r e t o s 

(destilação f r a c i o n a d a ) , pirornetalurgia e p i r o q u í m i c a (piro-

-oxidaçao e e l e t r o l i s e de sal f u n d i d o ) . Este ú l t i m o grupo se 

rã abordado no item 2.5(Métodos via s e c a ) . 

0 p r i m e i r o p r o c e s s o usado para s e p a r a ç ã o do 

u r â n i o , p l u t ó n i o e p r o d u t o s da fissão foi a p r e c i p i t a ç ã o . Um 
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processo cie s e p a r a ç ã o em larga escala tinha de ser d e s e n v o l v i 

do r a p i d a m e n t e e d í s p u n h a - s e de p e q u e n a q u a n t i d a d e de pluto 

nio. EscoIh eu-se a p r e c i p i t a ç ã o para o trabalho i n i c i a l , por 

que e, entre os p r o c e s s o s q u í m i c o s , o de mais faci1 estudo e 

os dados de laboratório sao p r o n t a m e n t e u t i l i z á v e i s em g r a n d e 

e s c a l a ( 6 ) . 

A troca ionica tem sido u s a d a p a r a e x e c u t a r 

separações difíceis em escala de. l a b o r a t ó r i o , tais como i s o — -

lar e concentrar elementos p e s a d o s e p r o d u t o s de fissão inujl 

v i d u a i s , do grupo das terras r a r a s . 

6 

Bruce (apud W E L L S ) diz que. este m é t o d o . tem 

sido a m p l a m e n t e e m p r e g a d o na c o n c e n t r a ç ã o de p l u t ó n i o , o u u r a 

nio, no fluxo final dos p r o c e s s o s , tais como a e x t r a ç ã o por 

solvente. A troca ionica p e r m i t e fatores de r e d u ç ã o de volume, 

maiores do que a e v a p o r a ç ã o e esta m e n o s sujeito a i n t r o d u ç ã o 

de i m p u r e z a s . tais como p r o d u t o s de c o r r o s ã o . Cathers e N a t e r 

(apud W E L L S ) dizem que sua u t i l i d a d e e. l i m i t a d a pelo fato de 

que os m a t e r i a i s de troca ionica m e s m o i n o r g â n i c o s p e r d e m suas 

propriedades f u n d a m e n t a i s , q u a n d o expostos a r a d i a ç ã o ionizan 

te. 

A e x t r a ç ã o por solvente ó mu ito v a l i o s a p e 1 a 

facilidade que o f e r e c e na o p e r a ç ã o m u l t i e s t a g i o , sem a u m e n t o 

do consumo de c a l o r , ou de r e a g e n t e s . Q u a n d o os m e t a i s sao 

muito s e m e l h a n t e s nas p r o p r i e d a d e s , de m a n e i r a que uma simples 

p r e c i p i t a ç ã o , ou c r i s t a l i z a ç ã o , nao de o grau d e s e j a d o de s e ­

paração, a e x t r a ç ã o por s o l v e n t e será p a r t i c u l a r m e n t e útil .Com 

parada com a troca i o n i c a , esta e p r e f e r í v e l quando h o u v e r p_e 

quenas q u a n t i d a d e s de m e t a i s , ou c o n c e n t r a ç õ e s baixas a. serem 

s e p a r a d a s , mas a e x t r a ç ã o por solvente será escolhida. q u a n d o 

hover m a i o r e s q u a n t i d a d e s ( 8 ) » 

Q u a n d o se colocam em c o n t a c t o uma solução aquo 



. 80 . 

sa, contendo certa c o n c e n t r a ç ã o de ura s a l , com uma solução or 

gani ca de um solvente imi s cível com a ãgua e se p r o v o c a uma 

mistura í n t i m a , o s o l u t o , após a s e p a r a ç ã o das fases se dis 

tribui entre e l a s , segundo uma p r o p o r ç ã o d e f i n i d a , que e fun 

ção das n a t u r e z a s do s o l v e n t e e do s o l u t o , das condições de 

acidez e t e m p e r a t u r a , da. presença, de. s u b s t a n c i a s que i n t e r f i ­

ram e da r e l a ç ã o de v o l u m e fase. organi ca/f ase a q u o s a ( 8 ) . 

A r e l a ç ã o entre as c o n c e n t r a ç õ e s de e q u i 1 i -

brio do soluto nas fases o r g â n i c a e a q u o s a e c h a m a d a c o e f i c i ­

ente de d i s t r i b u i ç ã o e e d e f i n i d o como: 

, ., . ~ C o n e . do soluto na fase orgânica 
Coef . d i s t r i b u i ç ã o = D » -----——~ ~ — — ~ <—-••— 

y C o n e . do soiuto na fase aquosa 

(2.20) 

onde as duas fases sao aquelas c o r r e s p o n d e n t e s ao e q u i l í b r i o . 

Chama-se estagio a uma o p e r a ç ã o de m i s t u r a s e g u i d a de uma s_e 

paraçao. A n o m e c 1 a t u r a u s a d a e m o s t r a d a na f i g u r a 2 . 3 ( 8 ) o n d e 

F e E sao v o l u m e s da a l i m e n t a ç ã o e do s o l v e n t e e x, y, z e o 

são c o n c e n t r a ç õ e s do c o m p o n e n t e e x t r a í v e l . 

0 b a l a n ç o de m a t e r i a l do c o m p o n e n t e e x t r a í v e l 

pode ser e x p r e s s o como: 

t 

Fz = Fx + Ey (2.21) 

D e 

P e l a d e f i n i ç ã o , o c o e f i c i e n t e de d i s t r i b u i ç ã o 

D = (2.22) 

De (2.21) e (2.2 2) 

y - 7 ^ Ê D
 ( 2 ' 2 3 ) 

1 T 

F 
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Estagio simples de extração por solvente 
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e a fração e x t r a í d a é 

ED 

quantidade de material extraído _ Ey _ F . . 
15 quantidade de mat. na alimentação Fz ED 

F 

A taxa de solvente na a l i m e n t a ç ã o , n e c e s s á r i a 

para uma dada fração e x t r a í d a é : 

D(l - p) 
(2.25) 

V ê - s e p e l a equação (2.24) que quanto m a i o r a 

relação E/F, m a i o r serã a fraç ão e x t r a í d a , m a s , (2 . 25) mo s t r a 

que uma q u a n t i d a d e i n f i n i t a de s o l v e n t e serã n e c e s s á r i a p a r a 

completa extração (p = 1) num contacto s i m p l e s . 

0 s o l v e n t e que sai de um c o n t a c t o simples ain 

da é capaz de extrair mais c o m p o n e n t e m e t á l i c o da a l i m e n t a ç ã o 

aquosa adi c i onal , por que a c o n c e n t r a ç ã o da a l i m e n t a ç ã o _z ê 

maior que a c o n c e n t r a ç ã o x na fase a q u o s a , com a qual o sol 

vente estaria em e q u i l í b r i o . É p o s s í v e l , p o r t a n t o , r e d u z i r a 

quantidade de s o l v e n t e n e c e s s á r i a para uma dada fração e x t r a í 

vel pelo uso de contacto m ú l t i p l o entre o s o l v e n t e e a fase 

aquosa em c o n t r a c o r r ente. Quando o numero de. e s t á g i o s a u m e n t a 

indefinidamente, a c o n c e n t r a ç ã o e x t r a e n t e o r g â n i c a se aprox_i 

madade equilíbrio com a a l i m e n t a ç ã o a q u o s a , tal que no lirni 

te: 

E n t ã o : 

o u , 

Dz (2.26) 

I Z = ED (2 27) 

Fz F u.^/; 

E - P (2.28) 
F . D 
min 
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Com um grande numero de e s t á g i o s , torna-se 

possível a p r o x i m a r a e x t r a ç ã o c o m p l e t a com uma quantidade fi 

nita de s o l v e n t e . Com um n ú m e r o limite de e s t á g i o s , a quanti_ 

dade de solvente para uma dada fração e x t r a í d a , p e r m a n e c e en 

tre as equações (2.25) e ( 2 . 2 8 ) . 

Como o s o l v e n t e é g e r a l m e n t e c a r o , e d e s e j á ­

vel l a v a - l o , para retirar os c o m p o n e n t e s e x t r a í d o s e r e c i ­

cla-lo para. r e - u s o . 0 conjunto de estágios de e x t r a ç ã o por 

solvente, para extrair o composto de a l i m e n t a ç ã o c h a m a - — s e 

seção de e x t r a ç ã o e o conjunto de estágios usado para lavar 

este componente e colocá-lo na fase a q u o s a , chama-se seção 

de e s g o t a m e n t o . Na p r á t i c a , c o n s t r ó i - s e u m a "bateria de mis tu 

radores e s e p a r a d o r e s , como na figura 2 . 4 ( 8 ) , onde as fases 

sao m i s t u r a d a s e separadas a l t e r n a d a m e n t e , ou com. colunas em 

contr a c o r r e n t e , nas quais as duas fases estão eia c o n t a c t o 

contínuo e há troca c o n s t a n t e de m a t e r i a l . 

Quando m a i s de um c o m p o n e n t e da a l i m e n t a ç ã o 

é e x t r a í v e l , uma seção de extração e uma seção de e s g o t a m e n 

to s o m e n t e , não são s u f i c i e n t e s para p r o d u z i r q u a l q u e r compo 

nente na forma p u r a , v i s t o que a fase o r g â n i c a que d e i x a a 

scçao de e x t r a ç ã o , levará ambos os c o m p o n e n t e s c o n s i g o . P a r a 

separar o componente mais e x t r a í v e l na forma p u r a , e n e c e s s á 

rio adicionar uma seção de l a v a g e m , que tem por função tra 

zer n o v a m e n t e p a r a a fase aquosa todos os c o m p o n e n t e s que dei 

xam a seção de e x t r a ç ã o , na fase o r g â n i c a , exceto o m a i s ex_ 

traível. 

Uma o p e r a ç ã o deste t i p o , na qual dois ou mais 

componentes e x t r a í v e i s sao separados pela d i s t r i b u i ç ã o entre 

dois solventes em c o n t r a c o r r e n t e , e chamada " e x t r a ç ã o frácio 

nada" . 
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(aquosa) 

Resíduo 
(aquoso) 

Extrato 
(orgânico) 
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I 

Solvente 
(orgânico) 

Figura 2 . 4 

Multissta'gio de extração por solvente ern contracorrente 
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A s e p a r a ç ã o de dois c o m p o n e n t e s por e x t r a ç ã o 

fracionada ê p o s s í v e l , q u a n d o o c o e f i c i e n t e de d i s t r i b u i ç ã o 

de um componente d i f e r e de , de outro c o m p o n e n t e . A s con 

centraçoes do c o m p o n e n t e i, na fase o r g â n i c a e na fase 

aquosa x., que saem do e s t a g i o , sao r e l a c i o n a d o s por: 

y. = D . x . ( 2 . 2 9 ) 
• i i x . 

e para o componente j da m e s m a f o r m a : 

y . = D . x. (2.30) 
J J J 

A razão da c o n c e n t r a ç ã o na fase o r g â n i c a e 

relacionada com a razão na fase aquosa por : 

y. D . x. 

— = ^~ ( 2 . 3 1 ) 
y . - D . x . 
J 3 3 

A s e p a r a ç ã o é p o s s í v e l quando D ^ / D ^ / l . A re 

lação dos c o e f i c i e n t e s de d i s t r i b u i ç ã o é uma m e d i d a da f a c i ­

lidade, ou d i f i c u l d a d e , de uma s e p a r a ç ã o por e x t r a ç ã o por 

solvente e ê c o n h e c i d a como fator de s e p a r a ç ã o ct : 

y . / x . D. 
a - yjr: = DT ( 2 - 3 2 ) 

3 3 3 

0 controle do c o e f i c i e n t e de d i s t r i b u i ç ã o e 

um dos fatores mais i m p o r t a n t e s para a o b t e n ç ã o de uma b o a 

separação com e x t r a ç ã o por s o l v e n t e . 

Numa e x t r a ç ã o simples (sem f r a c i o n a m e n t o ) , d e 

seja-se um alto valor para o c o e f i c i e n t e de d i s t r ibu i ç ao , p or 

que o volume do solvente r e q u e r i d o serã e n t ã o , p e q u e n o . Num 

esgotamento simples (sem f r a c i o n a m e n t o ) , d e s e j a - s e um peque_ 

no valor para o c o e f i c i e n t e de d i s t r i b u i ç ã o , p o r q u e o v o l u m e 



Alimentação Extrato 
(aquosa) (orgânico) 

¡t *1 
I 

Solvente 
e s c o t a d o 

Solução p/esgotamento ( o r ¿ a n i c o ) 
( a q u o s a ) i 

Figura 2.5 

Extração Simples 

( extração por solvente com reciclagem ) 

Solução de 
lavagem 
(aquosa ) 

Extrato 
I lavado 
I (orgânico) 

Extrato 
i ( orgânico ] 

j3oluj?ão_çara 
esgotamento-

( aquoso ) 

Solvente 
esgotado 
(orgânico) 

Seção 

de 

Esgotamento 

Produto 
( aquoso) 

t 
I 

I Fase 
Inorgânica ^ 

Figura 2. 6 

Extração fracionada 
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da solução de e s g o t a m e n t o ser a pequeno e a c o n c e n t r a ç ã o do 

produto s era alta. Na e x t r a ç ã o f r a c i o n a d a , quando se faz a 

separação de dois c o m p o n e n t e s e x t r a i v e i s , a relação de seus 

coeficientes de d i s t r i b u i ç ã o d i f e r i r á da u n i d a d e o mais p o s ­

sível. Além d i s s o , a r e l a ç ã o ótima do fluxo da fase a q u o s a 

para o da fase o r g â n i c a , que ê dada. a p r o x i m a d a m e n t e por 

/ c ) r 

í l . . • V 2 ( 2 - 3 3 ) 

\ / otimo 

nao d e v e - s e desviar m u i t o da u n i d a d e , já que a m a i o r p a r t e 

dos c o n t a c t o r e s p a r a e x t r a ç ã o f r a c i o n a d a , o p e r a m m e l h o r nes 

tas c o n d i ç õ e s ( 8 ) . 

S a b e n d o - s e e n t ã o , que o c o n t r o l e do c o e f i c i ­

ente de d i s t r i b u i ç ã o é f u n d a m e n t a l p a r a q u a l q u e r s e p a r a ç ã o , 

deve-se citar que os p r i n c i p a i s fatores que afetam seu v a l o r 

sao espécie do e l e m e n t o a ser e x t r a í d o , p o t e n c i a l de oxi — r e ­

dução da fase a q u o s a , n a t u r e z a do s o l v e n t e , c o n c e n t r a ç õ e s dos 

agentes c o m p l e x a n t e e s a l i n o , p r e s e n ç a de outros e l e m e n t o s 

extraiveis e a c o n c e n t r a ç ã o do íon h i d r o g ê n i o na fase a q u o s a 

A teoria da e x t r a ç ã o f r a c i o n a d a se desenvoj. 

ve com a c o n s i d e r a ç ã o de que h a j a e q u i l í b r i o entre as fases 

orgânica e a q u o s a , que saem de cada. e s t á g i o . D a í , f a z - s e ba 

lanço de m a t e r i a l e e s t a b e l e c e m - s e r e l a ç õ e s de e q u i l í b r i o . 0 

numero de estágios n e c e s s á r i o é d e t e r m i n a d o a partir da r_e 

laçao-limite de. f l u x o s . 

Aqui nao se a p r o f u n d a m a i s em teoria de ex­

tração por s o l v e n t e , d e v i d o ã c o n s i d e r a ç ã o m a i s d e m o r a d a 

que t e r - s e - í a de f a z e r , sé ficando c o m p l e t a , se se c o m e ç a s s e 

desde d i a g r a m a s de e q u i l í b r i o e de o p e r a ç ã o . Este assunto foi 
22 

abordado com d e t a l h e s por SOARES em trabalho r e c e n t e . 
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2.4.7 T r a t a m e n 1: o d e r e j {> i t o s 

im c 1 e a r , c ora o q u a lque r outr 

industria ligada ã p r o d u ç ã o de e 

er outra i n d ú s t r i a , tem o p r o b l e m a 

e n e r g i a 

de 

dispor seus r e j e i t o s . Q u a l q u e r r e j e i t o , d e m o d o g e r a l , ê toxi 

b a c t e r i o l ó g i c o , mas um r e j e i t o r a d i o a t i v o nao pode ser trata 

do, para d i m i n u i r sua t o x i d e z , antes de ser a r m a z e n a d o , p a r a 

que sua a t i v i d a d e d e c a i a ate um nível a c e i t á v e l . A l g u m a s ve 

zes, ' p o d e - s e d e s c a r r e g a r um r e j e i t o de n í v e l i n t e r m e d i á r i o , 

numa área p r o t e g i d a , es t a b e l e c e n d o - s e o tempo n e c e s s á r i o pa 

ra o d e c a i m e n t o e aqueles em c o n c e n t r a ç ã o b a i x a podem ser 

dispersos, com s e g u r a n ç a , no meio a m b i e n t e ( 2 3 ) . 

Ha m u i t a s fontes de r e j e i t o r a d i o a t i v o e es 

te pode ser s ó l i d o , líquido ou g a s o s o . As fontes s a o os m at e 

riais a t i v a d o s , ou como o ar e a ãgua c i r c u l a n d o num reator 

nuclear, ou como isótopos r a d i o a t i v o s (resíduo s o l i d o ) , tal 

qual os e l e m e n t o s e s t r u t u r a i s , apÓs algum tempo de u s o . Tara 

bem se p r o d u z r e j e i t o em o p e r a ç õ e s ligadas ao p r o g r a m a de 

energia a t ó m i c a , como o e f l u e n t e do t r a t a m e n t o de m i n é r i o de 

urânio, como no r e f i n a m e n t o e f a b r i c a ç ã o de c o m b u s t í v e i s pa 

ra r e a t o r e s , como no p r e p a r o de r a d i o i s ó t o p o s par a u ma gr a n ~ 

de v a r i e d a d e de estudos físicos e q u í m i c o s , como a d i s p o s i — 

çao de m a t e r i a l de p e s q u i s a , u t i l i z a d o em a c e l e r a d o r e s de 

partículas e o u t r o s . Estes rejeitos sao em grande v o l u m e , m a s 

a r a d i o a t i v i d a d e a s s o c i a d a a eles e d e s p r e z í v e l , c o m p a r a d a 

com a dos p r o d u t o s de f i s s ã o , p r o d u z i d o s nos c o m b u s t í v e i s n_u 

cleares. N o r m a l m e n t e , não são p r o b l e m a s no local do reator e 

sim, nas usinas de r e p r o c e s s a m e n t o . 

Os m é t o d o s de d i s p o s i ç ã o do resíduo r a d i o a t i 

vo d e p e n d e m de sua n a t u r e z a f í s i c a , do tipo de r a d i o a t i v i d a ­

de p r e s e n t e e de suas p r o p r i e d a d e s q u í m i c a s . Quase todos os 

co, pelas suas p r o p r i e d a d e s q u í m i c a s . ou pelo seu c o n t e ú d o 
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rejeitos p r o d u z i d o s em g r a n d e e s c a l a , em altos n í v e i s de r_a 

díoatividade, sao p r o v e n i e n t e s de e x t r a ç ã o por s o l v e n t e , pa 

ra recuperação do u r â n i o e p l u t ó n i o , o c o r r e n d o em s o l u ç õ e s 

aquosas de s a i s , em m e i o ácido ou a l c a l i n o . 

A C o m i s s ã o de E n e r g i a A t ô m i c a dos E s t a d o s 

Unidos criou r e g u l a m e n t o , g o v e r n a n d o a d i s p o s i ç ã o do r e s í d u o 

radioativo e as c o n c e n t r a ç õ e s dos m a t e r i a i s que p o d e m ser 

dispersos na água, ou no ar. Ela e d e t e r m i n a d a pelos s e g u i n 

tes fatores: a t i v i d a d e e s p e c í f i c a dos i s ó t o p o s , sua m e i a - v i -

da biológica (isto e, o tempo n e c e s s á r i o para que sua c o n c e n 

tração no corpo seja r e d u z i d a â m e t a d e pelos p r o c e s s o s bioló^ 

gicos), o ciclo químico do o r g a n i s m o com a sua e n t r a d a (por 

239 90 

exemplo, a p r e s e n ç a de Pu ou Sr , que sao e s p e c i a l m e n t e 

tóxicos), o tipo e a e n e r g i a da r a d i a ç ã o e m i t i d a pelos isõtjo 

pos e f i n a l m e n t e , suas m e i a s - v i d a s . A tabela 2.5(23) m o s t r a 

os nuclídeos cuja c o n c e n t r a ç ã o de d e s c a r g a d e v e m ser m a n t i 

das abaixo de' 10 Ci/ml .Quando se c o n s i d e r a a ação de um ra 

dioisótopo no o r g a n i s m o , nao e s u f i c i e n t e c o n s i d e r a r o isóto 

po somente, pois seus filhos sao, ás v e z e s , m a i s i m p o r t a n t e s 

biologicamente, que eles p r ó p r i o s . Por esta c a u s a , q u a n d o sua 

meia-vida r a d i o a t i v a for p e q u e n a o s u f i c i e n t e para p r o d u z i r 

uma atividade e s p e c í f i c a a l t a , cada isótopo d e v e r a ser consi_ 

derado com seus f i l h o s , em e q u i l í b r i o s e c u l a r . 

Há dois m é t o d o s gerais de d i s p o s i ç ã o de resí 

duos r a d i o a t i v o s : d i lui çao-d i sp er s ão e concen t r a ç ã o - c o n t en — 

ção, o p r i m e i r o para grandes v o l u m e s de r e s í d u o s de b a i x o nj[ 

vel e o segundo para c o n c e n t r a r , num r e c i p i e n t e p e r m a n e n t e , 

tanto quanto p o s s í v e l , r a d i o i s ó t o p o s de m e i a - v i d a longa em um 

único r a d i o i s ó t o p o . Há, e n t r e t a n t o , l i m i t a ç õ e s no grau de 

concentração, pois quanto mais c o n c e n t r a d o o r a d i o i s ó t o p o , 

mais difícil se torna d i s s i p a r sua e n e r g i a de d e c a i m e n t o . Mejs 

mo quando se consegue a c o n v e r s ã o completa de um r e j e i t o de 
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alto 111 vei para um ú n i c o composto r ad ioa ti vo , t e r - s e - á nova 

mente um rejeito da. m e s m a e s p é c i e , t r ab a Ih and o - s e , a i n d a , 

com operações r e m o t a s , d i s p e n d i o s a s em r e l a ç ã o ao total do 

processo de r e cup er a ç ao ( 2.3 ) . 

Os m é t o d o s em d e s e n v o l v i m e n t o para disposição 

de resíduos se r e s u m e m em sua t r a n s f o r m a ç ã o em sólidos quimi. 

camente i n e r t e s , ou es tocagera em e s t r u t u r a s g e o l o g i c a m e n t e 

inertes. Em g e r a l , os r a d i o i s ó t o p o s r e s i d u a i s que devem ser 

fixados corno sólidos q u i m i c a m e n t e i n e r t e s , sao c o n v e r t i d o s em 

seus ó x i d o s , por d e c o m p o s i ç ã o térmica dos n i t r a t o s p r e s e n t e s 

na m a i o r i a dos efluentes de p r o c e s s o em u s i n a s . Estes óxidos 

podem então ser i n c o r p o r a d o s em a r g i l a , na t e r r a , ou em cris 

tais s i n t é t i c o s . 

Os r e j e i t o s líquidos sao m u i t o f r e q u e n t e s e 

comumente sao d i v i d i d o s em a l t o , i n t e r m e d i á r i o e b a i x o n í ­

veis, sendo os dois ú l t i m o s g e r a l m e n t e c o n s i d e r a d o s em con 

junto. 

Quase s e m p r e , todo o r e j e i t o dos combustíveis 

nucleares a p a r e c e come líquido de alto n í v e l , p r o v e n i e n t e das 

usinas de r e p r o c e s s a m e n t o . 0 ú n i c o m é t o d o s a t i s f a t ó r i o em 

grande escala e a es to cagern deste rejeito em tanques sub ter 

r á n e o s , que e um m é t o d o d i s p e n d i o s o , só u s a d o para r e j e i t o 

de nível s u f i c i e n t e m e n t e a l t o , que o j u s t i f i q u e . Como o cus 

to da e s t o c a g e m e fixado pelo v o l u m e do r e s í d u o , p o d e - s e íni 

nimizá-lo por e v a p o r a ç ã o , s a b e n d o - s e e n t r e t a n t o que ha. um l_i 

mi te para o grau de c o n c e n t r a ç ã o . 

0 p r o j e t o dos tanques de d i s p o s i ç ã o dos re 

jeitos leva em conta o fato i m p o r t a n t e de os p r o d u t o s de f i_s 

sao conterem a p r o x i m a d a m e n t e 5% da energia total r e c u p e r á v e l 

dos p r o c e s s o s de f i s s ã o . Em tanques de e s t o c a g e m c o n v e n c i o — -
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nais, como em Hanford e Savannah Ri v e r . o v o l u m e de r e s í d u o 

estocado e g r a n d e , r e l a t i v a m e n t e a ãrea cie d i s s i p a ç ã o de ca 

lor. E n t ã o , u t i l i z a - s e um r e s f r i a m e n t o a d i c i o n a l , p a r a evi 

tar condições p e r i g o s a s , pelo a q u e c i m e n t o nos t a n q u e s . A na 

tureza exata do p r o b l e m a de a q u e c i m e n t o num tanque de esto 

cagein de resíduo e uma função complexa da i r r a d i a ç ã o e do 

resfriamento do c o m b u s t í v e l e da taxa na qual os r e s i d u o s sao 

acondicionados no t a n q u e . Tem-se. uma ideia das g r a n d e z a s de 

potencia e n v o l v i d a s pela figura 2 . 7 ( 2 3 ) , onde a p o t ê n c i a to 

2 3 5 . . 

tal dos p r o d u t o s de f i s s ã o , em. W a t t s / k g de U o r i g i n a l e 

locada contra, o tempo de. r e s f r i a m e n t o t, p a r a dois d i f e r e n 

tes tempos de i r r a d i a ç ã o T. Para, tempos de. i r r a d i a ç ã o e de 

decaimento d a d o s , a p o t ê n c i a dos p r o d u t o s de fissão ê aproxí_ 

madamente p r o p o r c i o n a l ao fluxo do reator no qual os residuos 

sao p r o d u z i d o s ( 2 3 ) . 

E n t r e t a n t o , os tanques nao sao s a t i s f a t ó r i o s 

para a d i s p o s i ç ã o p e r m a n e n t e dos r e s i d u o ? ; posto que estes 
~ 13 7 9 0 

contêm grandes q u a n t i d a d e s de Cs e Sr , cada com m e i a -

-vida em torno de 30 a n o s , o que r e q u e r e r i a centenas ou m i — 

lhares de anos p a r a que d e c a í s s e m ate um n i v e l s e g u r o . Tam 

bem, os r e s í d u o s contem c o n c e n t r a ç õ e s p e q u e n a s , mas l e t a i s , 

de emissores a l f a , como p l u t o n i o e a m e r i c i o . T o r n a - s e entao 

impossível garantir por um tanque de e s t o c a g e m , que o r e j e i ­

to tenha d e c a í d o a d e q u a d a m e n t e . E n t r e t a n t o , a d o t a m - s e solu 

çoes c o n c i l i a t o r i a s , como converter o.rejeito num solido tao 

insolúvel, que toda a sua a t i v i d a d e seja. p e r m a n e n t e m e n t e imo 

bilizada, ou como estocar o rejeito sob t e r r a , n u m a f o r m a ç ã o 

geológica tao e s t i v e i e i m p e r m e á v e l , que o e s c a p e seja impôs 

sível. 

Os locais p r o p o s t o s para a d i s p o s i ç ã o dos re 

síduos de alto nível sao poços p r o f u n d o s , j a z i d a s de sal e 

o próprio o c e a n o ( 2 3 ) . A respeito de locais sob terra em coir 



Figura 2.7 

Decaimento da potência dos produtos de fissão. 



si de. r a ç ã o , tem-se i n c e r t e z a s quanto ã fuga e r e s i s t ê n c i a pa 

ra a energia de d e c a i m e n t o , que pode gerar altas t e m p e r a t u 

ras nos concentrados de produtos de fissão c o n f i n a d o s . As ja­

zidas de sal p a r e c e m m e l h o r e s sob este a s p e c t o , uma v e z que 

o sal e i m p e r m e á v e l , s u f i c i e n t e m e n t e p l á s t i c o p a r a corrigir 

fendas e de boa c o n d u t i v i d a d e térmica. 0 grande v o l u m e do 

oceano p o d e r i a suportar por m u i t o s anos a a c u m u l a ç ã o dos r e ­

síduos de produtos de f i s s ã o , sexn exceder os níveis p e r m i t i 

dos de r a d i o a t i v i d a d e , se. a a t i v i d a d e fosse u n i f o r m e m e n t e dis 

tribuída. E n t r e t a n t o , nao se conhece, uma forma de obter esta 

dispersão p e r f e i t a e as v a r i a ç õ e s de c o n c e n t r a ç õ e s sao t a o 

grandes, que os seres v i v o s d"o mar p o d e r i a m c o n c e n t r a r u m a 

grande parte desta a t i v i d a d e . C o n c o r d a - s e que o o c e a n o geral 

mente nao é c o n v e n i e n t e para resíduos de alto n í v e l , apesar 

de ser s a t i s f a t ó r i o para n í v e i s i n t e r m e d i á r i o s e b a i x o s . 

Os r e j e i t o s de n í v e i s b a i x o e. i n t e r m e d i á r i o 

requerem tratamentos como p r e p a r a ç ã o para a sua d i s p o s i ç ã o . 

Um tratamento p r o v e i t o s o é aquele que c o n c e n t r a e c o n ô m i c a 

mente toda a r a d i o a t i v i d a d e num v o l u m e tao p e q u e n o q u a n t o 

possível, d e i x a n d o a m a i o r i a do v o l u m e do r e s í d u o livre p a r a 

d e s c a r g a ( 2 3 ) . 

Os c o n t a m i n a n t e s r a d i o a t i v o s na água residual 

sao g e r a l m e n t e c a t i o n i c o s e p o d e m ser r e m o v i d o s por troca i_o 

nica. A resina, gasta pode ser r e g e n e r a d a p a r a dar um r e s í d u o 

líquido mais c o n c e n t r a d o , mas é m a i s c o n v e n i e n t e a sua dispo 

siçao como r e s í d u o r a d i o a t i v o s o l i d o : 

Um m é t o d o m u i t o u s a d o para c o n c e n t r a r a ati 

vidade de r e j e i t o s líquidos é a p r e c i p i t a ç ã o . Q u a n d o as c o n ­

centrações das espécies r a d i o a t i v a s sao m u i t o b a i x a s p a r a se 

precipitarem por si. p r ó p r i a s , a d i c i o n a - s e um c a r r e a d o r , que 

auxilia o m e c a n i s m o . D e v e - s e p r e v e r , e n t r e t a n t o , que sendo um 



grande volum e de r e j e i to a se r t r a t ado , o agente p r e c i p i t an-

te deve ser de baixo custo. Dois p r e c i p i t a n t e s m u i t o u s a d o s , 

que podem carrear m u i t o s e l e m e n t o s , sao os h i d r ó x i d o s de alu 

mínio e f é r r i c o . 

Vários tipos de leitos ad. s orv ent es , como os 

de areia ou os o r g â n i c o s , sao usados para d e s c o n t a m i n a ç ã o da 

água de rejeitos r a d i o a t i v o s . Às p r o p r i e d a d e s de troca ioni 

ca de alguns solos sao u t i l i z a d a s para r e m o v e r r a d i o a t i v i d a ­

de, em resíduos que jã tenham sofrido p r e c i p i t a ç a o , 

Depois de passar por algum dos t r a t a m e n t o s an 

tes c i t a d o s , os efluentes da m a i o r i a dos r e s í d u o s de - b a i x o 

nível p o d e m ser d e s c a r r e g a d o s com s e g u r a n ç a . E n t r e t a n t o , os 

de nível i n t e r m e d i á r i o , após terem sofrido p r e c i p i t a ç ã o , nos 

Estados "Unidos sao f i l t r a d o s no terreno de u m a área contro 

la d a, onde se faz estudo com t r a ç a d o r e s sobre, a m i g r a ç ã o das 

espécies r a d i o a t i v a s através do s o l o , p a r a a s s e g u r a r que o 

limite de tolerância íiao está sendo e x c e d i d o fora da área 

controlada. Na G r ã - B r e t a n h a , onde se dispõe de m e n o r área 

em t e r r a , os e f l u e n t e s do t r a t a m e n t o de p r e c i p i t a ç ã o sao en 

viados através de urna t u b u l a ç ã o , até v á r i o s q u i l ô m e t r o s den 

tro do m a r , onde sao d e s c a r r e g a d o s . E s t u d o s de m i g r a ç ã o tem 

mostrado que por este m é t o d o os resíduos d e s c a r r e g a d o s sao 

dispostos a d e q u a d a m e n t e , a s s e g u r a n d o um nível seguro de r a ­

dioatividade. 

Quanto aos r e s í d u o s s ó l i d o s , a m a i o r i a ê de 

baixo n í v e l , sendo tratados p a r a reduzir seu v o l u m e p a r a e_s 

tocagem. G e r a l m e n t e , p r o v e m de r e j e i t o s líquidos ou g a s o s o s . 

Nas i n s t a l a ç õ e s da U S A E G , os resíduos radioa 

tivos sólidos sao e n t e r r a d o s n u m a érea c o n t r o l a d a , g e r a l m e n ­

te em p e q u e n a p r o f u n d i d a d e , se o nível de a t i v i d a d e nao é 
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muito g r a n d e ( 2 3 ) . Os r e s í d u o s m u i t o ativos sao levados para 

o oceano. 

Os r e s í d u o s podem ser r e d u z i d o s em v o l u m e por 

queima, ou por c o m p r e s s ã o e e m p a c o t a m e n t o . A q u e i m a dá m e l h o 

res r e s u l t a d o s , mas pode ser a p l i c a d a a poucos m a t e r i a i s e 

tem a d e s v a n t a g e m da p r o d u ç ã o de fumaça r a d i o a t i v a , 

0 m a t e r i a l a ser d i s p o s t o no oceano e e n c e r ­

rado em tambores e selado com c o n c r e t o . Este m é t o d o pode. ser 

adaptado a resíduos l í q u i d o s , m i s t u r a n d o ~ o s com cimento no 

tambor, para formar c o n c r e t o "e então p r o c e d e n d o - s e à selagem. 

Os r e j e i t o s gasosos a p a r e c e m p r i n c i p a l m e n t e 

da ativação em reator n u c l e a r e da e v o l u ç ã o de. soluções ra 

d i o a t ivas n a u s I n a d e r e p r ocess ara e n to. De in odo g e r a i , este 

tipo de rejeito contem m u i t o p o u c a r a d i o a t i v i d a d e d e v i d a a 

isótopos de grande m e i a - v i d a , sendo g e r a l m e n t e d i s p e r s o na 

própria a t m o s f e r a , depois de ser f i l t r a d o . 

0 x e n o n i o e o criptónio f o r m a d o s na f i s s ã o 

escapam quando os e l e m e n t o s c o m b u s t í v e i s do reator são di_s 

solvidos. Sob d e t e r m i n a d a s c o n d i ç õ e s , o iodo nao c o m b i n a d o e 

o rutenio como tetroxido p o d e m - s e v o l a t i l i z a r . F i l t r a g e n s , o u 

lavagens q u í m i c a s , p o d e m . r e m o v e r a a t i v i d a d e d e v i d a ao r u t ê -

-<• 1 3 1 -
nio. 0 i o d o , que o c o r r e em nível substancial, como I" ~ , e re 

tirado da corrente g a s o s a pela p a s s a g e m através de uma t o r r e , 

cuja c o b e r t u r a e feita de nitrato d e ' p r a t a . A m a i o r fonte de 

atividade g a s o s a de. c o m b u s t í v e l de r e a t o r e s r e s f r i a d o s por 

pouco tempo e o Xe 

A t e h o j e , nao se e s t o c a r a m r e s í d u o s gasosos 

sob terra, â p r e s s ã o e t e m p e r a t u r a a m b i e n t e , p o r q u a n t o sua 

concentração m u i t o b a i x a r e q u e r e r i a e q u i p a m e n t o s de estoca, 

gem de grande v o l u m e . 



2.5 M é t o d o s v í a seca. 

J ã se d i s s e que os m é t o d o s por via seca s a o 

os baseados em v o l a t i l i z a ç a o , os p r o c e s s o s p i r o m e t a l u r g í cos e. 

os piroquimi.cos-

Os p r o c e s s o s de v o l a t i l i z a ç a o b a s e i a m - s e nas 

diferenças em v o l a t i l i d a d e e e s t a b i l i d a d e dos h a l e t o s , consi_ 

derando-se. d e s t e s os iodetos , cloretos e f l u o r e t o s . Q u a n t o 

aos i o d e t o s , como o t e t r a i o d e t o de u r â n i o e v o l á t i l , f a z - s e 

o urânio reagir com o iodo a 600°C e o produto r e s u l t a n t e e 

decomposto a 1 2 0 0 ° C ( 2 4 ) . Para os c l o r e t o s , u t i l i z a m - s e as di 

ferenças em v o l a t i l i d a d e entre os cloretos de u r â n i o e os 

cloretos de p r o d u t o s de f i s s ã o . A c l o r e t a ç a o do d i ó x i d o de 

urânio a t e t r a c l o r e t o de u r â n i o elimina os cloretos de produ 

tos de f i s s ã o v o l á t e i s e numa fase p o s t e r i o r , a v o l a t i l i z a ç a o 

do h e x a c l o r e t o de u r â n i o deixa como resíduo os cloretos dos 

álcalis e das terras r a r a s . 
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Como há d i f i c u l d a d e s na r e c u p e r a ç ã o de produ 

tos p u r o s , dentro da t e c n o l o g i a p r e s e n t e , tem-se c o n c e n t r a d o 

esforços no d e s e n v o l v i m e n t o da v o l a t i l i z a ç a o dos f l u o r e t o s . 

mais do que quaisquer outros p r o c e s s o s p a r a ' h a l e t o s . 

A v o l a t i l i z a ç a o dos f l u o r e t o s e b a s e a d a nas 

propriedades químicas e físicas dos f 1 u o r e t o s vo 1áteís de 

urânio e p l u t ó n i o , que f a v o r e c e m sua s e p a r a ç ã o de outros m a ­

teriais p r e s e n t e s no c o m b u s t í v e l . 

0 h e x a f l u o r e t o de u r â n i o e um composto e s t a 

vel, quando em a t m o s f e r a seca e i n e r t e , d e c o m p o e - s e por rea 

çao, vapor d ' ã g u a , ou fortes agentes r e d u t o r e s . Sua p r e s s ã o 

de vapor e 1 atm a 56,5°C e seu ponto triplo está a t e m p e r a ­

tura de 64°C e p r e s s ã o de 1137mm de H g ( 2 4 ) . D e s t a f o r m a , o 

hexafluoreto de u r â n i o pode estar nos estados s o l i d o , l í q u i ­

do e g a s o s o , dentro de uma faixa l i m i t a d a e s a t i s f a t ó r i a de 

t £ Hl p C ±T d tü 11 3- (? p I S c c 3.fl 

A e s t a b i l i d a d e q u í m i c a dos h e x a f l u o r e t o s de 

plutónio, n e p t u n i o e u r â n i o d e c r e s c e na ordem o , N p , P u ; e s t a 

diferença em p r o p r i e d a d e s pode ser u t i l i z a d a p a r a sua s e p a r a 

çao. A l i m i t a d a e s t a b i l i d a d e do h e x a f l u o r e t o de p l u t ó n i o po 

de ser e x p r e s s a pela constante de e q u i l í b r i o do s i s t e m a 

PuF, ;ZZÍ PuF, + F„ : 
6 4 2 

log K = - 0,275, onde K = — r ^ T ^ (2.34) 

T(°K) L 2J 

ou pelos dados c i n é t i c o s , que m o s t r a m que a taxa de d e c o m p o ­

sição do Pu e alta a 3 0 0 ° C ( 2 4 ) . 

Não e x i s t e m f l u o r e t o s i n o r g â n i c o s v o l á t e i s de. 



. 99 . 

tório. No caso, a f l u o r e t a ç a o cios cornbus tiveis de. u r â n i o - t o 

rio, somente separa o u r â n i o , d e i x a n d o o tetraf luoreto de to 

rio como resíduo entre, os p r o d u t o s de f i s s ã o . 

M u i t o s dos p r o d u t o s de fissão também formam 

compostos nao v o l á t e i s , sendo que a m a i o r i a dos isótopos de. 

grande raeia-vida p e r m a n e c e m no resíduo da f l u o r e t a ç ã o . O s p ro 

dutos v o l á t e i s podem ser s a t i s f a t o r i a m e n t e s e p a r a d o s do h e x a 

fluoreto de urânio por d e s t i l a ç ã o ou por s d s o r ç a o - d e s o r ç a o . 

Na tabela 2.6(4) m o s t r a - s e a v o l a t i l i d a d e r e l a t i v a dos fluo 

retos de p r o d u t o s de f i s s ã o . 

Há um p r o c e d i m e n t o geral para o p r o c e s s o de 

volatilizaçao cios f l u o r e t o s , mas a v a r i a ç ã o nas inter conexões 

dependerá do tipo cie c o m b u s t í v e l e dos r e a g e n t e s u s a d o s . As 

operações p r i n c i p a i s sao: d e s e n c a p a m e n t o q u í m i c o ou mecânico; 

pulverização do c o m b u s t í v e l ; f l u o r e t a ç a o com um c o m p o s t o in 

t e r - h a 1 c g c n i c c seguido por flúor (ou C O T O ti u o r s o rn eis te) : cole 

ta, p u r i f i c a ç ã o e c o n v e r s ã o a óxidos (ou outros m a t e r i a i s pa 

ra f a b r i c a ç ã o ) dos h e x a f l u o r e t o s de u r â n i o e p l u t ó n i o ; rege 

neraçao, p u r i f i c a ç ã o e r e c i c l a g e m dos r e a g e n t e s ; t r a t a m e n t o 

de r e j e i t o s . 

P r e s e n t e m e n t e , o maior d e s e n v o l v i m e n t o na vo 

1 a t i. 1 í z a ç a o dos fluoretos é pelo uso do leito f 1. u i d i z a d o de 

a 1 um iria, para a e x e c u ç ã o das tr es p r i m e i r a s f a s e s . A a luro. iria 

é p r e f e r i d a p o r q u e ela p r o m o v e troca de calor para as reações 

e x o t é r m i c a s , propicia, um bom contacto entre gases e sólidos 

e facilita a t r a n s f e r e n c i a dos produtos de fissão sóii.dos pa 

r a o s r e c i p i e n t e s de r e s í d u o . 

A coleta dos hexa fluoretos de u r â n i o e plutó 

nio pode ser feita por c o n d e n s a ç ã o ou adsorçao em f l u o r e t o s 

inorgâni cos . 



T A B E L A 2.6 

VOLATILIDADES R E L A T I V A S DE A L G U N S F L U O R E T O S I M P O R T A N T E S NO 

R E P R O C E S S A M E N T O DE C O M B U S T Í V E I S 

Fluoretos nao 

voláteis 

Fluoretos leve­

mente voláteis 

Fluoretos relativa 

mente voláteis 
Fluoretos voláteis 

Terras raras Zirconio Rutênio Iodo 

Estroncio Berílio Niobio Telúrio 

Cesio Estanho Antimonio Molibdenio 

Bario Cromo Tecnêcio 

ítrio Neptúnio 

Plutónio 

p r e s e n t e na corrosão do e q u i p a m e n t o 

de grande i m p o r t â n c i a como produto de f i s s ã o , p a r a cur 

tos tempos de d e c a i m e n t o do combustível.. A p a r e c e tam 

bem como elemento de liga no c o m b u s t í v e l , ou nos pro 

dutos ide corrosão do e q u i p a m e n t o . 
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O h e x a f l u o r e t o de u r â n i o pode ser p u r i f i c a d o 

por sorçao ou d e s t i l a ç ã o . Na s o r ç a o , a t é c n i c a e faze-lo rea 

gir com o f l u o r e t o de s ó d i o , para formar o f luorur anato d i -

•sodico. Sob certas c o n d i ç õ e s , este p r o d u t o p o d e - s e decompor, 

regenerando o h e x a f l u o r e t o de u r â n i o : 

Na„ U F 0 ÍZ=Í 2NaF + U F , (2.35) 

e a presença do flúor p r e v i n e a r ea ç ão c o m p e t i t i v a : 

N a 2 U F g í = í N a 2 U F 6 + F 2 (2.36) 

A sorçao r e v e r s í v e l do h e x a f l u o r e t o de u r â ­

nio torna p o s s í v e l sua p u r i f i c a ç ã o por t é c n i c a s que e x p l o r a m 

a diferença entre seu c o m p o r t a m e n t o e o dos f l u o r e t o s de ou 

tros me t ai s . 

4 

M c N e e s e (apud LONG ) diz que a taxa de s o r ­

çao do hexaf luoreto de urân io em p a s t i l h a s de f l u o r e t o de s_ó 

dio é controlada pela t r a n s f e r ê n c i a do p r i m e i r o através de 

um filme gasoso e s t a n q u e , em torno dà p a s t i l h a , p e l a sua di_ 

fusão no estado gasoso d e n t r o dos poros da p a s t i l h a e atra. 

ves de uma camada do complexo hexaf luoreto de u r a n i o - f l u o r e ­

to de sódio, e n v o l v e n d o o f l u o r e t o de sódio nao r e a g i d o . A 

sorçao cessa quando os poros da s u p e r f í c i e e x t e r n a da pasti_ 

lha estão p r e e n c h i d o s com o c o m p l e x o . 

0 c o m p o r t a m e n t o dos f l u o r e t o s (exceto o de 

urânio) nas p a s t i l h a s de f l u o r e t o .de sódio nao é i n t e i r a m e n 

4 

te conhecido. Cathers (apud LONG ) diz que os f l u o r e t o s de 

urânio e de telúrio nao sao sorvidos a 100°C, mas os de nij) 

bio, cromo e antimónio sao sorvidos i r r ev er s iv e lmen t e , enqu an 

to que os de n e p t ú n i o e tecnecio sao s o r v i d o s e d e s s o r v i d o s 

pelo h e x a f l u o r e t o de u r â n i o . 
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A p vi r i. f i c a ç a o por des t i 1 ação foi propôs t a p a 

ra o h e x a f l u o r e t o de u r â n i o p r o d u z i d o num f l u o r e t a d o r de lei 
4 

to í l u i d i z a d o . Steindler (apud LONG ) afirma, que quando m i s ­

turas cie urânio e p l u t ó n i o sao f luoretadas num leito í l u i d i ­

zado, o urânio tende a se v o l a t i l i z a r em p r i m e i r o l u g a r , pro 

vavelmente p o r q u e q u a l q u e r h e x a f l u o r e t o de p l u t ó n i o que se 

forme, f u n c i o n a como agente f l u o r e t a n t e e cede o flúor que 

lhe está ligado ao u r â n i o . 0 h e x a f l u o r e t o de p l u t ó n i o se de 

compõe para t e t r a f l u o r e t o t e r m i c a m e n t e , ou pelos efeitos de 

radiação alfa. ou gama.. A d e c o m p o s i ç ã o e s p o n t â n e a , a p a r t i r 

de seu próprio d e c a i m e n t o alfa e. em torno de 1% por d i a , pa 

ra o estado s o l i d o , â t e m p e r a t u r a a m b i e n t e , e n t r e t a n t o a de 

composição t é r m i c a a 280°G é quase c o m p l e t a , após 1 h o r a . Eu 

tao, a r e a ç ã o g a s o s a deve ser f a v o r e c i d a , se. o p l u t ó n i o ti 

ver de ser m a n t i d o na f o r m a v o l á t i l . 

4 

T r e v o r r o w (apud LONG ) diz que a m i s t u r a dos 

hexaf luoretos de. u r â n i o e p l u t ó n i o o b t i d a num p r o c e s s o pode 

ser s e p a r a d a por d e c o m p o s i ç ã o térmica do c o m p o s t o de p l u t o 

n i o , seguida de refluo re ta ç. ao. 

A c o n v e r s ã o final dos fluoretos em óxidos e 

feita r o t i n e i r a m e n t e em. e s c a l a i n d u s t r i a l . Novos m é t o d o s , b_a 

sea.rj.os na c o n v e r s ã o d i r e t a , que sao mais p r o m i s s o r e s para a 

economia do ciclo do c o m b u s t í v e l , tem sido d e s e n v o l v i d o s ou 

estão em i n v e s t i g a ç ã o . 

A r e g e n e r a ç ã o , p u r i f i c a ç ã o e reciclagem. dos 

reagentes sao n e c e s s á r i a s para sua r e c u p e r a ç ã o e para miniini 

zar o resíduo que ê p r o d u z i d o . 

0 r e s í d u o ativo se origina em v i r i a s p a r t e s 

da i n s t a l a ç ã o . Os r e s í d u o s sólidos altamente ativos sao 

transferidos do leito f l u i d i z a d o para r e c i p i e n t e s p r ó p r i o s . 

http://sea.rj.os
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P r o d u z - s e res i d u o c o n c e v t r a d o c o ia o s o 1 idos ou líquidos ,dura n 

te as fases de p u r i f i c a ç ã o dos produtos e. r e a g e n t e s . Os resjí 

duos gasosos cons i s tem pr incipa 1mente de gases r a r o s . 

0 repr ocess amento do c o m b u s t í v e l por volati•-

lizaçao e g e r a l m e n t e c o n s i d e r a d o como um dos p r o c e d i m e n t o s 

destinados a competir com os p r o c e s s o s em m e i o a q u o s o , funda 

mentado no alto fator de d e s c o n t a m i n a ç ã o c o n s e g u i d o , no v o l u 

me r e d u z i d o , na r e l a t i v a s i m p l i c i d a d e das i n s t a l a ç õ e s e na 

obtenção direta de r e s í d u o s c o n c e n t r a d o s ( 2 4 ) . 0 d e c r é s c i m o 

dos riscos de c r i t i c a l i d a d e e a a u s ê n c i a de danos da radiação, 

com suas c o n s e q u ê n c i a s no tempo de r e s f r i a m e n t o e custo de 

estocagem do c o m b u s t í v e l , c o n t r i b u e m também p a r a esta c o n s i ­

deração. Outra v a n t a g e m ê que um dos p r o d u t o s f i n a i s , o h e x a 

fluoreto de u r â n i o , p o d e ser i n t r o d u z i d o d i r e t a m e n t e numa cas 

cata de e n r i q u e c i m e n t o i s o t ó p i c o . F i n a l m e n t e , t r a t a m e n t o s mui 

to simples p e r m i t e m a t r a n s f o r m a ç ã o dos f l u o r e t o s em ó x i d o s , 

ou I netais -

0 s i g n i f i c a d o do d e s e n v o l v i m e n t o de novas téc 

nicas de reproces s amento pode ser mais f a c i l m e n t e compreendi^ 

do se se refere ao d e s e n v o l v i m e n t o e s p e r a d o p a r a c o m b u s t í — 

veis com taxa de i r r a d i a ç ã o alta. As m u d a n ç a s podem ser tesu 

mi d as no s e g u i n t e : 

- p o t e n c i a l de dano das r a d i a ç õ e s a c r e s c i d o , 

devido aos p r o d u t o s de fissão e elementos t r a n s u r a n i c o s ; 

- custos de e s t o c a g e m de m a t e r i a l físsil maio 

res, se longos tempos de r e s f r i a m e n t o sao e x i g i d o s ; 

- p r o b l e m a s de perda de c a l o r , d e v i d o s a gran 

de q u a n t i d a d e de p r o d u t o s de f i s s ã o ; 
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- custos de t r a n s p o r t e de m a t e r i a l a l t a m e n t e 

radioativo, com as p r e c a u ç õ e s a s s o c i a d a s a saúde do p ú b l i c o ; 

- p r o d u ç ã o de grandes q u a n t i d a d e s de t r í t i o , 

iodo e criptonio - 8 5 ; 

7 m u d a n ç a s s i g n i f i c a t 

tópica do c o m b u s t í v e l , d e v i d o ã irrad 

materiais f í s s e i s , a u m e n t a n d o as ativ 

e Y dos isótopos de u r â n i o e p l u t ó n i o 

. 240 p 241 242 
Pu , Pu , Pu ) . 

Este d e s e n v o l v i m e n t o terá c o n s e q u ê n c i a s na 

economia de todo o ciclo do c o m b u s t í v e l : isto e x p l i c a p o r q u e 

existe um crescente esforço no d e s e n v o l v i m e n t o do p r o c e s s o 

de volatili zaçao dos f luor etos ( 24) . 

Os p r o c e s s o s pi r orne t a lúr g i co s têm como obj_e 

tivo dispor de um curto p e r í o d o de d e c a i m e n t o , para m i n i m i — 

zar o custo do capital i n v e s t i d o ; eliminar o dano da radiação 

do elemento c o m b u s t í v e l ; r e e n r i q u e c e r o c o m b u s t í v e l e contro 

lar a concentração dos p r o d u t o s de f i s s ã o , para m a n t e r a qua 

lidade m e t a l ú r g i c a do c o m b u s t í v e l (4) . Uma v a n t a g e m i m p o r t a n ­

te dos p r o c e s s o s p i r o m e t a l ú r g i c o s , comparados com a e x t r a ç ã o 

por solvente, ou p r o c e s s o s de v o l a t i l i z a ç a o , ê a r e t e n ç ã o dos 

elementos de liga ainda u t i l i z á v e i s . Com i s t o , d i m i n u i - s e o 

custo de um novo m e t a l para r e f a b r i c a ç a o dos e l e m e n t o s combus 

tíveis , como também o custo dos r e a g e n t e s para r e t i r a d a dos 

elementos de l i g a ç ã o , d i m i n u i n d o o v o l u m e do r e s í d u o , usua_l 

mente de mais da m e t a d e . Em c o n t r a s t e com a vo 1 a t i 1 i z aç ao dos 

fluoretos e extração por s o l v e n t e , os p r o c e s s o s p i r o q u í m i c o s 

e pir ome t a lú r g i cos nao r e m o v e m a m a i o r i a dos p r o d u t o s de f i s_ 

sao, o que nao e i m p o r t a n t e , pois estes m é t o d o s estão sendo 

desenvolvidos para c o m b u s t í v e i s de r e a t o r e s r á p i d o s , para os 

ivas na c o m p o s i ç ã o í s o -

iaçao e r e c i c l a g e m de 

idades n e u t r o n i c a , a , B 
...232 237 p 238 
(U , U e Pu , 
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quais o efeito de e n v e n e n a m e n t o de n e u t r o n s dos p r o d u t o s de 

fissão e r e l a t i v a m e n t e sem impor tani ci a. Por causa da b a i x a 

descontaminação, os c o m b u s t í v e i s devem ser f a b r i c a d o s remo 

tamente, mas esta c o n s i d e r a ç ã o também Ó de p e q u e n a c o n s e q u e n 

cia, para c o m b u s t í v e i s que sao r e c i c l a d o s p o u c a s v e z e s no 

reator, pelo c r e s c i m e n t o dos e l e m e n t o s p e s a d o s , que torna a 

refabr icaçao, de qualquer forma , r e m o t a . 

Nos m é t o d o s p i r o m e t a l u r g i c o s para r e p r o c e s -

samento de c o m b u s t í v e i s n u c l e a r e s , uma fase m e t á l i c a l í q u i d a 

é usada de alguma forma e então r e q u e r - s e n o r m a l m e n t e t e m p e ­

raturas e l e v a d a s . M u i t o s p r o c e s s o s ou p a r t e s de p r o c e s s o s 

têm sido p r o p o s t o s e i n v e s t i g a d o s : e n t r e t a n t o as g e n e r a l i z a 

çoes sao d i f í c e i s de serem o b t i d a s , por serem v a g a s , ou ine 

ficientes,ou a m b a s . 0 p r o c e s s o pode e n v o l v e r uma ou duas fji 

ses líquidas (ambas podem ser m e t á l i c a s , ou uma pode ser m e ­

tálica e a o u t r a um f l u x o , como um sal f u n d i d o , por e x e m p l o ) . 

0 processo p o d e , ou nao e n v o l v e r r e a ç õ e s de o x i - r e d u ç a o . 

M u i t o s sais sao r e d u z i d o s com m a g n é s i o , ou 

cálcio. 0 urânio é u s u a l m e n t e o x i d a d o com cloreto de zinco e 

a oxidação c o n t r o l a d a das impurezas pode ser o b t i d a com cio 

reto de m a g n é s i o ( 4 ) . Se M r e p r e s e n t a um m e t a l de v a l ê n c i a x, 

facilmente o x i d â v e l , então a reação típica com cloreto de 

magnésio na fase fluxo ê: 

2M(metal) + MgCl 2(fluxo) ÎZÎ .2MC1 (fluxo) +Mg(metal) (2.37) 

0 cloreto de m a g n é s i o oxida as terras r a r a s , 

o bário e o a m e r i c i o , mas deixa o u r â n i o , o p l u t o n i o , o to 

rio e os metais como n i o b i o , m o l i b d e n i o e r u t ê n i o na fase m e 

táli ca . 

A l g u n s m e c a n i s m o s i m p o r t a n t e s de p u r i f i c a ç ã o 
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metalúrgica sao: extração por s o l v e n t e , c r i s t a l i z a ç ã o frácio 

nada (ou p r e c i p i t a ç ã o ) , es cor i f i cação de i m p u r e z a s , vol ati l_i 

zaçao e m i g r a ç ã o de d e t e r m i n a d o s c o n s t i t u i n t e s em p a r e d e s po 

rosas de r e c i p i e n t e s . 

Na extra ç ao por solv e n t e , v á r i o s m e t a i s , i n-

c 1 u s i v e pr a t a , rn a g n e s i o e cadmio sao mo d er a d aruen t e s o luv eis 

em u r an i o e podem s e r us a dos p a ra a extração dos p r o d u t o s 

de f i s s ao d o ura nio i r r a d iado . Uní do s m étodos rn ais es t u d a d o s 

deste t i po de extra ç a o e com p r a t a , c o m o rn o s t r a do na f i g u r a 

2.8(4 ) f . D li­y cr (a pu d LONG ' ) diz que a s o 1 u b í1i d a d e d a p r ata 

fundi d a. em ura n i o f undido a 1135°C e s o m e n t e 0,3% em peso e 

a sol ub i. 1 í d a d e do ura ni o em prata fu ndida n e s t a t e m p e r a t u r a 

é 4% em pe o . E n t r e os pr od u tos de f issao mais a b u n d a n t e s , o 

rutênio e o m o l i b d e n i o nao sao e x t r a í d o s , o z i r c o n i o e as 

terras raras sao e x t r a í d o s em v á r i o s graus e os m e t a i s al 

calinos terrosos sao c o m p l e t a m e n t e e x t r a í d o s e v a p o r i z a d o s 

rio produto f u n d i d o . Á p r a t a pode ser p u r i f i c a d a por esgota — 

mento dos produtos de fissão e p l u t ó n i o do cloreto de sódio 

fundido, contendo cloreto de p r a t a s u f i c i e n t e para servir co 

mo agente o x i d a n t e . 0 sal c o n t a m i n a d o requer uma p u r i f i c a ç ã o 

subsequente, p o s s i v e l m e n t e por e l e t r o l í s e . 

A b r e m - s e novas p e r s p e c t i v a s na extração por 

solvente em p i r o m e t a l u r g i a , se se faz uso de r e a ç õ e s de oxi_ 

daçao-r eduçao , para mudar a. extr at ib i 1 idad e de . d e t e r m i n a d a s 

substancias. A fase m e t á l i c a e b i s m u t o , contendo uma p e q u e n a 

quantidade de u r â n i o , a fase salina e o e u t e t i c o de cloreto 

de s õ d i o - c l o r e t o de p o t á s s i o , contendo cloreto de m a g n é s i o 

(4). Neste p r o c e s s o , os produtos de fissão mais f a c i l m e n t e 

oxidados sao extraídos na fase s a l i n a , junto com algum zirco 

nio e u r â n i o . 0 urânio e lavado numa fase de b i s m u t o , c o n t e n 

do m a g n é s i o como r e d u t o r . Em s e q u e n c i a , o u r â n i o e e s g o t a d o 

da fase b i s m u t o por um p r o c e s s o salino e então r e t o r n a ao 
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o a tacto r d e e x t r a ç a o . 0 nó ni e r o o r i rn o d e e s t a g i o s d e e q u i í i '-f 

brio na fase de e x t r a ç ã o está entre um e d o i s . R e q u e r e m - s e 

tres estágios de e q u i l í b r i o p a r a lavar o u r â n i o da lama ex 

traente. 

B u r r i s (apud. L O N G 1 ) diz que na c r i s t a l i z a ç ã o 

f racionada encontr ar am- s e a 1 gumas s ep ar açoes u t e.i s , r e s f r i an 

do-se soluções de u r â n i o , p l u t ó n i o , ou t ó r i o , num m e t a l li 

quido de baixo ponto de f u s ã o , p a r a p r e c i p i t a r o e l e m e n t o ac. 

tinidio como um composto i n t e r ~ m e t a l i co coro. o s o l v e n t e m e t á ­

lico. Os s o l v e n t e s m e t á l i c o s líquidos m a i s u s a d o s sao o zin­

co, o c á d m i o , o m a g n é s i o e o chumbo. Tem-se e s t u d a d o também 

o m e r c ú r i o , o b i s m u t o , o alumínio e ligas destes e. 1 emento s . 0 

zinco e suas ligas tem r e c e b i d o maior a t e n ç ã o , os ú l t i m o s en 

sai os e n v o l v e n d o zinco liquido sendo chamados p r o c e s s o p i r o -

zinco. 0 zinco fundido é s o l v e n t e para a m a i o r i a dos c o mbu s~ 

tíveis e m a t e r i a i s e s t r u t u r a i s . Todos os m e t a i s comuns sao 

solúveis a 7 5 Q ° C c o dióxido de urânio pode ser d i s s o l v i d o em 

zinco que c o n t e n h a algum m a g n é s i o . A e x c e l e n t e h a b i l i d a d e dis 

solvedora do zinco a p r e s e n t a o p r o b l e m a de e n c o n t r a r m a t e ­

riais c o n v e n i e n t e s p a r a cs r e c i p i e n t e s de t r a t a m e n t o : talvez 

sirvam o c a r b u r e t o de s i l í c i o , a g r a f i t a , a a l u m i n a , o tungs 

tênio e o t â n t a l o . 

0 u r â n i o e outros m e t a i s a c t i n í d i o s formam 

compactos i n s o l ú v e i s , tais como o u^Zn e UZii^. A s o l u b i l i ­

dade d e c r e s c e m a r c a d a m e n t e quando se abaixa a temperatura,con 
4 

forme se ve p e l a tabela 2.7 ( B u r r i s , apud LONG ) . 

A p u r i f i c a ç ã o por e s c o r i f i c a ç ã o usa do fato 

de alguns p r o d u t o s de fissão metal icos serem r e a t i v o s o sufi_ 

ciente para c o m b i n a r e m com o o x i g ê n i o das p a r e d e s de um reci 

piente c e r â m i c o , tal como o óxido de z i r c o n i o . Os óxidos dos 

produtos de f i s s ã o então formados sao i n s o l ú v e i s na fa.se me 

http://fa.se


T A B E L A 2.7 

SOLUBILIDADE DO URÂNIO EM ZINCO E EM LIGA DE ZINCO-MÁGNÉSIO 

S o lubí1 idade , % peso 

Temper atur a(°C) Zn puro Z n - 3 % 
peco Mg 

Z n - 4 6 , 5 % 
peso Mg 

500 0,015 0,019 0,060 

550 0 ,056 0,062 0,07 7 

600 0,180 0,181 0,10 

6 50 0,508 0,48 0,12 

700 1 , 25 0,06 0,15 

750 2 ,90 2,40 0,18 

800 6,5 4,8 0,22 



t a 13. c a e e n t r am n a e s c o r i a , q u e s o b r e n a d a na s u p e r f í c i e do 

metal f u n d i d o , ou adere as p a r e d e s do r e c i p i e n t e ( 4 ) . Os reci 

p i e ntes d e 5 x i d o s de a 1 u m I. nio e d e m agnêsio s a o in d e s ej ãveis, 

porque estes óxidos reagem com o u r â n i o fund i d o , f o r m a n d o óxjl 

d o de u rani o e a 1 u m í n i o , o u rn a g n c s i o m e t á 1 i c o . 

A v o l a t i l i z a ç ã o d o s p r o d u t o s de fissão da al 

guma d e s c o n t a m i n a ç ã o ; p o d e n d o ser feita s i m p l e s m e n t e fundindo 

o combustível m e t á l i c o . B e r r n e t t (apud L O N G ' ) diz que os g_a 

ses n o b r e s serão certam ente p e r d i d o s e a m a i o r i a dos m e t a i s 

alcalinos e a l c a l i u o ~ t e r r o s o s serão e v a p o r a d o s com a l g u m a s 

terras r a r a s . M e t a i s r e f r a t a r r o s como o r u t e n i o , z i r c o n i o e 

nióbio, nao sao r e m o v i d o s por v o l a t i l i z a ç ã o , q u a n d o da fusão 

s i m p1e s do c o m b u s t l v e l . 

A m i g r a ç ã o de alguns e l e m e n t o s através das p_a 

redes p o r o s a s dos r e c i p i e n t e s também c o n t r i b u i para o r e f i n a 

mento num proces so = Este m e c a n i s m o então auxilia em a l g u m a 

extensão a d e s c o n t a m i n a ç ã o o b t i d a , mas nao e i m p o r t a n t e para 

o processo como um t o d o . 

Os p r o c e s s o s p i r o q u í m i c o s sao m é t o d o s quimi 

cos a altas t e m p e r a t u r a s , que tem sido e x p l o r a d o s p a r a r e p r o 

cessamento de c o m b u s t í v e i s na forma de óxidos e de c a r b u r e — 

tos , incluindo a n i t r a ç a o - c a r b u r e t a ç a o , o x i d a ç ã o - r e d u ç ã o e 

eletrÓlíse em cloretos f u n d i d o s , sendo que. estes dois ult_i 

mos p r o c e s s o s tem a p r e s e n t a d o m e l h o r e s r e s u l t a d o s . 

0 p r o c e s s o de p i r o - e s i d a ç a o - r e d u ç a o , chamado 

processo A i r o x , u t i l i z a a o x i d a ç ã o - r e d u ç ã o r e p e t i t i v a , em 

temperatura e l e v a d a , para r e e n r i q u e c i m e n t o e r e f a b r i c a ç a o do 

combustível por um custo m í n i m o . A e c o n o m i a de um p r o c e s s o 

simples, de b a i x a d e s c o n t a m i n a ç ã o , ? obtida com uma taxa de 

irradiação do c o m b u s t í v e l levemente, mais a l t a , n e c e s s á r i a pa 

ra a c u m u l a ç ã o dos p r o d u t o s de f i s s a o ( 4 ) . 
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S o m e n t e duas etapas sao e n v o l v i d a s no p r o c e ^ 

so Airox: o x i d a ç ã o 

3 U 0 2 + 0 2 • - • 4 Q 0 C > U 3 0 g (2.38) 

e redução 

U 3 0 g + 2 H 2

 6 0 0 C >• 3 U 0 2 + - 2 H 2 0 (2.39) 

D u r a n t e a o x i d a ç ã o , o v o l u m e do ó x i d o a u m e n 

ta de 3%, pois o m a t e r i a l se p u l v e r i z a . E s t a p r o p r i e d a d e é 

utilizada para separar o c o m b u s t í v e l dá capa: ela e p e r f u r a ­

da em intervalos de 3 cm ou m e n o s , ao longo de seu comprimen. 

to. Então, quando a b a r r a de c o m b u s t í v e l e e x p o s t a ao o x i g é ­

nio, em alta t e m p e r a t u r a , a capa se p a r t e e o U o 0 a p a r e c e 
3 o 

livre e p u l v e r i z a d o . 

0 p r o c e d i m e n t o de o x i d a ç a o - r e d u ç a o ê repeti, 

do duas vezes e o b t é m - s e boas p r o p r i e d a d e s de s i n t e r i z a ç a o , 

para r e f a b r i c a ç a o de p a s t i l h a s de c o m b u s t í v e l . 0 pó d i ó x i d o 

- . ~ — . . 235 

de urânio então r e s u l t a n t e e r e e n r í q u e c i d o em U , g r a n u l a ­

do, comprimido e s i n t e r i z a d o . As p a s t i l h a s o b t i d a s d e s t a ia 

neira têm uma d e n s i d a d e maior do que 9 5 % da dens idade t e ó r i ­

ca. 

Apesar de g r a n d e d e s c o n t a m i n a ç ã o nao ser o 

objetivo do p r o c e s s o A i r o x , alguns p r o d u t o s de fissão sao re 

movidos por vo 1 a t i 1 i z aç ao , como s u b s t a n c i a l m e n t e o x e n ó n i o , 

criptonio, césio e iodo, 9 0 % do r u t ê n i o , m e t a d e do t e c n ê c i o , 

cádmio e Índio, traços de m o l i b d ê n i o e n i ó b i o . 

No p r o c e s s o de e l e t r ó l i s e com sal fundi do,que 

está sendo testado em e s c a l a i n d u s t r i a l , os c o m b u s t í v e i s óxi_ 
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dos de p l u t ó n i o , u r â n i o e tório <? ao d i s s o l v i d o s mira cloreto 

fundido e então r e c o n s t i t u í d o s e 1 e t r o 1 i t i canient e . 

P a r a. o d i ó x i d o de u r â n i o , a reação c a t ó d i c a. 

é: 

ÜO^"' ( s o l u ç ã o ) + 2 e" T™-"? U 0 2 (sólido) 

(2.40) 

e a reação anódica e : 

2C1'" (solução) - C l 2 ( g ã s ) + 2 e - (2.41) 

A célula e l e t r o l í t i c a contêm iima a t m o s f e r a de 

cloro, que ajuda a m a n t e r o m a t e r i a l f u n d i d o seco. 0 d i ó x i d o 

de urânio do p r o d u t o tem uma r e l a ç ã o o x i g ê n i o para u r â n i o nao 

3 

maior que 2,005 e u m a d e n s i d a d e aparente de 1 0 , 9 0 g / c m ' , ou 

maior (a d e n s i d a d e t e ó r i c a e 1 0 , 9 7 ) . 

A secagem do m a t e r i a l fundido tem m a i s efei 

to do que qualquer o u t r a v a r i á v e l na e s t e q u i o m e t r i a do ó x i d o 

e na forma do c r i s t a l . A ã g u a , ó x i d o s , ou h i d r ó x i d o s p o d e m 

ser r e m o v i d o s do m a t e r i a l f u n d i d o , com ácido c l o r í d r i c o ou 

cloro, ou a m b o s , antes da e l e t r ó l i s e ser f e i t a . P r e f e r e - s e 

uma m i s t u r a e q u i m o l e c u l a r de cloretos de lítio e p o t á s s i o a 

outras m i s t u r a s salinas t e s t a d a s , porque ela permite. tempe 

raturas de operação mais b a i x a s . Sem u r â n i o , a m i s t u r a ferve 

o . o 
a 460 C e c o m 2 2 % em peso de u r â n i o , ela ferve a 330 C. A for 

mação de grandes c r i s t a i s , sem v a z i o s , r e q u e r e m c o n c e n t r a ­

ções m a i o r e s que 1 0 % . Em g e r a l , os r e s u l t a d o s m e l h o r a m com 

o aumento da c o n c e n t r a ç ã o de u r â n i o até 3 0 % em p e s o , que ê o 

máximo p r a t i c á v e l . 

0 valor do p o t e n c i a l aplicado nao ê c r í t i c o : 

bons r e s u l t a d o s são o b t i d o s com p o t e n c i a i s de 0,4 a 1,IV ea 

tre o cátodo e um eletrodo de r e f e r ê n c i a de A g / A g C l (1 M)imer 
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so no m a t e r i a l f u n d i d o . Os m e l h o r e s r e s u l t a d o s foram obtidos 
em torno de 0 , 7 V . 

De modo g e r a l , o e q u i p a m e n t o para p r o c e s s o s 
piroquímicos n e c e s s i t a c o n s i d e r á v e l trabalho de d e s e n v o l v i — 
mento: um e q u i p a m e n t o para ser operado em alta t e m p e r a t u r a e 
de forma r e m o t a nao e fácil de se p r o j e t a r e seu teste é one 
roso. E n t r e t a n t o , já e x i s t e m r e s u l t a d o s m u i t o b o n s , i n d i c a n ­
do, u l t i m a m e n t e , que as d i f i c u l d a d e s sao c o n t o r n á v e i s e o 
processamento nao aquoso pode tomar um i m p o r t a n t e papel no 
f u t u r o . 



f 

2.6 - C o n s i d e r a ç õ e s e c o n ô m i c a s sobre uma u s i n a de r e p r o c e s s a 

mento 

D u r a n t e m u i t o tempo, o p r i n c í p i o v i g e n t e foi 

projetar o combustível mais estivei p o s s í v e l para os reatores 

em operação e considerar que os químicos e e n g e n h e i r o s quírni. 

cos seriam capazes de r e p r o c e s s ã - l o s . Esta c o n s i d e r a ç ã o era 

até certo ponto correta, uma vez que todos os c o m b u s t í v e i s fa 

bricados foram r e p r o c e s s a d o s , porém o custo destes tratamen 

tos nem sempre foi p e q u e n o . Na v e r d a d e , p r o x i m a m e n t e os 

custos reais do r epr o ce s s amento serão altos e m u i t a pesqui_ 

sa e d e s e n v o l v i m e n t o devem ser feitos em r e p r o c e s s a m e n t o quí 

mico, de forma que o ciclo do c om bu stível p o s s a - s e a p r o x i m a r 

mais do limite e c o n ô m i c o . 

Fez-se um estudo comparando v á r i o s tipos de 

usinas de r e p r o c e s s a m e n t o , c o n c e i t u a d o s sob três d i f e r e n t e s 

escalas de o p e r a ç ã o , com quatro tipos de c o m b u s t í v e i s e v i u -

-3 
-se que o custo do r e p r o c e s s a m e n t o vai de 0,5 x 10 a va 
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rios US$/kWh do custo da p o t e n c i a dos r e a t o r e s , d e p e n d e n d o do 

reator e do tipo de u s i n a do r epr o c e s s a m e n t o ( 25 ) . 

Dois g r a n d e s tipos de u s i n a s de r e p r o c e s s a — 

mento foram c o n s t r u í d o s e o p e r a d o s - o tipo de c o n t r o l e remo 

to e o de m a n u t e n ç ã o d i r e t a , sendo que a p r i m e i r a só deu ex 

periência s u b s t a n c i a l na m a n u t e n ç ã o de e s q u e m a s de p r o d u ç ã o 

em tempo p r o l o n g a d o . 

• Os v a l o r e s de custo para a n a l i s e e c o n ô m i c a 

destes dois tipos de u s i n a s , conforme r e l a t ó r i o s da Du Pont 

Co. e da Philips P e t r o l e u m Co. estão na t a b e l a 2 . 8 ( 2 5) , s end o 

os custos totais de o p e r a ç ã o e s t i m a d o s para v á r i o s tipos de 

usinas de r epr o ce s s amen t o , cujos fluxos totais v a r i a m de 

0,1 a 10 t/dia ( c o m b u s t í v e i s de ur ânio n a t u r a l , ou l e v e m e n 

te enr ique ci d o) . Os fluxos totais do p r o c e s s o para uma deter 

linada u s i n a v a r i a m g r a n d e m e n t e , d e p e n d e n d o dos m é t o d o s usa. 

dos para controlar cr i t i cal id ad e , d i s s o l v e r e r e p r o c e s s a r os 

combu s tíve i s . 

Como o fluxo total n o m i n a l nao tem signific_a 

do, quando aplicado â m a i o r i a dos c o m b u s t í v e i s de r e a t o r e s 

de potencia, as usinas foram d e s i g n a d a s como: u s i n a s de p e ­

quena e s c a l a , u s i n a s de e s c a l a i n t e r m e d i á r i a com c o n t r o l e di_ 

reto e com controle r e m o t o e u s i n a s de g r a n d e e s c a l a com con. 

trole r e m o t o , as u l t i m a s só tendo sentido daqui a 15 ou 20 

anos. 

O e f e i t o da cr i t i cal i d ad e e um p e r i g o na usi_ 

na de r e p r o c e s s a m e n t o a q u o s o , pelas grandes q u a n t i d a d e s de 

material f i s s i o n ã v e l em b a t e l a d a , já que os c o n j u n t o s de com 

bustíveis estão m u i t o mais r e a t i v o s d u r a n t e as o p e r a ç õ e s quí 

micas, pelas p r e s e n ç a s da água como m o d e r a d o r e dos r e f l e t o ­

res, como as paredes dos v a s o s , suportes e quase todos os ma. 
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teriai s es tru tur aí s . 

D i s p o e - s e de v á r i o s m é t o d o s para controlar a 

cri ti ca 1idade n u m a u s i n a . Do ponto de v i s t a a d m i n i s t r a t i v o , 

utiliza-se um p r o c e d i m e n t o r í g i d o para g o v e r n a r todas as op_e 

rações, sendo que a mais leve m u d a n ç a na p r a t i c a j i e s t a b e l e 

, cida deve ter a a p r o v a ç ã o de um s u p e r v i s o r . Do ponto de vi_s 

ta do p r o j e t o , a cr i t i c. a 1 i d ad e pode ser p r e v e n i d a pelo con­

trole da m a s s a , da g e o m e t r i a , da d i l u i ç ã o e do envenenamento. 

Com o controle de m a s s a , os v a s o s do p r o c e s s o sao f i s i c a m e n ­

te capazes de conter mais do que. a m a s s a c r í t i c a , mas o p r o ­

cedimento de s e g u r a n ç a p e r m i t e somente m e n o s do que esta., em 

cada b a t e l a d a . Com o controle de g e o m e t r i a , cada vaso do pro­

cesso e sempre m e n o r do que o m í n i m o tamanho crítico p a r a uma 

determinada forma g e o m é t r i c a . 0 s i s t e m a ê sempre seguro s_o 

mente se for p r o j e t a d o p a r a tratar u r â n i o a l t a m e n t e e n r i q u e -

239 . -
eido (ou Pu , q u a n d o a p l i c á v e l ) , mas os v a s o s p o d e m ser 

projetados p a r a um d e t e r m i n a d o grau de e n r i q u e c i m e n t o da car 

ga principal da usina, e um controle a d m i n i s t r a t i v o pode ser 

feito, para que m a i o r e s e n r i q u e c i m e n t o s p o s s a m ser t r a t a d o s . 

Com o c o n t r o l e da d i l u i ç ã o , hã de se ter sempre uma grande 

certeza da e s t a b i l i d a d e q u í m i c a do s i s t e m a , p a r a que o m a t a 

rial f i s s i o n á v e l nao se p r e c i p i t e no vaso e, como no c o n t r o ­

le de m a s s a , a c a p a c i d a d e cio r e c i p i e n t e seja sempre p r e e n c h i 

da para a c o n c e n t r a ç ã o c r í t i c a m í n i m a . 0 controle do envenena, 

mento é p o s s í v e l de dois m o d o s : um envolve a c o l o c a ç ã o de pa 

redes, ou p a r t i ç õ e s , nos v a s o s do p r o c e s s o , que sejam barrei_ 

ras para os n ê u t r o n s t é r m i c o s ; e n t r e t a n t o , a d i s t a n c i a na 

qual o v e n e n o ê efetivo é p e q u e n a e a r e f l e ç a o dos nêutrons 

epitêrmicos p o d e r i a tornar o s i s t e m a c r í t i c o , sendo necessa 

rias e n t ã o , m u i t o m a i s i n f o r m a ç õ e s sobre c r i t i c a l i d a d e em 

sistemas f i n i t o s , 0 outro m o d o , mais efetivo e mais u s a d o , e n 

volve a d i s t r i b u i ç ã o h o m o g ê n e a de um v e n e n o de alta seção 

de choque no m o d e r a d o r , tal que a a b s o r ç ã o de n ê u t r o n s possa 
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competir corri a f i s s ã o . O b v i a m e n t e , o controle cio v e n e n o re 

quer s e g u r a n ç a cie que uma q u a n t i d a d e a p r o p r i a d a dele p e r m a n e 

cera no m o d e r a d o r , apesar de q u a l q u e r mudança, do p r o c e s s o . 

Quanto ao fluxo total do p r o c e s s o , v e - s e que 

a operação de controle da velocidade, na u s i n a de re.proce.ssa~ 

mento ê feita, quase só d u r a n t e a fase de d i s s o l u ç ã o . Duas ca 

racterísticas da q u í m i c a de cada c o m b u s t í v e l sao i m p o r t a n t e s 

para determinar o tempo de d i s s o l u ç ã o : os tempos de r e a ç ã o 

para a capa e para o c o m b u s t í v e l e. a m á x i m a c o n c e n t r a ç ã o acei 

tãvel para a m b o s , conforme a v e l o c i d a d e da reçao antes de 

chegar ao limite da s o lub i 1 iclad e ( 2 5 ) . 

O tempo de. t r a t a m e n t o na u s i n a e a soma dos 

tempos r e q u e r i d o s p a r a cada o p e r a ç ã o . A p e s a r da d i s s o l u ç ã o 

parecer a fase que toma o m a i o r t e m p o , a soma dos tempos das 

outras o p e r a ç õ e s e m a i o r . E x c l u i n d o o tempo de dissolução., o 

tratamento na usina d e m o r a r i a ao m e n o s 4 d i a s . 

O tempo de e s p e r a da u s i n a e o tempo p a r a lim 

peza e r e i n i c i o da. o p e r a ç ã o , p a r a mudar de um c o m b u s t í v e l pa 

ra outro. C o n s i d e r o u - s e que ele e. igual ao tempo de d i s s o l u ­

ção (a menos que este seja m e n o r que 3 ou m a i o r qüe 8 d i a s ) . 

P o d e - s e notar que o controle da. g e o m e t r i a no 

dissolvedor sempre requer mais ciclos do que o c o n t r o l e de 

massa, razão pela qual nao se c o n s i d e r a o p r i m e i r o , g e r a l ­

mente, em q u a l q u e r a n á l i s e e c o n ô m i c a . 

Os custos de s e p a r a ç ã o e. r epr o ces s amento to 

tal §ao dados na t a b e l a 2 . 9 ( 2 5 ) , sendo que o p r i m e i r o é 

calculado por 

S = (DT, + T. + T )0 
d h t 

(2.4 

http://re.proce.ssa~


T A B E L A 2.9 

COMPARAÇÃO DOS CUSTOS DE REPROCESSAMENTO 

Tipo da Usina 

Usina de referência da 
AEC 

Usina local de pequena eĵ  
cala(controle de massa) 

Usina central de tamanho 
intermediário (manutenção 
direta, controle de massa) 

Usina central de tamanho 
intermediário (manutenção 
remota, controle de di­
luição) 

Usina central em • grande 
escala (manutenção remota, 
controle de diluição) 

Usina local de pequena e£ 
cala (controle por envenj; 
namento) 

Usina central de tamanho 
intermediário (manutenção 
remota, controle por enve 
nenamento) 

Usina central em grande 
escala (manutenção remo— 
ta, controle por envenena, 
mento) -

Custos de separação 
da usina por núcleo 

(106US$) 

<u 

V4 
a 

1,20 

5,46 

3,10 

4,24 

2,58 

2,59 

3,70 

2,33 

o 
o 

0,77 

9,66 

18,93 

6,07 

3,72 

3,13 

4,47 

3,32 

et 

0,50 

2,64 

4,49 

1,78 

1,57 

1,36 

1,78 

1,10 

1,34 

3,95 

3,60 

4,78 

2,96 

3,95 

4,78 

2,96 

Contribuição dos cus_ 

tos da potencia do 
reator(xl0_3US$/kWh) 

0) 

M 
et 
w 

1,87 

17.9 

5,6 

6,4 

3,75 

2,6 

3,55 

2,4 

ta 

-a 

0,41 

4,6 

9,3 

2,5 

1,6 

1,7 

1,71 

1,37 

tí a) 

0,47 

2,4 

4,1 

1,6 

1,4 

1,94 

1,6 

1,0 

0,33 

1,44 

0,89 

1,17 

0,73 

1,44 

1,17 

0,73 

Custos totais do 
reprocessamento 
de combustível 
(xl0_3US$/kWh) . 

3,2 

19,2 

6,9 

7,7 

5,0 

4,0 

4,8 

3,7 

0,7 

4,9 

9,6 

2,8 

1,9 

1,8 

2,0 

1,7 
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O N D E : 

S = U S $ / n ú c l e o 

D = n9 de b a t e l a d a s do d i s s o l v e d o r / n ú c l e o do 

reator 

= tempo de d i s s o luç ao (d i as/b a t e lad a) 

T, - t e m p o de r e t e n ç ã o , e x c l u s i v a m e n t e " p a r a 
h 

d i s s o l u ç ã o ( d i a s / b a t e l a d a ) 

• T - tempo de e s p e r a ( d i a s / b a t e 1 a d a ) 

C = custo total de o p e r a ç ã o dá usin-a'de r e ­

p r o c e s s amento ( U S $ / d i a ) 

C a l c u l o u - s e a c o n t r i b u i ç ã o do custo de sepa 

ração para o custo da p o t e n c i a da base de : 

M = K / ( E k B X ) (2.43) 

onde: 

M = custo de s e p a r a ç ã o , em US $/kWh 

K = custo do c o m b u s t í v e l e s p e c í f i c o do r e a ­

tor, p r o c e s s a d o na usina de s e p a r a ç a o ( U S $/ 

/kg) 

E = 2,2 x 1 0 ^ k W h / k g de á t o m o s f i s s i o n a d o s 

do c o m b u s t í v e l 

v - i n " 1 0 

k. - iu (fator para tornar as u n i d a d e s con-

s is t e n t e s ) 

X = e f i c i ê n c i a da e s t a ç a o ( Z ) 

B = q u e i m a (%) 

0 custo total do r ep r o ce s s ame n t o foi calcula. 

25 
lado por M A N O V I T Z com a equação ( 2 . 4 3 ) , a l t e r a n d o - s e o K, 
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para incluir custos de b l i n d a g e n s , de c o n v e r s ã o a hexaflu_o 

reto de u r â n i o , de t r a t a m e n t o de p l u t ó n i o , e t c . 

Em c o n c l u s ã o , o controle de c r i t i c a 1 i d a d e pa 

ra baixos e n r i q u e c i m e n t o s , pode ser feito por v á r i o s métodos, 

ias quando ele sobe a mais de 3%, só o c o n t r o l e por v e n e n o 

permite o aumento do fluxo total da u s i n a . 

Nas usinas de mu 1 1 i - o p e r a ç a o , o custo do re_-

process amento : de c o m b u s t í v e i s com e n r i q u e c i m e n t o r e l a t i v a m e n 

te alto torna-se p r o i b i t i v a m e n t e g r a n d e . Também os tempos de 

tratamento e de espera trazem custos m u i t o altos numa u s i n a 

de mu 1 1 i - p r o p ô s i t o , para cargas que tomem poucas semanas de 

processamento e para c o m b u s t í v e i s cuja q u í m i c a seja m u i t o di_ 

ferente d a q u e l a para a qual a u s i n a foi p r o j e t a d a . Quanto a 

necessidade da r e d u ç ã o de cusco, O custo de capital e os 

custos de o p e r a ç ã o devem ser r e d u z i d o s pelo m e n o s de um f a 

tor 1,5 para c o m b u s t í v e i s l e v e m e n t e e n r i q u e c i d o s e m a i o r p_a 

ra os de e n r i q u e c i m e n t o mais a l t o , p e r m i t i n d o um ciclo do 

combustível e conômi co ( 2 5 ) . 
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M A N O V I T Z s u g e r e , para r e p r o c e s s a m e n t o de 

baixo custo, a c o n s t r u ç ã o de uma série de p e q u e n a s u s i n a s , 

justificada e c o n o m i c a m e n t e quando a carga de um tipo p a r t i c u 

lar de combustível tivesse de ser tratada. Em face a este 

ponto de v i s t a , p o d e r - s e - í a a r g u m e n t a r que o r e pr o ces s amen t o 

químico aquoso é muito caro e que d e v e r i a ser t e n t a d o um prjo 

cesso p i r o q u í m i c o , ou b a s e a d o em vo 1 a t i 1 i zaç ao , como meta p_a 

ra o futuro. Apesar destes m é t o d o s p o d e r e m ser m e n o s d i s p e n 

diosos para certos tipos de c o m b u s t í v e i s , o r ep r o ce s s amen t o 

aquoso tem a v a n t a g e m da t e c n o l o g i a e s t a b e l e c i d a , que r e d u z 

as incertezas na e s t i m a t i v a de custos para uma nova u s i n a . E m 

vista disso, l i m i t a r a m - s e novos d e s e n v o l v i m e n t o s e c r i o u — s e 

a pratica de construção de usinas piloto em g r a n d e e s c a l a : Í £ 



to ocorreu na A E C , na E u r o c h e m i c e a p a r e n t e m e n t e em todos os 

grupos - industriais dos E s t a d o s U n i d o s . A tese at u a n t e e a 

construção de usinas de m e d i a e s c a l a , com f u n c i o n a m e n t o de 

grande f1ex ib i1idad e. 

Nos estudos em v i g o r , os custos de s e p a r a ç ã o 

sao de a p r o x i m a d a m e n t e 2 5 % p a r a e d i f i c a ç ã o , 3 3 % p a r a e q u i p a ­

mento do p r o c e s s o , 2 5 % para a u x i l i a r e s (incluindo v e n t i l a ç ã o , 

controle a n a l í t i c o , p r o v i s ã o de calor e e s t o c a g e m do resíduo) 

e 17% para o p r o j e t o de e n g e n h a r i a , c o n s t r u ç ã o e o c o r r ê n c i a s 

nao esperadas (2 5 ) . 

Uma f o r m a de. reduzir os custos da u s i n a e 

usar novos conceitos p a r a o seu p r o j e t o : mais do que e s t a b e ­

lecer uma u s i n a de. c o n t r o l e r e m o t o , ou uma de m a n u t e n ç ã o d_i 

reta, u t i l i z a r um c o n c e i t o que c o m b i n a s s e as m e l h o r e s c a r a c ­

terísticas de cada u m a d e l a s , com o menor c u s t o . Uma m u d a n ç a 

5 I 5 u í. i 1 C a n l 6 8 C i J. a i.u cl Tl u £ i_ p ̂  KJ W C. li \J v u i U i« c CL cx u o J~ ti cl *_ c* ú. m li 

tar o fluxo total do p r o c e s s o . 

P a r a r e d u z i r o efeito da c r i t i c a l i d a d e nos 

custos da u s i n a , n e c e s s i t a - s e de controle por v e n e n o , p o d e n -

do-se trabalhar com ele em m e i o h e t e r o g ê n e o , ou em s o l u ç ã o . 

0 fator que mais r e d u z i r a as taxas auxiliares 

é a r e s t r i ç ã o do e l e m e n t o c o m b u s t í v e l que a u s i n a p o d e r á ma. 

nus e ar: isto s i m p l i f i c a r i a o controle a n a l í t i c o e a estoca, 

gem do r e s í d u o , Uma a n á l i s e r á p i d a da AEC r e d u z i u de um f_a 

tor 1,5 o custo de uma usina de m u l t i p a r a simples opera, 

çao . 

Sob o p o n t o de v i s t a de custos e tamanho de 

usinas de r e p r o c e s s a m e n t o , f o r m a m - s e grupos com ideias opos 

tas. A seguinte e o p i n i ã o de p e s q u i s a d o r e s de O R N L . 
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E s p e c i f i c a r a parte do preço de v e n d a da p £ 

tência nos Estados U n i d o s , que seria r e s e r v a d a para o pro 

cessamento q u í m i c o , é m u i t o d i f í c i l . Cons id er ar-s e-ã por a_l 

gum tempo (junto com a m a i o r i a do p e s s o a l que t r a b a l h a em re 

processamento, na analise dos custos do r e a t o r ) que os cus 

~ «• . — — 3 
tos de separação r a d i o q u í m i c a nao devem exceder 1 x 10 US$/ 

/kWh de e 1 e tr i ci d ad e , in clu indo lucro, s e g u r a n ç a e t r i b u t o s 

(7). 

U l l m a n n (apud W E S T ^ ) tentou d e f i n i r q u a n t o 

do preço de v e n d a da e l e t r i c i d a d e sobra, d e p o i s que os cus 

tos do reator e do c o m b u s t í v e l forem d e d u z i d o s . P a r a propósi^ 

to de guia g e r a l , p o d e - s e o b s e r v a r que os custos do r e p r o c e s 

samento r adi oquími co, que sao s o m e n t e uma p a r t e do custo da 

reciclagem, muito s e g u r a m e n t e nao podem e x c e d e r a a p r o x i m a d a 

mente 1/8 do preço de v e n d a da e l e t r i c i d a d e . 

C o n c l u i - s e que o custo da u s i n a de r e p r o c e s -

samento pode ser p a r t i c u l a r m e n t e i n s e n s í v e l ao tipo de pro — 

cesso químico e que as v a r i á v e i s i m p o r t a n t e s no custo u n i t á ­

rio podem ser c a p a c i d a d e da u s i n a q u í m i c a e q u e i m a do combus 

tível. 

T e n t a - s e , para e n t e n d i m e n t o g e r a l da e c o n o — 

mia do p r o c e s s o , estimar o custo, p r o v á v e l do r ep r o ce s s amento 

químico, como função da q u e i m a do c o m b u s t í v e l e do tamanho da 

usina química. Por causa da d i f i c u l d a d e em a n a l i s a r os reque 

rimentos do p r o c e s s o p a r a cada tipo de c o m b u s t í v e l de r e a t o r 

de potencia i n d i v i d u a l m e n t e , como função do t a m a n h o da u s i n a 

química e por causa de uma falha p r o v á v e l na c o n s i d e r a ç ã o de 

que haverá somente um ou dois tipos de c o m b u s t í v e l para rea 

tor na economia futura da p o t e n c i a nos E s t a d o s U n i d o s , g e n e ­

ralizam-se as bases de estudo nos s e g u i n t e s p o n t o s : todas as 

usinas químicas têm sua c a p a c i d a d e s e n s í v e l á q u a n t i d a d e t£ 

tal.de metal i n t r o d u z i d o como a l i m e n t a ç ã o e nao da q u a n t i d a -

http://tal.de
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de cl e In ater ial f í s s i l ; a m a i. o r ia dos r e a t o r e s p r o p o s t o s ê d e 

duas regiões (núcleo e n r i q u e c i d o , com c o b e r t u r a e m p o b r e c i d a , 

ou n a t u r a l ) , ou de uma região com e n r i q u e c i m e n t o p a r c i a l . U s a 

-se a tonelada m é t r i c a de u r â n i o natural como unidade, de. ca­

pacidade n o m i n a l e M W d / t o n e l a d a de u r â n i o n a t u r a l , como d e ­

signação de q u e i m a . 

7 

U l l m a n n (apud W E S T ) , fez um estudo de. custo 

com e c o n o m i a n u c l e a r e/ou tamanho da u s i n a r a d i o q u í m i c a . T r e s 

figuras m o s t r a m estes r e s u l t a d o s : a figura. 2 c 9 ( 7 ) d e f i n e ap.ro 

ximad amen t e a v a r i a ç ã o do i n v e s t i m e n t o de capital em. f u n ç ã o 

da capacidade da u s i n a ; a f i g u r a 2,10(7) m o s t r a a v a r i a ç ã o 

os custos de r e p r o c e s s a m e n t o com a e c o n o m i a de p o t e n c i a n u ­

clear ( c o n s i d e r a n d o - s e u m a usina de r e p r o c e s s a m e n t o ) , p a r a 

vários níveis de i r r a d i a ç ã o do c o m b u s t í v e l ; a f i g u r a 2.11(7) 

dã uma e s t i m a t i v a da v a r i a ç ã o dos p a r â m e t r o s de custo com o 

tamanho da u s i n a . 

D e s t a s , tiram-se as s e g u i n t e s c o n c l u s õ e s : 

- P a r a que os custos do r e p r o c e s s amento quí^ 

m e n o r e s q u e 1/16 

q u í m i c a deve ne — 

ível de 6 00 0 a 

a de r e a t o r e s in_s_ 

r com 2 5 % de efi 

í m i c a p o d e r i a e n -

de u r â n i o n a t u r a l 

i e n e i a t é r m i c a e 

t u d o , c o n c l u i - s e que 

a p a c i d a d e e uma 

a custos de proc e_s 

idé-ia, uma usina 

cessar o c o m b u s t í -

g e r a ç a o de calor 

mico (produtos como solução n i t r a t o ) sejam 

do preço de v e n d a da e l e t r i c i d a d e , a u s i n a 

cessariamente ter p a r a p r o c e s s a r o combust 

10 00 0 MW de c a p a c i d a d e de geração e l é t r i c 

talados, ou tanto quanto 40 000 MW de. calo 

ciência t é r m i c a . A 4 000 M W d / t , a u s i n a qu 

tao ter p a r a p r o c e s s a r o e q u i v a l e n t e a 10t 

/dia. C o n s i d e r a n d o - s e as v a r i a ç õ e s em efic 

as limitações óbvias da p r o f u n d i d a d e do es 

um a usina q u í m i c a de m e n o s de 5 t/d i a de c 

queima m é d i a de 4 00 0 M W d / t , nao produzi ri 

samento na base e s t a b e l e c i d a . P a r a se ter 

radioquímica de 6 a 10 t/dia. p o d e r i a repro 

vel de saída de um reator de c a p a c i d a d e de 

http://ap.ro
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B o s e : 6 - j % de amortização por ono, 2 0 0 0 MWd/t 

4 8 12 

Copocidode ( t / d i a ) 

Figura 2 . 1 1 

Composição percentual do custo de reproceseamento em função do tamanho do usina 
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le 24 000 a 40 000 MW (6 000 a 10 000 MW de e l e t r i c i d a d e ) . 

- A a m o r t i z a ç ã o do capital e o u t r a s cargas 

íixas perfazem a m a i o r i a do custo de o p e r a ç ã o . D e s t a forma , 

ina usina r a d i o q u í m i c a d e v e r i a operar com um g r a n d e fator de 

itilizaçao . 

- Por c a u s a da d i v e r s i d a d e dos tipos de com-

ustível sendo d e s e n v o l v i d o s nos E s t a d o s U n i d o s , para r e a t o -

íes de p o t e n c i a m o v e i s e e s t a c i o n a r i o s , c o n c l u i - s e que u m a 

¡rande u s i n a r a d i o q u í m i c a d e v e r i a ser de a s p e c t o m ú l t i p l o , na 

jual seria p o s s í v e l r e p r o c e s s a r c o m b u s t í v e l de v á r i o s tipos 

le reatores, dentro de um raio de t r a n s p o r t e e c o n ó m i c o p a r a 
] 

tusina química. 

i 

R e s u m e - s e , a s e g u i r , uma d i s c u s s ã o da FORA 

irOM (26) sobre o r epr o ce s s amen t o na E u r o p a . 

i 

Na E u r o p a O c i d e n t a l , para os c o m b u s t í v e i s MGR 

(Magnox) , cujo t r a t a m e n t o tem lugar em u s i n a s já e x i s t e n t e s , 

i demanda total de r epr o ce s s amen to de c o m b u s t í v e i s foi esti_ 

jada em lOOt, em 1 9 7 0 , p a s s a n d o para ~4 000 t em 1 9 8 5 . 

Se a e x p a n s ã o d e s t a i n d u s t r i a puder ser con 

jfenientemente p l a n e j a d a , estas t o n e l a g e n s c o n s t i t u i r i a m a 

¡base de uma i n d ú s t r i a r e n t á v e l , com um v o l u m e anual de n e g õ -

j c i o s da ordem de U S $ 1 0 0 m i l h õ e s em 1 9 8 5 . Se tal p l a n i f i c a ç ã o 

jnão existir, os gastos no r epr o ce s s amen t o de c o m b u s t í v e l po 

jderiam alcançar duas ou três v e z e s esta c i f r a . 

i 

C o n s i d e r a n d o a c a p a c i d a d e das u s i n a s e x i s t e n 

tes, das instalações em escala pi lo to e as c a p a c i d a d e s suple 

rentares já a n u n c i a d a s , nao lhes parece que seja n e c e s s á r i a 

nenhuma outra usina antes de 1980. -A partir d e s t a d a t a , será 
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secessãrio instalar uma u s i n a de grande c a p a c i d a d e cada 3 

mos. 

A i n f l u ê n c i a do custo do r e p r o c e s s a m e n t o dos 

combustíveis sobre o p r e ç o do kWh d e p e n d e da taxa de irradia, 

ção do c o m b u s t í v e l , ou seja, da e n e r g i a p r o d u z i d a / k g u r â n i o . 

Supondo que em um reator de água leve (LWR) , cada kg de u r â ­

nio produza 2 015 kWh, h a v e r i a de se tratar 25 t/ano de 

combustível para cada 1 000 MWe i n s t a l a d o s . 

A d m i t e m o custo total da e l e t r i c i d a d e de 

— 3 -r — 

4,5 x 10 US$/kWh e um custo total do c o m b u s t í v e l igual â ter 

ça parte deste v a l o r , c o n c l u i n d o que o preço do r e p r o c e s s a — 

lento (5 a 10% do custo do c i c l o ) e s t a r á entre 0,07 e 

,15 x I O - 3 U S $ / k W h ( 2 6 ) . 

Quanto aos custos de i n v e r s ã o , r e l e m b r a m que 

as usinas de r epr o ce s s amen t o têm custos de i n s t a l a ç ã o eleva 

los, já que se trata de m a t e r i a l cuja r a d i o a t i v i d a d e a l c a n ç a 

milhões de Ci. Por e x e m p l o , os custos de i n v e r s ã o t o t a i s , em 

1IS$ 1969 , f oram e s t i m a d o s em 40 m i l h õ e s , p a r a uma u s i n a 1 t/dia 

e 75 milhões para uma de 5 t/dia. Para c á l c u l o s e c o n ô m i c o s , 

dizem, supoe-se em g e r a l , que a u s i n a tenha v i d a de 15 a n o s ; 

de fato, no aspecto_ t é c n i c o , a v i d a util p o d e ser m a i o r . 

Os custos de i n s t a l a ç ã o d e p e n d e m da c a p a c i d a 

de da f á b r i c a , de sua u t i l i z a ç ã o e, em m e n o r g r a u , do e q u i ­

pamento de i n s t a l a ç ã o e do nível de a u t o m a t i z a ç ã o . 

Pelo m e n o s 6 0 % dos gastos fixos c o r r e s p o n d e m 

ao pessoal, já que 250 a 300 pessoas sao n e c e s s á r i a s â o p e r a 

ção da u s i n a , dizem. 

Os gastos p r o p o r c i o n a i s , função da t o n e l a g e m 
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tratada, em 8 0 % c o r r e s p o n d e r i a m ao t r a t a m e n t o de r e s í d u o s e 

representariam 10 a 2 0 % dos gastos do r e p r o c e s s a m e n t o . 

As u s i n a s d e v e r i a m ter altas u t i l i z a ç õ e s , pa 

ra efeito dos custos totais de r epr o ces s ament o , em razão da 

importância dos custos de i n v e r s ã o e dos gastos fixos de in_s 

talação. A tabela 2.10(26) i n d i c a os custos c a l c u l a d o s para 

reproces s amento de c o m b u s t í v e i s LWR, em u s i n a s de c a p a c i d a d e 

eutilização d i f e r e n t e s . 

Ã p a r t e o r e p r o c e s s a m e n t o p r o p r i a m e n t e d i t o , 

dever-s e-í am -ter em conta outros f a t o r e s , c h a m a d o s auxiliares, 

se se d e s e j a s s e a p r e s e n t a r uma v i s ã o c o m p l e t a da i n d ú s t r i a , 

de sua economia e do seu p o t e n c i a l f u t u r o . Tais f a t o r e s com 

preenderiam: t r a n s p o r t e de c o m b u s t í v e i s i r r a d i a d o s , t r a t a m e n 

to dos efluentes e- a r m a z e n a m e n t o a longo p r a z o (ou def lniti_ 

vo) , controle do m a t e r i a l f i s s i o n â v e l e s e g u r a n ç a da i n s t a l a 

ção da usina.- Os dois p r i m e i r o s p o d e r i a m aumentar de 10 a 20% 

o custo do r e p r o c e s s a m e n t o , sendo que o custo do t r a n s p o r t e 

não seria p a r t i c u l a r m e n t e s e n s í v e l â d i s t â n c i a per c o r r i d a : na 

Europa, ele tem sido c o n s i d e r a d o como 5,9 U S $ / k g de u r â n i o . 

. A c a p a c i d a d e de r e p r o c e s s a m e n t o d e v e r i a ser 

adaptada â d e m a n d a , com o s e g u i n t e o b j e t i v o : c o n s t i t u i ç ã o de 

uma indústria e u r o p é i a de reproces s a m e n t o , que seja v i á v e l , 

sem necessidade de s u b v e n ç ã o , em.um s i s t e m a comp e t i t ivo , mas 

com um certo grau de c o o r d e n a ç ã o . A t r a v é s de acordos c_o 

merciais entre todas as partes i n t e r e s s a d a s , h a v e r i a de se 

fazer uma u t i l i z a ç ã o ó t i m a , sem d i s c r i m i n a ç ã o , das c a p a c i d a 

des de reproces samento e x i s t e n t e s na E u r o p a . Os o b j e t o s dos 

acordos seriam evitar p e r d a s e c o n ô m i c a s inúteis e chegar — se 

a um bom nível de preços de r e p r o c e s s a m e n t o ( 2 6 ) . 

É i m p o r t a n t e que se faça, por fim, uma ava-
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liaçao técnica e p r i n c i p a l m e n t e e c o n ô m i c a entre o reprocessa. 
27 

mento aquoso e nao a q u o s o . R O B E R T S diz que nao se trata de 

decidir qual é o mais v a n t a j o s o , pois h a v e n d o v á r i o s procej^ 

sos aquosos, v á r i o s nao aquosos e diversos tipos de combustjí 

veis nos reatores de p o t e n c i a , um p r o c e s s o pode ser o m e l h o r 

para um dado tipo de c o m b u s t í v e l e outro p r o c e s s o pode aten 

der melhor a uma usina que deva tratar v á r i o s tipos de com­

bustível. Também a d e c i s ã o pode d e p e n d e r do tempo e l u g a r , 

pois pesquisando q u a n d o , o n d e , quais tipos e tamanhos de usi^ 

na de r e p r o c e s s a m e n t o a c o n s t r u i r , c o n s i d e r a m - s e as amostras 

futuras, tipos e l o c a l i z a ç ã o dos r e a t o r e s de p o t e n c i a cujo 

combustível vai ser tratado e ainda o " s t a t u s " técnico e eco 

nomico dos métodos de p r o c e s s a m e n t o c o m p e t i t i v o s ao tempo em 

que a decisão deva ser t o m a d a . Como todas as v a r i á v e i s a se_ 

rem considerados mudam com o tempo, a d e c i s ã o c e r t a m e n t e pjo 

de também mudar com o tempo. 

27 . 

Como e x e m p l o , R O B E R T S c o n s i d e r o u a situação 

corrente nos Estados U n i d o s . Apesar da USAEC completar em 

1970 todo o d e s e n v o l v i m e n t o n e c e s s á r i o para p r o j e t a r uma us_i 

na de r e p r o c e s s a m e n t o c o m e r c i a l b a s e a d a no p r i n c í p i o de v o l a 

tilidade total, é quase certo que n e n h u m a das duas p r ó x i m a s 

usinas usem deste p r o c e s s o . Um estudo do ANL sobre r e p r o c e s ­

samento de combustíveis FBR ó x i d o , c a r b u r e t o e m e t á l i c o , por 

método aquoso, de vo 1 a t i 1 i zaç ao e p i r o q u í m i c o , indicou que o 

método de vo la t i 1 i z aç ao seria mais b arato para c o m b u s t í v e l ce 

râmico e que o método p i r o q u í m i c o seria mais barato para com 

bustível m e t á l i c o . 

27 -
R O B E R T S c o n s i d e r a também m é t o d o s de a v ü L 

liaçao econômica dos custos de r e p r o c e s s a m e n t o do combustível 

queimado, no contexto geral de avaliação do custo da e n e r g i a 

de origem nuclear. P r i m e i r a m e n t e , d e v e - s e lembrar que o que 

e usualmente d e s e j a d o para m i n i m i z a r o custo da p o t e n c i a , n a o 
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? n e c e s s a r i a m e n t e o m e s m o que para d i m i n u i r o custo do repro 

cessamento. Ern segundo l u g a r , o p r o b l e m a ao qual e s t a m o s fa 

ce a f a c e , ê a a v a l i a ç ã o de e s t r a t é g i a s a l t e r n a t i v a s , cada 

uma das quais e r e p r e s e n t a d a por uma serie de g a s t o s ( u n s cha 

rnados " c a p i t a l " , outros chamados "de o p e r a ç ã o " ) e r e n d a . 

Em g e r a l , há urna v a r i e d a d e de e s t r a t é g i a s pos 

síveis, que satisfarão a um dado r e q u e r i m e n t o , que pode s e r , 

por e x e m p l o , suprir uma q u a n t i d a d e e s p e c í f i c a de p o t e n c i a 

elétrica cada ano ( p r e s u m i v e l m e n t e , a u m e n t a n d o de ano para 

ano), para um n u m e r o de anos do f u t u r o , sendo d e s e j a d a u m a 

estratégia ó t i m a , u s u a l m e n t e a de custo mais b a i x o . 

Como d e f i n i r o mais baixo c u s t o , q u a n d o se 

considera uma série de v a r i á v e i s de t e m p o , gastos e r e n d a s ? 

Usualmente, e n v o l v e - s e o conceito de "valor t e m p o r a l do di_ 

nheiro", com um gasto ou r e n d a futura sendo r e d u z i d a ao seu 

valor preser.te, m u l t i p l i c a d o pelo fator (1 + i ) n

 i onde n e 

o número de anos no futuro nos quais o d i n h e i r o e pago ou re 

cebido e i_ é uma taxa de juros a d e q u a d a para os p r o p ó s i t o s 

atuais(27 ) . 

No p r e s e n t e c a s o , " ó t i m o " p a r a a e s t r a t é g i a 

significa que esta possuí o valor p r e s e n t e total dos g a s t o s 

mínimo para as f i n a l i d a d e s d e s e j a d a s (suprimento de p o t e n c i a , 

reprocessamento do c o m b u s t í v e l ) ou o valor p r e s e n t e total das 

rendas sobre os gastos é o m á x i m o (quando o p r e ç o da potén 

cia, ou o valor do c o m b u s t í v e l r e c u p e r a d o e e s p e c i f i c a d o sn 

teriormente) . 

0 valor p r e s e n t e total dos gastos em função 

do tempo pode ser tomado como "custo c a p i t a l i z a d o " do progra 

ma, que. é tratado como se fosse "gasto a partir do tempo ze 

ro" . Ha algumas objecoes ao c o n c e i t o de "valor p r e s e n t e " , in 
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cluindo p r o b l e m a s de d e c i d i r 

o tempo futuro a c o n s i d e r a r , 

1 0 " . 

qual taxa de juros a usar e qual 

incluindo a d e f i n i ç ã o de "õt_i 

0 sistema de a n a l i s e , que e n v o l v e o t i m i z a ç ã o 

no programa de p o t ê n c i a n u c l e a r , tem d e t a l h e s de- técnica mui_ 

tas vezes de difícil s o l u ç ã o , m a s pode-se g e r a l m e n t e construir 

modelos m a t e m á t i c o s mais s i m p l e s , para a v a l i a ç ã o dos custos 

de. reproces s a m e n t o , que p o d e m ser u s a d o s como guia de um 

pensamento inicial sobre o p r o b l e m a . 

A a p r o x i m a ç ã o mais f u n d a m e n t a l p a r a cálculo 

do custo de r epr o ce s s amento e c h a m a d a " p a y o u t " ou taxa de 

juros do r e t o r n o , b a s e a d a em que as rendas r e c e b i d a s devem 

servir para a r e c u p e r a ç ã o do i n v e s t i m e n t o , m o d i f i c a ç õ e s nele 

e todos os gastos do p r o j e t o . A v a l i d a d e do m é t o d o de "valor 

presente" reside no fato de que o cálculo pode ser feito mos 

trando r e c u p e r a ç ã o g r a d u a l , ou " p a y o u t " do i n v e s t i m e n t o , so 

bre a vida do p r o j e t o . 0 capital de giro no final de um pe 

ríodo d e t e r m i n a d o (o início do p e r í o d o s u b s e q u e n t e ) ê igual 

ao capital de giro no início do p e r í o d o , mais o r e n d i m e n t o do 

capita] durante o p e r í o d o , m a i s todo o chamado "cash outflow" 

(gastos de c a p i t a l , d e s p e s a s de o p e r a ç ã o e t a x a s ) d u r a n t e o 

período, menos todo o "cash inflov" (lucros, ou q u a l q u e r ren 

dimento) d u r a n t e o p e r í o d o . . '_ 

Como r e s u l t a d o do estudo de o t i m i z a ç ã o m e n ­

cionado a n t e s , usando uma taxa de juros de 7% e u m a vida pa. 

ra a usina de 15 a n o s , tem-se as s e g u i n t e s leis de e s c a l o n a ­

mento de custo (exemplo da F r a n ç a ) : 

Investimento de capital =(US$- 29 x 10^)(capacidade, da usi_ 

na MT/dia) 0 ' 4 

(2.44) 
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Custos anuais p r o p o r c i o n a i s ao i n v e s t i m e n t o = (US$0,36 x 10^) 

( M T / d i a ) 0 ' 4 (2.45) 

(-Custos anuais p r o p o r c i o n a i s a razão do fluxo total do pro 

cesso = ( U S $ 0 , 3 8 x 1 0 6 ) (MT/dia) (2.46) 

6 

Outros custos a n u a i s , trabalho p r i m á r i o = (US$1,45 x 10 ) 

( M T / d i a ) ° ' 3 ( 2 7 ) (2.47) 



2.7 - E s c o l h a do local da u s i n a de r e p r o c e s s a m e n t o 

Uma u s i n a de r c p r o c e s samento é c o n s t r u í d a per 

to da fonte de m a t e r i a l b á s i c o (no c a s o , reator ou r e a t o r e s , 

cuja carga será t r a t a d a ) , para m i n i m i z a r o custo do t r a n s p o r ­

te do c o m b u s t í v e l gasto e com u m a certa r e l a ç ã o entre os cen_ 

tros p o p u l a c i o n a i s ou de a g r i c u l t u r a , ja p r e v e n d o um e s c a p e 

acidental de r a d i o a t i v i d a d e c o n t a m i n a n t e . Chrxstl (apud L O N G ) 

diz que dentro de uma d a d a região g e o g r á f i c a , a l o c a l i z a ç ã o exa 

ta da u s i n a e d e t e r m i n a d a pela d i s p o n i b i l i d a d e de um local ade 

quado, onde se tenha mao de obra a p e q u e n a d i s t a n c i a e c o n v e ­

niência quanto â c l i m a t o l o g i a , g e o l o g i a e h i d r o l o g i a por Ion 

go tempo, para o p e r a ç ã o s e g u r a e d i s p o s i ç ã o do r e s í d u o . 

Para a s i t u a ç ã o da u s i n a , os locais p o s s í v e i s 

sao p r i m e i r a m e n t e e s t a b e l e c i d o s d e n t r o de uma r e g i ã o de inte 

resse, com base na d i s p o n i b i l i d a d e de s u p r i m e n t o de a g u a , pro 

ximidade de t r a n s p o r t e por linha férrea e f a c i l i d a d e de mao 

de obra. Em s e g u i d a , c o n s i d e r a - s e a t o p o g r a f i a dos locais em 
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escolha: áreas acima de ura nível m á x i m o sobre q u a l q u e r cor 

rente de água sao e l i m i n a d a s , assim como aquelas com declivjL 

dade excedente de 5%, que tornam a. c o n s t r u ç ã o e o p e r a ç ã o pou 

co e c o n ó m i c a s ( í ) . 

D e p o i s de a m o s t r a g e m p r e l i m i n a r da r e g i ã o de 

interesse, que e mais um estudo a d m i n i s t r a t i v o , os locais 

potencialmente d i s p o n í v e i s ficam sujeitos a. uma i n s p e ç ã o de 

campo, para testar f a t o r e s nao d e m o n s t r a d o s nos ú l t i m o s ma 

peamentos, ou c o m p i l a ç õ e s e s t a t í s t i c a s . E n t r e estes f a t o r e s 

estão o d e s e n v o l v i m e n t o de novos centros p o p u l a c i o n a i s , em 

presas, t u b u l a ç õ e s , a e r o p o r t o s e c e m i t é r i o s . As f o r m a ç õ e s geo_ 

lógicas sao avaliadas p a r a d e t e t a r a p o s s i b i l i d a d e de d e s ç a m 

pamentos , ou áreas de solo de p e q u e n a d e n s i d a d e . D a - s e ateri 

ção especial ás fábricas s i t u a d a s a m o n t a n t e , que descarregam 

efluentes q u í m i c o s , r e q u e r e n d o t r a t a m e n t o e s p e c i a l da água, 

ou correntes d e s c e n d e n t e s de água u t i l i z á v e l , como p a r a s u ­

primento de c i d a d e s , t u b u l a ç õ e s p a r a f á b r i c a s de c o n s e r v a s 

alimentícias, ou usinas de filmes f o t o g r á f i c o s , que p o d e m ser 

afetados por uma perda a c i d e n t a l de líquido r a d i o a t i v o . Mota 

-se ainda a d i s p o n i b i l i d a d e de e n e r g i a e l é t r i c a e a p o s s i b i ­

lidade de l o c a l i z a ç ã o a d j a c e n t e de empresas ou f á b r i c a s m a n u 

fatureiras, para uma fonte de v a p o r ( 4 ) . D e d i c a - s e e s p e c i a l 

atenção ao caráter de d r e n a g e m da s u p e r f í c i e do solo e ã q u a n 

tidade. de terra d e d i c a d a a p r o d u ç ã o de a l i m e n t o s , ou animais. 

Q u a n t o á l o c a l i z a ç ã o da u s i n a de r e p r o c e s s a -

mento com r e s p e i t o aos r e a t o r e s , ela pode ser p r o j e t a d a pa 

ra tratar c o m b u s t í v e l de um r e a t o r , ou de v á r i o s , isto d e p e n 

dendo da n a t u r e z a d e l e s , do custo do transporte, do m a t e r i a l 

altamente i r r a d i a d o do reator para a u s i n a , da r e d u ç ã o do 

custo u n i t á r i o por aumento de escala e do custo do invest_i 

mento de m a t e r i a l f i s s i o n ã v e l . 

Se a u s i n a de r e p r o c e s s a m e n t o servir a um so 
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reator, p r e f e r i v e l m e n t e ela d e v e r a ser locada p r ó x i m a d e l e . 

Para uma u s i n a que r e p r o c e s s e c o m b u s t í v e l i r r a d i a d o de mais 

de um r e a t o r , sua l o c a l i z a ç ã o será d e t e r m i n a d a pelo m í n i m o 

custo total de t r a n s p o r t e do m a t e r i a l b á s i c o dos r e a t o r e s pa 

ra a usina e sua situação e x a t a , como já foi. c i t a d o , p e l a re 

laçao errtre os centros p o p u l a c i o n a i s , áreas de a g r i c u l t u r a e 

como função da. c l i m a t o l o g i a , g e o l o g i a e h i d r o l o g i a (4) . 0 cus 

to do t r a n s p o r t e do c o m b u s t í v e l c o n s i s t e no custo do frete 

do veículo em ambas as d i r e ç õ e s , qual t o n e l a g e m c o n t i d a de. 

blindagem, no custo do capital para t r a n s p o r t e , nos custos 

de m a n u s e i o e no custo dos p e r i g o s e n v o l v i d o s (na forma de 

seguros, m e n s a g e i r o s , rotas e s p e c i a i s , e t c . ) . 0 t r a n s p o r t e 

pode ser c a m i n h ã o , trem, ou b a r c o . 0 caminhão e u s u a l m e n t e 

mais rápido que o trem, ou que o b a r c o , m a s o limite de car 

ga e m e n o r , o risco p a r a o p u b l i c o e talvez m a i o r , p e l a maior 

densidade de p o p u l a ç ã o ao longo das a u t o - e s t r a d a s , nao s e n ­

do a v e l o c i d a d e u s u a l m e n t e uma c o n s i d e r a ç ã o i m p o r t a n t e . 0 bar­

co r e p r e s e n t a o menor perigo de c o l i s ã o . As rotas de t r a n s ­

porte, evitam as grandes c i d a d e s , tanto q u a n t o p o s s í v e l ( 4 ) . 

Uma c o n s i d e r a ç ã o i m p o r t a n t e e o custo do 

transporte dos r e j e i t o s do p r o c e s s o p a r a um u l t i m o local de 

disposição, que e g e r a l m e n t e c o n c e b i d o como um local r e m o t o . 

Locando-se uma usina de r e p r o c e s s a m e n t o de mu 1 ti—propósito no 

local ú l t i m o de e s t o c a g e m do r e j e i t o , tem-se uma ou mais das 

seguintes v a n t a g e n s : m e n o r custo de a q u i s i ç ã o do t e r r e n o , re 

duzida p r o b a b i l i d a d e de efeitos dos d e s a s t r e s na u s i n a , c u £ 

tos r e d u z i d o s para a m o n t a g e m da usina e para m a n u s e i o do re 

sícluo. Por outro l a d o , o custo do t r a n s p o r t e do c o m b u s t í v e l 

queimado e em geral c o n s i d e r a v e l m e n t e maior do que os custos 

de transporte, p a r a r e s í d u o s o l i d i f i c a d o s (fase intermediária), 

depois de um d e c a i m e n t o a p r o p r i a d o , antes da s o l i d i f i c a ç ã o 

f i n a l ( 4 ) . 
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Quando a usina de repto ees samento r e c u p e r a o 

combustível de. ma i s ele. um r e a t o r , a c a p a c i d a d e 5 tima e deter 

minada por um b a l a n ç o e c o n ó m i c o entre o i n v e s t i m e n t o na usi­

na, os custos de operação e o custo do t r a n s p o r t e do c o m b u s ­

tível irradiado e/ou dos r e s i d u o s s o l i d i f i c a d o s . Como resuj. 

tado de um i m p o r t a n t e estudo da Du P o n t , a f i g u r a , 2.12 

4 

(Farrow, apud L O N G ) m o s t r a que o custo de i n v e s t i m e n t o da 

usina de r e p r o c e s s a m e n t o acresce de 0,14 a p o t e n c i a com a ca 

pacidade, e n q u a n t o o custo do i n v e s t i m e n t o em u s i n a s quimi 

cas u s u a l m e n t e v a r i a com a c a p a c i d a d e de um e x p o e n t e 0^6. 

Na e s c o l h a do local da u s i n a em r e l a ç ã o aos 

centros p o p u l a c i o n a i s e áreas a g r í c o l a s , um dos mais i m p o r — 

tantes fatores no pro jeto e a s e g u r a n ç a contra uma e x p o s i ç ã o 

acidental do p u b l i c o em geral a c o n t a m i n a ç ã o . Este p e r i g o e 

evitado p e l a p r e v i s ã o de uma área e x c l u s i v a em torno do lo­

cal da usina, e pelo c o n f i n a m e n t o ou contenção dos p r o c e s s o s 

i — — r _ — — r — 0 ~ . 

0 conf inamento e a p r a t i c a ele se providenciar 

sucessivas b a r r e i r a s em torno da fonte de c o n t a m i n a ç ã o r a d i o 

ativa, cada zona de. conf i n a m e n t o n u m a pressão menor do que 

a que lhe e v i z i n h a . A c o n t e n ç ã o é o e n v o l v i m e n t o da u s i n a 

de reprocess ame ato i n t e i r a dentro de urna célula toda s o l d a d a 

e metálica: esta p r o t e ç ã o é f r e q u e n t e m e n t e a d o t a d a em reato 

res n u c l e a r e s e p o d e r i a i n d u b i t a v e l m e n t e ser r e q u e r i d a em 

usinas r a d i o q u í m i c a s , se elas e s t i v e r e m locadas p r ó x i m a s a 

centros p o p u l a c i o n a i s de g r a n d e d e n s i d a d e e/ou nao p u d e s s e 

economicamente j u s t i f i c a r uma grande, área de e x c l u s ã o . 

A m e n o s que o e q u i p a m e n t o c o n t a m i n a d o seja 

disposto por e m b a r q u e em navio para urna firma c o m e r c i a l de 

enterramento de. resíduo s o l i d o , a q u a n t i d a d e de terra n e c e s ­

sária p a r a uma u s i n a de repro e e s s a m e n t o deve ser s u f i c i e n t e 
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para garantir urna d i s p o s i ç ã o p r ó p r i a numa are a de ente. rr ame n 

to de todo o e q u i p a m e n t o c o n t a m i n a d o pela v i d a i n t e i r a da 
4 

usina. C h r i s t l (apud LONG ) diz que. se. os r e s í d u o s r a d i o a t i ­

vos tiverem que ser e s t o c a d o s na área da i n d u s t r i a , r e q u e r — 

-se-ã uma. are a a d i c i o n a l de ao m e n o s 1 km, ou p r e f e r e n c i a l 

mente 3 km, em todas as d i r e ç õ e s da u s i n a , p a r a este p r o p ô s i 

to, r e c o m e n d a n d o - s e a l o c a l i z a ç ã o em ao m e n o s 25 km de cida­

des e 10 km de outras c o m u n i d a d e s . 

F i n a l m e n t e , na locação da u s i n a , c o n s i d e r a - s e 
r 

a c l i m a t o l o g i a , a g e o l o g i a e a h i d r o l o g i a . A c l i m a t o l o g i a e. 

importante, p e l a n e c e s s i d a d e de m i n i m i z a r a e x p o s i ç ã o de 

efluentes p r o d u z i d o s e r e d u z i r a probabilidade de c o n t a m i n a ç ã o 

dos arredores em caso de a c i d e n t e . A c l i m a t o l o g i a de um lo 

cal e s p e c í f i c o deve ser e s t u d a d a pelo m e n o s um ano antes que 

o lugar seja f i n a l m e n t e e s c o l h i d o , pois o efeito de alguns 

fatores nao p o d e m ser i n t e i r a m e n t e e x t r a p o l a d o s de. v a l o r e s 

tomados de estações p r ó x i m a s . Os f a t o r e s dc climatologia. de 

maior i m p o r t â n c i a na seleção de um. local s a c : a d i r e ç ã o e a 

velocidade p r e v a l e c e n t e do v e n t o , a estabilidade, a t m o s f é r i c a 

como m e d i d a p e l a d i s t r i b u i ç ã o v e r t i c a l de t e m p e r a t u r a e a pre 

cipitaçao. Estes dados sao n e c e s s á r i o s nao s o m e n t e era base 

de medias a n u a i s , mas as v a r i a ç õ e s em estação e d i u r n a s . Uma 

distribuição de t e m p e r a t u r a v e r t i c a l , na qual a t e m p e r a t u r a 

decresça com a a l t i t u d e mais r a p i d a m e n t e do que seria p a r a 

uma ascensão a d i a b ã t i c a de ar s e c o , e i n d i c a t i v a de massa, de 

ar i n s t á v e l , isto e, p o d e - s e esperar um t r a n s p o r t e c.onvect_i 

vo, levando a. r á p i d a d i s p e r s ã o dos e f l u e n t e s g a s o s o s . E n t r e -

tando, n u m a camada de ar na qual a t e m p e r a t u r a , ou p e r m a n e c e 

constante, ou a u m e n t a com a a l t i t u d e , c o n s i d e r a - s e que há" uma 

inversão de. t e m p e r a t u r a : esta camada de ar e c a r a c t e r i z a d a 

como e s t á v e l , p o s t o que tem p o u c a h a b i l i d a d e p a r a d i s p e r s a r 

efluentes g a s o s o s de m a n e i r a t u r b u l e n t a . 
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A g e o l o g i a do local de uma u s i n a é importante, 

do ponto de v i s t a de suportar as cargas p e s a d a s , r e s u l t a n — 

tes da b l i n d a g e m e também do c o n f i n a m e n t o ou d i s p e r s ã o dos 

efluentes r a d i o a t i v o s l í q u i d o s , A c a p a c i d a d e m í n i m a de p r e s -

sao do solo deve ser em torno de 2 k g / c m " , p a r a evitar esta. 

queamento e x c e s s i v o , ou sapatas nas f u n d a ç õ e s ( 4 ) . A s u b - e s -

trutura deve ser estável e a área nao deve ter uma g r a n d e in 

cidência de t e r r e m o t o s . As m a i o r e s f o r m a ç õ e s r o c h o s a s d e v e m , 

desejavelmente, estar a mais de 1,5 m ab aí xo do nível do solo. 

para p e r m i t i r e m e s c a v a ç ã o e c o n ô m i c a . E n t r e t a n t o , um duro ex 

trato rochoso i m p e r m e á v e l pode ser util p a r a p r e v e n i r i n f i l ­

tração de líquidos r a d i o a t i v o s num lençol d ' água de baixo ní_ 

vel. Locais com d e p ó s i t o s de r a d i o a t i v i d a d e n a t u r a l sao inde 

sejãveis, por c a u s a da d i f i c u l d a d e de m o n i t o r a ç ã o a m b i e n t a l 

e pela m e s m a r a z ã o , é d e s e j á v e l usar a g r e g a d o s de concreto 

que tenham uma g r a n d e q u a n t i d a d e de s u b s t a n c i a s e m i s s o r a s de 

radiação. P a r a d i s p o s i ç ã o de rotina, de r e s í d u o s de baixo n í ­

vel, o solo teria de s e r , ou p r a t i c a m e n t e i m p e r m e á v e l , ou rno 

deradamente p e r m e á v e l com p r o p r i e d a d e s t r o c a d o r e s de í o n s . A 

direção e a taxa do fluxo de á g u a do terreno deve. ser também 

bem c o n h e c i d o ( 4 ) . 

Um c o n h e c i m e n t o da. h i d r o l o g i a do local é im 

portante, para a s s e g u r a r um constante s u p r i m e n t o de agua pu­

ra e evitar c o n t a m i n a ç ã o das fontes de água p o t á v e l . A impor 

Gorraan (apud LONG ) diz que « rui crome t eo r o lo 

gia ê i m p o r t a n t e na l o c a l i z a ç ã o das e d i f i c a ç õ e s m a i o r e s , uma 

em relação ã o u t r a , p l a n e j a n d o uma expansão futura e na de­

marcação para c o l e t o r e s de ar em p o s s í v e i s pontos de . perda 

radioativa ( c h a m i n é , gás r e s i d u a l , terreno de e n t e r r a m e n t o , 

base de r e t e n ç ã o ) ; ela. pode ser ütil também na d e t e r m i n a ç ã o 

da altura, forma, e s u p e r f í c i e s de contorno de p r é d i o s e e_s 

truturas . 



t a n c i a da conv e n i ê n c i a d o supri m e n t: o d e á g u a e d e s n e c c s sa r i o 

enfatizar: a v a l i a n d o - s e as r e s e r v a s , p o d e m - s e fazer p r o j e t o s 

para uma futura e x p a n s ã o , se p o s s í v e l . D u r a n t e a investiga, 

çao h i d r o l ó g i c a , todas as r e s t r i ç õ e s ao uso da agua de todas 

as fontes p o s s í v e i s devem ser c o n s i d e r a d a s : os u s u á r i o s da 

corrente s u p e r i o r , que p o d e m c o n t r i b u i r com r e s í d u o s para a 

corrente em c o n s i d e r a ç ã o e os u s u á r i o s da c o r r e n t e i n f e r i o r , 

que podem ser afetados p e l a r a d i o a t i v i d a d e no e f l u e n t e . A s ca 

rac t er Is t i cas b i o l ó g i c a s das c o r r e n t e s devem, ser c o n s i d e r a — 

das, para se. a s s e g u r a r se existe q u a l q u e r p o s s i b i l i d a d e p a r a 

concentração b i o l ó g i c a de r a d i o i s ó t o p o s i n d i v i d u a i s . D e v e — s e 

também atentar para i m p e d i m e n t o s nos quais o s e d i m e n t o r a d i £ 

ativo p o d e r - s e - í a instalar e depois ser agitado por ura agudo 

aumento do e s cap anien t o , causado por e n c h e n t e s ( 4 ) . 



C A P I T U L O I I I 

O P R O C E S S O PUREX 



O p r o c e s s o P u r e x p a r a a s e p a r a ç ã o do p l u t ó ­

nio, u r â n i o e p r o d u t o s de fissão usa o f o s f a t o de t r i b u t i l a 

(FTE) como s o l v e n t e . 0 FTB e estável em c o n t a c t o com altas 

concentrações de acido n í t r i c o , tanto que este p o d e ser u s a 

do corno agente s a l i n o ( 8 ) . 

Um e s q u e m a do p r o c e s s o e m o s t r a d o na f i g u r a 

3.1(8). 0 p l u t ó n i o t e t r a v a l e n t e ê a forma m a i s f a c i l m e n t e ex 

tralvel pelo FTB c este estado de o x i d a ç ã o é obtido tratando 

a solução ãcida do d i s s o l v e d o r com Ion n i t r i t o . 

0 u r â n i o e o p l u t ó n i o sao p r e f e r e n c i a l m e n t e 

extraídos dos p r o d u t o s de fissão na coluna I, pelo c o n t a c t o 

da alimentação aquosa com o FTB d i s s o l v i d o num solvente iner 

te, como o q u e r o s e n e . Os p r o d u t o s de fissão sao lavados do 

extrato com u m a solução de lavagem de ãcido nítrico e p r a t i ­

camente todos aqueles p r e s e n t e s na a l i m e n t a ç ã o , d e i x a m - n a no 

refinado aquoso da coluna I. Este r e f i n a d o é e v a p o r a d o para 

recuperação do ãcido n í t r i c o e r e d u ç ã o de v o l u m e dos r e s l -
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duos r a d i o a t i v o s a serem d i s p o s t o s . 0 p r o d u t o o r g â n i c o da c_o 

luna I e c o n t a c t a d o na coluna II com uma solução de ácido ni 

tricô contendo um agente r e d u t o r , tal como o Ion f e r r o s o , ou 

hidroxi 1 amina.. 0 p l u t ó n i o é levado no estado t r i v a l e n t e , r e ­

lativamente não e x t r a i v e l , e é. e s g o t a d o da fase o r g â n i c a . 0 

acido n í t r i c o , agente salino na solução a q u o s a de esgotarnen 

to e lavagem o r g â n i c a , m a n t é m o u r â n i o na fase o r g â n i c a . 0 

produto o r g â n i c o da c o l u n a II é lavado com água na coluna 

III para se recuperar o u r â n i o . 

Para d e s c o n t a m i n a ç ã o p o s t e r i o r , o uranio--pr£ 

duto da coluna III ê c o n c e n t r a d o por e v a p o r a ç ã o , tornado ãci 

do com ácido n í t r i c o e então e x t r a í d o dos p r o d u t o s de f i s s ã o 

residuais com FTB na c o l u n a , I V . 0 u r â n i o e e s g o t a d o do fluxo 

orgânico na coluna V e o p r o d u t o aquoso é c o n c e n t r a d o por 

evaporação. A d e s c o n t a m i n a ç ã o final é o b t i d a p a s s a n d o - s e a 

solução de u r â n i o por s í l i c a - g e l , que a d s o r v e p r e f e r e n c i a l - — 

mente os traços dos p r o d u t o s de fissão e m i s s o r e s gama. 0 lei 

to é r e g e n e r a d o p e r i o d i c a m e n t e , por eluiçao com ácido oxãli^ 

8 -~ 
co d i l u í d o . Culler (apud B E M E D I C T ) diz que o p r o d u t o - õ x i d o 

de urânio pode ser o b t i d o por adição de ácido o x ã l i c o â solu 

çao de urânio d e s c o n t a m i n a d o , p a r a p r e c i p i t a ç ã o do o x a l a t o 

de urânio s e g u i d a de c a l c i n a ç ã o do oxalato f i 1 tr ad o , p ar a óx_i 

do . 

0 pr odu t o-p lu t onio aquoso da c o l u n a II e d_e 

pois d e s c o n t a m i n a d o nas colunas VI e V I I . 0 p l u t ó n i o é p r i — 

meiramente o x i d a d o para a forma mais e x t r a i v e l p l u t ó n i o IV, 

adicionando-se íon n i t r a t o , e p r e f e r i v e l m e n t e e x t r a í d o dos 

produtos de fissão r e s i d u a i s na coluna V I . Na coluna V I I , o 

fluxo de p l u t ó n i o em s o l v e n t e o r g â n i c o da coluna p r e c e d e n t e 

é tratado com a solução de sulfato de h i d r o x i l a m i n a que re 

duz o p l u t ó n i o ao estado I I I , tal que ele se torne mais f a — 

cilmente esgotado p a r a a fase a q u o s a . 0 p l u t ó n i o no, produto 

aquoso e c o n c e n t r a d o por a d s o r ç a o e eluiçao n u m a resina de 
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troca c a t i o n i e a . A c o n c e n t r a ç ã o dos m a t e r i a i s f i s s i o n a v e i s 

puros por troca i o n i c a e c o n s i d e r a d o seguro e de c o n t r o l e 

mais fácil do que a c o n c e n t r a ç ã o por e v a p o r a ç ã o , e a troca 

ionica ainda p r o p o r c i o n a alguma d e s c o n t a m i n a ç ã o adicional.Ura 

produto oxido de p l u t ó n i o pode ser obtido por p r e c i p i t a ç ã o 

com oxalato e c a l c i n a ç ã o . 

F a t o r e s de d e s c o n t a m i n a ç ã o típicos p a r a o 
8 

processo Purex sao tabelados em 3.1 ( C u l l e r , apud B E N E D I C T ). 

As p r i n c i p a i s v a n t a g e n s do p r o c e s s o P u r e x s_o 

bre o Redox (extração com h e x o n a ) sao: o s o l v e n t e FTB é me 

nos t o x i c o , m e n o s i n f l a m á v e l e m a i s f a c i l m e n t e m a n u s e a v e l que 

a hexona e a e l i m i n a ç ã o do n i t r a t o de a l u m í n i o u s a d o como 

agente salino no p r o c e s s o Redox reduz o v o l u m e dos sólidos ra 

dioativos c o n s i d e r a d o s p a r a d i s p o s i ç ã o no r e s í d u o . Outras van 

tagens do p r o c e s s o P u r e x sao: hã m e n o s s o l u b i l i d a d e m u t u a en 

trc o s o l v e n t e e a a g u a , o b t é m - s e d e s c o n t a m i n a ç ã o a d e q u a d a 

com menor n u m e r o de c o n t a c t o r e s l l q u i d o - l i q u i d o e a m a i o r i a 

do acido nítrico do p r o c e s s o e r e c u p e r a d o , q u a n d o os r e s í d u o s 

aquosos sao c o n c e n t r a d o s por e v a p o r a ç ã o . 

Quanto ã ex t r a t ib i 1 i d ad e do p l u t ó n i o , a. adjl 

çao do Ion n i t r i t o na solução de a l i m e n t a ç ã o v i n d a do d i s s o 1 

vedor, traz todo ele p a r a o estado te.tr a v a l e n t e , de .acordo 

com as e q u a ç õ e s : 

P u 3 * + N 0 ~ + 2 H + > P u 4 + + NO + H ? 0 (3.1) 

com uma c o n s t a n t e de e q u i 1 í b r i o ( H N O ^ 1 M) de 22,4 e 

PuO^ 4' + N 0 ~ + 2 H + > P u 4 + + N 0 ~ + H 2 0 

(3.2) 

com uma constante de e q u i l í b r i o (HNO 1 M ) de 3 0 0 0 . 
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À reação (3.1) c a m i n h a p a r a a c o m p l e m e n t a ç ã o , 

por causa da evolução do oxido nítrico gasoso i n s o l ú v e l , en 

quanto a re a ç ã o ( 3 . 2 ) e s u f i c i e n t e m e n t e q u a n t i t a t i v a . 

No r e p r o c e s s a m e n t o de c o m b u s t í v e i s a l t a m e n t e 

irradiados, tais como os r e s u l t a n t e s de longa i r r a d i a ç ã o ou 

de curto período de d e c a i m e n t o , p o d e - s e fazer uma d e s c o n t a m i ­

nação p r e l i m i n a r , antes da extração por s o l v e n t e . Culler(apud 

BENEDICT ) descreve um p r é - t r a t a m e n t o e n v o l v e n d o coprecipita. 

çao do's p r o d u t o s de fissão com d i ó x i d o de m a n g a n ê s . Nes te pro 

cesso, a d i c i o n a - s e p e r m a n g a n a t o de p o t á s s i o a s o l u ç ã o de ali_ 

mentaçao do d i s s o l v e d o r , sendo esta a q u e c i d a e o p e r m a n g a n a ­

to reduzido a p r e c i p i t a d o de d i ó x i d o de m a n g a n ê s , sob os efejL 

tos combinados do calor e da r a d i a ç ã o . 0 p e r m a n g a n a t o e o 

dióxido de m a n g a n ê s , ambos oxidam o p l u t o n i o a P u O ^ s que 

nao é adsorvido no p r e c i p i t a d o . Este é separado por urna cen 

trífuga e o u r a n i o e p l u t o n i o o c l u i d o s sao r e t i r a d o s da lama 

com acido n í t r i c o d i l u í d o e r e c i c l a d o s para a s o l u ç ã o . A in­

tensa r a d i a ç ã o r e s u l t a n t e dos p r o d u t o s de fissao coprecipita. 

dos reduzem a lama de d i ó x i d o de m a n g a n ê s a ion m a n g a n o s o . 

Este p r Ó - t r a t a m e n t o é também efetivo na r e m o ç ã o de traços de 

sólidos, que p o d e m depois p r o v o c a r emulsifi cacao e espuma nos 

contactores de e x t r a ç ã o . A solução tratada é a j u s t a d a p a r a 

extração por s o l v e n t e , a d i c i o n a n d o - s e acido n í t r i c o e ion ni_ 

t r i t o . 

0 agente r e d u t o r da solução de l a v a g e m , en­

trando na coluna II, de p a r t i ç ã o do p l u t o n i o , deve ser capaz 

de reduzir e s s e n c i a l m e n t e todo o p l u t o n i o t e t r a v a l e n t e a tri_ 

valente, sem reduzir uma f r a ç ã o s i g n i f i c a n t e do u r a n i o h e x a 

valente a t e t r a v a l e n t e . Tal agente r e d u t o r deve ter um p o t e n 

ciai padrão entre - 0.33 4 e - 0,98 V o l t s , como o Ion h i d r o x i 
+ 

lamina (NH^OH ) , o ion f e r r o s o , a h i d r a z i n a , ou a h i d r o q u i n o 

na. A h i d r o x i lamina tem a v a n t a g e m de nao a d i c i o n a r íons rne 



tãlicos a s o l u ç ã o , roas seu p r o d u t o de o x i d a ç ã o , H 0 N 0^, e ins 

tável, de m a n e i r a que pode ocorrer alguma redução do u r â n i o , 

g 

G o l d s c h m i d t (apud B E N E D I C T ) diz que o agen 

te redutor usado no p r o c e s s o francês p a r a e x t r a ç ã o com FTB e 

o sulfamato f e r r o s o , F e C N R ^ S O ^ ^ j numa solução de c o m p o s i ç ã o 

HNO 0,2 N , sulfamato f e r r o s o 0 ,0025M e h i d r a z i n a 0,3N. A rii 

drazina, a p a r e n t e m e n t e , p r e v i n e qualquer o x i d a ç ã o r á p i d a do 

sal f e r r o s o , sob a i n f l u e n c i a do ãcido n í t r i c o e da radiação. 

Se o s u l f a m a t o ferroso for u s a d o na c o l u n a 

II, o plutónio t e t r a v a l e n t e será r e d u z i d o de acordo com a 

reação: 

4 + 2-
Pu + Fe 

3 + 3 * 
-> Pu + Fe (3.3) 

que pode-se passar rapidamente. Sua c o n s t a n t e de e q u i l í b r i o , c a l 

calada a partir dos no ter» ciais de o x i d a ç ã o em HNO,, 1 M e 3 3 0 . 

D e s p r e z a n d o - s e o efeito da h i d r a z i n a que pos 

sa estar p r e s e n t e , a r e l a ç ã o de e q u i l í b r i o do p l u t ó n i o triva 

lente p a r a o t e t r a v a l e n t e e 

3 + 

4 + 

330 

Fe 
2 + 

Fe" -1 

J 

(3.4) 

onde m a n t e r uma baixa c o n c e n t r a ç ã o do íon férrico e u m a v a n ­

tagem ó b v i a , para converter todo o p l u t ó n i o a seu e s t a d o tr_i 

valente, i n e x t r a í v e l . 

Bruce (apud B E N E D I C T ) diz que quanto a des 

contaminação dos p r o d u t o s de f i s s ã o , os mais d i f í c e i s de se 

parar pela e x t r a ç ã o com FTB sao o z i r c o n i o , n i ó b i o e rutenio, 

pela ordem d e c r e s c e n t e de d i f i c u l d a d e . Os c o e f i c i e n t e s de dis_ 
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tribuiçao dos p r o d u t o s d e fissão e sua. d es c o n t a m i n a ç ã o efe ti_ 

va do urânio e do p l u t ó n i o sao c o n t r o l a d o s pelas c o n c e n t r a — 

ções do Ion nitrato na fase aquosa e do FTB nao c o m b i n a d o na 

fase o r g a n i c a . Na 1 " extraçao da co 1una I> os c o m p o n e n t e s em 

concentração a p r e c i á v e l sao o n i t r a t o de u r a n i l a e o acido 

nítrico, sendo estas espécies as que controlam as c o n c e n t r a 

ções do Ion nitrato e do FTB livre..- Como o u r â n i o e o acido 

nítrico sao extraídos para a fase. o r g â n i c a , a c o n c e n t r a ç ã o 

de FTB livre diminui pelas reações t o t a i s ; 

U O ^ C a ) + 2N0~(a) + 2FTB(o) U 0 2 ( N 0 3 ) 2 . 2 FTB (o) (3.5) 

e H + (a) + N0~(a) + FTB(o) ~:r HN0 3.FTB(o) (3.6) 

A c o m p l e x a ç a o e e x t r a ç ã o do zirconio podem 

ser r e p r e s e n t a d a s pelo m e c a n i s m o 

Zr"* + 4N0~(a) + 2FTB(o) 7=1? Zr (NO ) .. 2'FTB(o) (3.7) 

o 

F l e t c h e r , Bruce, e T o m l i n s o n (apud B E N E D I C T ) 

dizem que a forma mais e x t r a í v e l do rutênio que e x i s t e na so 

luçao de a l i m e n t a ç ã o e o n i t r o s i l ~ r u t e n i p , que se c o n s i d e r a 

ser extraído de acordo com a r e a ç ã o : 

Ru (NO) (NO,,)( a) + x F T B ( o ) :/.=£ R u ( N 0 ) ( N 0 o ) _ . x FTB (o) 
.> 3 -? J 

(3. 8) 

Uma e x c e l e n t e revisão dos p r o b l e m a s do rute 
2 8 

nio no r e p r o c e s s a m e n t o foi feita por A L M E I D A em t r a b a l h o 

recente . 

As ter r a s raras contribu em com mu i ta at ivid a 

de freta e g a m a , mas sao f a c i l m e n t e s e p a r a d a s , p e l o seu b a i x o 

coeficiente, cie d i s t r i b u i ç ã o , sendo todas trivalent.es , s ob con 

http://trivalent.es


diçoes de tratamento com n i t r i t o e e x t r a x v e i s de acordo com 

a reação total: 

M 3 + ( a ) + 3 N O ~ ( a ) + 3 F T E ( o ) ^ M ( N 0 3 > 3 . 3FTB(o) (3.9) 

Os c o e f i c i e n t e s de d i s t r i b u i ç ã o do u r a n i o e 

dos três estados de v a l ê n c i a do p l u t o n i o a u m e n t a m com o au 

mento de c o n c e n t r a ç ã o do ácido n í t r i c o , por causa do e f e i t o 

do agente salino do íon n i t r a t o , notando-se. o m e s m o p r o c e d i ­

mento do zirconio e do i t r i o . 0 ácido n í t r i c o também ê ex 

traído' e a c o n c e n t r a ç ã o do FTB livre e m e n o r , quanto m a i s al 

ta a c o n c e n t r a ç ã o do á c i d o . Em c o n c e n t r a ç õ e s m u i t o altas do 

acido, este efeito começa a d i m i n u i r o c o e f i c i e n t e de d i s t r i 

buiçao do m e t a l , com o a c r é s c i m o da a c i d e z . 

0 FTB sofre p e q u e n a d e g r a d a ç ã o por h i d r o l i s e , 

para formar fosfatos de d i b u t i l a e m o n o b u t i l a , b u t a n o l e p_e 

quenas c o n c e n t r a ç õ e s destes p r o d u t o s de h i d r o l i s e causam au 

mentos s i g n i f i c a t i v o s na e x t r a ç ã o dos p r o d u t o s de f i s s ã o . 

Goldschmidt e Bruce (apud B E N E D I C T ^ ) dizem que o p r i n c i p a l 

efeito do fosfato de d i b u t i l a n e s t a e x t r a ç ã o e formar comple 

xos c o m p a c t o s , solúveis em s u b s t a n c i a s o r g â n i c a s , c o m o zirco 

nio e o n i o b i o , tornando estes c o m p o n e n t e s d i f í c e i s de serem 

removidos por lavagem. A taxa de h i d r o l i s e do FTB ê d e t e r m i ­

nada p r i m a r i a m e n t e p e l a sua c o n c e n t r a ç ã o , p e l a cio íon. h i d r o ­

gênio e pela t e m p e r a t u r a . Corno os fosfatos de mono e d i b u t i ­

la e o b u t a n o l estão p r e s e n t e s no FTB c o m e r c i a l e sao também 

formados d u r a n t e o p r o c e s s o de e x t r a ç ã o , ê n e c e s s á r i o purifjL 

car o solvente antes que ele seja usado num p r o c e s s o , l a v a n -

do-o com u m a solução de c a r b o n a t o de sodio e , a p ó s , com ácido 

nítrico d i l u í d o . Com esta o p e r a ç ã o , r e m o v e m - s e também traços 

de p r o d u t o s de fissão f o r t e m e n t e c o m p l e x a d o s . A d e g r a d a ç ã o 

do FTB por altas c o n c e n t r a ç õ e s de ácido ou r a d i a ç ã o , nao ê 

s i g n i f i c a n t e , sob condições normais de o p e r a ç ã o . 0 FTB puro 

pode ser usado em p r e s e n ç a de c o n c e n t r a ç õ e s de ácido n í t r i c o 



até a p r o x i m a d a m e n t e 15 M, em t e m p e r a t u r a a m b i e n t e , apesar de 

que possa reagir v i o l e n t a m e n t e em altas t e m p e r a t u r a s . 0 d i ­

luente q u e r o s e n e , n o r m a l m e n t e u s a d o , sofre d e g r a d a ç ã o no in­

tervalo de 6 a 8 N de acido n.11r i co , em t emperatur a amb ient e 

A c o m p o s i ç ã o do h i d r o c a r b o n e t o d i l u e n t e ê ou 

tro fator i m p o r t a n t e p a r a se efetuar uma boa d e s c o n t a m i n a ç ã o 

pela extração com FTB. Os d i l u e n t e s que. mais aprovaram, foram 

os saturados de p a r a f i n a . Os a r o m á t i c o s e as o l e f i n a s aparen 

temente reagem com o acido n í t r i c o f o r m a n d o fortes complexos, 

espécies solúveis no s o l v e n t e , que p r e j u d i c a m a d e s c o n t a m i n a 

çao dos p r o d u t o s de f i s s ã o . 



C A P Í T U L O I V 

E Q U I P A M E N T O EM USO PARA D I S S O L V E D O R E 



LEMON & B U C K H A M 1 9 d i s s e r a m , em 1 9 5 9 , que an­

teriormente, a d i s s o l u ç ã o de b a r r a s m e t á l i c a s compostas de 

vários m e t a i s a serem s e p a r a d o s por e x t r a ç ã o por s o l v e n t e , 

significava somente p r o c e s s o em b a t e l a d a , p o s t o que este ti^ 

po de e x t r a ç ã o , para ser e f i c i e n t e , r e q u e r i a solução de ali. 

mentaçao de composição u n i f o r m e e o controle e a e s t a b i l i z a ­

ção das v a r i á v e i s inerentes ao p r o c e s s o c o n t i n u o eram m u i t o 

difíceis . 

0 esquema do p r o c e s s o P u r e x p a r a s e p a r a ç ã o de 

urânio ,p lutonio e p r o d u t o s de fissão por e x t r a ç ã o com fosfato 

de tributila m o s t r a d o na f i g . 3 . 1 de B E N E D I C T 8 m o s t r a que a 

solução p r o d u t o vinda do d i s s o l v e d o r é f i l t r a d a e s u b m e t i d a a 

oxidação e a j us t amento . Com a u l t i m a f as e , h omogene i za-s e a ali 

mentaçao do e x t r a t o r , s u p e r a n d o - s e as p o s s í v e i s m o d i f i c a ç õ e s 

em composição de saída de um d i s s o l v e d o r d e s c o n t í n u o .Dispoe-

se atualmente de três tipos de e q u i p a m e n t o para d i s s o l u ç ã o : 

o semicontínuo, o contínuo e o em b a t e l a d a . D e s c r e v e r - s e - a 

em linhas gerais o f u n c i o n a m e n t o de um p r o t ó t i p o de cada um 



d os mêt o d os c i t a d o s . 

Para o t r a t a m e n t o q u í m i c o , após a irradiação, 

dos c o m b u s t í v e i s de r e a t o r e s a agua leve ou p e s a d a e dos su 

per-regeiier ador es r á p i d o s , u s a - s e o p r o c e d i m e n t o c l á s s i c o 

de s o l v e n t e s ( 2 9 ) . E n t r e t a n t o , e n c o n t r a m - s e , em todas as eta 

pas desta c o n d u t a , problemas novos que tem por o r i g e m prin 

cipal a n a t u r e z a , a c o n s t i t u i ç ã o dos c o m b u s t í v e i s e , sobre tu 

do,, sua taxa de i. rr adi aça o e l e v a d a . Estes c o m b u s t í v e i s sao 

constituidos de óxidos d e n s o s , cobertos de m a t e r i a l r e f r a t a -

rio (aço i n o x i d á v e l ou Z i r c a l o y ) . Eles se a p r e s e n t a m sob for 

ma de c o n j u n t o s de longas agulhas (¿ Ava) de p e q u e n o d i â m e t r o 

(6 a 2 0mm) . G e r a l m e n t e , nao se. separa m e c a n i c a m e n t e a capa e 

o combustível na primeira, e t a p a : c o l o c a - s e tudo no d i s s o l v e ­

dor. 0 p r o c e d i m e n t o mais f r e q u e n t e m e n t e p r o p o s t o ê a decapa, 

gem - d i s s o l u ç ã o , que c o n s i s t e em cortar as agulhas em peque 

nos pedaços ( i n d i v i d u a l m e n t e ou em f e i x e s ) , que se c o l o c a m 

num r e c i p i e n t e r e m o v í v e l do d i s s o l v e d o r . Somente o óxido e 

d i s s o l v i d o , os p e d a ç o s de capa ficando mais ou m e n o s corroí 

dos e p o d e n d o ser r e t i r a d o s ao fim da o p e r a ç ã o . Este procedi, 

mento ê d e s c o n t í n u o . E s t u d a m - s e v á r i o s meios p a r a tornar con 

tí nua esta e t a p a . 

A figura 4.1(29) m o s t r a um tipo de. d i s s o l v e ­

dor s e m i c o n t í n u o . G e r a l m e n t e os dísso 1vedores d e s t e tipo sao 

recipientes t u b u l a r e s . Eles c o n t ê m , cada u m , uma p a r t e r e m o ­

vível e são ligados a um r e s e r v a t ó r i o c o m u m , por t r a n s b o r d a -

mento de um lado e por um tubo de c i r c u l a ç ã o do o u t r o . A cir_ 

culaçao ê a s s e g u r a d a por urn a q u e c e d o r , que i n s u f l a vapor no 

seio da s o l u ç ã o , o conjunto f u n c i o n a n d o por "air l i f t " . Um 

separador dc gotas s e l e c i o n a vapor e s o l u ç ã o , a u l t i m a retoj: 

nando ao d i s s o l v e d o r , que ê r e g u l a r m e n t e a l i m e n t a d o com p e d a 

ços de agulhas c c o n t i n u a m e n t e p r o v i d o com um r e a t i v o (acido 

nítrico, em g e r a l ) . A solução r e s u l t a n t e sai de m o d o c o n t í -
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nu o . P a r a assegur a r a c o n s t a n c i a d a d i s s o 1 u ç a o , u t i 1 i z a - s e, u m 

so tubo d í s s o l v e d o r . 0 e n c a d e a m e n t o das d i v e r s a s fases esta 

na tabela 4 . 1 ( 2 9 ) . C o m b i n a m - s e as d i v e r s a s fases através de 

uma cuidadosa p r o g r a m a ç ã o . 0 i n t e r e s s e do s i s t e m a de circula 

cão e permitir o i s o l a m e n t o do d i s s o l v e d o r , q u a n d o se s u s p e n 

de. o f u n c i o n a m e n t o do a q u e c e d o r . U s a m - s e d i v e r s a s s o l u ç õ e s 

para resolver os p r o b l e m a s de d e s c a r g a de soluções p r e s e n t e s 

nos d i s s o l v e d o r e s e pedaços de cap a contidos nos r e s e r v a t o — 

rios. Cone truiu~se em F o n t e n a y - a u x - R o s e s um p r o t ó t i p o nao 

ativo desta espécie , que u t i l i z a um r e s e r v a t ó r i o , onde a 

descarga dos pedaços de capa. ê r e a l i z a d o por meio de um a l ­

çapão l a t e r a l , cuja a b e r t u r a e feita automati camente por uma 

ação m e c â n i c a s i m p l e s , no fim da m o n t a g e m do r e s e r v a t ó r i o . 0 

inconveniente desta m o n t a g e m esta na c o m p l e x i d a d e da c o m b i n a 

çao das fases e no risco de f r a g i l i z a ç ã o dos m e c a n i s m o s de 

saída do r e s e r v a t ó r i o , o que tem algumas v e z e s c o n t r i b u í d o 

para a u t i l i z a ç ã o dos d i s s o l v e d o r e s em b a t e l a d a . 0 ideal se 

tia ufii aparelho que r e j e i t a s s e c o n t i n u a m e n t e os r e s í d u o s in 

solúveis ( 2 9 ) . 

No e q u i p a m e n t o que f u n c i o n a de forma c o n t í ­

nua, o que se deseja ê que a d i s s o l u ç ã o do m e t a l seja acompa 

nhada de uma saída de m a t e r i a l de c o m p o s i ç ã o s u b s t a n c i a l m e n ­

te u n i f o r m e , d e v e n d o - s e então suprir o r e c i p i e n t e com acido 

e metal de m a n e i r a r e g u l a r ( 3 0 ) . A reação pode ser f a v o r e c i d a 

pelo aumento de t e m p e r a t u r a , mas este e x p e d i e n t e ê l i m i t a d o 

pela m a n u t e n ç ã o de uma pressão c o n v e n i e n t e , por exemp1 o,igual 

â pressão a t m o s f é r i c a d e n t r o do r e c i p i e n t e . É p o s s í v e l ta m 

bem o aumento da c o n c e n t r a ç ã o do ãcido de ataque em íons ní 

tricôs, mas os testes m o s t r a r a m que esta c o n c e n t r a ç ã o tem um 

pequeno efeito sobre a v e l o c i d a d e de a t a q u e , pelo m e n o s no 

3 0 

começo da r e a ç ã o . R A T E A U diz que a v e l o c i d a d e de ataque é 

substancialmente mais a l t a , se o m a t e r i a l d i s s o l v i d o nao e 

urânio p u r o , mas ligas de u r â n i o , p a r t i c u l a r m e n t e u r a n i o - m o -

libdenio. A figura 4.2(30) m o s t r a uni e q u i p a m e n t o para opera 



T A B E L A 4.1 

E N C A D E A M E N T O DAS FASES DE D I S S O L U Ç Ã O 

Fase D i s s o l v e d o r 1 D i s s o l v e d o r 2 

1 

A solução circula. 

Alimentação em combustível e em 

reativo. 

Reservatório vazio (disponível), 

2 

— " ' - " - " ' • • • • ' 

0 reservatório esta cheio. jColocaçao em trabalho das alimeu-

Suspensao das alimentações. jtações e da circulação. 
í 

3 

C omb u s 1I v u 1 d i a s o1vido. 

Pausa na circulação. 

Despejo da solução na direção 

do reservatório. 

Inicio do enxaguamento das ca 

pão pele reativo. 
A. alimentação e a circulação 

continuam, 

4 

Despejo da solução de enxagua 

mento na. direção do reservato 

rio. 

Saída e despejo do reservató­

rio (pedaços de capa depois 

do escorrimento). 

Recolocação do reservatório va 

zio. 

A. alimentação e a circulação 

continuam, 

5 

0 reservatório esta cheio. Mes­

mo encadeamento invertendo 1 e 2. 
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çao continua: e um a p a r e l h o de aço i n o x i d á v e l , com um tanque 

de dissolução g e r a l m e n t e de forma c i l í n d r i c a ligado por u m a 

junção a uma c o l u n a . A parte inferior do tanque de d i s s o l u — -

çao e p r o v i d a de um prato p e r f u r a d o , servindo p a r a suportar 

as varetas de u r â n i o a serem d i s s o l v i d a s e e c i r c u n d a d o por 

um sistema de a q u e c i m e n t o , A coluna e ligada em sua outra ex 

tremidade core ura c o n d e n s a d o r e um absorvedor» 0 c o n d e n s a d o r 

resfria os v a p o r e s p r o d u z i d o s d u r a n t e a d i s s o l u ç ã o do u r â n i o 

pelo ácido e condensa o vapor d'água. Tem, de um l a d o , u m a 

entrada para admissão de oxigênio em seu i n t e r i o r , p a r a oxi 

dar os v a p o r e s c i r c u l a n t e s na coluna e efetuar sua recombina, 

çao como á c i d o , 0 absor vedor serve para r e c o m b i n a r os" v a p o ­

res nitrosos r e i n t r o d u z i n d o - o s rio tanque, d i s s o l v e d o r , no 

próximo ciclo. Ê provido de anéis de Ras chi g e r e s f r i a d o ex 

'ternamente por uma camisa d u p l a , onda circula uma c o r r e n t e 

de água. Na sua parte s u p e r i o r há uma e n t r a d a para acido e 

na parte i n f e r i o r , um s e p a r a d o r de g á s , que s e p a r a os i n c o n -

densãveis. A cai da deste s e p a r a d o r e conectada ao tanque d is 

solvedor, que também p o s s u í uma e n t r a d a para u r â n i o m e t á l i c o 

e uma saída p a r a r e m o ç ã o do n i t r a t o de u r a n i l a em s o l u ç ã o . 

Como citado em 2.4.5.3 m u i t o s c o m b u s t í v e i s 

usados a t u a l m e n t e contem ligas i n s o l ú v e i s em acido n í t r i c o 

somente e, e n t ã o , ha ura g r a n d e i n c e n t i v o cm p o d e r - s e acela 

rar a d i s s o l u ç ã o destes m a t e r i a i s , sem r e c o r r e r a r e a g e n t e s 

altame n t e cor r o s í v o s . P a. r a c o n t o r n a r t a 1 p r o b lema , a p 11 c a - s e. 

a técnica e l e t r o l í t i c a . N e s t a , o m a t e r i a l a ser d i s s o l v i d o 

forma um e l e t r o d o d i r e t a m e n t e ligado ao s u p r i m e n t o de e n e r ­

gia, n e c e s s i t a n d o - s e , e n t ã o , um p r o c e s s o em b a t e l a d a . N o ORNL, 

projetou-se uma célula i n t e g r a d a para m a n u s e a r alguns combu_s 

tiveis ó x i d o s , encapados de Zircaloy ou aço i n o x i d á v e l . D e s t a 

faz parte um d i s s o l v e d o r em b a t e l a d a , em e s c a l a p i l o t o , para 

tratamento de c o m b u s t í v e l em pedaços c i s a l h a d o s . A carga do 

material se. faz numa cesta p e r f u r a d a , em a ç o - c a r b o n o , de es 

pessura a p r o x i m a d a 0,3nu». Um conector faz o f e c h a m e n t o entre 



a cesta e o 1 ixiviador e. u i a tubo com a r t i c u l a ç ã o prove o D IO 

vimento do topo d u r a n t e o c a r r e g a m e n t o . 0 l i x i v í a d o r mantera 

duas cubas de c o m b u s t í v e l em vasos c i l i n d r i c o s c o n e c t a d o s por 

31 

um tanque em forma de p l a c a , para s o l u ç ã o . PAxG.E diz que 

foram, feitos cálculos d e t a l h a d o s p a r a d e m o n s t r a r que o calor 

proveniente dos p r o d u t o s de fissao na cesta nao seria p r o b l e 

ma s i g n i f i c a n t e para c o m b u s t í v e l irradiado a 20 000 MWd/t a 

resfriado por 180 d i a s . A figura 4.3(31) m o s t r a o d i s s o l v e ­

dor usado em u s i n a p i l o t o . Os testes foram feitos com dióxjL 

do de u r a n i o e d i ó x i d o de u r a n i o - d i ó x i d o de t o r i o , e n c a p a d o s 

de aço i n o x i d á v e l , em p e d a ç o s c i s a l h a d o s . P a r a d i s s o l v e r dio 

xido de u r â n i o , o tempo r e q u e r i d o foi de duas h o r a s . 



gás residual para 
o c ond ensador 

F i n u r a 4.3 

D i s s o l v e d o r em b a t e l a d a , e s c a l a p i l o t o , p a r a 

t r a t a m e n t o de c o m b u s t í v e l Ó x i d o . 



C A P 1 T U L O V 

C A R A C T E R Í S T I C A S D E S E J Á V E I S DE UM REATOR Q U Í M I C O PURE 



5.1 - Ponto de v i s t a m e c â n i c o 

â 111os of i .a bas i cã dè uma us ina de r e p r o c e s 

samento de c o m b u s t í v e i s n u c l e a r e s e. algo diferente da de uma usi 

na q u í m i c a c o n v e n c i o n a l . 0 m a n u s e i o de g r a n d e s q u a n t i d a d e s 

de m a t e r i a l r a d i o a t i v o e as d i f i c u l d a d e s de m a n u t e n ç ã o d i r e ­

ta tornam n e c e s s á r i a a c o n s i d e r a ç ã o de fatores de s e g u r a n ç a 

adicionais ao e q u i p a m e n t o . A s s e g u r a - s e a c o n t i n u i d a d e da ope 

ração pelo uso de e q u i p a m e n t o s r e s e r v a , tais como v á l v u l a s , 

bombas e vasos p a r a suprir p o s s í v e i s f a l h a s . Quando v á r i o s 

tipos de c o m b u s t í v e l sao p r o c e s s a d o s , d e v e - s e pensar em algu 

ma f l e x i b i l i d a d e . Estes sao alguns dos c r i t é r i o s para a es co 

lha do m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o para uma u s i n a de r e p r o c e s s a — 

mento. A seleção deve ser f e i t a , de p r e f e r ê n c i a , entre os 

produtos d i s p o n í v e i s c o m e r c i a l m e n t e . C o n s i d e r a m - s e , também, 

as taxas de c o r r o s ã o , na t e m p e r a t u r a de o p e r a ç ã o e para a 

concentração dos r e a g e n t e s a serem u s a d o s . Outro dado impor_ 

tante ê a f a c i1id a d e de solda g e m ( 3 2 ) . 

i 
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Quando o produto final d e s e j a d o deve ser da 

grande p u r e z a , a c o n t a m i n a ç ã o com os elementos de c o r r o s ã o 

é i n d e s e j á v e l , n e ce s s i t an d o- s e. um m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o tal 

que esta problema nao o c o r r a . A p l i c a - s e aqui o b a l a n ç o econo 

mico usual entre i n v e s t i m e n t o do capital inicial c o n t r a a vi 

da da u s i n a . 0 custo de m a n u t e n ç ã o afeta qualquer u s i n a q u í ­

mica c o n v e n c i o n a l , mas em u s i n a s n u c l e a r e s , a m a n u t e n ç ã o e 

geralmente mais cara e d e m o r a d a , a operação sendo a f e t a d a pe_ 

la escolha do m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o . A e x p e r i ê n c i a tem m o s ­

trado que as soluções de d e s c o n t a m i n a ç ã o r a d i o a t i v a são mui 

to mais a g r e s s i v a s , em termos de c o r r o s ã o , do que as próprias 

soluções correntes no p r o c e s s o ( 3 3 ) . 

Os aços i n o x i d á v e i s têm sido u s a d o s na cons 

truçao de vasos de p r e s s ã o , a t e n d e n d o ã c r e s c e n t e d e m a n d a d a s 

i n d ú s t r i a s , a custo r a z o á v e l . Âs v a n t a g e n s e s p e c i f i c a s sao: 

resistência a c o r r o s ã o , e l i m i n a ç ã o ( o u r e d u ç ã o ) das c o n t a m i n a 

coes no p r o d u t o ; m a i o r r e s i s t ê n c i a m e c â n i c a ern t e m p e r a t u r a s 

elevadas(de p r e f e r ê n c i a , tipo a u s t e n l t i c o ) , r e s i s t ê n c i a ã 

incrustação, isto tudo i m p l i c a n d o em custo de m a n u t e n ç ã o r_e 

duz ido s. 

Tais aços formam uma f a m í l i a , r e l a c i o n a d a por 

sua relativamente, g r a n d e porcentagem, em cromo - 1 1 , 5 % , no ml 

nimo. Em alguns t i p o s , a q u a n t i d a d e deste e l e m e n t o pode ser­

tão alta como 2 7,0%. A adição de cromo aos aços a u m e n t a a re 

sistência ao calor e ã c o r r o s ã o , tanto m a i s , q u a n t o m a i o r a 

porcentagem de cromo. A adição de n í q u e l p r o d u z o m e s m o efe_i 

to, m e l h o r a n d o , a i n d a , algumas p r o p r i e d a d e s m e c â n i c a s , p r i n ­

cipalmente em t e m p e r a t u r a s e x t r e m a s ( d u t i l i d a d e ) ( 3 4 ) . 

0 grupo a u s t e n í t i co dos aços i n o x i d á v e i s en 

globa as espécies de maior i m p o r t â n c i a no p r o j e t o e f a b r i c a ­

ção de vasos p r e s s u r i z a d o s sem c o m b u s t ã o . Ai estão os aços 



201, 2 0 2 , 301 , 302 , 302.B, 303 , 3 0 3 S e , 3 0 4 , 3 0 4 L , 305 ,- 3 0 8 , 

309 , 3 09 S, 3 1 0 , 3 1 0 3 , 3 1 4 , 3 1 6 , 3 1 6 L , 31 7 , 31.8, 3 2 1 , 347 

348( 35 ) . Os aços deste grupo r e c o n h e c i d o s pelo Código A S M E , 

para vasos aquecidos e p r e s s u r i z a d o s sao os tipos 3 0 3 , 3 0 3 S e , 

304, 3 0 4L, 3 0 8 , 3 1 0 , 3 1 0 , 3 1 6 , 3 1 6 L , 3 1 8 ( 3 8 6 C b ) , 321 e 3 4 7 . 

0 grupo a u s t e n í t i c o possui um b a l a n ç o de cro 

mo e n í q u e l , tal q u e , quando nao e n c r u a d o s , sao nao raagnêti_ 

cos. Pela sua grande q u a n t i d a d e em liga e sua u n i f o r m i d a d e em 

propriedades físicas e m e c â n i c a s , este. grupo de aços p o s s u i 

alta r e s i s t ê n c i a a c o r r o s ã o . Peias m e s m a s r a z o e s , eles pos_ 

suem grande r e s i s t ê n c i a em altas t e m p e r a t u r a s . Sob a m a i o r i a 

das c o n d i ç õ e s , estes aços tem grande r e s i s t ê n c i a e r e s i l i e n -

cia, sendo p a r t i c u l a r m e n t e r e c o m e n d a d o s p a r a s o l d a s ( 3 4 ) . 

0 tipo 304 e o aço a u s t e n í t i c o b á s i c o r e c o ­

nhecido pelo C Ó d i g o . As outras v a r i a ç õ e s foram d e s e n v o l v i d a s 

para serviços e s p e c í f i c o s e n e c e s s i d a d e s e s p e c i a i s da e n g e ­

nharia. Os tipos 303 e 303Se são de fácil u s i n a g e m e são f re 

quentemente e s c o l h i d o s , q u a n d o há a p a r a f u s a m e n t o . Os tipos 

309 e 310 têm maior q u a n t i d a d e de liga e tem a m a i o r r e s i s * — 

tência â i n c r u s t a ç ã o entre t o d o s . 0 tipo 310 tem um c o e f i c i ­

ente de. e x p a n s ã o , l e v e m e n t e m e n o r do que. os outros i n o x i d ã — -

veis c r o m o - n í q u e l e ê adequado a trabalhos com a q u e c i m e n t o s 

e resfriamentos c í c l i c o s . Os aços com b a i x a taxa de c a r b o n o , 

tipos 3 0 4 L , 316L e 317 tem r e s i s t ê n c i a a d i c i o n a l aos efeitos 

de corrosão i n t e r g r a n u l a r e servem m u i t o b e m para e s t r u t u r a s 

ou vasos que sao soldados e. devem operar abaixo de 4 2 5 ° C . De 

senvolveram-se os tipos 3 1 8 , 321 e 341 para a p l i c a ç õ e s espe 

ciais e os tipos 316 e 317 t em mo 1 i.b d ên i o em suas c o m p o s i ç õ e s 

(34). 

Geralmente, os p r o c e s s o s paira r e c u p e r a ç ã o de 

urânio, tório e u r â n i o - a l u m í n i o , e n v o l v e m serviço em ácido 

nítrico. A c o n c e n t r a ç ã o m á x i m a do ácido e 1.3 moles por litro 
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e as t e in per a t u r a s v ao de s d e a a ra b i e n te a t é a prox i m a d aroen t e 

165°C. A i m p u r e z a de maior nota é uma p e q u e n a q u a n t i d a d e de 

Ion c l o r e t o , que é s i g n i f i c a n t e somente quando ele se a c uniu 

la, durante o f r a c i o n a m e n t o do acido n í t r i c o . 

Os m a t e r i a i s p a r a este serviço s a o s e l e c i o n a 

dos tomando-se por base urna taxa de corrosão a r b i t r a r i a , pr_e 

_ ? -1 

ferívelmente m e n o r do que 133 m g . dm .d , em HNO 6 5 % em pe_ 

so, f e r v e n t e . A c i m a desta t a x a , a liga é s u s c e p t í v e l de ata 

que intergranu l a r ( 3 6 ) . 

Apôs g r a n d e n u m e r o de e x p e r i ê n c i a s em a v a ­

liação de c o r r o s ã o , cinco m a t e r i a i s p r e e n c h e r a m as q u a l i f i c a 

ções acima. Estes são os aços i n o x i d á v e i s tipos 309 SCb , 3 1 2 , 

347 , 304L e C a r p e n t e r 2 0 , cujas c o m p o s i ç õ e s estão na. tabela, 

5 . 1 ( 3 6 ) . Todos estes m a t e r i a i s m o s t r a m boa r e s i s t ê n c i a a cor 

rosão, embora alguns a i n d a a p r e s e n t e m d e s v a n t a g e n s , como pro 

blemas de t e n s ã o , p r ó x i m o s as soldas e nao d i s p o n i b i l i d a d e 

em formas f o r j a d a s . 

Para dis s o l v e d o r e s a ácido ní tr i co , (RNO 5-13 M 

fervente) a e s c o l h a u n â n i m e como m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o e o 

aço i n o x i d á v e l tipo 3 0 9 S C b . Em certos c a s o s , sao a d e q u a d o s os 

tipos 304L e 3 4 7 , com a v a n t a g e m do custo. As ligas que nao 

tenham baixa taxa de c a r b o n o , tais como o tipo 3 0 4 . nao sao 

g e r a l m e n t e c o n s i d e r a d a s , pelos p e r i g o s a s s o c i a d o s â p r o d u ç ã o 

de áreas s u s c e p t í v e i s â c o r r o s ã o , p r ó x i m a s ãs s o l d a s ( 3 3 ) . 

Em l i g a s , tais como os aços inoxidáveis 309SCb 

e 3 4 7 , a adição de n i ó b i o p r e v i n e a f o r m a ç ã o de c a r b u r e t o de 

cromo. 0 titânio é também u s a d o , algumas v e z e s , para. este 

p r o p ó s i t o . 

0 t i t â n i o , como m a t e r i a l de construção,?, re 

lativamente n o v o , sendo promissor na c o n s i d e r a ç ã o de. flexi 

f 
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Ülidade entre vários s i s t e m a s q u í m i c o s . No caso da d i s s o l u ­

ção de combustível c o n t e n d o a l u m í n i o por ácido n í t r i c o cata 

lizado com m e r c ú r i o , nao foi o b s e r v a d o a u m e n t o da c o r r o s ã o , 

quando a c o n c e n t r a ç ã o de m e r c ú r i o v a r i a v a entre 0,005 e 0,1 

loles /1 (3 6) . Os estudos foram feitos para os aços inoxidjã 

?eis 309 e 347 , tendo, eles p r ó p r i o s , um c o m p o r t a m e n t o satis_ 

fatõrio, para a remoção de capas de a l u m í n i o de u r â n i o m e t á ­

lico, em soluções c á u s t i c a s . N e s t e caso, o d esencapamerito e 

a dissolução do c o m b u s t í v e l se p a s s a m no m e s m o v a s o . 

T a l v e z , a solução d i s s o l v e d o r a m a i s c o r r o s i 

va seja uma contendo H N O 1,3M,' NaF 0,075M e H g ( N 0 3 > 2 0,005M. 

Nesta, o aço i n o x i d á v e l tipo 304L m o s t r o u um leve a t a q u e 

próximo âs s o l d a s , e n q u a n t o os tipos 309SCb e 347 m o s t r a r a m 
~ - 2 -1 . ~ 

taxas de corrosão da ordem de 280 mg.dm .d . A adição de 

nitrato de alumínio a solução c i t a d a , r e d u z i u o ataque de to_ 

das as espécies a v a l o r e s d e s pr e zí ve. i s ( 3 6 ) . 

A d i s s o l u ç ã o é s e g u i d a , g e r a l m e n t e , por algu_ 

ma espécie de tratamento q u í m i c o , ou a j u s t a m e n t o da alimenta, 

ção: pode ser adição de á c i d o , 'de agente o x i d a n t e (tal como 

cromato), ou d i l u i ç ã o . As taxas de corrosão c o n s t a t a d a s nos 

aços 309SCb, 304L e 3 1 2 , foram g r a n d e s , q u a n d o se o x i d a v a 

a solução do d i s s o l v e d o r a t e m p e r a t u r a de e b u l i ç ã o , com cro 

mato(36). 0 uso destes m a t e r i a i s , sob esta c o n d i ç ã o , pode 

requerer trocas em bases a n u a i s . A p e r f o r m a n c e do titânio re 

lativamente puro como m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o , para tais con 

diçoes o x i d a n t e s , tem sido s a t i s f a t ó r i a e seu custo extra p_o 

de ser compensado para uso nestas u s i n a s . Outros a j u s t a m e n 

tos de a l i m e n t a ç ã o , como n e u t r a l i z a ç ã o ou c o n c e n t r a ç ã o por 

evaporação, sao feitos g e r a l m e n t e em vasos de aço i n o x i d á v e l 

tipo 347. 

Os p r o b l e m a s e n v o l v e n d o s e l e ç ã o de ligas ade 
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quadas, r e s i s t e n t e s ã corrosão em condições de s erv iço , d e t e_r 

minaçao da condição p r ó p r i a para a s u p e r f í c i e , t r a t a m e n t o ter 

nico e mesmo opção da e s p e s s u r a dos m a t e r i a i s , para c o m p e n — 

sar a corrosão e s p e r a d a , estão sob r e s p o n s a b i l i d a d e do proje_ 

tista. A condição s u p e r f i c i a l do m e t a l , por e x e m p l o , p o d e afe 

tar a r e s i s t ê n c i a â corrosão de um v a s o e d e v e - s e m i n i m i z a r , 

ou evitar, o contacto entre m a t e r i a i s nao s e m e l h a n t e s . 0 pro 

jetista d e v e - s e p r e o c u p a r com as c o n d i ç õ e s de serviço adequa, 

das para o v a s o , d e s e n h a n d o - o de forma a evitar e v a p o r a ç ã o ex 

cessiva, p e r m i t i n d o boa a g i t a ç ã o , m a n t e n d o c o n c e n t r a ç õ e s uni. 

formes. 0 p r o j e t o deve também, no caso de d i s p o s i t i v o s de 

aquecimento, prever s u p e r a q u e c i m e n t o s que p o s s a m r e s u l t a r em 

acidentes, p e r d a de r e s i s t ê n c i a ã c o r r o s ã o , através da prec_i 

pitação de c a r b u r e t o s , ou r e a ç õ e s com excesso de a t i v i d a d e 

química(34) . 

Quanto aos aços i n o x i d á v e i s , eles têm g e r a l ­

mente, um trabalho f á c i l . Qualquer m e t a l tem r e g r a s q u a n t o á 

melhor f a b r i c a b i 1 i d a d e e o aço i n o x i d á v e l nao ê e x c e ç ã o . A 

maior força do aço i n o x i d á v e l r e q u e r maior p o t ê n c i a na m o d e ­

lagem e na m a i o r i a das o p e r a ç õ e s do t r a b a l h o . A s o l d a b i l i d a -

de dos aços inoxidáveis a u s t e n l t i c o s é e x c e l e n t e , as u n i õ e s 

sendo f o r t e s , rijas e d ú t e i s , nao r e q u e r e n d o t r a t a m e n t o tér­

mico s u b s e q u e n t e , para m e l h o r a r suas p r o p r i e d a d e s f í s i c a s . 



5,2 - Ponto de v i s t a q u í m i c o 

Como os combustível « cios r e a t o r e s ae p o t e n 

cia atuais sao u r â n i o e seus c o m p o s t o s , já que e certa a di_s 

solução destes em ácido n í t r i c o , os estudos se t r a n s f e r e m 

para o controle desta r e a ç ã o e para o t r a t a m e n t o dos gases 

r eman e s c e n t e s(2 0) . 

Quanto ao p r o c e d i m e n t o de d i s s o l u ç ã o , depois 

de c u i d a d o s a lavagem do v a s o , p a r a r e t i r a d a da solução de 

d e s e n c a p a m e n t o , se esta fase. tiver de ser levada a efeito no 

mesmo r e c i p i e n t e , faz-se a a l i m e n t a ç ã o com. acido n í t r i c o . 0 

d i s s o l v e d o r , e, e n t ã o , a q u e c i d o com vapor em torno de 6 atm 

de p r e s s ã o e a reação q u í m i c a c o m e ç a . 

A v e l o c i d a d e de d i s s o l u ç ã o m á x i m a para a c_a 

pacidacle da m a i o r i a dos sistemas de tratamento de gases rema 

nescentes e 150 k g U / d i a , sendo que uma v e l o c i d a d e n o r m a l , pa 

ra uma carga de a p r o x i m a d a m e n t e 1000 kg de u r â n i o e 50 kgU/h: 
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sta e obtida, r e g u l a n d o - s e o s u p r i m e n t o de v a p o r ( 2 0 ) . 

Apesar do c o m b u s t í v e l não i r r a d i a d o nao se 

cumular no d i s s o l v e d o r contínuo em testes de l a b o r a t ó r i o e 

e usina p i l o t o , não se pode afirmar o m e s m o "a p r i o r i " para 

combustível i r r a d i a d o . Se o c o m b u s t í v e l se d i s s o l v e numa 

elocidade menor que a capa, uma liga rica em u r â n i o p o d e r — 

se-ía acumular no d i s s o l v e d o r , criando um p r o b l e m a de segu-

ança n u c l e a r . E n t r e t a n t o , e n e c e s s á r i o p r o v a r que 

combustível irradiado d i s s o l v e - s e numa v e l o c i d a d e m a i o r 

ue a capa, para s e g u r a n ç a da d i s s o l u ç a o ( 3 7 ) . 

A e x p r e s s ã o seguinte é u s a d a para d e t e r m i n a r 

s velocidades r e l a t i v a s de d i s s o l u ç ã o , em c o m b u s t í v e i s - 1 i g a 

e urânio e n r i q u e c i d o , e n c a p a d o s de Z i r c a l o y ( S p r a k t e s , apud 

ÀILEY et a l i i 3 7 ) : 

R A Zr. W T T 

t c a
 C O 1 U I 7 , / c 1 \ 

I = — = W , onde (5.1) 

co ca í 

I > velocidade relativa 

R^ a > velocidade de dissolução da capa 

R >- velocidade de dissolução do combustível 
C O * 

A >- área do combustível exposta 
C O 

A > área da capa 
ca ^ 

Zr^ >• concentração de zirconio na solução, no tempo t̂  

U\ >• concentração de urânio, no tempo t^ 

W >• fração em peso de urânio no combustível 

^7r ^ fração em peso de zircónio no combustível. 



A r e 1 a ç a o e v t r e a v eloc i d a d e d a d isso 1. u ç a o do 

combustível e a velocidade, de d i s s o l u ç ã o cia capa é ~2 , para 

c o m b u s t T v e i f. nao i r r a d i a dos e - 2 0 , para c o tn b u s t T v e í. s irra 

di.ados. Então , o m a t e r i a l cio c o m b u s t í v e l d i s s o Iver - s e-ã es 

sencialmente mais d e p r e s s a do que a c a p a , em p a r t i c u l a r p a r a 

combustível irradiado e nao se vai acumular no d i s s o l v e d o r 

c o n t í n u o ( 3 7 ) . 

P r ó x i m o ao final de v a z ã o de altos fluxos, em 

pequenos tempos de o p e r a ç ã o , d e s e j a - s e ura p e r í o d o m í n i m o de 

dissolução. E n t r e t a n t o , numa alta v e l o c i d a d e de d i s s o l u ç ã o , 

forma-se e s p u m a , que e difícil e l i m i n a r , d e v i d o ao e q u i p a m e n 

to e que pode entrar no s i s t e m a de saída de. g a s e s . D e s t a for 

ma, o c o m b u s t í v e l a l c a n ç a n d o o p r o c e s s a m e n t o de g a s e s , que 

nao e p r o j e t a d o p a r a s e g u r a n ç a crítica., d e p o s i t a r - s e - i a ali 

e p o d e r i a levar a p e r d a s i n c o n t r o l á v e i s . R e c o m e n d a - s e que 

nao seja e x c e d i d a a c o n c e n t r a ç ã o inicial de 7,5M, para e v í 

i e d i s s o l u ç ã o e x c e s s i v a . 

P r ó x i m o ao final da d i s s o l u ç ã o , a v e l o c i d a d e 

de reação tende a s s i n t o t í c a m e n t e para zero. C o n s e q u e n t e m e n t e , 

a indicação do p e r í o d o m á x i m o de d i s s o l u ç ã o e s i g n i f i c a n t e so 

mente com a c o n s i d e r a ç ã o das perdas p e r m i s s l v e i s apôs d i s s o 

luçao c o m p l e t a . Em r e l a ç ã o a p e r d a total do p r o c e s s o , as per 

das no t r a t a m e n t o final p o d e m ser da ordem de 0,5% ( 1 3 ) . 

A m i s t u r a dos produtos de f i s s ã o p r e s e n t e no 

material físsil i r r a d i a d o c o m p r e e n d e e l e m e n t o s de todos os 

números atômicos entre 3 0 (zinco) e 66 (disprós io) .Muitos des_ 

tes sao s o l ú v e i s , ou d e c a e m em isótopos e s t á v e i s , d u r a n t e o 

período de r e s f r i a m e n t o do c o m b u s t í v e l . Estes isótopos está 

v e i s , junto com os compostos dc l i g a s , p r o d u t o s de c o r r o s ã o 

dos vasos do processo e q u a i s q u e r aditivos no reagente. d e 

dissolução formam u m a i m p u r i f i c a ç ã o nao r a d i o a t i v a da solução 
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de nitrato dc u r a n i l a . E n t r e t a n t o , de modo g e r a l , estas iro 

purezas nao causam d i f i c u l d a d e s p a r t i c u l a r e s no p r o c e s s o de 

sepa r a ç a o . Parta d o s p r o d u t. o s d e f i s s a o radio o t i v o s i n i cia 1 -

mente p r e s e n t e s no c o m b u s t í v e l i r r a d i a d o e e v o l v i d a d u r a n t e 

o d e s e n c a p a m e n t o e a d i s s o l u ç ã o . Estes p r o d u t o s v o l á t e i s in 

8 5 131 

cluem Kr e o I . E l e m e n t o s p e r t e n c e n d o aos grupos I, II 

e III da tabela p e r i ó d i c a , corno c é s i o , e s t r ô n c i o , ítric e 

terras raras têm uma forma q u í m i c a bem d e t e r m i n a d a : f o r m a m 

lons simples h i d r a t a d o s com o acido n í t r i c o . Dos p r o d u t o s de 
9 5 9 5 1Q3 106 

fissão r e s t a n t e s , os n u c l i d e o s Zr , Nb , Ru e Ru sao 
dc especial i n t e r e s s e , p o r q u e tem c o m p o r t a m e n t o c o m p l e x o . 0 

zirconio ê f o r t e m e n t e h i d r o l i s a d o , f o r m a n d o íons Zr0 ou 
2+ à+ ~ _ . 

^ r 2 3 » ° ^ r existe s o m e n t e em soluções f o r t e m e n t e aci 

das (de m o d o g e r a l , o z i r c o n i o forma complexos em excesso de 

a c i d o ) . 0 n i ó b i o , que e p e n t a v a l e n t e , e f o r t e m e n t e h i d r o l i z a 

doj m e s m o com ãcídos f o r t e s , f o r m a n d o soluções c o l o i d a i s . 0 

. - 4 •!•• 
rutenio esta n o r m a l m e n t e p r e s e n t e corno Ru e como ion nitro 

3 + 

sil r u t e n i o (RuNO ) , que forma urna v a r i e d a d e de complexos 

com os íons N 0 „ , NO e OH , sendo alguns i m p o r t a n t e s , pois 

sao p r o n t a m e n t e e x t r a í d o s pelo F T B ( 2 0) , 

O emprego g e n e r a l i z a d o da extração por s o l ­

vente p a r a separar u r â n i o e p l u t ó n i o dos p r o d u t o s de f i s s ã o , 

tem p e r m i t i d o r e s o l v e r c o n v e n i e n t e m e n t e o p r o b l e m a de t r a t a ­

mento q u í m i c o . T o d a v i a , o aumento contínuo da q u e i m a e a r e ­

dução do tempo de r e s f r i a m e n t o dos c o m b u s t í v e i s , tornam m u i ­

to ativas as soluções a t r a t a r , assim como a u m e n t a m seu teor 

em p r o d u t o s de f i s s ã o , n o t a d a m e n t e o z i r c o n i o . Estes dois in 

convenientes sao os f a t o r e s p r i n c i p a i s c o n h e c i d o s , r e s p o n s á ­

veis pela d e g r a d a ç ã o do s o l v e n t e , sendo esta a razão dos p e ­

quenos fatores de d e s c o n t a m i n a ç ã o e, p o r t a n t o , r e t e n ç ã o do 

material fIs s i1 no s o l v e n t e ( 2 9 ) . 

Os a p a r e l h o s c o r r e n t e m e n t e utilizados para a 
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jxtraçao sao os m i s t u r a d o r e s - d e c a n t a d o r e s , cujo i n c o n v e n i e n ­

te principal é poupar âs duas fases um tempo de p a r a d a , s e n d o 

longo então, o tempo dq c o n t a c t o . Este fator f a v o r e c e a de_ 

jradaçao r a d i o a t i v a e a d e g r a d a ç ã o q u í m i c a , p r i n c i p a l m e n t e pa 

ra o zirconio e x t r a í d o , cuja re aç ão com o FTB e m u i t o l e n t a , 

frio início. É então de i n t e r e s s e e v i d e n t e , dispor os aparelhos 

íreduzindo c o n s i d e r a v e l m e n t e tempos de p a r a d a e de c o n t a c t o 

idas duas f a s e s , i n d e p e n d e n t e dos m e i o s f í s i co-qu ími cos estu 

jdados para extinguir a e x t r a ç ã o do z i r c o n i o . 

0 grande e s f o r ç o exigido pelos novos proble. 

ias dos combustíveis m u i t o i r r a d i a d o s começa a dar resultados 

(interessantes. P a r e c e que a m a i o r i a das d i f i c u l d a d e s pode 

:ser m e l h o r a d a por criações ou m e l h o r a s te cno ló" gi cas , nó t ad a—• 

mente a e l i m i n a ç ã o c o n t í n u a das capas d e p o i s da d i s s o l u ç ã o e 

isobretudo a m a n u t e n ç ã o de f a t o r e s de d e s c o n t a m i n a ç ã o e l e v a -

Idos , pela redução dos tempos de p a r a d a nos extr ator es (29) . 

j 

Em todos os p r o c e s s o s de d i s s o l u ç ã o citados 

no item 2.4.5, o óxido n í t r i c o (NO) e o d i ó x i d o de n i t r o g ê ­

nio ( N 0 2 ) estão e n v o l v i d o s . A d i c i o n a - s e ar ou o x i g ê n i o , p a r a 

oxidação, sendo formado ácido n í t r i c o , de acordo com as se 

guintes e q u a ç õ e s : 

2N0 + 0 2 <=í 2 N 0 2 (5.2) 

3 N 0 2 + H 2 0 7=2 2 H N 0 3 + NO (5.3) 

que são e x o t é r m i c a s . S u p o e - s e que a e f i c i ê n c i a da combinação 

de ácido em um estágio de c o m b i n a ç ã o seja de 6 6 % . A terça par_ 

te do oxido nítrico e dióxido de n i t r o g ê n i o contido na s a \_ 

da de gases e p e r d i d a ( 1 3 ) . 

Todos os gases r e m a n e s c e n t e s dos d i s s o l v e d o -

res são sugados por um jato de vapor e s p e c i a l , locado depois 
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la unidade de r e c o m b i n a ç ã o e antes do t r o c a d o r de c a l o r . E s t e 

¡ato é regulado a u t o m a t i c a m e n t e , i n t r o d u z i n d o ar c o m p r i m i d o 

ia linha de s u c ç ã o , para m a n t e r uma d e p r e s s ã o c o n s t a n t e nos 

lis s o lved or e s . D e s t e s , os gases p a s s a m , g e r a l m e n t e , através 

lo seguinte e q u i p a m e n t o : 

- c o n d e n s a d o r ; 

- v á l v u l a onde se i n t r o d u z ar ou o x i g é n i o em 

«cesso 

- c o l u n a de o x i d a ç ã o , onde a m i s t u r a de ga­

ses é r e s f r i a d a e a m a i o r i a do oxido n í t r i c o o x i d a d o ; 

- coluna de a b s o r ç ã o , que c o n v e r t e a m a i o r i a 

lo dióxido de n i t r o g ê n i o a ácido n í t r i c o . 

No caso de um p r o c e d i m e n t o de d i s s o l u ç ã o com 

reciclo continuo de á c i d o , esta coluna de a b s o r ç ã o é a l i m e n -

:ada por gases c o n d e n s a d o s , vindos por um r e s f r i a d o r adici_o 

ial. 0 ácido n í t r i c o f o r m a d o ê r e c i c l a d o do topo da coluna 

le absorção para os d i s s o 1 ved o r es . No caso de d i s s o l u ç ã o com 

reciclo de ácido em b a t e l a d a s , a coluna de a b s o r ç ã o ê a l i m e n 

tada com ácido d i l u í d o v i n d o de um r e s f r i a d o r e o ácido n_i 

tricô formado flui do topo da coluna de a b s o r ç ã o para o mes 

DO vaso de estocagem do qual se o r i g i n a . 

- b o r b u l h a d o r , que f a c i l i t a o fluxo e colore 

o gás para ser o b s e r v a d o por meio de um s i s t e m a ó t i c o ; 

- jato de v a p o r ; 

- trocador de c a l o r , no qual o v a p o r c i r c u — 

lante ê c o n d e n s a d o ; 

- p r i m e i r o l a v a d o r , a s o l u ç ã o . d e lavagem sen 

do soda cáustica ou sulfito ácido de sódio, para reter o io 
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io e liberar os óxidos de n i t r o g ê n i o ; 

- segundo l a v a d o r , que pode sèr a l i m e n t a d o 

pelo sistema p r i n c i p a l , com uma solução de lavagem especial, 

se necessário . 

0 r e c i c l o em b a t e l a d a do ãcido ê empregado se 

Ds gases condensados sao i n s u f i c i e n t e s para r e c u p e r a r todos 

5S óxidos de n i t r o g ê n i o como ãcido n í t r i c o e o r e c i c l o dire_ 

to r e s u l t a r i a em d e c r é s c i m o da c o n c e n t r a ç ã o de ãcido nltri_ 

co no d i s s o l v e d o r , o c a s i o n a n d o um maior consumo d e s t e p a r a a 

lissoluçao do m e t a l . 0 r e c i c l o em b a t e l a d a s do ácido ê, p e l a 

mesma r a z ã o , empregado no caso da solução do d i s s o l v e d o r d_e 

yer ser c o n c e n t r a d a , para se obter maior v e l o c i d a d e de disser 

luçao. 0 controle dos r e c i c l o s , continuo ou em b a t e l a d a s , e 

feito pela i n t r o d u ç ã o de dois d i s t r i b u i d o r e s r o t a t i v o s no 

sistema, que podem ser o p e r a d o s nos p a i n é i s de c o n t r o l e ( 2 0 ) . 

0 t r a t a m e n t o de d i ó x i d o de u r â n i o p r o d u z SCJ 

luçoes de d e s e n c a p a m e n t o e de lavagem, que p o s s u e m solidos 

de urânio. Para s e p a r á - l o e r e c o l h ê - l o , antes das s o l u ç õ e s 

serem d e s c a r r e g a d a s para o r e s í d u o , i n c o r p o r a - s e u m a c e n t r i ­

fuga para facilitar o t r a t a m e n t o f i n a l . No caso de se suspei_ 

tar que possa haver m a t e r i a l flssil em s o l u ç õ e s para d e s c a r ­

ga, existem várias formas de se a l i m e n t a r a c e n t r i f u g a : 

- emprego c o n t i n u o de um jato de v a p o r , regu 

lado por n i t r o g ê n i o no eixo da c e n t r i f u g a , da qual o liquido 

sobrenadante c l a r i f i c a d o vai para um v a s o de e s t o c a g e m ; 

- a l i m e n t a ç ã o c o n t i n u a da c e n t r i f u g a , fazendçj 

-se a d e s c a r g a , através de uma v á l v u l a , para o vaso de e s t o ­

cagem; 

- t r a n s f e r ê n c i a em b a t e l a d a s através de um 

ato de v a p o r , para um tanque de a r m a z e n a m e n t o s i n f o n a d o a 
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centrífuga. O licor s o b r e n a d a n t e , depois da c e n t r i f u g a ç ã o , e 

também s i n f o n a d o para o vaso de es toeagem. 

0 m a t e r i a l solido d e p o s i t a d o na c e n t r í f u g a e 

retomado em acido n í t r i c o , que d i s s o l v e os c o m p o n e n t e s solú 

veis do r e s í d u o , tal como o d i ó x i d o de u r a n i o . Se o licor s_o 

brenadante, depois de nova c e n t r i f u g a ç ã o , ainda, c o n t i v e r ura 

nio, é então juntado ã solução p r i n c i p a l de n i t r a t o de uraiú 

la. 



5.3 - Ponto de v i s t a n u c l e a r 

5.3.1 — P r o d u ç ã o e t r a t a m e n t o de ?asP.s 

0 c o m p o r t a m e n t o r a d i o q u í m i c o dos gases tem s_i 

do estudado há m u i t o , pela p r e s e n ç a de isótopos de g a s e s iner 

tes nas series de d e c a i m e n t o r a d i o a t i v o . Adernais, a p r e s e n ç a 

do c r i p t o n i o , x e n o n i o e h a l o g e n i o s v o l á t e i s entre os p r o d u ­

tos de f i s s ã o , acrescem a i m p o r t â n c i a deste e s t u d o . 

Por causa das baixas c o n c e n t r a ç õ e s e a d s o r ç a o 

p r e f e r e n c i a l , p o d e - s e ter adsorçao e x a g e r a d a de g a s e s , tanto 

quanto de solutos l í q u i d o s : uma g r a n d e parte de a m o s t r a gaso 

sa pode ser perdida por a d s o r ç a o nas p a r e d e s do r e c i p i e n t e . A 

remoção em e v a c u a ç ã o , m e s m o em alto v á c u o , 5 i n a d e q u a d a ; os 

gases r a d i o a t i v o s devem ser r e m o v i d o s dos r e c i p i e n t e s por 

aquecimento e fluxo com gás inativo . 

Os g a s e s - t r a ç o i n t e r a g e m n o r m a l m e n t e com ou 
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tros estados d i s p e r s o s , como soluções l i q u i d a s , por e x e m p l o . 

As regras para s o l u b i l i d a d e dos gases e v o l a t i l i d a d e dos so 

lutos a p l i c a m - s e a. c o n c e n t r a ç õ e s r a d i o q u í m i c a s : uma exceção 

aparece quando traços de r e a g e n t e s químicos em solução d e s ­

troem o estado v o l á t i l . Por e x e m p l o , agentes r e d u t o r e s ou. oxi. 

dantes podem converter o iodo e l e m e n t a r v o l á t i l a iodo nao 

v o l á t i l , ou íons i o d a t o . A.s separações cr orna t ogr ã f i cas , b a ­

seadas na a d s o r ç a o s e l e t i v a , repetida, v á r i a s v e z e s , sao po_s 

síveis com gases r a d i o q u í m i c o s , assim como com s o l u ç õ e s . Por 

exemplo, os p r o d u t o s de f i s s ã o c r i p t o n i o e x e n o n i o sao r e a l ­

mente s e p a r a d o s , quando passam por uma c o l u n a de carvão a t i ­

v a d o , á t e m p e r a t u r a de n i t r o g ê n i o l í q u i d o . 

Quando a d i s s o l u ç ã o de g a s e s - t r a ç o em líqu_i 

do e obtida p e l o s p r o c e s s o s c o m u n s , a c o n d e n s a ç ã o do gas pa 

ra um líquido p u r o e i m p o s s í v e l , posto que a p r e s s ã o de quan 

tidade r a d i o q u í m i c a s de um gas nao pode exceder a pressão de 

vapor do l í q u i d o . Por e x e m p l o , 1 Ci de r a d o n í o , que no esta 

. ~ 3 
do g a s o s o , em c o n d i ç õ e s p a d r ã o , ocupa 0,65 mm , tem um p o n t o 

de ebulição o b s e r v á v e l de - 62°C e ponto de s o l i d i f i c a ç ã o de 

o - 7 . - . 
- 125 C, mas 10 Ci de r a d o n í o nao se c o n d e n s a r ã o , m e s m o a 
- 1 2 5 ° C ( 2 3 ) . A " c o n d e n s a ç ã o " que e o b s e r v a d a em g a s e s - t r a ç o 

é m u i t a s v e z e s adsorçao na s u p e r f í c i e e x p o s t a do g á s . Inver 

s ã m e n t e , a e v a p o r a ç ã o de traços u s u a l m e n t e se faz de uma ca 

mada a d s o r v i d a do g á s . E n t r e t a n t o , as f o r ç a s que fazem resis 

tencia ã e v a p o r a ç ã o estão entre as mo 1 e c u l a s - t r a ç o e os ato 

mos s u p e r f i c i a i s , m a i s do que somente entre as m o 1 e cu 1 as - t r_a 

ço. E n t ã o , a v o l a t i l i d a d e dos traços d e p e n d e da n a t u r e z a da 

superfície e nao da p r e s s ã o de vapor das q u a n t i d a d e s m a c r o s ­

cópicas dos e l e m e n t o s - t r a ç o . 

Quando gases " p e r m a n e n t e s " sao f o r m a d o s d e n ­

tro do s o l i d o , tais como o r a d ô n i o p r o v e n i e n t e do d e c a i m e n t o 

do r á d i o , ou c r i p t ô n i o e x e n o n i o , v i n d o s da fissão em um ele 
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mento combustível do r e a t o r , eles sao u s u a l m e n t e p r e s o s e 

permanecem no s o l i d o , apesar d e , sob algumas c o n d i ç õ e s , pode_ 

rem-se d i f u n d i r . Quando os e l e m e n t o s c o m b u s t í v e i s do r e a t o r 

sao d i s s o l v i d o s em ácido f e r v e n t e , os p r o d u t o s de fissão ga 

sosos, incluindo algum iodo, escapam da solução e podem con 

. . - 1 3 1 -
• taminar a a t m o s f e r a . Para uso como r a d i o i s ó t o p o , o I e 

obtido por v o l a t i l i z a ç a o de uma solução de u r â n i o i r r a d i a d o 

(23). 0 x e n o n i o , o c r i p t o n i o e p o s s i v e l m e n t e o iodo sao remo 

vidos por d e g a s a g e m , um m é t o d o i m p o r t a n t e de r e m o v e r produ 

tos de fissão de c o m b u s t í v e i s n u c l e a r e s l í q u i d o s . Para este 

processo, e s t a b e l e c e - s e uma fase g a s o s a , á p r e s s ã o r e d u z i d a . 

5.3.2 - R a d i o a t i v i d a d e 

As u s i n a s de r e p r o c e s s a m e n t o tem u m a c a r a c t e 

rística e s p e c i f i c a - a r a d i o a t i v i d a d e dos p r o d u t o s m a n i p u l a ­

dos - que as dota de m a i o r c o m p l e x i d a d e , ainda que se utiljL 

ze diagramas de fluxo e e q u i p a m e n t o s c o n v e n c i o n a i s . 

A r a d i o a t i v i d a d e i n t e r v é m de duas f o r m a s : p o r 

sua ação sobre os m a t e r i a i s e s ó b r e o s o p e r a d o r e s e h a b i t a n 

tes das zonas p r ó x i m a s ás u s i n a s . 

Uma boa r e s i s t ê n c i a á r a d i a ç ã o ê q u a l i d a d e 

indispensável aos m a t e r i a i s u t i l i z a d o s nas i n s t a l a ç õ e s situa 

das em zonas onde existe uma r a d i o a t i v i d a d e intensa.' Em vi_s 

ta disso, m a t e r i a i s p l á s t i c o s , p i n t u r a s , juntas e m e c a n i s m o s 

tem de ser e x a m i n a d o s para provar sua r e s i s t ê n c i a á radiação, 

em função das doses que devem ser s u p o r t a d a s . D a m e s m a f o r m a , 

há-de se ter em conta a r a d i a ç ã o , para e s c o l h a dos r e a t i v o s : 

os produtos o r g â n i c o s ( d i s s o l v e n t e s , r e s i n a s t r o c a d o r a s de 

lons) se d e g r a d a m , p e r d e n d o suas p r o p r i e d a d e s por radiólise. 

M a s , s o b r e t u d o , os perigos que a r a d i o a t i v i 

dade a p r e s e n t a para os seres humanos e que. dá lugar a um gran. 
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de n u m e r o de d i f i c u l d a d e s para os c o n s t r u t o r e s e o p e r a d o r e s 

de u s i n a s r a d i o q u í m i c a s . Os perigos sao bem c o n h e c i d o s : r a ­

diação externa e c o n t a m i n a ç ã o (que pode dar lugar a r a d i a ç ã o 

interna, por i n a l a ç ã o ou i n g e s t ã o ) . Para evitar o p e r i g o da 

r a d i a ç ã o , as u n i d a d e s de o p e r a ç ã o se situam atras de uma bar 

reirá de p r o t e ç ã o , capaz de atenuar as r a d i a ç õ e s . Isto da lu 

gar a duas g r a n d e s c a r a c t e r í s t i c a s da usina, r a d i o q u í m i c a : a 

blindagem r a d i o b i o l ó g i c a e, m u i t a s v e z e s , a o p e r a ç ã o total 

por c o n t r o l e r e m o t o . 

As u n i d a d e s de u m a linha de operação se colo 

cam no i n t e r i o r de r e c i n t o s c o n s t r u í d o s com m a t e r i a i s de a_l_ 

ta d e n s i d a d e , como c o n c r e t o de b a r i t a , ou c h u m b o . Estes r e ­

cintos b l i n d a d o s se conhecem por células q u e n t e s . As d i m e n ­

sões da célula d e p e n d e m do e q u i p a m e n t o a abrigar e a e s p e s ­

sura de suas p a r e d e s , da q u a n t i d a d e de r a d i o a t i v i d a d e e da 

energia p r ó p r i a da r a d i a ç ã o . 

P a r a evitar c o n t a m i n a ç ã o , d o t a - s e as c é l u l a s 

quentes da m á x i m a e s t a n q u e i d a d e , c o m p a t í v e l com a o p e r a ç ã o : 

c o n f i n a m - s e todos os p r o d u t o s r a d i o a t i v o s em v a s o s e s t a n q u e s 

e se e s t a b e l e c e um sistema de v e n t i l a ç ã o em c a s c a t a de d e ­

p r e s s õ e s , que e conhecida com o nome de sistema de c o n f i n a -

mento s e c u n d á r i o . 

Q u a n d o nao é n e c e s s á r i a a b l i n d a g e m r a d i o b i o 

lógica, m a n e j a - s e o e q u i p a m e n t o no interior de caixas com l_u 

v a s . 

Ã parte o capital i m o b i l i z a d o nas i n s t a l a ­

ç õ e s , a cr iti ca1 idade o b r i g a a uma r i g o r o s a c o n t a b i l i d a d e do 

m a t e r i a l f i s s i o n ã v e l na linha de f a b r i c a ç ã o , a u m e n t a n d o o 

p r e s s u p o s t o p a r a c o n t r o l e a n a l í t i c o . A r a d i o a t i v i d a d e está 

sob c o n t r o l e c o n t í n u o da F í s i c a S a n i t á r i a , o que torna a ope 



.185 

ração de uma u s i n a r ad ioqu irai ca da ordem de 4 0 % m a i s cara 

do que a de u m a u s i n a q u í m i c a c l á s s i c a de c a p a c i d a d e e q u i v a 

lente. 

5.3.3 - C r i t i c a i idade 

Sob o ponto de vista de o p e r a ç õ e s e pror.es 

sos u n i t á r i o s , já se viu que as usinas qu imi co-nu c le ar es u t_i 

lizam as técnicas c o n v e n c i o n a i s da i n d u s t r i a q u í m i c a c 1 ajs 

sica j m e s m o c o n s i d e r a n d o a b a i x a c o n c e n t r a ç ã o dos m a t e r i a i s 

a s e p a r a r . E n f a t i z a m - s e g r a n d e s r e n d i m e n t o s p a r a as e x t r a ­

ções, pelo p r e ç o elevado dos p r o d u t o s , que d e v e m ser obtidos 

em e l e v a d o grau de p u r e z a . Na m a i o r i a dos p r o c e s s o s o c o r r e , 

e n t r e t a n t o , um fato n o v o , d e c o r r e n t e do m a n u s e i o de soluções 

de u r â n i o e n r i q u e c i d o : o risco da cr i t i ca 1 id ade n u c l e a r . E_s 

te p r o b l e m a e s t a em jogo desde o m o m e n t o da c o n c e p ç ã o das 

i n s t a l a ç õ e s , onde se d e v e m levar em conta p a r â m e t r o s pura. 

mente n u c l e a r e s > tanto nas o p e r a ç õ e s , como no p r o j e t o dos 

e q u i p a m e n t o s . P a r a e l i m i n a r o perigo de um a c i d e n t e critico, 

podem-se limitar as c o n c e n t r a ç õ e s em m a t e r i a l f i s s i o n a v e l , 

ou a m a s s a total do m e s m o , c o n t i d a em um v a s o . P o d e m - s e ai_n 

da u t i l i z a r v e n e n o s , que sao a b s o r v e d o r e s de n e u t r o n s (por 

e x e m p l o , boro ou c á d m i o ) , ou atuar sobre a g e o m e t r i a , sobre 

a forma e d i m e n s õ e s das i n s t a l a ç õ e s , sendo estas criticameji 

te s e g u r a s nas c o n d i ç õ e s o p e r a t ó r i a s n o r m a i s , tendo em con 

ta a p o s i ç ã o dos d i v e r s o s a p a r e l h o s e a e x i s t ê n c i a de p a r e ­

des r e f l e t o r a s , ou a b s o r v e d o r a s de n e u t r o n s . 

Todos os e q u i p a m e n t o s d e v e m poder f u n c i o n a r 

ao m e s m o tempo e, para estar em m e l h o r e s c o n d i ç õ e s de segu­

r a n ç a , a d o t a - s e g e r a l m e n t e , tanto para a c o n c e p ç ã o das in^s 

t a l a ç o e s , como para n o r m a s de o p e r a ç ã o , o p r i n c í p i o da d u ­

pla c o n t i n g ê n c i a , de forma que sejam n e c e s s á r i o s ao m e n o s 

dois e r r o s de m a n o b r a , a b s o l u t a m e n t e i n d e p e n d e n t e s e que se 

http://pror.es
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p r o d u z am s i ra u 1 1 a n c a m e n t e , para q u e h a j a r i s c o de a c i d e n t e 

( 3 8 ) . 

A limitação das c o n c e n t r a ç õ e s e das m a s s a s 

totais de m a t e r i a l f is s i o n ã v e l , assim como a ação sobre a 

g e o m e t r i a , tendem a r e d u z i r a c a p a c i d a d e das i n s t a l a ç õ e s . A 

rigor, so se pode conseguir uma p r o d u ç ã o d e t e r m i n a d a , mui ti 

plicando-se. o n u m e r o de u n i d a d e s i n d i v i d u a i s , a fim de ev_i 

tar que uma o p e r a ç ã o se constitua num e s t r a n g u l a m e n t o da l_i 

nha de f a b r i c a ç ã o . Isto vai contra a e c o n o m i a de escala e, 

e f e t i v a m e n t e , o a n t a g o n i s m o s e g u r a n ç a / c u s t o das i n s t a l a ç õ e s 

e mais elevado no caso de usinas q u I m i c o - n u c 1 e a r e s , que em 

fabricas q u í m i c a s c l á s s i c a s . 



5.4.1 - I n t r o d u ç ã o 

4 

Diz Holmes (apud LONG ) que as o p ç õ e s p a r a o 

projeto de um d i s s o l v e d o r de c om bu st ível i r r a d i a d o , sao regi_ 

das pela n a t u r e z a do c o m b u s t í v e l , pela d e t e r m i n a ç ã o de se o 

combustível vai ser t o t a l m e n t e d i s s o l v i d o , d e s e n c a p a d o e d i_s 

solvido em estágios d i s t i n t o s , ou d i s s o l v i d o da capa (que ê 

deixada i n t a c t a ) e pelo tipo de o p e r a ç ã o do dissolvedor.. 

. . 13 

Segundo J E S S N I T Z E R et a l n , a taxa de reação 

durante a d i s s o l u ç ã o de d i ó x i d o de u r â n i o em ácido n í t r i c o 

pode ser d e s c r i t a pela e q u a ç ã o : 

V(milêsimos de p o l e g a d a / h ) - 11,2 x (M H N 0 3 )
1 , 2 (5.4) 

recomen dando-se que a c o n c e n t r a ç ã o inicial de ácido seja 

7,5M e que. esta nao seja e x c e d i d a , para evitar taxas, de d i s_ 

solução muito a l t a s . 
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As r e a ç õ e s d u r a n t e a d i s s o l u ç ã o de d i ó x i d o de 

urânio em ãcido n í t r i c o , podem ser d e s c r i t a s pelas e q u a ç õ e s : 

U 0 2 + 4 H N 0 3 »• U 0 2 ( N 0 3 ) 2 + 2 N 0 2 + 2 H 2 0 (5.5) 

j 3 U 0 2 + 8 H N 0 3 > 3 U 0 2 ( N 0 3 ) 2 + 2N0 + 4 H 2 0 . (5.6) 

4 U 0 2 + 1 0 H N 0 3 > 4 U 0 2 ( N 0 3 ) 2 + N 2 0 + 5 H 2 0 (5.7) 

! C o n s i d e r a - s e que a e q u a ç a o ( 5 . 5 ) p a r t i c i p a em 

|25% e a (5.6) em 7 5 % , na d i s s o l u ç ã o c o m p l e t a . A (5.7) quase 

jnão tem p a r t i c i p a ç ã o p r a t i c a e pode ser d e s pr e z ad a . Ob t em-s e , 

jem final, a equação m e d i a da re aç ão t o t a l : 

j U 0 2 + 3HN0 3 > U 0 2 ( N 0 3 ) 2 + 0,5NC>2 + 0,5NO + 1,5H 20 (5.8) 

i 

Esta reação e e x o t é r m i c a : d u r a n t e a d i s s o l u ­

ção de um mol de d i ó x i d o de u r a n i o , 25 k c a l sao li_ 

jkeradas . Tomando por base a re aç ão ( 5 . 8 ) , a d i c i o n a - s e um ex 

jcesso de ácido de a p r o x i m a d a m e n t e 1 0 0 % , no i n í c i o , p a r a su 

jpr ir a n e c e s s i d a d e p r ó x i m a ao final da d i s s o lu ç ao ( 13 ) . 

jí.4.2 - Carga e d e s c a r g a 

Para um e q u i p a m e n t o p r o j e t a d o para um fluxo 

diário de 200 kg de d i ó x i d o de u r â n i o , a e x p e r i ê n c i a adquiri_ 

em testes mostrou que esta q u a n t i d a d e pode ser t r a t a d a 

em 13b, numa única carga do d i s s o l v e d o r , segundo e s q u e m a ( 1 3 ) : 

P r o c e s s o Tempo r e q u e r i d o ( m i n ) 

Carga de quatro " a s s e m b l i e s " 80 

Corte e tempo morto. 190 

Dissolução (incluindo a q u e c i m e n t o e re_s ^^^ 
íriamento) 

Fluxo e t r a n s f e r e n c i a da solução 40 

ianç a da cesta 30 
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C o n d i ç õ e s iniciais 

Barras por " a s s e m b l y " 31 

Peso do c o m b u s t í v e l por b a r r a 1,6 kg 

Comprimento da barra 1,85 m 

Comprimento dos p e d a ç o s , apôs o corte 5 cm 

Tempo de corte 2,2 sej 

Numero de cargas de " a s s e m b l i e s " 4 

Tempo m o r t o p a r a m u d a n ç a de p e d a ç o s de 

combustível por " a s s e m b l y " 
seg 

U s a n d o - s e m a t e r i a l i r r a d i a d o , e p o s s í v e l que 

o tempo de d i s s o l u ç ã o seja a c r e s c i d o de - 1 0 % , sendo então o 

tempo total de ~ 1 4 h . 

O ácido n í t r i c o c o n c e n t r a d o (13,614, 6 2 % , d -

3 • 
= 1,38 g/cm ) e e s t o c a d o num local e s p e c i a l , p r o v i d o de um 

teto, fora da u s i n a , na forma de r e c i p i e n t e s de m a s s a r e d u z i 

da. Antes de cada o p e r a ç ã o e b o m b e a d o p a r a o tanque c o l e t o r , 

com uma b o m b a p o r t á t i l , e de onde o d i s s o l v e d o r pode ser car 

regado. 

A adição de água de d i l u i ç ã o e para os f l u ­

xos e feita d i r e t a m e n t e através de uma linha de água p a r a o 

d i s s o l v e d o r . 

0 v a p o r de a q u e c i m e n t o a 6 atm e s u p r i d o por 

um gerador de vapor fora da u s i n a . 

5.4.3 - C o n t r o l e 

Uma d i s s o l u ç ã o c o m p l e t a do d i ó x i d o de u r â n i o 

pode ser obtida com ácido n í t r i c o no p r o c e s s o , sendo as per 

das m e n o r e s que 0,1%. 
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O tempo de d i s s o l u ç ã o d e p e n d e da c o n c e n t r a — 

cio do á c i d o , isto ê, com um a c r é s c i m o da c o n c e n t r a ç ã o á c i d a 

na solução f i n a l , r e d u z - s e o tempo de t r a t a m e n t o . 

A v e l o c i d a d e da re ação d u r a n t e a d i s s o l u ç ã o 

pode ser aumentada por um aumento de t e m p e r a t u r a . 

A i n f l u e n c i a do c o m p r i m e n t o dos p e d a ç o s de 

barra do combustível pode ser d e s p r e z a d a . E n t r e t a n t o , a di_s 

solução do dióxido de u r â n i o do combustível em p e d a ç o s de 

barras ê p o s s í v e l num p e r í o d o de tempo menor do que a d i s s o ­

lução da m e s m a q u a n t i d a d e do m e s m o c o m b u s t í v e l na f o r m a de 

pas ti lhas . 

A r e g u l a ç ã o do s i s t e m a de a q u e c i m e n t o ê sim 

pies: pode ser feita m a n u a l m e n t e em usina p i l o t o , o b s e r v a n d o 

-se porem a formação de c o n d e n s a d o . 

Uma boa c i r c u l a ç ã o da solução no d i s s o l v e d o r 

já tem lugar pela t u r b u l ê n c i a t é r m i c a d u r a n t e o a q u e c i m e n t o 

do tanque c i l í n d r i c o do d i s s o l v e d o r . A taxa de c i r c u l a ç ã o 

pode ser a u m e n t a d a por injeção de ar no p r ó p r i o t a n q u e . 

A r e c o m b i n a ç ã o 

óxido nítrico e do d i ó x i d o de 

tamento de gases i da ordem de 

solução no d i s s o l v e d o r , adicio 

ácido nítrico ao v a p o r , que en 

do ácido n í t r i c o , a partir do 

n i t r o g ê n i o , nos v a s o s de tra 

6 5 - 7 0 % . D u r a n t e a e b u l i ç ã o da 

am-se p e q u e n a s q u a n t i d a d e s de 

iquecem o c o n d e n s a d o em ácido. 

E x p e r i m e n t a l m e n t e , o u r â n i o nao foi d e t e t a d o 

nos v a p o r e s . A q u a n t i d a d e de u r â n i o e n c o n t r a d a no s o b r e n a d a n 

te da coluna de lavagem foi f o r m a d a como p o e i r a d u r a n t e o cor 

te e veio através do sistema de t r a t a m e n t o de g a s e s ( 1 3 ) . 
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A o b s e r v a ç ã o a n a l í t i c a cio p r o c e s s o de dissjo 

j lução-dã informação do curso da v e l o c i d a d e de r e a ç ã o com o 

jtempo . A q u a n t i d a d e de u r â n i o v a r i a entre 0 e 2,3 m o l / 1 e a 

{concentração de ãcido entre 1,6 e 7,7 m o l / 1 . C o n s e q u e n t e m e n ­

te, p r o c u r a m - s e m é t o d o s a n a l í t i c o s c o n v e n i e n t e s para estes 

intervalos de c o n c e n t r a ç ã o . 

A g r a v i m e t r i a d ã uma a p r o x i m a ç ã o em torno de 

0,5% para o u r â n i o , ê r e p r o d u t í v e l , mas não d e t e r m i n a a con 

centraçao do ácido e ê muito d e m o r a d o , para ser u s a d a como 

análise de rotin a . A d e t e r m i n a ç ã o potenc iomêtr ica do ã c i d o 

áá H em soluções de n i t r a t o de u r a n i l a , sendo um m é t o d o ana 

lítico r e p r o d u t í v e l , com r e s u l t a d o s numa faixa de s e g u r a n ç a 

jl%. A d e t e r m i n a ç ã o p o t ene i omê tr i ca s i m u l t â n e a do ã c i d o e do 

L r â n i o ê um m é t o d o simples e f o r n e c e r e s u l t a d o s com e f i c i ê n ­

cia 1%, sendo e n t r e t a n t o que m a i o r e s q u a n t i d a d e s de ferro e 

cromo na solução f a l s i f i c a m as d e t e r m i n a ç õ e s . A d e t e r m i n a ç ã o 

fotométrica do urânio também é r e p r o d u t í v e l , com m a r g e m de 

erro 0,5%, r e c o m e n d a d a e s p e c i a l m e n t e para s o l u ç õ e s com b a i x o 

iteor de u r â n i o . 

5.4.4 - A m o s t r a g e m 

D u r a n t e a d i s s o l u ç ã o , amostras da s o l u ç ã o do 

processo devem ser tomadas a certos i n t e r v a l o s de tempo, do 

dissolvedor e do c o n d e n s a d o . Ambas devem ser a n a l i s a d o s quan 

to ás q u a n t i d a d e s de u r â n i o e de ãcido. 

Nao se faz análise direta dos gases residuais, 

v i s t o que as q u a n t i d a d e s de oxido n í t r i c o e de d i ó x i d o de 

nitrogênio formadas podem ser c a l c u l a d a s a partir da d e t e r m i 

nação do ãcido do cond ens ado ( 13 ) . 

D e p e n d e n d o do p r o c e s s o , se há um grande nume 

ro de fatores r e q u e r e n d o estudo d u r a n t e a op e r a ç ã o da u s i n a , 
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tequer-se um sistema de a m o s t r a g e m bem p l a n e j a d o , com cuidji 

losa e s q u e m a t i z a ç ã o das a m o s t r a s . 

0 f u n c i o n a m e n t o da usina é testado por amos_ 

itras da a l i m e n t a ç ã o a q u o s a , g e r a l m e n t e mais a t i v a e das cor 

rentes de p r o d u t o . Se num dado p r o c e s s o as conce.ntrações va 

riam m u i t o , ê e x t r e m a m e n t e i m p o r t a n t e evitar c o n t a m i n a ç õ e s 

entre as amostras-, objeto m u i t a s v e z e s de c u i d a d o s a s p r e c a u ­

ções. 

A m a i o r i a das amostras sao de p e q u e n o v o l u m e 

e tomadas por um p e r í o d o de p o u c o s m i n u t o s . Em alguns pontos, 

;as amostras podem ser tomadas d i r e t a m e n t e , mas na m a i o r i a dcs 

casos, uma linha de a m o s t r a g e m de p e q u e n o d i â m e t r o i n t e r n o ê 

levada do ponto de a m o s t r a g e m a uma agulha h i p o d ê r m i c a , na 

qual pode ser prensado um fr as co de v i d r o , tendo u m a tampa 

de b o r r a c h a . A a m o s t r a ê então r e t i r a d a por v á c u o e a linha 

é desobstruída por ar sob p r e s s ã o . No caso de a m o s t r a s alta 

mente r a d i o a t i v a s , os r e c i p i e n t e s sao m a n u s e a d o s r e m o t a m e n t e , 

atras da b l i n d a g e m de chumbo e as amostras sao t r a n s p o r t a d a s 

em v a s o s , também b l i n d a d o s com c h u m b o ( 3 9 ) . 

Depois dos e s t á g i o s iniciais do p r o c e s s o , as 

impurezas em cada c o r r e n t e tornam n e c e s s á r i a a o b t e n ç ã o de V C J 

:lumes maiores para as a m o s t r a s . 

Os m é t o d o s a n a l í t i c o s c o n v e n i e n t e s para uso 

i nas c o n c e n t r a ç õ e s dos e l e m e n t o s em q u e s t ã o , nas s o l u ç õ e s do 

jprocesso, já foram citados no item 'anterior. 

Quanto as amostras do c o n d e n s a d o , d e s e j a - s e 

informação sobre o tempo e nível da v e l o c i d a d e de r e a ç ã o , sc> 

bre a q u a n t i d a d e de ácido n í t r i c o r e c u p e r a d o do gas que vai 

para o r e s p i r a d o u r o e sobre a p r e s e n ç a de u r â n i o e ácido ní_ 



.19 3. 

tricô nos v a p o r e s . A d et errai n 

tricô n a o requer e q u i p ara e. n t o 

titulação v o l u m é t r i c a simples 

for d e s p r e z í v e l . A ar?a 1 ise do 

metria (item a n t e r i o r ) . 

ação q u a n t i t a t i v a do ãcido n i -

e s p e c i a l , c o n s t i t u i n d o - s e numa 

, se a c o n c e n t r a ç ã o do u r â n i o 

u r â n i o pode ser feita por foto 



A s e g u r a n ç a e r e c o n h e c i d a como de grande impor 

tanciã ern todos os aspectos do proce.sssaenfo q u í m i c o , em qual 

q u e r tecnologia» No caso de p r o c e s s o r a d i o q uIm i c o, a1é m da 

segurança q u í m i c a p r o p r i a m e n t e d i t a , feita por analistas, exi_s 

te a s e g u r a n ç a n u c l e a r , ligada a controle de c r i t i c a l i d a d e , 

geralmente de r e s p o n s a b i l i d a d e do p r o j e t i s t a e que supervisio 

na também os p e r i g o s da r a d i a ç ã o , através da F í s i c a S a n i t á ­

ria. 

Os p r o c e s s o s típicos que e n v o l v e m s e g u r a n ç a , d e n 

tro do r e p r o c e s s a m e n t o de c o m b u s t í v e i s , sao a extração por 

s o l v e n t e , a vo1 a t i 1 i z a ç a o e a p i r o m e t a l u r g i a . Os dois ú l t i ­

m o s , estando ainda em d e s e n v o l v i m e n t o , sem grandes usinas ins_ 

t a l a d a s , são ainda r e l a t i v a m e n t e pobres em dados para e s t a ­

tística de a c i d e n t e s . 

Na fase de d i s s o l u ç ã o , p a r a o p r o c e s s o ern si e 

para o t r a t a m e n t o de gases r e m a n e s c e n t e s , t r a b a l h a - s e com os 

mesmos r e a g e n t e s q u í m i c o s que a p a r e c e m na e x t r a ç ã o por s o l ­

vente. A tabela 6.1(40) a p r e s e n t a alguns reagentes que sao 

considerados i r r i t a n t e s e/ou tóxicos e as classes de r e a ç õ e s 



TABELA 6.1 

R E A G E N T E S A SEREM C O N S I D E R A D O S PARA A S E G U R A N Ç A 

NO R E P R O C E S S A M E N T O 

ieagentes irritantes e/ou 

tóxicos 

Á c i d o s (nítrico, c l o r í d r i c o , 

f l u o r í d r i c o , e t c . ) 

Bases (hidróxidos de s ó d i o , 

de a m o n i o , e t c . ) 

O r g â n i c o s (hexona, F T B , q u e ­

r o s e n e , etc . ) 

Gases ( d i ó x i d o de n i t r o g ê — 

n i o , f l ú o r , o z o n a , m o n ó x i d o 

de c a r b o n o , e t c . ) 

M e t a i s , s a i s , e t c . ( m e r c ú r i o , 

e t c . ) 

Sistemas explosivos e/ou 

passíveis de incendio 

A c i d o nítrico - ácido n i t r o ­

so - o r g â n i c o s 

V a p o r e s o r g â n i c o s 

H i d r o g é n i o - o x i g ê n i o ( o u ar) 

M e t a l - o x i g é n i o (ou ar) 

M e t a l - ácido 



químicas que p o d e m levar a incêndios ou sistemas explosivos. 

A d m i t e - s e que os p r o b l e m a s de segurança a s s o c i a d o s aos ex-

traentes (por e x e m p l o , F T B ) e aos d i s s o l v e n t e s (acido n i t r i 

co, por e x e m p l o ) devem ser c o n s i d e r a d o s no p r o j e t o e na op_e 

ração dos e q u i p a m e n t o s , e cada um requer atenção e s p e c i a l . 

0s 11pos de prob1 emas e n c o n t r a d o s em p r o c ? s 

sos de e x t r a ç ã o por solvente incluem: 

- es to ca gero. a d e q u a d a , m a n u s e i o e t r a n s i t o 

dos r e a g e n t e s do p r o c e s s o ; 

- v e n t i l a ç ã o , controle de incêndio e/ 

v o l t õ r i o em gás inerte de tanques e células contendo 

tes o r g â n i c o s v o l á t e i s ; 

- controle das taxas de r e a ç ã o e x c e s s i v a s e 

evolução de h i d r o g ê n i o em d i s s o l v e d o r e s ; 

- p r o j e t o e operação seguros dos e v a p o r a d o 

r e s , p a r t i c u l a r m e n t e aqueles que t r a b a l h e m com soluções con 

tendo s o l v e n t e s o r g â n i c o s d i s s o l v i d o s ou e n t r a n h a d o s . 

A p e s a r de sistemas algo inseguros p o d e r e m 

ser c o n t o r n a d o s t e c n i c a m e n t e , o p e r a ç õ e s mal feitas podem l_e 

var a a c i d e n t e s de grandes p r o p o r ç õ e s . A tabela 6.2(40) li_s 

ta r e a ç õ e s g e r a l m e n t e a u t o - c a t a 1 izadas com ácido n í t r i c o em 

sistema o r g â n i c o , que podem gerar i n c i d e n t e s , sob c o n d i ç õ e s 

i n a d v e r t i d a s . 

Para a discus 

ciados a p r o c e s s o s de separaç 

siderar q u a t r o c a t e g o r i a s , a 

sao de p r o b l e m a s q u í m i c o s asso 

ao r a d i o q u I m i c o s , d e v e - s e con-

s aber : 

- a p a r e l h a g e m geral e área de o p e r a ç ã o 



TABELA 6.2 

SISTEMAS Q U Í M I C O S E LOCAIS ONDE PODEM O C O R R E R 

I N C I D E N T E S ^ " V ü M A USINA DE R E P R O C E S SAMENTO 

Ácido n í t r i c o - á c i d o nitro 

s o - h e x o n a 

E v a p o r a d o r , tambor de r e f i ­

n a d o , r e c i p i e n t e de amostra, 

gem, coletor de resíduo,tan 

que de e s t o c a g e m de ácido 

n í t r i c o . 

r . , * - • , • Tambor e. b o m b a de r e f i n a d o , 
Ácido n i t r i c o - a c i d o nitro 

. . , . ., tanque de a l i m e n t a ç ã o , fras 
s o - d i b u t i l c a r b i t o l 

cos de po 1íet i1e n o 

Tanque de p r o d u t o , t a n q u e de 

Acido n í t r i c o - á c i d o nitro e s t o c a g e m de ácido n í t r i c o , 

so-eter d i e t í l i c o colunas (durante r e c u p e r a . — 

ção de ácido nítri.co) 

Á c ± d o m Lritú-acido ültlO 

s o - F T B - q u e r o s e n e 

Ácido n í t r i c o - á c i d o nitro E v a p o r a d o r 

so-nitrato de a m o n i o - o r g a 

nicos 

(*) F u m i g a ç ã o , i n c ê n d i o , ou explosões 



.199. 

- d i s s o l v e d o r e s e a j u s t a m e n t o s de a l i m e n t a 

çao 

- e x t r a ç õ e s e s e p a r a ç õ e s 

- o p e r a ç õ e s a u x i l i a r e s 

A a p a r e l h a g e m geral do p r o c e s s a m e n t o radico 

químico deve ser p r o v i d a de i n s t a l a ç õ e s de s e g u r a n ç a do ies 

mo tipo que as u s i n a s c o n v e n c i o n a i s , tais como d e s c a r g a con 

trolada dos e f l u e n t e s para as r e d o n d e z a s , r e s p i r a d o u r o s p_a 

ra as e d i f i c a ç õ e s e para o e q u i p a m e n t o de l i m p e z a , p e s s o a l 

especializado para a p r o t e ç ã o , i n s t a l a ç õ e s m é d i c a s , etc. Mais 

o que isso, as células c r í t i c a s com controle r e m o t o e v a s o s 

(Envolvendo r e a g e n t e s i n o r g â n i c o s e x p l o s i v o s , ou v a p o r e s o r g a 

ücos são p r o j e t a d o s para r e s i s t i r ãs p r e s s õ e s r e s u l t a n t e s de 

joperaçoes anormais ou c o n d i ç õ e s de t r a n s i t ó r i o s (evitando a. 

(entrada de ar) e com r e s p i r a d o u r o s nas saídas de g a s e s , equi_ 

j<ados a d e q u a d a m e n t e para o caso de cargas de e m e r g ê n c i a . Os 

gases do p r o c e s s o , por exemplo os n i t r o g e n o s o s e os á c i d o s 

halogénicos p r o v e n i e n t e s do d i s s o l v e d o r , sao e s g o t a d o s e con 

densados para m i n i m i z a r os gases p r e j u d i c i a i s na a l i m e n t a ç ã o 

do sistema de e x a u s t ã o . 0 c o n c r e t o , aço, ou chumbo da b l i n d a ­

gem que serve para p r o t e ç ã o â r a d i a ç ã o em éreas c r í t i c a s , s a o 

geralmente eficazes contra as p e r d a s , ou danos de p r o v á v e i s 

explosões. Grandes v o l u m e s de ãcidos f o r t e s , tais como o ãci_ 

do n í t r i c o , ou m i s t u r a de ã c i d o s , devem ser i s o l a d o s do sis_ 

tema p r i n c i p a l , por e s t o c a g e m em local d i s t i n t o . Ja h o u v e 

ocasiões em que a c i d e n t e s m e n o r e s foram o r e s u l t a n t e de mi_s 

turas i n a d v e r t i d a s , p r o d u z i n d o reações de n i t r a ç a o , em que a 

fumaça c o n s e q u e n t e nao pôde ser tratada pelos sistemas de 

ventilação ou de controle de vapor ( 4 0 ) . 

As técnicas q u í m i c a s e físicas n e c e s s á r i a s 

para " a b r i r " o elemento c o m b u s t í v e l solido e as s e p a r a ç õ e s e 

extrações g e r a l m e n t e r e q u e r e m ações a l t a m e n t e e n é r g i c a s . Ap_e 
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ar de obedecer a v a r i a ç õ e s em t r a t a m e n t o m e t a l ú r g i c o dos com 

ementes do combustível n u c l e a r , a p r e p a r a ç ã o das alimenta, 

oes pode ser c o n s i d e r a d a como das mais p e r i g o s a s o p e r a ç õ e s 

entro do p r o c e s s o . A d i s s o l u ç ã o em soluções a q u o s a s a c i d a s , 

pesar de levada a efeito em t e m p e r a t u r a s r e l a t i v a m e n t e bai_ 

as, envolve reações que podem ser causadas i n a d v e r t i d a m e n t e 

ior uma série de meio-s. 

0 ãcido n í t r i c o , no i n t e r v a l o de c o n c e n t r a ­

tes 4 a 13M,. com ou sem flúor ou m e r c ú r i o como c a t a l i z a d o r , 

i o sistema aquoso g e r a l m e n t e e m p r e g a d o . As r e a ç õ e s com m e ­

lais como o u r â n i o , tório, a l u m í n i o , z i r c o n i o , etc.' o c o r r e m 

;m várias taxas, g e r a l m e n t e c o n t r o l á v e i s pela c o n c e n t r a ç ã o do 

ácido d i s s o l v e n t e , pela taxa da sua a d i ç ã o , pela c o n c e n t r a — 

jão do c a t a l i z a d o r , pela s u p e r f í c i e e x p o s t a do m e t a l , e t c . P a r 

te do volume do r e c i p i e n t e da d i s s o l u ç ã o em b a t e l a d a é reser 

irada â formação de espumas e os d i s s o 1 ved or e s c o n t í n u o s tem 

provisoes s e m e l h a n t e s , pois a r e d u ç ã o do ãcido n í t r i c o produz 

nitrogênio e seus ó x i d o s , além de p e q u e n a s q u a n t i d a d e s de h_i 

drogênio. 

Todos os p r o c e s s o s de e x t r a ç ã o e s e p a r a ç ã o 

no r e p r o c e s s a m e n to podem ser c l a s s i f i c a d o s em vo1 a t i 1 i z a ç a o , 

métodos pirorne talúrgicos e e x t r a ç ã o por s o l v e n t e s . A t é c n i c a 

de v o l a t i l i z a ç a o em maior d e s e n v o l v i m e n t o ê a fusáo de fluo_ 

reto de urânio para r e c u p e r a ç ã o . Aqui e m p r e g a - s e flúor em ex 

cesso para oxidar o t e t r a f l u o r e t o a h e x a f l u o r e t o e deve-se' t_o 

mar p r e c a u ç õ e s na e s t o c a g e m deste h a l o g e n i o e seu m a n u s e i o 

pelo p e s s o a l . Os p r o p ó s i t o s p i r o n e t a l u r g i c o s e n v o l v e m alta 

temperatura para e s c o r i f i c a ç a o , além de e m p r e g a r e m m e r c ú r i o 

metálico em uma fase, e l e m e n t o de toxidez c o n h e c i d a . A extra, 

çao por s o l v e n t e s , método mais empregado no r e p r o c e s s a m e n t o , 

requer o uso de r e a g e n t e s o r g â n i c o s , c a r a c t e r i z a d o s por suas 

propriedades de i nf 1 amab i 1 i d ade , toxidez e r e a t i v i d a d e quími_ 

ca. 
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Nos p r o c e s s o s de e x t r a ç ã o por s o l v e n t e s , u m a 

ias mais importantes o p e r a ç õ e s a u x i l i a r e s ê a e v a p o r a ç ã o , por 

três v e z e s : a i n t e r - c í c l i c a , a do p r o d u t o e a do r e s í d u o . 0 

irimeiro perigo ê que a m a i o r i a das a l i m e n t a ç õ e s aquosas dos 

Evaporadores contêm frações s o l ú v e i s do e x t r a e n t e o r g â n i c o , 

"jue se nao esgotados p r e v i a m e n t e , podem ser p a r c i a l m e n t e d_e 

compostos e se a c u m u l a r e m de nt ro do e q u i p a m e n t o , na forma de 

íleos ou a l c a t r ã o . É também p o s s í v e l (em o p e r a ç ã o s i m u l t â n e a 

de coluna ou separadores de f a s e ) , c a r r e g a r - s e o e v a p o r a d o r 

acidentalmente com v o l u m e s s i g n i f i c a t i v o s do e x t r a e n t e . Em 

temperaturas de e v a p o r a ç ã o e nas c o n c e n t r a ç õ e s de ãcido n_í 

tricô e n i t r a t o s p r e s e n t e s , e p o s s í v e l que se f o r m e m n i t r a 

tos com c o n s t i t u i n t e s o r g â n i c o s , criando certos p r o d u t o s ins_ 

táveis, capazes de iniciar d e f l a g r a ç õ e s ou d e t o n a ç õ e s de ma 

. . 40 . 

teriais n í t r i c o s . Em m e n o r e s c a l a , GRESKY cita, por exem­

plo, que jã houve a c i d e n t e com uma b o m b a de r e f i n a d o , quando 

sua v á l v u l a de saída foi f e c h a d a , selando solução a q u o s a - o r -

ganica em seu i n t e r i o r . Houve uma d e c o m p o s i ç ã o g r a d u a l do 

constituinte orgânico da s o l u ç ã o , que causou uma explosão.Nas 

colunas de s í l i c a - g e l , r e q u e r i d a s para r e m o ç ã o dos c o n t a m i — 

nantes a r o m á t i c o s , no t r a t a m e n t o de c o r r e n t e s o r g â n i c a s , p_o 

dem-se gerar cargas e s t ã t i c a s , por c a r r e g a m e n t o i m p r ó p r i o ou 

na p r e p a r a ç ã o da sílica-gel na c o l u n a , h a v e n d o ignição dos 

vapores o r g â n i c o s e c r i a n d o - s e fluxos que podem causar incen 

dio.s .e/ou e x p l o s ã o . 

; • Apesar desta d i s c u s s ã o nao chegar a cobrir 

todas as fontes p o t e n c i a i s de p e r i g o s em p r o c e s s o s r a d i o q u í -

micos, n o t a - s e que vários tipos de p r o b l e m a s de segur a n ç a , f a. 

ce ao p r o j e t o , c o n s t r u ç ã o e o p e r a ç ã o de uma u s i n a , r e s u l t a m 

de uma combinação de c o n d i ç õ e s q u í m i c a s não comuns e má o p e ­

ração, o que indica a grande n e c e s s i d a d e de um t r e i n a m e n t o 

•consciencioso e de constante v i g i l â n c i a por parte do p e s s o a l 

(encarregado da o p e r a ç ã o . 
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2,3 e 3,4% em p e s e , d e p e n d e n d o da região e encapado de Zirca 

loy--4(*)- A queima de c o m b u s t í v e l no p r i m e i r o ciclo é de 

12 400 M W d / M t U e do p r i m e i r o núcleo e 2 4 0 00 M W d / M t U . 0 en 

riquecimento m é d i o do c.omb u s t í v e 1. novo é 2,9% em p e s o . Tomou 

-se a taxa de i r r a d i a ç ã o 31 000 MWd /1 , para que f o s s e m utilji 

zados os dados de e n t r a d a para o p r o g r a m a d e s e n v o l v i d o na 

ASPEI) da. CNEN . C o n s i d e r a m - s e , e u t a o , as p o r c e n t a g e n s de 98,7 
„ 2 3 9 

em u r â n i o , 0,64 em p l u t ó n i o fissil (todo na forma de Pu ') 

e 0,6 6 em produtos de fissão e elementos p e s a d o s ( 4 3 , 44) . 

Nos cálculos para teste de a l c a n c e de crit^i 

calidade no reator químico tornou-se como m a t e r i a l a ser dis 

solvido, o c o m b u s t í v e l n o v o , para suprir o caso em que fosse 

necessário tratar um e l e m e n t o que. tenha-se r o m p i d o , antes do 

momento de sua r e t i r a d a . De toda f o r m a , p r o c u r o u - s e trabalhar 

a favor de s e g u r a n ç a . 

A fase de d i s s o l u ç ã o , no r e p r o c e s s a m e n t o , ê 

realmente um pouco mais c o m p l e x a do que a p a r e n t a , u m a v e z 

considerados todos os p r o b l e m a s c o r r e l a t o s , como r e c o m b i n a ­

ção de gases para f o r m a ç ã o de acido ní t r i co , r e. c i r cu 1 aç ao des 

te, t r a t a m e n t o de gases r e s i d u a i s , e q u i p a m e n t o a u x i l i a r pa 

ra b o m b e a m e n t o , e n t r a d a e saída de m a t e r i a l e d e s c a r g a de ga 

ses r a d i o a t i v o s no a m b i e n t e . Um d i a g r a m a do e q u i p a m e n t o para 

d i s s o l u ç ã o de d i ó x i d o de u r â n i o é a p r e s e n t a d o na f i g u r a 7.1 

( 1 3 ) , que tem os e q u i p a m e n t o s d e s c r i t o s pela tabela 7.1 e os 

instrumentos de m e d i d a s p e l a tabela 7.2. 

(*) - Ao fim deste e s t u d o , o reator de A n g r a , p r o j e t a d o ante 

r ioiment e. p ar a 3 r egioes , com os enr i q u e c i m e n t o s e nt r e 

os limites c i t a d o s , passou para 4 r e g i õ e s , com e n r i q u e c i m e n 

to entre 1,8 e 3,2% em peso (média 2 , 5 ) . 



,1 - Introdução 

Gom a e n t r a d a em f u n c i o n a m e n t o , em 1 9 7 7 , da 

entrai N u c l e a r A l m i r a n t e A l v a r o A l b e r t o (Angra dos R e i s ) , 

om capacidade de 6 3 0 M W e , preve.-se uma n e c e s s i d a d e em repro 

essamento de 35 t/ano, em 1 9 8 5 . Está i n d i c a d o no P r o g r a m a 

e R e f e r ê n c i a da CBTN para 1974 o início de o p e r a ç ã o da 

isina de reproces s a m e n t o , em 1986 , com a c a p a c i d a d e de 300 

:/ano, es per ando-se. que esta e s c a l a seja p e r m i s s i v e l , em ter 

nos e conÔmi cos (41) . 

O p r e s e n t e estudo e feito para uma u s i n a 

de capacidade 200 kg U / d i a , que n e c e s s i t a r á um i n v e s t i ­

mento ainda alto, como o e x i g i d o p e l a u s i n a de K a r l s r u h e 

(Guthrie, apud B A R E N D R E G T 1 4 2 ) . 

0 c o m b u s t í v e l a ser usado no reator de A n g r a 

e dióxido de urânio s i n t e r i z a d o , com e n r i q u e c i m e n t o entre 
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T A B E L A 7.1 

L E G E N D A DA F I G U R A 7.1 

1 - Tanque c i l í n d r i c o do d i s s o l v e d o r 

2 - Tanque de r e c i c l a g e m do d i s s o l v e d o r 

3 - R e s e r v a t o r i o de â c i d o n í t r i c o cone e n í: r a d o 

4 - B o m b a para acido n í t r i c o c o n c e n t r a d o 

5 - Tanque v o l u m é t r i c o e r e g u l a d o r de acido n í t r i c o 

concentrad o 

6 -- Tanque coletor de acido nítrico c o n c e n t r a d o 

7 - Tanque de e s t o c a g e m de n i t r a t o de u r a n i l a 

8 - R e s e r v a t ó r i o de c o m b u s t í v e l em b a r r a s 

9 - C o r t a d o r de c o m b u s t í v e l 

10 - C o n d e n s a d o r de r e f l u x o para gases da d i s s o l u ç ã o 

11 - T a n q u e de o x i d a ç/a o d e "o x i d o n i t r i c o 

12 - Lavador 

13 ™ T a n q u e p a r a c o l e t a de acido n í t r i c o 

14 - Lavador a l c a l i n o 

15 - Tanque para coleta de n i t r a t o de sódio 

16 - Tanque de e s t o c a g e m de nitrato de sódio 

17 - Bomba p a r a n i t r a t o de sódio 

18 - Bomba p o r t á t i l para t r a n s f e r e n c i a de n i t r a t o d 

u r a n i l a 

19,20 - Tanques de e s t o c a g e m de n i t r a t o de u r a n i l a 

21 - Filtro a b s o l u t o ( r e s p i r a d o u r o do e q u i p a m e n t o ) 

22 - F i l t r o absoluto ( r e s p i r a d o u r o a m b i e n t a l ) 

23,2 4 ~ E x a u s t o r ( r e s p i r a d o u r o a m b i e n t a l ) 

2 5 - Chaminé 



TA BE LA 7.2 

CONVENÇÃO PARA OS I N S T R U M E N T O S DE M E D I D A S DO E Q U I P A M E N T O 

RA D I S S O L U Ç Ã O DE D I Ó X I D O DE U R Â N I O 

EA - e q u i p a m e n t o de a m o s t r a g e m 

IF - i n t e g r a dor de fluxo 

IP - ind i cador de p r e s s ã o d i f e r e n c i a l 

MD - m e d i d o r de d e n s i d a d e 

MF - m e d i d o r d e fluxo 

MN m e d i d o r d e n í v e l 

MNA - me d idor d e nível coro. alarme 

MP - m e d i d o r de p r e s s ã o 

MT - m e d i d o r de. temperatur a 

RF - r e g u 1 a. d or de fluxo 

RT - r e g u l a d o r de t e m p e r a t u r a 



1.2 - F u n c i o n a l 

As c a r a c t e r í s t i c a s do e l e m e n t o c o m b u s t í v e l a 

ser tratado já foram c i t a d a s . Para o caso em q u e s t ã o , o com 

bustível será d i s s o l v i d o da capa, que' p e r m a n e c e i n a l t e r a d a , 

pois ela, para ser d i s s o l v i d a , junto com o c o m b u s t í v e l , in­

troduziria elementos e s t r a n h o s na s o 1 uç ao-pr odu t o , uma v e z 

que ela é de composição c o m p l e t a m e n t e d i f e r e n t e da d e l e . P a r a 

desencapamento e d i s s o l u ç ã o , em dois estágios d i s t i n t o s , a 

quantidade de rejeito r a d i o a t i v o seria m u i t o g r a n d e . A o p ç ã o 

éválida, pois o dióxido de ur ân io é t o t a l m e n t e d i s s o l v i d o 

pelo ácido n í t r i c o , no qual a capa de Z i r c a l o y e c o m p l e t a m e n 

te insolúvel. 

Quanto ao tipo de o p e r a ç ã o do d i s s o l v e d o r , se 

rá em b a t e l a d a , para d e s c a r r e g a m e n t o das capas a c u m u l a d a s , 

com r e c i r c u l a ç a o . A d e m a i s , e f e t u a n d o - s e os c á l c u l o s com a for 

nula (5. 4 ) , e n c o n t r a - s e uma v e l o c i d a d e da ordem de 

. -1 - 2 - . -
50 mg. m m .cm , o que e uma alta taxa de d i s s o l u ç ã o , con -
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íírmando-se a e s c o l h a deste tipo de operação. 

As b a r r a s de c o m b u s t í v e l u s a d a s no r e a t o r de 

jngra contem 2498g de d i ó x i d o de ur ânio cada, com a p r o x i m a 

lamente'3,5m de c o m p r i m e n t o , serão c o r t a d a s , p a r a o processo, 

«pedaços entre 25-50mm. 0 c o m b u s t í v e l , e n t ã o , com as extre 

lidades c o r t a d a s , serã e x p o s t o ao acido n í t r i c o f e r v e n t e , pa 

ra dissolução. A s o l u ç a o - p r o d u t o serã acido n í t r i c o e so l_u 

ção do c o m b u s t í v e l , sendo os p e d a ç o s de capa l i x i v i a d o s , re_ 

síduo sólido. 

C o n s i d e r a - s e que a s o l u ç a o - p r o d u t o , após um 

..simples a j u s t a m e n t o , p o s s a ser a l i m e n t a ç ã o para o p r i m e i r o 

•estágio de extração por s o l v e n t e , com 0,95M em u r â n i o e 3M 

tm ácido n í t r i c o . Uma redução na c o n c e n t r a ç ã o H d e s t a 

lentaçao, favorece a r e m o ç ã o dos p r o d u t o s de fissão z í r c o n í o 

e nióbio ( H + em torno de 1M) . 

A c a p a c i d a d e do d i s s o l v e d o r e 200 kg U / d i a , 

em duas cargas de 100 kg cada, sendo o p e r í o d o de t r a t a m e n t o 

estimado em cinco h o r a s , sem incluir o a q u e c i m e n t o , .resfria, 

iento e d e s c a r g a . 

A figura 7.2 m o s t r a o d i s s o l v e d o r deste estju 

ido. 0 e q u i p a m e n t o o b e d e c e â tabela .7.1 e os i n s t r u m e n t o s 

jje medidas tem sua c o n v e n ç ã o na "tabela 7.2. 0 r e a t o r q u í m i c o 

|5 dividido em duas p a r t e s , um tubo c i l í n d r i c o e um tanque e_s 

jtreito de r e c i c l a g e m , por s e g u r a n ç a de g e o m e t r i a , em termos 

de criticalidade. As conexões e x i s t e n t e s entre o c i l i n d r o e 

ia placa sao um ladrão para o l í q u i d o , um tubo para e x a u s t ã o 

ide gases, nos topos dos vasos e um tubo de r e c i r c u l a ç a o , li_ 

jjando as bases dos r e c i p i e n t e s . Os dois r e s e r v a t ó r i o s sao 

jprovidos de trocadores de calor. Ha uma cesta p e r f u r a d a aju_s 

itada nas dimensões i n t e r i o r e s da parte c i l í n d r i c a , s u p o r t a d a 



- C X J - V Á L V U L A C O N T R O L A D O R A M A N U A L 

- O - V Á L V U L A D E BUDQUEtO 

CM- I N J E T O R DE V A P O R 

® P U R G A D O R 

-t> V A Í V U L A D E R E T E N Ç Ã O 

+ UNIÃO 

LIQUIDO R A D I O A T I V O 

LÍQUIDO INATIVO 

A R F R E S C O 

AR PARA R E F R I G E R A Ç Ã O 

> E N T R A D A DE AGUA 

- > - > S A Í D A D E ÁGUA 

V A P O R 

C O N D E N S A D O 

FIGURA 7.2 

D i s s o l v e d o r para dióxido de urânio 

\ \ \ \ \ K \ \ \ \ \ \ V \ \ \ 
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por uro m e c a n i s m o de g a r r a s , que e extraída m e c a n i c a m e n t e , pa 

ra d e s c a r r e g a r as capas a c u m u l a d a s , ao final da d i s s o l u ç ã o . 

Locado d i a m e t r a l m e n t e o p o s t o , em r e l a ç ã o ao 

tanque de r e c i c l a g e m , está o cortador de e l e m e n t o s combustí 

veis. A a b e r t u r a da cesta está logo abaixo do tubo de co­

nexão e n t r e a p a r t e c i l í n d r i c a e o c o r t a d o r , estando seu fu_n 

do a j u s t a d o por suportes sobre a base d a q u e l a . 

* 

Depois de inserir a cesta vazia no c i l i n d r o , 

alimenta-se o tanque de r e c i c l a g e m com q u a n t i d a d e m e d i d a de 

água. C o r t a - s e um c o n j u n t o " d e elementos combustíveis no cor 

tador e os p e d a ç o s caem na cesta, até atingir a carga de 

lOOkg. 

A d i c i o n a - s e ácido nítrico c o n c e n t r a d o ( 13., 6M) 

no tanque de r e c i c l a g e m , através de um r e c i p i e n t e v o l u m é t r i ­

co, que é a l i m e n t a d o por um r e s e r v a t ó r i o de á c i d o . C o m a agua 

já e s t o c a d a no t a n q u e , o b t é m - s e HNO^ 7,5M. 

I n j e t a - s e ar na base do c i l i n d r o , f o r ç a n d o 

uma c i r c u l a ç ã o do ácido na d i r e ç ã o c i 1 i n d r o - 1 a d r a o - t a n q u e - e i 

l i n d r o . 0 v o l u m e de ar é m e d i d o e a c i r c u l a ç ã o ê r e g u l a d a 

(esta. c i r c u l a ç ã o ê sempre n e c e s s á r i a , para p r e v e n i r o depau 

p e r a m e n t o de á c i d o na parte c i l í n d r i c a ) . 

A e b u l i ç ã o do reagente é o b t i d a , por injeção 

de v a p o r , c o n t r o l a d a por duas v á l v u l a s de e n t r a d a , nos tro 

cadores de calor das partes inferiores do cilindro e do tan­

que. Q> c o n d e n s a d o é d r e n a d o para fora, m e d i d o por um dispos_i 

tivo p r ó p r i o . 

Os gases n i t r o g e n o s o s formados durante a di_s 

solução e s c a p a m do cilindro para o tanque de reciclagem, sen 
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do que o espaço livre sobre o n 

letar e desmanchar a espuma. Os 

jetado e o vapor de agua evolví 

tanque de r e c i c l a g e m para a par 

manes c e n t e s . 

Tve 1 do líquido serve para cjp_ 

gases n i t r o g e n o s o s , o ar i_n 

do sao conduzidos do topo do 

te de t r a t a m e n t o de gases re 

0 r e s f r i a m e n t o se faz por trocadores de ca 

lor, i n j e t a n d o - s e agua de r e s f r i a m e n t o . 

Depois de completa a d i s s o l u ç ã o 

da solução c o n s t a n t e , d u r a n t e 60 m i n ) , o p r o d u t o 

trato de u r a n i l a - ê enviado da base do cilindro 

que de estocagem, através de um injetor de vapor 

(densidade 

final - ni 

para um tan 

L a v a - s e a parte c i l í n d r i c a com agua e esta 

vai ao mesmo tanque da s o l u ç ã o de nitrato de u r a n i l a . D e p o i s 

do d i s s o l v e d o r l a v a d o , a cesta é e x t r a í d a e levada para um 

sistema de d e s c a r g a . Os pedaços de capa vazios sao testados 

para resíduos não d i s s o l v i d o s do combustível e e s t o c a d o s num 

recipiente de r e s í d u o s , de onde p a r t i r ã o para t r a t a m e n t o con 

veniente. 

As camisas dos t r o c a d o r e s de calor do cilin 

dro e do tanque do d i s s o l v e d o r são r e v e s t i d a s e x t e r n a m e n t e 

de a ç o - c a r b o n o (as m u d a n ç a s na e s t r u t u r a do aço i n o x i d á v e l 

na ãrea de soldagem com a ç o - c a r b o n o podem ser d e s p r e z a d a s , 

pelo menos no p e r í o d o de e x p e r i ê n c i a s ) . A p r e s s ã o m á x i m a do 

vapor nos trocadores de calor nao deve exceder 6 atm. 

Com base na figura 7.2 e o b e d e c e n d o â conven 

ção da tabela 7.2, r e l a c i o n a m - s e , a seguir, os e q u i p a m e n t o s 

auxiliares para o d i s s o l v e d o r . 
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2 1 

I N S T R U M E N T O S DE M E D I D A S 

IF m e d i d a d a ãgua de a l i m e n t a ç ã o para o tanque de r e c i -

clagem 

MF m e d i d a do condensado drenado dos t r o c a d o r e s de calor 

MP - m e d i d a da p r e s s ã o do vapor dos trocadores de calor 

MF m e d i d a do v o l u m e de ar injetado para c i r c u l a ç ã o 

MF m e d i d a da c i r c u l a ç ã o do ar na base do tanque cillndri 

• C O 

RF - m e d i d a do s gases n i t r o g e n o s o s , ar injetado e v a p o r 

d'água » s aindc do tanque de r e c i c l a g e m 

MF m e d i d a do ar de a l i m e n t a ç ã o no cortador 

MT m e d i d a da t e m p e r a t u r a da água de r e s f r i a m e n t o no tro 

cador de calor do tanque de r e c i c l a g e m 

RT - m e d i d a da t e m p e r a t u r a na base do tanque c i l í n d r i c o 

RT - m e d i d a da t e m p e r a t u r a no fundo do tanque de r e c i c l a g e m 

MNA - m e d i d a de nível com a l a r m e , no fundo do tanque de r e ­

c i c l a g e m 

MN - m e d i d a de nível na base do tanque c i l í n d r i c o 

MD - m e d i d a de d e n s i d a d e no tanque de r e c i c l a g e m 

MT - m e d i d a da t e m p e r a t u r a da água de r e s f r i a m e n t o no tr_o 

cador de calor do tanque c i l í n d r i c o 

MP - m e d i d a de s u b p r e s s õ e s no tanque de r e c i c l a g e m 

EA ~ a m o s t r a g e m no ladrão de líquido entre os tanques ci­

líndrico e de r e c i c l a g e m 

MT - m e d i d a da t e m p e r a t u r a ambiente p r ó x i m o do d i s s o l v e d o r 

MN - m e d i d a de nível para o tanque de estocagem 



V Á L V U L A S 

2 para entrada de vapor (uma para o tanque c i l í n d r i c o , outra 

para o de r e c i c l a g e m ) 

1 para entrada de ar c i r c u l a n t e 

2 para e n t r a d a de água de r e s f r i a m e n t o (uma para o tanque cí 

líndrico, outra para o de r e c i c l a g e m ) 

1 para entrada de água de a l i m e n t a ç ã o 

1 para, entrada de s o l u ç ã o - p r o d u t o no tanque de e s t o c a g e m 

1 para saída de s o l u ç a o - p r ó d u t o do tanque de e s t o c a g e m 

1 para saída de gases do tanque de estocagem para o r e s p i r a ­

douro 

B O M B A S 

1 para circulação de H N O Q 1 3 , 6 M 

1 para circulação de nitrato de u r a n i l a para o tanque de e_s 

tocagem 

OUTROS E Q U I P A M E N T O S 

1 injetor de v a p o r , para r e t i r a d a da s o 1 uç ao-pr odu to do tan­

que cilíndrico 

1 n e b u l i z a d o r para e n t r a d a de HNO.jl3,6M no tanque de recicla, 

gem 

2 drenadores de condensado (para os trocadores de calor dos 

tanques cilíndrico e de r e c i c l a g e m ) 

1 exaustor para os gases do d i s s o l v e d o r 

2 cubas para fugas de líquido (uma para o d i s s o l v e d o r , outra 

para o tanque de e s t o c a g e m ) 
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R E S E R V A T Ó R I O S 

1 r e s e r v a t ó r i o de combustível em barras 

1 r e s e r v a t ó r i o de acido n í t r i c o c o n c e n t r a d o 

1 tanque v o l u m é t r i c o e r e g u l a d o r de ãcido nítrico c o n c e n t r a ­

do 

1 tanque coletor de ãcido nítrico c o n c e n t r a d o 

1 tanque de e s t o c a g e m de n i t r a t o de. u r a n i l a 

1 r e c i p i e n t e p a r a e s t o c a g e m de resíduos 



7.3 - E s c o l h a do m a t e r i a l 

Com base era taxas de c o r r o s ã o , cs aços ir.oxi_ 

dáveis não são g e r a l m e n t e muito r e s i s t e n t e s aos ácidos sulfu 

rico e c l o r í d r i c o , isto ê, ácidos fortes e nao o x i d a n t e s . P o r 

outro l a d o , estes aços têm r e s i s t ê n c i a consideravelmente m a i o r 

ao ácido n í t r i c o , que ê o x i d a n t e e tem forte efeito de passi. 

vação (45) . 

As c o n d i ç õ e s e s p e c í f i c a s de o p e r a ç ã o no dijs_ 

solvedor químico sao: ácido n í t r i c o na c o n c e n t r a ç ã o 7,5M (o 

que c o r r e s p o n d e a 3 8 , 2 % em p e s o , por gráfico m o l a r i d a d e x % 

HNO , segundo dados de 4 6 ) , temperaturas de e b u l i ç ã o que ê 

^ o — . ~ — . .» 

110,1 C, por grafico c o n c e n t r a ç ã o de acido nítrico em peso 

no líquido x temperatura de e b u l i ç ã o , a 760mm de Hg, segundo 

dados de Mme. POTIER em (47) e 1 1 1 , 7 ° C , por g r á f i c o da influi 

ência do título sobre a temperatura de e b u l i ç ã o , no ácido ní 

tricô a 7 6 0mm de Hg, segundo dados de C R E I G H T O N & GITHENS em 

(47) - t o m a r - s e - i a por m e d i a 111 C. 
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A e s c o l h a inicial r e c a i r i a num aço inoxidã. 

vel tipo a u s t e n í t i c o , pelas v a n t a g e n s ja c a r a c t e r i z a d a s ante_ 

riormente. D e s t e s , para H N O ^ 4 0 % em p e s o , em e b u l i ç ã o 

(112°C), t r a n s c r e v e - s e u m a tabela de s u s c e p t i b i l i d a d e a cor 

rosao, sendo que os v a l o r e s dados devem ser c o n s i d e r a d o s ape 

nas como guia g e r a l , isto e, a m e n o s de fatores m u i t o v a r i á ­

veis, tais como p e q u e n a s m o d i f i c a ç õ e s em t e m p e r a t u r a e pure_ 

za dos a g e n t e s , que a f e t a m a r e s i s t ê n c i a â c o r r o s ã o . A tabe_ 

la 7.3(45) descreve o s i g n i f i c a d o do grau de s u s c e p t i b i l i d a ­

de a c o r r o s ã o , que será apresentado.. D e s t a forma, a d e s i g n a ­

ção 0 não implica em que o aço seja t o t a l m e n t e . r e s i s t e n t e ao 

agente em q u e s t ã o , sob todas as c o n d i ç õ e s . A tabela 7.4(45 ) 

relaciona, para as c o n d i ç õ e s de o p e r a ç ã o do d i s s o l v e d o r , a 

resistência â corrosão dos d i v e r s o s a ç o s , com a d e s i g n a ç ã o 

dos tipos S a n d v i k . A tabela 7 . 5 ( 3 4 , 4 5 ) m o s t r a a e q u i v a l ê n c i a 

entre os aços tipos S a n d v i k - A I S I , com as c o m p o s i ç õ e s res -

pectivas. 

33 
Pelas o b s e r v a ç õ e s de S E E F E L D T , p o u c o antes 

~ . . 13 

citadas e c o n s i d e r a n d o a e x p e r i ê n c i a de J E S S N I T Z E R et a l u 

com a usina de r e p r o c e s s a m e n t o de K a r l s r u h e (WAK) onde se 

usa como m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o para d i s s o l v e d o r e s , oa aços 

inoxidáveis AISI 304L ou 321, cujas c o m p o s i ç õ e s e s t ã o na ta 

bela 7 . 6 ( 3 4 ) , o p t a - s e d e f i n i t i v a m e n t e pelo tipo a u s t e n í t i c o 

304L. 



T A B E L A 7.3 

SIGNIFICADO DO GRAU DE SUSCEPTIBILIDADE Ã CORROSÃO 

Grau de susceptibilidade 

â corrosão 

Perda em peso 

<0,1 g.m 2 . h - 1 
-2 -1 

0,1 a ljOg.m .h , 
-2 -1 

>l,0g.m .h , 

ou ou ou 

<0,11 mm/ano 0,11 a 1,1 mm/ano 1,1 mm/ano 

Capacidade de trabalho 

do material 

Resis tente 

Ataque em alguma 

extensão.Material 

aplicável em a_l 

guns casos 

Forte ataque. 

0 material nao 

deve ser usado. 
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T A B E L A 7.5 

EQUIVALÊNCIA ENTRE OS AÇOS TIPOS SANDVIK - AISI, COM AS COMPOSIÇÕES RESPECTIVAS 

Tipo Sandvik C o m p o.s i ç a o 

Equivalência AISI C Si Mn Cr Ni Mo P S 

2C27 £0,10 0,3 0,3 13,5 - - - -

410 0,15(max) 1,00(max) 1,00(max) 11,50/13,50 - - 0,040(max) 0,030(max) 

7C27Mo2 0,35 0,3 0,3 13,5 - • 1,3 • - -

4N2C34 ' 0,20 0,3 0,5 16,6 2,2 - - • -

431 0,20(max) 1,00(max) 1,00(max) 15,00/17,00 1,25/2,50 - 0,040(max) 0,030(max) 

2C34 0,12 0,3 0,3 17,2 - - - ' • -

430 0,12(max) - 1,00(max) 14,00/18,00 0,040(max) 0,030(max) 

5R10 £0,06 0,45 0,45 18,5 
8,7 (barra) 
9,3 (tubo) 

- - -

304 0,08(max) 1,00(max) 2,00(max) 18,00/20,00 8,00/12,00 - 0,045(max) 0,030(max) 

304L 0,03(max) 1,00(max) 2,00(max) 18,00/20,00 8,00/12,00 - 0,045(max) 0,030(max) 

5R60 <0,06 0,6 1,7 17,5 
12,6(barra) 
13,5 (tubo) 

2,8 - -

316 0,08(max) 1,00(max) 2,00(max) 16,00/18,00 10,00/14,00 2,00/3,00 0,045(max) 0,030(max) 

10RE21 0,08 0,45 0,45 26,3 5 1,5 - -

5R10 <0,06 0,45 0,45 18,5 
8,7(barra) 

9,3(tubo) 
- - -

304L 0,03(max) 1,00(max) 2,00(max) 18,00/20,00 8,00/12,00 - 0,045(max) 0,030(max) 
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E s p e c i f i c a n d o por p a r t e s , o d i s s o l v e d o r (tan 

ques cilíndrico e de r e c i c l a g e m ) serã c o n s t r u í d o em aço A I S I 

tipo 304L, em chapas de a p r o x i m a d a m e n t e 4mm de e s p e s s u r a . As 

canalizações serão em a ç o - c a r b o n o , assim como as v á l v u l a s . A 

cesta do tanque cilíndrico do d i s s o l v e d o r serã em aço 3 0 4 L . 

Os trocadores de calor serão em aço s u p e r i o r ( n a .parte que nao 

está em contacto com o á c i d o ) r e v e s t i d o de a ç o - c a r b o n o . O s re 

servatõrios sao do m e s m o m a t e r i a l do d i s s o l v e d o r e as c u b a s , 

para evitar as fugas de l í q u i d o , serão em c o n c r e t o i m p e r m e a ­

bilizado, ou t a l v e z , " f i b e r g l a s s " ou p o l i e t i l e n o . 



7.4 - D i m e n s i o n a m e n t o 

0 m a t e r i a l de co nstrução do d i s s o l v e d o r e 

aço i n o x i d á v e l 304L(item 7 . 3 ) , em folhas com e s p e s s u r a apro 

ximada de 4mm. 0 d i â m e t r o interno da parte c i l í n d r i c a á de 

22,9cm (9 p o l e g a d a s ) , c o r r e s p o n d e n d o a c o m b u s t í v e l h e t e r e g ê 

neo e n c a p a d o , em solução a q u o s a , com r e f l e x ã o completa em a_l 

tura i n f i n i t a , conforme figura 7.3(48) e altura 4 , 7 m ( 1 3 ) . Pa 

ra o tanque de r e c i c l a g e m , c o n s i d e r a - s e uma d i s t r i b u i ç ã o h o ­

m o g é n e a do c o m b u s t í v e l . A largura interior da p l a c a com um 

plano i n f i n i t a m e n t e ampliado é de 16,5cm (6,5 p o l e g a d a s ) , c o n 
49 

forme tabela 7.7 (Henry apud STOLLER & R I C H A R D S ) . 

A cesta de combustível é inserida na m e t a d e 

inferior da parte c i l í n d r i c a do d i s s o l v e d o r . Esta cesta e 

uma camisa p e r f u r a d a , com furos de d i â m e t r o em torno de 5mm 

e o fundo como uma p e n e i r a , com fio de 0,5mm de d i â m e t r o e o 

diâmetro dos furos a p r o x i m a d a m e n t e 0,75mm. 0 d i â m e t r o e x t £ . 

rior da cesta e 20,6cm, tal que d u r a n t e o seu m o v i m e n t o v e r -
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T A B E L A 7.7 

LIMITES SEGUROS PARA SISTEMAS INDIVIDUAIS DE SOLUÇÕES HOMOGÊNEAS DE U' 

(*) 
PARA VARIAS COMPOSIÇÕES ISOTÓPICAS '. 

235 
Arranjo de U 

y H 2 3 5 

% em peso U 

Vol ume Diâmetro do cilin 

dro infinito (in) 

Espessura da pia 

ca infinita(in) 

Massa 

235 
kg de U 

235 
Arranjo de U 

y H 2 3 5 

% em peso U Litros Galões 

Diâmetro do cilin 

dro infinito (in) 

Espessura da pia 

ca infinita(in) 

Massa 

235 
kg de U 

90 4,8 1,16 5,0 1,5 0,350 

75 5,0 1,32 5,2 1,6 0,360 

50 6,0 1,58 5,7 1,9 0,390 

40 6,7 -1,77 6,0 2,0 410 

30 7,7 2,03 6,3 2,2 440 

20 9,5 2,50 6,9 2,7 480 

15 11,0 2,90 7,4 3,1 520 

12 12,5 3,30 7,8 3,4 583 

10 14,0 3,69 8,2 3,6 600 ' 

8,0 16,0 4,22 8,7 3,9 650 

6,0 20,5 5,41 9,6 4,5 710 

5,0 27,0 7,13 10,25 5,0 800 

4,0 33,8 8,92 11,2 5,5 930 

3,5 40,0 10,6 12,0 6,0 1,04 

3,0 49,2 13,0 12,8 6,5 1,20 

2,5 64,6 17,1 14,0 7,1 1,47 

2,0 95,1 25,1 16,0 8,7 2,0 

1,75 126 33,3 17,6 9,6 2,56 

1,5 186 49,1 20,0 11,0 3,6 

1,25 308 81,3 24,0 13,5 6,67 

1,0 731 193 33,0 19,5 22,7 

0,8. 3917 1040 58,0 36,0 36,0 

0,72 00 CO CO CO CO 

(*) esta tabela nao deve ser usada, quando puder ocorrer heterogeneidade no 

material. 



. 226 . 

I tical, uma coroa média de 1,2 cm p e r m a n e c e livre dentro do 

cilindro. Para p r e v e n i r a queda de p a r t í c u l a s maiores de so­

lido dentro desta coroa, vindos do tubo de conexão do corta 

dor, solda-se um anel enviezado na parte c i l í n d r i c a do d i s — 

solvedor, tal que sobre uma coroa de s o m e n t e uns 2 mm. 

Fazem-se c o n s i d e r a ç õ e s sobre o d i m e n s i o n a m e n 

to de a p a r e l h a g e m , quanto aos problemas de c r i t i c a l i d a d e , no 

Apendi ce . 



C A P Í T U L O V I I I 

D I S C U S S Ã O E C O N C L U S Õ E S 



I n t e n t o u - s e um p r o j e t o e s p e c í f i c o dentro do 

r e p r o c e s s a m e n t o . N a t u r a l m e n t e , d i f i c u l d a d e s s u r g i r a m e, pe 

rante a grande m a s s a de informações de que se tinha n e c e s ­

sidade em cada etapa, r e s t r i n g i u - s e a p r ó p r i a ideia inicial 

do trabalho, que alem do d i m e n s i o n a m e n t o do d i s s o l v e d o r pa 

ra combustível e n r i q u e c i d o a 3%, conteria uma p a r a m e t r i z a — 

çao de 1 a 5%, para p e r m i t i r pequenas e x t r a p o l a ç õ e s . 

As informações e e x p e r i ê n c i a s da usina de 

r e p r o c e s s a m e n t o de K a r l s r u h e , muitas vezes tomadas como b a 

se, foram muito i m p o r t a n t e s , pois o p r o j e t o da WAK e n o v o , 

a operação tendo-se iniciado em 1971, com c a p a c i d a d e de 

40 t/ano, para c o m b u s t í v e i s óxidos dos reatores a á g u a , com 

235 . . . -
e n r i q u e c i m e n t o ate 3% em U . 0 o b j e t i v o desta usina e a 

obtenção de e x p e r i ê n c i a t é c n i c a , para e x t r a p o l a ç ã o em futu 

ras grandes u s i n a s . 

A dissolução e l e t r o l í t i c a e o p r o c e s s o Pu-

rex sao dois assuntos i m p o r t a n t e s , que n o d e r i a m ter sido 

mais d i s c u t i d o s , se nao h o u v e s s e c o n t i n g ê n c i a de e s p a ç o . 0 
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ítímeiro, ainda que em fase de a p e r f e i ç o a m e n t o , é uma 

jtande e s p e r a n ç a de s i m p l i f i c a ç ã o , p r i n c i p a l m e n t e p a r a 

ombustíveis cuja d i s s o l u ç ã o q u í m i c a nao se a j u s t a bem 

i química dos n i t r a t o s . 0 s e g u n d o , c o m p r o v a d a m e n t e o 

|rocesso de m a i o r u s o , após o d e s e n v o l v i m e n t o da ener 

jia n u c l e a r para fins p a c í f i c o s , pois o r i g i n a m e n o r e s 

"olumes de resíduos e p r o p o r c i o n a m e n o r e s custos ope 

•acionais que os outros m é t o d o s de e x t r a ç ã o . 

A e c o n o m i a dentro da fase de d i s s o l u ç ã o 

! um aspecto e s p e c i f i c o a ser e x p l o r a d o . P i t k i n (apud 

tEPARATION for fuel p r o ce s s i n g 5 0 ) e s t i m a o custo de 

jistalação do m é t o d o de corte - l i x i v i a ç ã o em U S $ 6 0 0 . 0 0 0 . 

leste trabalho nao se aborda este item, pois as in-

lormações sobre custos g e r a l m e n t e a b r a n g e m toda a usi_ 

ia e não cada uma das fases do r ep r o ce s samen t o . 

A e s c o l h a do d i s s o l v e d o r q u í m i c o , em con 

iraposição ao e le t ro 1 f t i co , se a f i g u r o u p r o v e i t o s a , p £ 

ra a h i p ó t e s e de c o n s t r u ç ã o de um p r o t ó t i p o , p r i n c i ­

palmente a m e n o r p r a z o , pois a t é c n i c a e l e t r o l í t i c a 

requer maior e l a b o r a ç ã o para se r e s o l v e r e m alguns pro 

llemas especiais de e n g e n h a r i a . 

A fase de d i s s o l u ç ã o , no r e p r o c e s s a m e n t o , en 

{loba e q u i p a m e n t o s para r e c o m b i n a ç ã o dos gases na f o r m a ç ã o 

íe ácido n í t r i c o , para tra ta me nt o de gases r e s i d u a i s e p a r a 
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(tapas a u x i l i a r e s , como b o m b e a m e n t o , e n t r a d a e s a i d a de ia 

teriale descarga de gases r a d i o a t i v o s no a m b i e n t e . 

Nas d i s s o l u ç õ e s n í t r i c a s , usa-se o x i d a r o 

íxido nítrico para d i ó x i d o de n i t r o g ê n i o , f o r m a n d o - s e a par 

tir deste o acido n í t r i c o . V i u - s e no item 7.2 que os gases 

litrogenosos formados d u r a n t e a d i s s o l u ç ã o e s c a p a m do c i l i n 

iro para o tanque de r e c i c l a g e m e do topo d e s t e , j u n t o com 

i ar injetado para c i r c u l a ç ã o e com o v a p o r d'água e v o l v i -

lo, e s ao conduzidos para a parte s u p e r i o r de um c o n d e n s a — 

lor de r e f l u x o . N e s t e , d e p o s i t a - s e o v a p o r d'ãgua e a cor­

rente flui para um tanque de o x i d a ç ã o , p r o v i d o de s e r p e n t i ­

nas de r e s f r i a m e n t o , uma vez que as reações de o x i d a ç ã o do 

íxido nítrico e de formação do ãcido n í t r i c o , sao exoterrni 

«as. A s e g u i r , todos os gases n i t r o g e n o s o s sao d e p u r a d o s ,nu 

ia outra coluna, em c o n t r a c o r r e n t e com o c o n d e n s a d o f o r m a d o 

anteriormente. E n t ã o , o p r o d u t o obtido contem ácido n í t r i c o 

recuperado, que volta para o tanque de r e c i c l a g e m . 

Os gases n i t r o g e n o s o s r e s i d u a i s da etapa an 

terior sao conduzidos para uma o u t r a c o l u n a , onde sao d e p u ­

rados em c o n t r a c o r r e n t e com solução d i l u í d a de h i d r ó x i d o de 

sódio, f o r m a n d o - s e uma solução fraca de n i t r a t o de sódio.E_s_ 

ta coluna também tem s e r p e n t i n a s de r e s f r i a m e n t o , p a r a remo 

ver o calor da r e a ç ã o . Os gases ainda r e m a n e s c e n t e s p a s s a m 

por um filtro de gases r e s i d uai s \ dép o i s por um i n s u f l a d o r e 

daí para a chaminé de gases r e s i d u a i s . A inclusão da c o l u n a 

de lavagem alcalina tem por o b j e t i v o p r i n c i p a l , s a t i s f a z e r 

os requisitos o f i c i a i s , para que a c o n c e n t r a ç ã o m á x i m a p e r -

missível dos gases n i t r o g e n o s o s r e s i d u a i s , através da cham_i 

né, nao seja u l t r a p a s s a d a . 

Como se vê, as etapas de r e c o m b i n a ç ã o de g_a 

ses para formação de ácido nítrico e de tratamentos de ga­

ses residuais r e q u e r e r i a m o b s e r v a ç õ e s d e m o r a d a s , para e f e i -



.231. 

to de projeto de e q u i p a m e n t o , ainda que quase somente lig.§. 

do a q u í m i c a c o n v e n c i o n a l . A parte de e q u i p a m e n t o a u x i l i a r 

para estas etapas e ainda a p r e p a r a ç ã o para descarga de ga. 

ses r a d i o a t i v o s ainda a u m e n t a r i a as c o n s i d e r a ç õ e s a s e r e m 

f e i t a s . D e c i d i u - s e , assim, que a a p a r e l h a g e m d i m e n s i o n a d a 

neste trabalho se r e f e r i r i a s o m e n t e ao d i s s o l v e d o r . 

Para a d i s s o l u ç ã o de dióxido de urânio enca 

pado de Z i r c a l o y , a d o t o u - s e o m é t o d o de cor t e~ 1 ixi vi aç ao , o_n 

de se coloca em solução o c o m b u s t í v e l , deixando i n a l t e r a d a 

sua capa. A escolha pareceu a c e r t a d a , pois nao se i n t r o d u ­

zem e l e m e n t o s estranhos na solução - c o m b u s t í v e l e nao se 

produz uma grande q u a n t i d a d e de rejeito r a d i o a t i v o . 

A operação do d i s s o l v e d o r é por b a t e l a d a s , 

para d e s c a r r e g a m e n t o das capas a c u m u l a d a s . Este tipo de ope 

ração, com r e c i r c u l a ç a o , e também r e c o m e n d a d o , em v i s t a da 

v e l o c i d a d e da r e a ç ã o , que se faz cora. H N 0 ^ 7 , 5 M , para obter 

uma b o a taxa de d i s s o l u ç ã o , sem formação de espuma, p o r q u e 

esta e difícil de ser e l i m i n a d a e pode entrar no s i s t e m a de 

p r o c e s s a m e n t o de g a s e s , que nao e p r o j e t a d o para s e g u r a n ç a 

c r í t i c a . 

Para as c o n s i d e r a ç õ e s de nao c r i t i c a l i d a d e 

no reator q u í m i c o , tomou-se o combustível novo (3% em peso 

2 35 

U ) para ser d i s s o l v i d o , t r a b a l h a n d o - s e a favor da s e g u — 

rança e suprindo o caso em que fosse n e c e s s á r i o tratar um 

elemento que se tivesse r o m p i d o , antes do m o m e n t o de sua re_ 

t i r a d a . 

0 d i s s o l v e d o r e c o n s t i t u í d o de duas p a r t e s , 

por s e g u r a n ç a de g e o m e t r i a , em termos de criticalidade:. um 

tubo c i l í n d r i c o e um tanque estreito de r e c i c l a g e m . 0 tubo ci 

líndrico contem em seu i n t e r i o r uma cesta p e r f u r a d a , suportada 



. 2 32 . 

por um mecanismos de g a r r a s , que e extraída m e c a n i c a m e n t e , 

para descarga das capas a c u m u l a d a s . Depois de inserir a ces_ 

ta vazia no tubo c i l i n d r i c o , a l i m e n t a - s e o tanque de r e c i ­

clagem com q u a n t i d a d e m e d i d a de água ( I F ) . A cesta e a l i m e n 

tada por um cortador de c o m b u s t í v e l , que opera com uma co_r 

rente de ar, cujo fluxo e m e d i d o ( M F ) . P o s t e r i o r m e n t e , este 

ar, junto com os óxidos n i t r o g e n o s o s e o vapor d'água forma, 

dos, é conduzido para a corrente que vai para o c o n d e n s a d o r . 

Um conjunto de varetas é cortado em tamanho 

25-50mm e os pedaços caem na cesta, ate atingir a carga de 

100 kg. Adiciona-se. ácido nítrico c o n c e n t r a d o (13,6M)no tan 

que de r e c i c l a g e m através de um r e c i p i e n t e v o l u m é t r i c o , que 

é alimentado por um r e s e r v a t ó r i o de á c i d o . Com a água ja e_s 

tocada no tanque, o b t é m - s e H N O ^ 7,5 M. I n j e t a - s e ar na base 

do c i l i n d r o , forçando uma c ir cu lação do liquido na direção 

cilindro-tanque de r e c i c l a g e m - c i l i n d r o . 0 v o l u m e e m e d i d o 

(MF) e a circulação entre os componentes e r e g u l a d a ( F I ) . 

A ebulição do reagente é o b t i d a , c a r r e g a n d o 

-se os trocadores de calor das partes inferiores do cilin 

dro e do tanque com vapor a 6 atm, m e d i d o (MP) e c o n t r o l a d o 

por duas válvulas de e n t r a d a . 0 c o n d e n s a d o é m e d i d o (MF) e 

drenado para fora. 

Os gases n i t r o g e n o s o s formados d u r a n t e a 

dissolução escapam do cilindro para o tanque de r e c i c l a g e m 

e são c o n d u z i d o s , junto com o ar injetado para c i r c u l a ç ã o e 

vapor d'água e v o l v i d o , para a parte de tratamento de gases 

r e m a n e s c e n t e s . 

Para m a n t e r a temperatura n e c e s s ã r i a , j ã que 

a reação de dissolução é e x o t é r m i c a , o r e s f r i a m e n t o se faz 

por trocadores de calor nas partes m e d i a s do c i l i n d r o e do 

tanque. A temperatura da água de r e s f r i a m e n t o é m e d i d a ( M T ) . 
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Depois de completa a d i s s o l u ç ã o ( d e n s i d a d e 

la solução, m e d i d a no tanque de r e c i c l a g e m ( M D ) , c o n s t a n t e 

lurante 60 m i n ) , o n i t r a t o de u r a n i l a r e s u l t a n t e é e n v i a d o 

la base do cilindro para um tanque de e s t o c a g e m , através de 

jim injetor de v a p o r . 

L.ava-.se a parte c i l í n d r i c a com agua e e s t a 

e enviada ao me s m o tanque da solução de n i t r a t o de u r a n i l a . 

Depois do d i s s o l v e d o r l a v a d o , a cesta é e x t r a í d a e l e v a d a 

para um sistema de d e s c a r g a . Os pedaços de capa v a z i o s sao 

testados para resíduos nao d i s s o l v i d o s do c o m b u s t í v e l e e s ­

tocados num r e c i p i e n t e de r e s í d u o s . 

0 acido nítrico c o n c e n t r a d o e e s t o c a d o num 

local e s p e c i a l , fora da usina, em r e c i p i e n t e s de m a s s a redu 

zida. Antes de cada o p e r a ç ã o , o acido e b o m b e a d o para um 

coletor, passa por um r e c i p i e n t e v o l u m é t r i c o e daí o dissol_ 

vedor pode ser c a r r e g a d o . 

A adição de agua de di l u i ç ã o e p a r a os fl_u 

xos e feita d i r e t a m e n t e através de uma linha de agua para o 

dissolvedor. 0 vapor de a q u e c i m e n t o e suprido por um gera. 

dor de v a p o r , locado fora da u s i n a . 

A d i s s o l u ç ã o completa do dióxido de u r â n i o 

por acido nítrico tem perdas m e n o r e s que 0 , 1 % . 0 tempo de 

dissolução depende da c o n c e n t r a ç ã o do ácido e a b a r r e i r a e_ 

nergética para o início da reação pode ser v e n c i d a mais fa 

cilmente, por um acr é s c i m o de t e m p e r a t u r a . A i n f l u e n c i a do 

comprimento dos pedaços de c o m b u s t í v e l pode ser d e s p r e z a d a , 

mas a dissolução do dióxido de urânio em pedaços de b a r r a s 

é possível num tempo m e n o r , que a m e s m a q u a n t i d a d e do m e s ­

mo c o m b u s t í v e l , na forma de pasti l h a s ( 1 3 ) . 
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P a ra o b s e r v a ç ã o a n a l í t i c a do p r o c e s s o , o s iae 

:odos convenientes para os i n t e r v a l o s de c o n c e n t r a ç ã o en 

:ontrados sao: g r a v i m e t r i a e f o t o m e t r i a para o u r â n i o , r_e 

irodutíveis, com m a r g e m de erro 0,5%; p o t ene i ome t r i a para o 

icido em solução de nitrato de u r a n i l a , r e p r o d u t í v e l , com 

íargem de erro 1% e também a po t enci ome t r i a s i m u l t â n e a p a r a 

) urânio e para o ácido, com m a r g e m de erro 1%. 

Na d i s s o l u ç ã o , faz-se a m o s t r a g e m das s o l u -

;oes do d i s s o l v e d o r e do c o n d e n s a d o , para a n a l i s e das q u a n ­

tidades de urânio e de á c i d o . Nao se faz a n á l i s e d i r e t a dos 

jases r e s i d u a i s , visto que as q u a n t i d a d e s de oxido n í t r i c o 

e de dióxido de n i t r o g ê n i o f o r m a d o s , p o d e m ser c a l c u l a d o s 

a partir da d e t e r m i n a ç ã o do ácido do c o n d e n s a d o . No estudo 

apresentado, locou-se o e q u i p a m e n t o de a m o s t r a g e m no ladrão 

para o líquido, entre o c i l i n d r o e o tanque de r e c i c l a g e m 

do d i s s o 1 ve do r . 

No capítulo V I I , onde f o r a m feitas as dec_i 

soes finais e o d i m e n s i o n a m e n t o do d i s s o l v e d o r , p r o c u r o u - s e 

sempre atender âs c a r a c t e r í s t i c a s d e s e j á v e i s de um r e a t o r 

químico P u r e x , como c o l o c a d a s no capítulo V. 

Assim, o m a t e r i a l de c o n s t r u ç ã o e s c o l h i d o 

foi o aço A I S I tipo 304L. 0 grupo a u s t e n í t i c o , p e 1 a sua gran 

de q u a n t i d a d e de liga e sua u n i f o r m i d a d e em p r o p r i e d a d e s 

físicas e m e c â n i c a s , possui alta r e s i s t ê n c i a a c o r r o s ã o . 0 

aço 304L e r e c o n h e c i d o pelo código A S M E , para f a b r i c a ç ã o de 

vasos "aquecidos e p r e s s u r i z a d o s . Este aço com b a i x a taxa de 

carbono, tem r e s i s t ê n c i a a d i c i o n a l aos efeitos de c o r r o s ã o 

i n t erg r anu lar e se serve m u i t o bem para e s t r u t u r a s ou vasos 

soldados. Para o caso e s t u d a d o , onde a d i s s o l u ç ã o se faz 

perfeitamente com ácido n í t r i c o , nao há n e c e s s i d a d e de aços 

especiais, como por exemplo o tipo 309 SCb, que tem como 

idesvantagem um custo e l e v a d o . Por p a r t e s : o d i s s o l v e d o r , a 

j 
i 
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cesta do tubo c i l í n d r i c o e os r e s e r v a t ó r i o s serão c o n s t r u í 

dos em aço 304L; os trocadores de calor serão de aço superior 

na parte que nao está e m - c o n t a c t o com o á c i d o , r e v e s t i d o s de 

aço -carbono; as c a n a l i z a ç õ e s e as v á l v u l a s serão em a ç o - c a r 

bono e as c u b a s , para evitar as fugas de l í q u i d o , serão em 

concreto i m p e r m e a b i l i z a d o , ou talvez " f ib er gl as s '•' ou polie_ 

ti 1 eno . 

As d i m e n s õ e s do e q u i p a m e n t o foram tomadas 

por s e g u r a n ç a de g e o m e t r i a , em b i b l i o g r a f i a e s p e c í f i c a (48, 

49). 0 diâmetro do tubo c i l í n d r i c o c o r r e s p o n d e a c o m b u s t í ­

vel h e t e r o g ê n e o e n c a p a d o , em solução a q u o s a , com r e f l e x ã o 

completa em altura i n f i n i t a . 0 tanque de r e c i c l a g e m , na for 

ma de p l a c a , tem a l a r g u r a com um plano i n f i n i t a m e n t e am­

pliado, c o n s i d e r a n d o - s e d i s t r i b u i ç ã o h o m o g é n e a do c o m b u s t l 

ve 1. 

A não cri ti cal idade do e q u i p a m e n t o será di_s 

cutida no A p ê n d i c e . 



A P Ê N D I C E 

Não c r i t i c a l i d a d e do equipamert 



As d i m e n s õ e s dos vasos foram tomadas em vis_ 

i ta da c o n s t i t u i ç ã o do m a t e r i a l a ser t r a t a d o . P a r a o tanque 

cilíndrico, em p a r t i c u l a r , onde o c o m b u s t í v e l e s t a r á cort_a 

do em pequenos p e d a ç o s , pode ter h a v i d o uma d i m i n u i ç ã o mui_ 

to rigorosa nas d i m e n s õ e s . 

Sabe-se que o s i s t e m a h e t e r o g ê n e o é mais 

restritivo que o h o m o g ê n e o para baixos e n r i q u e c i m e n t o s , po 

dendo ocorrer o contrario para e n r i q u e c i m e n t o s m a i o r e s ; o 
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limiar desta s e p a r a ç ã o esta entre. 3~5% em peso de U (48, 

5 1 ) . Ora, na d i s s o l u ç ã o , o c o m b u s t í v e l e n c a p a d o , em p e d a ç o s 

de 2 5 _ 5 0 m m é tratado com H N O ^ 7,5N, f o r m a n d o um s i s t e m a de 

pequena h e t e r o g e n e i d a d e : o s i s t e m a mais d e s f a v o r á v e l o c o r ­

reria se todos os pedaços c a í s s e m no tanque c i l í n d r i c o - de 

forma tal, que se f o r m a s s e m v e r d a d e i r a s v a r e t a s de um rea­

tor, dispostas segundo uma m & l h a g e m . Como a q u a n t i d a d e de 

combustível a ser d i s s o l v i d o em cada b a t e l a d a e de lOOkg, 

seriam 40 varetas de ~2,5kg e ~3,5m cada. 



• 233« 

Para analise i n i c i a l , toma-se o " r e a t o r " c_i 

líndrico nu r a d i a l m e n t e , onde se p r o c u r a o maior fator de 

m u l t i p l i c a ç ã o infinito (k ) , v a r i a n d o - s e o passo p entre as 

v a r e t a s ; o numero n de varetas possíveis dentro do cilindro 

variará c o n s e q u e n t e m e n t e , e cora este numero a altura h do 

conjunto(n x h = 40 x 3,5m = 140 m ) . 0 " b u c k l i n g " g e o m é t r i ­

co total para o cilindro e dado por 

B 2 = ( 3-f ) 2

 + ( í T ^ ) 2 , (A.l) 

onde X~7cm. 

A p e s q u i s a do maior k ^ foi feita com L E O ­

PARD - código de cálculo h o m o g ê n e o de espectro - já testado 

no IPR e que trabalha com células q u a d r a d a e h e x a g o n a l , ten. 

do sido ambas e s t u d a d a s . Este c ó d i g o , a partir da c o m p o s i ­

ção e g e o m e t r i a do c o m b u s t í v e l , da temperatura e do "buck­

ling" geométrico do s i s t e m a , dá também o fator de multipl_i_ 

cação efetivo j) e o fator de m u l t i p l i c a ç ã o inf ini to (k f f l). 

Os resultados desta etapa estão nas tabelas A.l e A . 2 o n d e , 

para célula quadrada e n c o n t r o u - s e k m = 1,487, c o r r e s p o n — 

dente a p = 1,9 cm e para a célula h e x a g o n a l k m ^ X = 1 ,487 , 

c o r r e s p o n d e n t e a p = 2,0 cm. Os k^*"" s ao , r e s p e c t i v a m e n t e , 

0,4188 e 0,4190. 

A p e s a r de os cálculos anteriores ja terem 

indicado o maior k ,. para reatores nus r a d i a l m e n t e , a pre — 
e r 

sença de refletor pode levar ainda a k ^ m a i o r e s . E s t u d a - s e , 

então, com XY-MUGDI - código de difusão a 2 dimensões - tam 

bem jã testado no IPR, um reator r e f l e t i d o . Para e s t e , t£ 

mam-se os passos de maior k^ obtidos a n t e r i o r m e n t e e d i m i — 

nui-se o número n de varetas do reator nu c o r r e s p o n d e n t e , 

criando deste modo um refletor r a d i a l . A altura h das, vare 

tas cresce e o " b u c k l i n g " axial sera 



TABELA A.1 

P E S Q U I S A DO MAIOR SM CÉLULA QUADRADA, 

REATOR NU R A D I A L M E N T E 

P (cm) 2 - 2 B (cm ) k 
CO 

k , e f 
2,9 0,05458 1 ,285 0,3843 

2,8 0,0 5 459 1 ,314 0 , 3925 

2,7 0,054599 1,342 0,4000 

2,6 0,06461 1 , 368 0 ,4067 

2,5 0,05463 1,39 4 0,4122 

2,4 0,05464 1,417 0,4163 

2,3 0,05467 1 ,439 0,4187 

2,2 0,05469 1,457 * 0,4188 

2,1 0,05473 1,472 0,4161 

2,0 0,05477 1,483 0 j A X 0 0 

1,9 0,05482 * 1,487 0 ,3997 

1,8 0,05488 1,484 0,3840 

1,7 0,05497 1,472 0,3619 

1 ,6 0,05508 1,447 0,3319 

1,5 0,05522 1,403 0 , 29 25 

1,4 0,05541 1 ,333 0,2429 

* m á x i m o s 



TABELA A . 2 

P E S Q U I S A DO MAIOR k ^ EM CÉLULA HEXAGO­
NAL, REATOR NU R A D I A L M E N T E 

P (cm) 

2,9 

2,8 

2,7 

2,6 

2,5 

2,4 

2,3 

2,2 

2,1 

2,0 

1,9 

1,8 

1,7 

1,6 

1,5 

1,4 

2 . - 2 N i (cm ) 

0,054599 

0,05461 

0 ,05462 

0,05464 

0,05466 

0,05468 

0,05471 

0,05475 

0,05479 

0,05484 

0,05491 

0,05499 

0,05510 

0,05513 

0,05542 

0,05567 

1,342 

1 , 367 

1,391 

1,413 

1 ,433 

1,451 

1 ,467 

1,478 

1,485 

* 1,487 

1,481 

1,467 

1 , 439 

1, 396 

1,328 

1 ,223 

ef 

0 ,4001 

0,4063 

0,4116 

0,4157 

0,4183 

* 0,4190 

0 

0 ,4134 

0 , 4059 

0,3943 

0,3777 

0,3551 

0,3253 

0,2879 

0,2404 

0 ,1867 

* máximos 
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'1 • ( r r - 2 x > 2 < A - » 

Uma exigencia complementar seria h + 2 X H, sendo H=4,7m, 

tomado inicialmente da e x p e r i e n c i a de e q u i p a m e n t o s e m e l h a n ­

te, em operação na W A K ( 1 3 ) . 

No estudo de reatores n u s , v e r i f i c o u - s e que 

a geometria de k máximo nao coincidia com a de k £ m á x i m o , 
c<> e f 

tanto para a célula q u a d r a d a , como para a h e x a g o n a l . F a z - s e 

então estudo de reatores "refletidos, com passos v a r i a n d o 

num intervalo tal, que abranja o k ™ ^ X de cada caso. Para es_ 

tas t e n t a t i v a s , o método de cálculo ê o mesmo citado anteri_ 

o r i e n t e . 

Os resultados de L E O P A R D e XY- MUGDI m o s ­

tram que k _ tem um valor para reator nu r a d i a l m e n t e e pas 

ei — 

sa por um máximo quando se i n t r o d u z r e f l e t o r r a d i a l . Esta 

etapa e descrita pelas tabelas A.3 e A . 4 . 

A a l t e r n a t i v a de se c o n s i d e r a r e m as varetas 

formando um reator nu a x i a l m e n t e foi d e s p r e z a d a , u m a vez que 

o comprimento do tanque (4,7m) sempre pode ser c o n s i d e r a d o 

i n f i n i t o , em relação ao raio do mesmo ( 1 0 , 3 c m ) . 

P o d e - s e então f i n a l m e n t e afirmar que o ci­

lindro não terá fator de m u l t i p l i c a ç ã o efetivo s u p e r i o r ao 

maior dos máximos e n c o n t r a d o s , ou seja 0 , 5 9 3 9 . 

Para o t a n q u e - p l a c a nao há p r o b l e m a s adicio_ 

n a i s , pois as dimensões foram tomadas para solução t o t a l m e n 

te h o m o g ê n e a , o que se passa r e a l m e n t e . 
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A ultima questão e a p r o v á v e l c r i t i c a l i d a d e 

de todo o s i s t e m a : ci 1 i ndr o-conexo es - p 1 aca . Para esta etapa, 

os dois vasos e suas conexões foram e n g l o b a d a s numa grande 

placa, onde se supôs d i s t r i b u i ç ã o h o m o g ê n e a de combustível 

e r e a g e n t e s , com o que se esta do lado da s e g u r a n ç a : com 

L E O P A R D , p r o v o u - s e a nao critica 1idade do conjunto ^ k

e f
 = 

= 0 , 1226) . 
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