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Resumo. A INB, Industrias Nucleares do Brasil, atua no Ciclo do Combustivel Nuclear desde
a mineracdo até a fabricacdo do elemento combustivel. Atualmente, a INB desenvolve
parcialmente a tecnologia do ciclo do combustivel nuclear comprando parte dos servicos
como as etapas da conversdo UFg e enriquecimento isotdpico. Para nacionalizar e
consolidar o ciclo completo do combustivel nuclear, o conhecimento dos fenémenos
detalhados do processamento € essencial. Neste contexto, a modelagem matematica é uma
ferramenta eficiente para desenvolver o conhecimento e o entendimento dessas fases de
processamento. O presente trabalho apresenta um modelo matematico do reator de leito
fluidizado capaz de produzir UO; pela desnitragdo térmica do Nitrato de Uranila
Hexahidratado (NUH). Esta etapa opercaional é um passo importante que o Brasil nédo
possui e busca implantar futuramente. O modelo basea-se na teoria multifasica e
multicomponente acoplada com o modelo turbulento k-epslon. O movimento transiente 3D
das particulas e as fases gasosas sdo simuladas juntamente com a cinética da evolucdo do
tamanho das particulas e fendmeno da desnitracédo. Os efeitos dos parametros operacionais
como temperatura do leito, taxas de alimentacdo, retencdo de solidos e concentracdo de
enxofre também foram avaliados. Os resultados sdo comparados com 0s resultados de
evolucdo do tamanho médio coletados na literatura.

Palavras-chave: Processamento do combustivel nuclear, modelamento multifasico, leito
fluidizado, evolucédo do diametro médio, desnitracdo
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Modelo multifasico para simulacdo da desnitragdo térmica do nitrato de uranila hexahidratado em reator de
leito fluidizado

1 INTRODUCAO

Responsavel pela producédo dos elementos combustiveis desde a prospec¢do do minério e
submetida ao Programa Nuclear Brasileiro - PNB, a Industrias Nucleares do Brasil — INB
busca a consolidagdo e dominio em escala industrial de todas as etapas de producdo do ciclo
do combustivel nuclear que lhe competem. Hoje em dia as etapas de conversdo em UFg e
parte do enriquecimento isotopico sdo realizadas no exterior. Este fato, pode levar a geracdo
nlcleoelétrica no Brasil refém dos fornecedores destes servigos, nem sempre garantidores do
atendimento das necessidades desejadas, no que diz respeito a precos, quantidades, logistica e
prazos. Portanto, a nacionalizagdo de 100% destas etapas diminuiria estes custos e promoveria
a independéncia tecnoldgica das atividades do ciclo de producao do combustivel nuclear.

Atualmente a INB executa projetos e trabalhos de pesquisas com o intuito de possibilitar
a implantacdo da conversdo, bem como obter autonomia na etapa de enriquecimento. Neste
quadro de estudos e desenvolvimento, todas as fases do processamento fisico-quimico
inerentes a conversao estdo sendo estudadas e compreendidas em sua integralidade,
investigando-se todos os critérios basicos de projeto, tecnologias existentes para execucdo de
todos os estagios de processamento, dentre outros desenvolvimentos. Neste contexto de
desenvolvimento, a aplicacdo de modelos matematicos que representam esses mecanismos de
reacdo e fendmenos fisico-quimicos que possam auxiliar estes estudos é vantajosa. As
simulacGes numéricas sdo mais baratas que ensaios ou testes em laboratorios, e quando bem
desenvolvidas permitem a avaliacdo destas informacGes de processamento, tornando-se assim,
uma importante ferramenta para analises e investigacdo de variagbes nos parametros
operacionais, poupando a necessidade de testes reais em operacao.

Neste cenério, este trabalho apresenta um modelo matematico bifasico (solido e gas),
transiente e tridimensional, capaz de avaliar a producéo de trioxido de uranio (UO3) via reator
de leito fluidizado através da desnitracdo térmica do nitrato de uranila hexahidratado — NUH.
A desnitracdo € uma das importantes fases de processamento quimico que integra a etapa de
conversao do ciclo do combustivel nuclear, etapa esta ndo executa nacionalmente.

No desenvolvimento do modelo utilizou-se 0 metodo de volumes finitos para a
discretizacdo das equacdes de balanco de massa, quantidade de movimento e energia. As
equacOes para representacdo do fendmeno de turbuléncia segundo o modelo k-e e leis de
parede para solucdo dos campos de velocidade e temperatura proximas a parede foram
contempladas. Os efeitos dos parametros operacionais como temperatura do leito, taxas de
alimentacdo, retencdo de sélidos e concentracdo de enxofre foram avaliados. Dados reais de
didmetro médio de particulas de UO3; produzidas via leito fluidizado foram utilizados para
prover o modelo e avaliar os resultados obtidos em simulacdo (Fane et al., 1974; Gonzalez &
Otero, 1973; Lainetti, 1991; Santos & Costa, 1990).

2 METODOLOGIA

2.1 Ciclo do Combustivel Nuclear e Etapa de Conversdo em UFg

O ciclo do combustivel nuclear (CCN) compreende desde a fase de minera¢do do uranio
até a producdo de energia elétrica propriamente dita. O ciclo do combustivel possui 7 etapas
principais:
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Mineracéo e producdo do concentrado de uranio;
Converséo de U3;Og em UFe;

Enriquecimento isotopico;

Conversdo do UFg em p6 de UOy;

Producéo de pastilhas de UOy;

Fabricacdo dos elementos combustiveis;

. Geracdo de energia;

As seis primeiras etapas sdo de responsabilidade da INB. Conforme ja elucidado, a
conversdo em UFg e parte do enriquecimento Isot6pico sdo realizadas externamente e vem
sendo realizados estudos e pesquisas para que se obtenha a autonomia em todas estas etapas.

A etapa de conversdo especificamente tem papel fundamental no ciclo do combustivel
nuclear, pois € a responsavel por transformar através de processamento quimico o yellowcake
(concentrado de urénio) em gas UFs nuclearmente puro. Trata-se da etapa do ciclo do
combustivel preparatéria para o enriquecimento do uranio natural (INB, 2014).

Os processos quimicos envolvidos na tecnologia da conversao no Brasil estdo em fase de
desenvolvimento laboratorial e em escala piloto (Dias et al.,, 2011). A Fig. 1 apresenta
sinteticamente as etapas de processamento quimico que compdem a fase de converséo.
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Figura 1: Fluxograma da produgdo de UF a partir do concentrado de uranio — Conversao.

2.2  Processo de Desnitragéo

Como observado na Fig. 1, a etapa de conversdo é um conjunto de varios processamentos
quimicos que vai desde o concentrado de uranio até a producdo do UFs. Apds o
beneficiamento do minério, o concentrado de uranio sofre uma dissolu¢do com acido nitrico e
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posterior purificagdo para obtencdo de uma solucdo de nitrato de uranila altamente purificado
(NTUp). Este NTUp permite a producdo do UOs3, sendo esta etapa substancial para a
producdo do UFs. Duas rotas tecnoldgicas se destacam para a obtencdo do UO3 pelo NTUp
(Wildhagen, 1993):

1. Precipitacdo e Calcinagdo (rota tradicional): o urénio contido na solucdo de NTU, é
precipitado pela acdo da amonia na forma de diuranato de amoénia (DUA). Esse
precipitado é calcinado gerando UOs;

2. Desnitracdo Térmica: a solugdo de NTU, é concentrada por evaporagdo dando origem
ao nitrato de uranila hexahidratado (NUH) que é entdo aquecido, obtendo-se a
desidratacdo complementar e a decomposicao térmica a UO3 (Lainetti, 1991; Santos &
Costa, 1990).

A desnitracdo térmica do NUH surge em substituicdo a rota tradicional de precipitacao e
calcinacdo do DUA. Esta técnica destaca-se pela simplicidade e € atrativa pelos pontos de
vista ambiental e econdmico quando comparada a rota tradicional. A desnitracdo cessa a
utilizacdo da amodnia; composto de elevada periculosidade que demanda infraestrutura
significativa para tratamento de efluentes; bem como recupera o acido nitrico proveniente da
decomposicao do nitrato (Santos & Costa, 1990).

O processo de desnitracdo em temperatura controlada envolve duas etapas principais
(Harrington & Ruehle, 1959):

1. Concentragédo da solugdo de NTUp por evaporacdo até a composi¢ao aproximada do

UOZ(NO3)2.6H20;

2. Desidratacdo adicional e desnitracdo do UO3(NOg3),.6H,O até atingir o UQO;3
(desnitracéo global)

A desnitragdo do NUH requer energia na forma de calor, a qual é obtida em uma faixa de
temperatura na ordem de 200-350 °C. Como produto da desnitracdo tem-se o trioxido de
uranio UO; e a geracdo de oxigénio, vapor d"agua e gases nitrosos (NOy). Na pratica, 0s gases
gerados durante o processo sdo canalizados para um sistema de lavagem de gases e
recuperacgdo de &cido nitrico oriundo dos vapores nitrosos (Fane et al.,1974; Santos & Costa,
1990).

A reacdo quimica global da desnitracdo do NUH esta representada abaixo:

U0, (NO, )2.6H20(,) ﬂ)uos(s) +NOyq, + NO, + 0O,y +6H,0,, (1)

2(g)

Os tipos de equipamentos e as condicGes operacionais de desnitracdo tais como
temperatura, mecanismos de transferéncia de calor, vazdo e concentracdo de alimentacdo,
influenciam as principais propriedades fisico-quimicas do UO3; produzido (Fane et al., 1974;
Gonzalez & Otero, 1973; Haas et al. , 1981; Lainetti, 1991). Caracteristicas como tamanho
médio da particula, area superficial e reatividade, sdo importantes para o rendimento do UO;
nas etapas seguintes de reducdo a UO, e hidrofluoracdo para producdo de UF,. No entanto,
propriedades fisico-quimicas caracteristicas da particula como reatividade e area superficial
sdo importantes de serem avaliadas, mas que dentro de um desenvolvimento macro, torna-se
inaplicavel em um primeiro momento. Portanto, a avaliacdo da area superficial da particula
com respectivo aumento da reatividade nao foi realizada neste trabalho.
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2.3 Desnitracéo via reator de Leito Fluidizado

Incialmente destaca-se que o processo de fluidizagcdo permite elevados coeficientes de
transferéncia de calor e massa; boa mistura dos soélidos e a area superficial das particulas
solidas fica completamente disponivel para a transferéncia. Estes fatores o tornam um
excelente equipamento para realizacdo de decomposicdo térmica e/ou aquecimento
homogéneo em um leito com particulas em fluidizacdo. A Fig. 2 apresenta um desenho
esquematico do reator de leito fluidizado usado como modelo de referéncia para simulagéo da
desnitracdo térmica do nitrato de uranila hexahidratado (Fane et al.,1974).
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Figura 2. Reator de Leito fluidizado utilizado para Desnitra¢do Térmica do NUH
Fonte: Fane et al.(1974) — Adaptado

No processo de desnitracdo térmica do nitrato de uranila hexahidratado em leito
fluidizado, a solu¢do de NUH ¢é pulverizada (também se usa o termo atomizada) através do
bico pulverizador (ou bico de alimentacdo) para dentro do reator. Comumente vertical com
formato cilindrico e de base conica. O reator é aquecido por resisténcias que fornecem o
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aquecimento necessario para atingir a temperatura desejada no interior. Adota-se 0
carregamento de uma carga inicial de particulas de UO3 no interior do reator que funcionam
como particulas nucleantes para formacao de particulas maiores de UOs.

Apo6s pulverizacdo a solucdo é adsorvida pela superficie das particulas em fluidizacao,
paralelamente o leito é aquecido com o fluxo de ar em alta temperatura no interior do forno,
que promove a evaporacdo do solvente (no caso, dgua) assim como a decomposicao térmica
do NUH em UQ3. O p6 seco cai em direcdo ao leito que é agitado pelo fluido (ar) aquecido.
Passa através da placa porosa que além de agitar o p6 ali contido, evita a aglomeracéo e
fornece energia devido a sua temperatura elevada, o que auxilia a desnitragdo, prevenindo
para que seja completa.

Os gases e vapores acabam arrastando particulas solidas em suas correntes, por isso,
torna-se necessario um sistema de retencdo/recuperacdo destas particulas, podendo ser
utilizado um ciclone e filtros para este fim. O 4cido nitrico pode ser recuperado através da
condensacdo dos vapores ou borbulhando-se a corrente gasosa efluente em agua ou solugédo
do proprio acido nitrico.

Fatores operacionais como temperatura, pressdo, vazdo e/ou taxa de alimentacdo, a
concentracdo de NUH na alimentacéo, massa retida, bico de pulverizacdo e a concentracao de
enxofre na alimentagdo, possuem influéncia nas caracteristicas do UO3; produzido por este
processo. A elevacdo da temperatura aumenta o tamanho e a densidade da particula.
Aumentando-se a concentracdo de NUH na alimentacdo diminui-se o tamanho de particula e
aumenta-se a area superficial enquanto que o aumento da pressdo e da vazdo de alimentacéo
influenciam no tamanho de particula e na area superficial (Fane et al., 1974).

2.4  Modelamento Matematico

Para simular o processo de desnitracdo em leito fluidizado, sera desenvolvido um modelo
matematico bifasico (s6lido-gas) tridimensional com multicomponentes. O modelo consiste
na interacdo de duas fases, onde a espécie quimica de cada fase € calculada baseada na
equacdo de conservacdo para cada espécie quimica. A modelagem matematica segue a
hipdtese de meio continuo e, como tal pode ser expresso por equacdes de balango de massa,
quantidade de movimento e energia.

As equacdes utilizadas no modelo representam o0s principios de conservacdo de
quantidade de movimento (momentum), energia e massa, também conhecida como equacéao da
continuidade. Em um escoamento multifasico, como 0s componentes encontram-se
misturados, pode-se caracterizar a presenca de cada componente por sua fracdo molar ou por
sua fracdo massica. As equacoes sdo resolvidas em um complexo codigo computacional feito
em linguagem Fortran 90/95. O modelamento utilizado para foi desenvolvido com base no
cddigo de Castro (2000). Este cddigo foi utilizado por se tratar de uma ferramenta ja testada e
conhecida. No entanto sofreu alterac6es e complementacdes para contemplar a fenomenologia
caracteristica do leito fluidizado. A metodologia de célculo, todavia, ndo sofreu alteracéo.

As mudancas realizadas dizem respeito as equacdes que representam a turbuléncia e as
equac0es de fechamento para velocidade e temperatura na camada limite turbulenta préxima a
parede do leito (Hodapp, 2012; Bird, 2004). O modelo utilizado para representar o reator é
transiente, 0 que possibilita a analise em determinado tempo do que esta ocorrendo no
instante “t” analisado.

As equacdes de momentum, energia, massa e espécies quimicas, contempladas no
modelo, sdo apresentadas a seguir:
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Equagdo de Momentum

g(aipiuj )"' div(aipiljiuj )= diV(Oli,ueﬁ grad (uj))— grad(P)+F ()

Equacéo de Energia

_ /1 nreagentes .
%(ai piE;)+divle,pU.E, )= div[Ce“ grad(Ei)} + Y RAh+E) @3)
p,i i=1
Equacéo da Continuidade
a . R nreagentes
a (aipi )"‘ dlv(aipiui ): Z R (4)
i=1
Equacéo das Espécies Quimicas
a . _ . Dil< n reagentes
a(aipi¢|,k)+dlv<aipiui¢|,k)= div| ¢ p grad(g ) [+ Z R B (5)
i i=1
Onde:
Hes = M + Hy (6) Ag =4+ 4 (8)
k? 1:C
wr=pC,— (D A=y o = o (9e(10)
T

Descricdo das variaveis e parametros

Variavel / Definicéo

Variavel / Definicéo

Heis
Hi
Hy
Dr

fases a serem consideradas:
densidade da fase i [kg/mq]

fracdo volumétrica da fase i

0s componentes da velocidade

o vetor velocidade da fase i

a pressao da fase i [Pa]
a interacdo de momentum entre as
fasesie |

a interacdo de momentum na fase i

a viscosidade efetiva da fase i
[kg/m.s]
viscosidade dinamica da fase i
[kg/m.s]

viscosidade turbulenta [kg/m.s]

difusividade térmica turbulenta

Ei
Coi
Ah
EJ
Pik
Dy
By
Pr;
)«eff
A

A

a energia especifica [J]
o calor especifico da fase i [J/mol.K]

a variacdo da entalpia [J]

a energia da fase i [J]

as massas geradas devido a reacGes
quimicas [kg]

a fracdo massica da espécie k fase i
o coeficiente de difusdo da espécie k
na fase i [m2/s]

0s parametros cinéticos da fase

nimero de Prandtl turbulento

a condutividade térmica efetiva
[W/m.K]

condutividade dinamica da fase i
[W/m.K]

condutividade turbulenta [W/m.K]
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2.5 Modelo de Turbuléncia (k-¢) e Leis de Parede

A turbuléncia é um fendmeno presente nos reatores de leitos fluidizados no qual as
particulas do fluido se misturam de forma ndo linear, e é representada através de diversos
modelos de turbuléncia. Para este trabalho em especifico, foi utilizado o modelo k-¢ (Epsilon)
para representar esta fenomenologia. O modelo k-¢ apresenta vantagens por ser um modelo
simples, necessitando somente de condigdes iniciais e de contorno para sua aplicagcdo. Possui
um 6timo desempenho para a maioria dos escoamentos relevantes da industria, além de ser o
modelo mais validado com dados experimentais (Sant’ Anna et al., 2015).

No modelo de turbuléncia k-¢, k é a energia de turbuléncia e é definida como a variacéo
das flutuacBes de velocidade e ¢ é a dissipacdo de energia turbulenta (a taxa na qual as
flutuacBes de velocidade se dissipam). E considerado robusto, econdmico e razoavelmente
preciso para uma larga faixa de escoamentos turbulentos (Sant’ Anna et al., 2015).

Para o fechamento das equacgdes de transporte do modelo continuo dependentes de k e ¢,
estes sdo obtidos pela solucdo das equacgdes de transporte para estas variaveis. Neste trabalho
serdo utilizadas as equacOes para k- modificadas com o termo adicional, que inclui a
transferéncia de quantidade de movimento turbulenta entre as fases (Hodapp, 2012; Farias,
2010).

Oy

%(aipi k; )+ div(aipiuiki ): diV|:05i (,Ui + ﬁjgrad (ki)i| +o;(G i —pi&+p Hk,i) (11)

%(“ipigi )+ div(aipiuigi): div|:ai [#i + IL:)_TJ Jgrad(gi )} +a %(ClgGk,i -Coupe)+ap 11, (12)

&

Definicao das variaveis e parametros da equacdo do modelo k-¢

Variavel / Definicéo Variavel / Defini¢éo
Qi fracdo volumétrica da fase i Gk,i producéo de energia na fase i [J/s]
O densidade da fase i [kg/mq] & ([jrﬁzs ;E?an de energia turbulenta
Ki energia cinética de turbuléncia Hk,i influéncia da fase i na fase j para k
Ui o0 vetor velocidade da fase i Hg,i influéncia da fase i na fase j para €
C. constante do modelo k- & C,,  constante do modelo k- €
O, =0, numero efetivo de Prandtl C B Constante do modelo k- €

As equacdes dos parametros utilizados como as constantes para 0 modelo de turbuléncia
k-¢ utilizados neste trabalho estdo descritas e elaboradas no trabalho de Hodapp (2012).

Para a resolucdo dos campos de temperatura e velocidade proximos a parede foram
utilizadas as chamadas Leis de parede Leis de parede é uma técnica muito popular para
escoamentos a altos nidmeros de Reynolds, uma vez que é considerada uma ferramenta
robusta, relativamente precisa, popular para escoamentos industriais e que proporciona uma
economia (ou otimizacdo) no tempo computacional (Neto & Soares, 2014; Souza et al.,
2011).
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Para simulacdo, o dominio computacional compreendeu a altura util de 0,610 m do leito,
conforme apresentado na Fig. 2. Inicia-se acima da grade difusora na parte inferior até o
limite operacional abaixo dos filtros de capitacdo na parte superior. A escolha deste volume
para representacdo computacional se deve ao fato de todo o processo de aglomeracéo,
decomposicdo e desnitracdo ocorrerem nesta regido interna do reator, assim a avaliagdo do
processo de crescimento torna-se possivel.

A divisdo da malha de célculo gerou 18816 volumes de controles para discretizacdo e
calculos dos campos de velocidade, temperatura e pressdo, buscando representar as
caracteristicas do reator de leito fluidizado. Este nimero representa uma quantidade de
volumes de controles suficientes para representacdo com acuracia dos fen6menos e
comportamentos caracteristicos do reator em questéo.

O codigo computacional foi escrito em linguagem Fortran 90/95 e os resultados das
simulacdes sdo plotados através do software Tecplot 360 , possibilitando a analise de dados
visuais integrados em 1D, 2D e 3D.

2.6  Fases e Reacgdes Quimicas

As fases consideradas no modelo serdo gas e solido, as quais serdo listadas, juntamente
com 0s componentes, na Tabela 1 a seguir:

Tabela 1: Fases e espécies quimicas consideradas no modelo
Fases Espécies Quimicas (i)
Gasosa (g) NO,, NO,N,,0, ,H,0, HNO,

uo,, U0, U,0,, UO,(NO,),.6H,0, UO,(NO,),.3H,0,

Solid
6lida (s) U0, (N0, ),.2H,0, UO,(NO,),H,0 , UO,(NO,),, impurezas.

As principais reagdes quimicas existentes para 0 processo de desnitracdo foram
encontradas por analises termogravimétricas do NUH e seus hidratos, resultantes da
desidratacdo continuada com posterior desnitracdo do NTU anidro. Em reatores onde a
turbuléncia e atrito sdo fendmenos caracteristicos, é quase impraticavel aquecer um material
até que o equilibrio seja alcancado para que ocorra cada reacdo em sua respectiva fase de
transicdo (faixa de temperatura) (Koslova et al., 2007). O que determinard se uma reacao
ocorre ou ndo a uma dada temperatura, serdo os valores das variaveis termodindmicas

calculadas a partir das entalpias padrdes de formacéo (H fgg) para cada reacéo.

A desnitracdo em temperaturas elevadas pode provocar a formacdo de U3Os, ja que este é
0 composto mais estavel a temperatura acima de 590 °C com a decomposi¢cdo do UO;
comecgando em torno dos 450°C (Ribas, 1973). Este fenémeno foi desconsiderado visto que as
temperaturas simuladas foram inferiores as necessarias para que ocorresse a rea¢do. A Eq. (1)
representa o mecanismo global de reacdo, sendo a reacdo considerada no modelo.

2.7 Mecanismos de Crescimento das Particulas

Foi considerado o modelo topoquimico para representar 0s mecanismos de decomposicdo
térmica da particula de UO;3 revestidas com NUH. Considera-se que a reducdo acontece a
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partir das superficies das particulas para o centro, mantendo sua geometria inicial, ou seja, 0s
gradientes de decomposicdo sdo os mesmos em toda a area superficial da particula. As
principais etapas de reacdo e mecanismos fisico-quimicos propostos para a decomposi¢do
térmica do NUH no interior do leito fluidizado seriam:
1. Adsorc¢do de uma camada de NUH as particulas de UOj3 pré-adicionadas;
2. Concentracdo da camada superficial de NUH por evaporagdo das moléculas de agua
em solugdo néo ligadas ao nitrato;
3. Desidratagao adicional da camada de NUH gerando vapor d’agua e formando nitrato
de uranila anidro;
4. Decomposi¢do térmica do NTUa com geracdo de gases;
5. Dessorg¢do do produto gasoso da superficie do 6xido;
6. Formacdo da particula final de UQOs.
Na Fig. 3 € apresentado um esquematico resumido das etapas fisico-quimicas
considerados na simulacdo da desnitracdo térmica em leito fluidizado com carregamento
inicial de particulas de UOs.

H,0 (residual)
“10 NOx, SOx, 0,
Formagao da Formagao da Particula de UO,
Adlgao Camada de NUH e Camada de NTUa e final
de NUH Desidratagao Desnitragao
NUH : Nitratro de Uranila Hexahidratado - UO,(NO;),.6H,0
NTUa : Nitrato de Uranila Anidro - UO,(NO;),

Figura 3: Esquema proposto representando as principais etapas no processo de desnitracdo em leito
fluidizado com particulas de UO3; como nucleantes.

Gonzalez e Otero (1973) realizaram diversas corridas em leito fluidizado avaliando a
influéncia de parametros operacionais no didmetro médio (Dawe) final da particula de UOs
obtidas pela desnitracdo do NUH. Para os autores, o processo de evolucdo do tamanho de
particula pode ser imaginado em funcdo de dois mecanismos distintos; crescimento e atrito.
Propdem-se ainda que ocorram da seguinte maneira: as particulas aquecidas de UO3 presentes
no leito fluidizado séo revestidas pela alimentacdo que € decomposta quase instantaneamente.
Mas, se a particula revestida golpeia outra particula quando o NUH ainda ndo esta
completamente decomposto, atrito ou rupturas superficiais irdo ocorrer. Estas rupturas
causardo uma reducdo do tamanho das particulas e geracdo de finos os quais podem atuar
como sementes para o crescimento de novas particulas.

No estudo desenvolvido por Gonzalez e Otero, parametros como temperatura,
concentracdo inicial, concentracdo de enxofre (ion SO, 2 ), taxa de alimentacdo, velocidade de
fluidizacdo, dentre outros, foram avaliados. Encontrou-se a concentracdo de enxofre na
alimentacdo, a temperatura do reator, a taxa de alimentacdo e a retencdo de solidos, como
parametros influentes no diametro médio final da particula. Prop6s-se entdo uma equacdo para
calculo da taxa de crescimento do didmetro médio da particula, Daye, considerando os dois
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mecanismos, crescimento e atrito. Este Gltimo, representado através de uma constante de
atrito, C,, que relaciona os parametros com maior interferéncia para calculo de Daye.

A equacdo proposta por Gonzalez e Otero para célculo da taxa de crescimento do
didmetro médio D,y € dada por:

dD 1
( d{a:lve j = § (%\/ )Dave - Ca . Df&S (13)
A equacdo proposta pelos autores para calculo do coeficiente de atrito é:
C, =(89,3-0,297T)(1,37—C,)F*°.10~" (14)

Torna-se possivel, portanto, um modelamento para o crescimento das particulas
utilizando as equacdes apresentadas pelos autores. Isto porque, as etapas de adi¢do de solucédo
como adsorcdo sao contempladas na Eq. (13), representadas pelas variaveis F e W. No
entanto, ao avaliar os resultados preliminares obtidos para coeficiente de atrito, C,, percebeu-
se a necessidade de um ajuste na formulacdo proposta para calculo do C,. O mesmo foi
ajustado e assim, obtiveram-se resultados satisfatorios para os valores de D,y calculados
segundo a formulacdo proposta por Gonzalez e Otero com o C,y modificado.

Considerou-se portanto para o calculo da taxa de crescimento das particulas de UO3, a
equacdo da taxa de crescimento conforme Eq. (13) e a equagdo do coeficiente de atrito
modificado (Cam), conforme abaixo:

C... =((89,3—0,297T)(1,37—C,)F*°.107)*0,8 (15)
DefinicOes das variaveis das EquagOes de Gonzales e Otero (1973) e C_,,
Variavel / Definicéo Variavel / Definicéo
T  temperatura de desnitragédo em °C F  taxa de alimentacgdo [kg/h]
Cs concentracdo de sulfato [ppm] W  massa total de UOS3 retida no leito [kg]

C, Constante de atrito [ xm™°/h] Can  Constante de atrito modificado [ zm™°/h]

2.8 Casos Simulados

Foram propostos nove casos operacionais do reator de leito fluidizado para simulacéo.
Os dois primeiros foram simulados como casos bases 1 e 2. Serviram para avaliar o0
comportamento do modelo em funcdo de alguns parametros operacionais. Ndo funcionaram
como base para 0s outros casos para comparacao de resultados, somente para avaliacdo e
reeliazacdo de ajustes necessario. Os outros sete casos simulou-se a operacdo baseada nas
variacOes dos seguintes parametros operacionais: temperatura, taxa de alimentacdo, retencéao
de solidos e concentracdo de enxofre. Os cendarios propostos para simulacdo consideraram em
alguns casos os valores apresentados no trabalho de Gonzalez e Otero (1973) como também
foram realizadas alteracdes de algumas variaveis objetivando a avaliacdo de resposta do
modelo para as situacdes propostas. As alteracbes dos parametros foram realizadas de forma
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que pudessem ser avaliados sua influéncia na taxa de crescimento das particulas ao longo do

tempo. A concentragdo utilizada foi de 100% de solucéo de NUH para todos 0s casos.

Através da plotagem dos valores obtidos de Daye X tempo (h) e evolucdo dos valores do
coeficiente convectivo médio (haw), pode-se fazer as consideracdes e avaliagdes acerca dos
resultados de resposta do modelo. A Tabela 2 apresenta os casos simulados com seus
respectivos valores de entrada.

Tabela 2: Casos simulados e parametros operacionais

Faix_a de . Tempgratura ' Taxa ) Ma_ssa Razdo s

Casos  Aquecimento Aquecimento  Alimentacdo  retida

m ™ e (kgh) (kg PV )
Base 1 Ate 0,230 165 297 16,5 55,5 0,2973 2000
Base 2 0,610 165 165 16,5 55,5 0,2973 2000
Caso 1 0,610 165 282 16,5 57,5 0,2869 72
Caso 2 0,610 105 268 19,2 54,8 0,3503 850
Caso 3 0,610 165 268 17,5 59,2 0,2956 2500
Caso 4 0,610 165 297 25,5 59,2 0,4307 2500
Caso 5 0,610 165 297 19,8 56,9 0,3480 850
Caso 6 0,610 165 297 19,8 54,4  0,3640 850
Caso 7 0,610 165 297 25,5 54,4  0,4687 2000

3 RESULTADOS

A Fig. 4 apresenta uma visualizacdo em 3D do comportamento das particulas e um
gréfico da evolucéo do diametro médio durante o tempo de simulacdo analisado para o caso 1.
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Figura 4: Distribuigdo de D, para o Caso Base 1 — Aquecimento até 230 mm.
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O caso base 1 foi simulado com o objetivo principal de avaliar a resposta do modelo para
as condic@es iniciais propostas e realizacdo de ajustes. Adotou-se 0 aquecimento até a altura
de 0,23 m, Dy de 165 um e uma temperatura de aquecimento de 165 °C.

Adotado aquecimento somente até a altura do bico de fluidizagcdo, 230 mm, notou-se uma
evolucdo do D, discordante com o comportamento desejado e resultados apresentados
previamente na literatura. Observou-se uma taxa de crescimento elevada e linear nos
primeiros 30 (trinta) minutos, com uma queda brusca dos valores de D,y até duas horas de
simulacdo. Apos entdo retoma-se o crescimento, porém com oscilagcbes mostrando-se instavel
e com pouca taxa de incremento ao D, a0 longo do tempo. O comportamento apresenta
entdo, a presenca das duas parcelas dos mecanismos considerados para taxa de crescimento,
Eq. (13): crescimento e atrito. Estas duas parcelas se fazem presentes durante a evolugédo do
didmetro médio. Primeiro tem-se a predominancia do crescimento (primeiros 30 minutos)
com posterior predominancia do atrito, queda do Daye.

Outro ponto a se analisar ¢ o fato do aquecimento ndo ser realizado em todo o reator,
acarretando em deltas de temperatura quando as particulas atingem a parte superior do reator.
Sendo a reacdo de decomposicdo fortemente endotérmica e afetada pela temperatura, a
evolucdo do D,y pode ser creditada a esses diferenciais de temperatura no interior do leito.

O caso base 2, como o caso base 1, também foi simulado com o objetivo principal de
avaliar a resposta do modelo para as condicOes iniciais propostas. Neste, porém, adotou-se
aquecimento total da superficie externa (610 mm), mantendo-se Do, com 165 pum e
temperatura a 165°C. A Fig. 5 apresenta uma visualizagdo em 3D do comportamento das
particulas e um gréafico da evolucéo do D, durante o aquecimento ao longo do tempo.
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Figura 5: Distribuicdo de D, para o Caso Base 2 — Aquecimento em toda superficie

Neste caso, a evolucdo do didmetro médio apresentou-se mais coerente com o desejado.
Tem-se um crescimento inicial, uma pequena queda na taxa de crescimento (predominancia
do atrito) concomitantemente com um pico de temperatura préximo de uma hora de
simulacdo. Apds, retoma-se o crescimento ao longo do tempo atingindo-se um valor final de
aproximadamente 365 pm.

Um fator favoravel a evolucdo do Daye aqui calculado diz respeito ao aumento gradativo
ao longo do tempo. Este tipo de comportamento é o desejado para 0s casos com crescimento
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através de adsor¢do na superficie das particulas e posterior decomposicdo térmica. Evitando-
se, portanto, particulas muito grandes em pequenos periodos de tempo, 0 que poderia levar a
produtos com caracteristicas fisico-quimicas heterogéneas.

A éarea de aquecimento do reator mostrou-se um fator importante para estes dois casos
simulados e ponto significativo para evolugdo do Dae. A disponibilidade de aquecimento
superficial em toda superficie permitiu uma melhor evolu¢do no Da a0 longo do tempo.
Sendo assim, adotou-se aquecimento em toda superficie do reator para todos 0s outros casos
simulados.

Para melhor visualizacdo e analise dos resultados para 0s casos 1 a 7 simulados, serdo
apresentados em grupos de andlise. Isto possibilitara também avaliar em separado a influéncia
de determinado parametro modificado na evolugéo do D,y de um caso para outro.

A seguir, Fig. 6 e 7, sdo plotados os gréaficos de evolucdo do coeficiente convectivo
médio (hae) € a correlacdo da temperatura e evolucdo do Daye a0 longo do tempo para 0s
casosle 2.
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Figura 6: Resultados da Simulacdo do Caso 1
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Figura 7. Resultados da Simulacéo do Caso 2
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O Dy adotado foi de 165 um para o caso 1 e 105 pum para 0 caso 2. As temperaturas
utilizadas para os casos 1 e caso 2 foram de 282 °C e 268 °C, respectivamente. A
concentracdo de enxofre foi 72 ppm para caso 1 e 850 ppm para 0 caso 2. A taxa de
alimentacdo foi de 16,5 kg/h e a retencdo de 57,5 kg para o caso 1 e aumentou-se a
alimentacéo para 19,2 kg/h diminuindo a retengéo para 54,8 kg, elevando-se assim, a relacéo
F/W do caso 1 para o caso 2, conforme apresentado na Tabela 2.

Esperavam-se valores satisfatorios para o didmetro médio com respectivos aumentos ao
longo do tempo, entretanto ndo foram os resultados encontrados para estes dois casos.

Para 0 caso 1, a temperatura de 282 °C e a taxa de alimentacdo possuem valores médios.
No entanto, o Daye decresceu até uma hora de simulagdo e manteve-se praticamente constante,
onde seria necessario um longo periodo de tempo para recuperacdo do crescimento da
particula. Uma variavel importante a ser analisada é o teor de enxofre na alimentacdo, 72
ppm. Este valor € considerado baixo e, portanto, influenciou no célculo do D, através do
coeficiente de atrito proposto, contribuindo para 0 comportamento apresentado pelo Daye. Ou
seja, um baixo teor de enxofre pode fazer com que a parcela do atrito predomine no calculo
do didmetro médio levando a um decréscimo do D, no periodo inicial de simulagdo. Os
resultados seguintes com maiores quantidades de enxofre adicionado apresentaram melhores
comportamentos da evolucdo do didametro médio ao longo do tempo. Embora a evolugédo do
Dae ndo tenha sido satisfatoria, o coeficiente convectivo médio apresentou evolucéo
inversamente proporcional ao Daye. Este desempenho corrobora com a correlagdo proposta por
Fane et al. (1974), acrescentando um ponto positivo para a simulacdo realizada.

O caso 2, ndo apresentou evolucdo do D,.e, mantendo-se praticamente constante durante
0 periodo avaliado. Embora o comportamento nao tenha sido satisfatorio, deve-se ressaltar
que casos praticos sem variacdo significativa do Dae foram obtidos em trabalhos anteriores.
Fane et al. (1974) operando a temperatura de 295 °C, com taxa de alimentacao de 5,4 I/h para
solugcdo de NUH néo obteve incremento do D, ao longo de aproximadamente 7 horas de
operacdo. O enxofre elevado a 850 ppm ndo permitiu o crescimento, mas a manutencdo do
Dave a0 longo do tempo, visto que a temperatura foi diminuida para 268 °C, compensado
também pelo aumento da relagdo F/W. O comportamento do hae ndo foi consistente para o
caso 2. Embora tenha aumentado durante o decorrer do tempo de simulacdo o mesmo oscilou
constantemente como pode ser visto no grafico da Fig. 7.

Os casos 1 e 2 portanto, ndo apresentaram valores e comportamentos satisfatorios para as
variaveis de entrada analisadas. Assim, para uma implementacdo em maior escala 0s mesmos
ndo seriam utilizados sem que houvessem ajustes nos parametros avaliados.

As Fig. 8 e 9 apresentam os resultados dos casos 3 e 4, respectivamente. Sdo plotados os
gréficos de evolucdo do hae € a correlacdo da temperatura e evolucdo do Daye ao longo do
tempo.

No caso 3 adotou-se Dy de 165 (um), manteve-se a temperatura em 268 °C e elevou-se a
adicdo de enxofre para 2500 ppm. A taxa de alimentacdo foi diminuida para 17,5 kg/h e a
retencdo de sélidos elevada para 59,2 kg. Com estes valores, dada a diminuicdo na vazéo e
aumento na retencdo, esperava-se uma menor taxa de crescimento, visto que a razdo F/W €
menor. Esta menor taxa de crescimento esperada pode ser compensada com 0 aumento na
adicdo de enxofre, elevada para 2500 ppm neste caso.
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Figura 8. Resultados da Simulacéo do Caso 3
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O resultado para o caso 3 mostrou um ganho final no D,y de aproximadamente 90 um,
quando comparado ao D,. Este valor € considerado baixo para o tempo de simulacéo
considerado, porém, é satisfatorio para uma avaliagéo inicial. A temperatura ndo sendo muito
alta e face a diminuicdo na relacdo F/W, o aumento do didametro médio foi compensado pela
adicdo de enxofre conforme previsto na literatura (Morrow et al., 1961). Adicionalmente, o
coeficiente convectivo médio apresentou evolucdo inversamente proporcional ao Daye durante
a simulacdo. A taxa de decréscimo do coeficiente convectivo foi similar a taxa de incremento
do didmetro médio quando comparados os graficos. Este desempenho concorda com a
correlacdo prevista na literatura inicialmente o que demonstra um comportamento aceitavel
para o caso 3 simulado.

Para o caso 4, manteve-se Dy de 165 pum, elevou-se a temperatura para 297°C e manteve-
se 0 enxofre em 2500 ppm. A taxa de alimentacdo foi elevada para 25,5 kg/h e a retencédo de
solidos mantida em 59,2 kg, aumentando significativamente a relacdo F/W. Com estes
parametros de entrada, esperava-se uma elevacdo na taxa de crescimento da particula, face ao
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aumento da temperatura e aumento na taxa de alimentacéo (F). Isto foi evidenciado com uma
taxa elevada de crescimento do Daye em um curto periodo de tempo de simulagdo. O resultado
mostrou um ganho de aproximadamente 280 pm, resultando em um D, final de
aproximadamente 450 um. A taxa de alimentacédo, ou seja, aumento na relagdo F/W, mostrou-
se influente para aumento do didmetro médio da particula. Aumentado o valor de F tem-se
ganho no Da.. Vale observar também que para valores altos de enxofre, como neste caso, o
ganho Dy, foi efetivo, condizente com os resultados apresentados na literatura (Morrow et al.;
1961). Uma maior concentracdo de enxofre acarreta em maiores tamanhos de particulas.

Em compensacdo, corroborando com os resultados da literatura, 0 haye dos casos 3 e 4
apresentaram evolucdo inversamente proporcional ao D,e. Desta forma, projetando uma
implementacdo em maior escala, estes casos propostos poderiam ser testados respeitando 0s
valores e parametros inicialmente utilizados.

Nas Fig. 10 e 11 séo apresentados os resultados para 0s casos 5 e 6.
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Figura 10: Resultados da Simulacdo do Caso 5
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Figura 11: Resultados da Simulacéo do Caso 6
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leito fluidizado

Avaliando os dados de entrada para 0s casos 5 e 6, percebe-se que a Unica variacao
realizada foi no valor de W, onde para o caso 5 é de 56,9 e caso 6, 54,4 kg. A diminui¢do do
valor de W leva a um aumento na taxa de crescimento do Day. ISto porque a razdo F/W é
maior e entdo uma maior influéncia da parcela de crescimento no valor do Dy, conforme Eq.
(13). Este comportamento € observado quando sdo analisados separadamente os valores finais
do didmetro médio final para cada caso. Obtiveram-se valores de aproximadamente 400 um
para o caso 6 ¢ 270 um para o caso 5. Portanto, o aumento na relacdo F/W permite um maior
incremento no D,y da particula final obtida.

A temperatura é uma variavel importante a se avaliar quando analisada em conjunto com
0 aumento na taxa de alimentacdo. De acordo com Fane et al. (1974), o acréscimo nos valores
destes dois parametros aumenta significativamente a taxa de crescimento do D,y a0 longo do
tempo. Os resultados obtidos em simulacdo onvergem aos resultados praticos obtidos.

Outro fator caracteristico em comum foi uma curvatura para decréscimo do Daye NO
estagio inicial de simulacdo. Este comportamento pode ser explicado pela menor quantidade
de enxofre adicionada, 850 ppm, quando comparada aos casos 3 e 4, 2500 ppm. Menores
quantidades de enxofre levam a predominancia da parcela de atrito na fase inicial de para
calculo do Dawe. Na prética, este fendmeno poderia ocorrer devido a quebra das particulas no
inicio da fluidizacdo com posterior aumento continuo do D, pela adsorcdo do NUH a
superficie da particula e com imediata desnitragéo até obtencao da particula final de UOs.

Avaliando-se a evolucdo do hae, este apresentou comportamento exatamente inverso a
evolucdo do Day. Inclusive, na primeira hora de simulacdo, quando o D,,. apresenta
decréscimo, 0 h,,e mostra comportamento inversamente proporcional.

Buscando avaliar novamente o desempenho com aumento na taxa de alimentacdo, como
no caso 4, foi simulado o caso 7, apresentado na Fig. 12. Neste caso, considerou-se Dy com
165 (um), temperatura de 297°C e 2000 ppm para enxofre. A taxa de alimentacéo foi elevada
a 25,5 kg, aumentando a relagdo F/W.

O acréscimo na taxa de alimentacdo acarretou em um elevado aumento nos valores do
Dave €m um periodo de tempo menor quando comparado ao caso 6. Este aumento no Daye pela
elevacdo da taxa de alimentacéo € previsto na literatura e foi obtido como resposta satisfatoria
do modelo.
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Figura 12: Resultados da Simulacéo do Caso 7

CILAMCE 2017

Proceedings of the XXXVIII lberian Latin-American Congress on Computational Methods in Engineering
P.O. Faria, R.H. Lopez, L.F.F. Miguel, W.J.S. Gomes, M. Noronha (Editores), ABMEC, Florianépolis, SC,
Brazil, November 5-8, 2017.



E. N. Ferreira Jr., J. A. Castro

Em funcdo do aumento no enxofre para 2000 ppm no caso 7, ndo ocorreu o decréscimo
na evolugdo do Daye nos periodos iniciais de simulagdo quando comparado ao caso 6. Este
fato leva a conclusdo e confirmagdo da influéncia dos valores de enxofre na taxa de
crescimento do Daye.

Contudo, conforme ocorrido nos casos 4 e 7, uma elevada taxa de crescimento da
particula em periodos curtos de tempo é operacionalmente dificil de obter e leva a uma
avaliacdo critica, pois na pratica, esta evolugdo pode ndo ser satisfatdria para obtengdo das
particulas com caracteristicas homogéneas bem como o tempo para que ocorra a reagdo de
desnitracdo pode ser prejudicado. Assim, um acréscimo elevado na taxa de alimentacdo
objetivando um aumento no didmetro médio deve ser avaliado criteriosamente para producdo
em escalas industriais.

4 CONCLUSOES

Para o comportamento das particulas e gases no reator, os resultados para avaliacdo do
comportamento de fluidizagdo mostraram-se coerentes com 0s previstos na literatura.

Através da equacdo modificada para o coeficiente de atrito C, proposto por Gonzalez e
Otero (1973), foi possivel prever através do modelo desenvolvido a evolucdo do diametro
médio (Day) das particulas de UOj3 pela desnitragdo térmica do NUH via reator de leito
fluidizado.

As simulacGes revelaram que tanto os aumentos da temperatura como a taxa de
alimentacdo elevam a taxa de crescimento da particula bem como o coeficiente convectivo
médio é inversamente proporcional ao D, calculado. O modelo conseguiu prever estes
comportamentos, no entanto, ajustes adicionais poderdo ser realizados para melhor prever o
crescimento das particulas considerando um limite maximo do Daye dentro do reator.

Foi confirmado que a presenca de enxofre causa um incremento no aumento da taxa de
crescimento da particula, porém ndo tanto pronunciado como ocorre com a elevacdo da
temperatura e taxa de alimentacao.

O desempenho para a maioria dos simulados mostrou a capacidade do codigo gerado em
avaliar e prever as variagdes previstas na literatura para o calculo do D,e em funcdo das
variacdes dos parametros de entrada quando comparado aos resultados praticos reais.
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