acesy 4.3

ISSN 0101-3084

COMISSAO NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR
C ICNEN/SPC__

DISTRIBUICAO DO ZIRCONIO NO SISTEMA HNO, — H,0 — TBP — DILUENTE

Jane Shu e Bertha Floh de Araujo

PUBLICACAO IPEN 65
IPEN - Pub - 65

MAI0/1984




ISSN 0101-3084

PUBLICACAD IPEN 65
IPEN - Pub - 85

MAIO/1984

DISTRIBUICAO DO ZIRCONIO NO SISTEMA HNO, —H,0 — TBP ~ DILUENTE

Jane Shu e Bertha Floh de Arsujo

DEPARTAMENTO DE ENGENHARIA QUIMICA
MaQ

CNEN/®
INSTITUTO DE PESQUISAS ENERGETICAS € NUCLEARES
8A0 PAULO ~ BRASIL



Série PUBLICAGAOQ IPEN

INIS Categories and Descriptors

B12
B16

SOLVENT EXTRACTICN
T8P
ZIRCONIUM

Recebide em Dezambrc de 1982,
Aprovada para publicacBo em Feversiro de 1983,
Nota: A redaco, ortografia, conceitos e revisfo final so de responabilidade uos Autores.



DISTRIBUIGAO DO ZIRCONIO NO SISTEMA HNO, — H,0 — TBP — DILUENTE

Jane Shu e Bertha Floh de Araujo

RESUMO

Estudou-se 0 comportamento de extracdo do zircdnio, no sistems UO; (NO3l3 — HNO3 — H30 ~ TBP,
de modo & permitir, com o sjuste conwvenients das varidweit, uma reducfo de contaminego devide so zircdnio nos
esquemas de tratamento do combustivel de urdnio irrediado.

Examinou-se a influbncia de concentragio de TBP, ds relagio volumétrica entre as fases, ds satursglo ds
fase orgdnica e, 80 final, 8 influncia dos produtos de degradecio do TBP sobre a extragho do zircdnio.

Os resultados obtidos indicaram que hdé uma reducio considerével ns extrago do zircdnio quando 0s
parametros do sistema sdo conveniente sjustados sem que haja perdas na recuperagio do urbnio.

1 — INTRODUGAO

O elemento zircdnio se encontra com relativa abundincia em todas as solugSes provenientes
do tratamento do combustive! de urénio irradiado segundo o Processo Purex. Forma com TBP
complexos extrafveis e, embora sua distribuico seja baixa, a contaminacio provocs?y por ele é
suficientemente elevada causando dificuldades em relagdo & manipulaclo dos actiniows (U, Pu)
recuperados.

Em sua maior parte, o zircdnio é proveniente da dissolucBo parcial dos elementos extruturais e
de revestimento do elemento combustivel. Somente uma pequena fraglo origine-se do °3Zr produzido
pela fissfo, mas 70% da radioatividade gama total da soluclo de alimentaclo é atribuida ao per
*52r - **Np!").

€ dificil determinar as formas quimicas sob as quais o zircdnio se apresents nas solucSes do
processo Purex devido & sua forte tendéncia a sofrer hidrélise, a formar complexos e a dar origem a
uma grande variedade de espécies coloidais.

As solugBes de processo tém uma concentracSo de zircAnio da ordem de 10 a 10"*M. Nas
primeiras fases do tratamento onde a concentrac®o de dcido nitrico é elevada o zircdnio existe como
fon tetra-positivo!1).

De acordo com a acidaz do meio, o zircdnio f°d’ ser extraido para a fase orgdnica constitulda
por TBP/diluente sob as ‘ormas de di, tri ou tetranitrato'2-4-5): 2r(ND,) 4 (TBP); ; Zr(OH) (NO5 )5 (TBP), ;
Zr(OH)3 (NO3)4(TBP)2.

O zirchnio adsorve-se facilmente em sblidos e seu acimulo nas interfaces e nas chmaras dos
contactores pode causar problemas pera o processo, por dificuldades de operacfo e, também, pelo
decréscimo causado na descontaminacio de outros produtos de fisfo.

") 0 "*nb ¢ geneticoments ligado €0 952 o, neste trabelho, o zircOnio ¢ usedo como representante do per.




A presenca dos produtos de degradacio do TBP, os fosfatos écidos de dibutila (HDBP) e de
mono-butila (H;MBP). também colaboram para uma reducio na descontaminacdo do urénio com
relacfo ao zircbnio, seja por retencdo deste Gltimo na fase orginica, seja pela formacfo de precipitados
nas interfaces.

Considerando-se 0s niveis de descontaminacfo requeridos nos processos de tratamento do
combustivel irradiado (10° — 10*) é de todo conveniente que se tenha um conhecimento do
comportamento do zircOnio nos diferentes sistemas que compde o reprocessamento. Neste trabalho
examinaram-se, sob as mais diferentes situa¢des, os niveis de distribuicfo do zircdnio propondo-se, a0
final, um esquema para o tratamento de urdnio e de combustiveis de urinio irradiados com um aito
fator de descontaminacdo de urdnio em relagio ao zircdnio.

I — REAGENTES, EQUIPAMENTOS, METODOS ANALITICOS

11.1 — Reagentes

Soluglo estoque de zircdnio — A solucdo foi preparada por dissoluzdo do oxicloreto de zirconila
octahidratado, com agua destilada. Acidez livre: 1 M — Concentragdo de zircdnio: 107IM.

Solu¢do tragadora de zircronio—95 — Amostras de Zircaloy 2 foram irradiadas durante 160 horas no
reator IEA-R1 sob um fluxo de neutrons térmicos médio de 10" 3n/cm?s, para se obter o nuclicio **Zr.
O material irradiado foi submetido a3 fusdo com pirossulfato de potdssio, sendo em seguida retomado
em meio nitrico. Atividade da solugo: 2 x 10" -.ps/mL. Acidez: 10 M,

Fase Orgdnica — Agente extrator: fosfato de tri-n-butila (TBP). Diluente: varsol (procedéncia: ESSO
BRASILEIRA DE PETROLEO). As fases orginicas antes de serem utilizadas nos experimentos de
extragdo foram pré-equilibradas com o mesmo volume de solucdes de HNOj; de concentrarfo igual
&s das fases aquosas de alimentagdo.

Nitrato de Uranilo — As solugBes foram preparadas a partir de U3;QOg, proveniente da calcinagio do
diuranato de amdnio (DUA} de pureza nuclear, obtido na Instalacdo Piloto de Purificagdo de Urdnio
do Departamento de Engenharia Quimica.

As solugdes utilizadas nos experimentos foram obtidas partindo da solugio estoque de
concentracio de 238,64g U/L e acidez livre 3 M, por diluicdo e ajuste das concentragSes de urdnio
e do é4cido nitrico.

11.2 — Equipamentos
—~ Sistema de detecgo de radiaclo gama constituido por um analisador de altura de pulsos de 4096 canais,
acoplado a um detector semi-condutor de Germénio-Litio de procedéncia ORTEC INC,, Oak Ridge,

US.A.

— Espectrofotdmetro de feixe duplo Modelo 356, munido de unidade registradora de procedéncia
Hitachi-Perkin Eimer, Japdo.

— Os experimentos de extragdo foram realizados em funis de separaclo cilindricos com motor para
agitacdo mecdnica e hastes de vidro, marca Janke & Kunkel, Alemanha.



1.3 — Miétodos Analfticos

Determinaclo de 952Zr por espectrcmetria gama — Nesta determinacio tomouse a éres integral
correspondente 3 regifo do pico de 0,756 MeV caracteristico do nuclidio **Zr.

Detarminaclio de Zircdnio por espectrofotometria de absorglio molecular — As determinagGes foram
reslizadas apds complexaciio do zirconio em meio cloridrico com MORINA 0,2% em §icool etilico.
Procedeu-se a leitura em A = 415 nm, em células de quartzo de 1,0 cm de comprimento de percurso.

Determinaglo de acidez liwe das solugles de zirconio — Foi realizada por titulagio com NaOH, ap6s
complexacio do zircdnio com oxalato de amdnio.

Determinago de scidez livre das solugdes de urinio ~ Foi determinada por titulacgio com NaOH, apbs
a8 complexa¢do do fon uranilo com oxalato de potdsio.

Detarminaglio potenciométrica do uriinio — A andlise do wranio foi feita por titulagio poténciométrica
indireta dos fons H* liberados na reacdo ce formacio de peruranato:

UO; (C;04) (H;0)5 + H;0; 5= UO, (00} (H;0); + C,05 + 2H*

1 mL da solucdo de NaOH 0,1 N = 11,9 mg de U
Intervalo de Determinacdo: 5 a 200 mg de U

Todas as andlise foram executadas no Setor de Controle Analitico da Divisio de Reprocessamento
do Departamento de Engenharia Quimica.

11l — RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Os resultados experimentais serdo representados por meio de gréficos ou de tabelas
considerando-se a raz8o de distribuigio (D) ou a porcentagem de extracBo ‘%E) do zircHnio como
as respostas avaliadoras do sistema.

111.1 — Tempo de Equilibrio na Extragio do Zirconio com TBP-Varsol

Utilizou-se, para este experimento, uma fase aquosa contendo zircdnio (1,2 = 1073M) em
HNO; (3M), uma fase orglnica constituida por TBP 30% em varsol, & temperatura de 25°C, velocidade
de agitacio de 1500 rpm e relacgdo volumétrica unitdria, variando 0 tempo de contato entre 1 e
20 minutos.

Observanco-se a Figura 1, verificase que o equilibrio se estabelece em 6 minutos. Por esta
razfo, em todos os experimentos subseqiientes o tempo de contato foi de b minutos.

111.2 — Influlncia des Concentraclo de Zircdnio e ds Acidez Livie na Fase Aquosa de Alimentago-
-Disgrama de Equilibrio

Os experimentos foram realizados com solucdes aquosas contendo zircdnio em 5 concentragles na
faixa de 10°* a 10"2M e acidez livre variando de 1 a 5 M. Utilizou-ss TBP 30% — varsol, relaclo de fese
unitéria, tempo de contato de 56 minutos, 26°C e 1600 rpm.
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Figura 1 — Tempo de Equilibrio Para a Extracio do Zirconio com TBP 30% — Varsol

Pelo diagrama de equilfbrio apresentado na Figura 2 observa-se que a distribuico do zircdnio
sumenta com o aumento da concentragio de HNO; na solugio aquosa de alimentaglo, dentro do
intervalo de acidez estudado.
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A pertir dos resultados do disgrama de equilfbrio, construiu-se um grifico (Figura 3), em que
ss pode obssrvar o efeito de concentragho inicial do zirconio na fase squoss sobre a sua distribuico.
Nota-se que 0 aumento da concentraclo provoca um decréscimo na distribuiclo do zirconio.

Assim, nos estudos seguintes, a concentraclo de zirchnio foi fixada em 1072M, pois além
de ser a concentraglo de zircdnio normaimente encontrada nas solugles do processo Purex, também
mostra uma distribuiclio de 0,46 pera acidez livre de 5 M, conveniente psra os demais ensaios.

1113 — Influlincia da Concentraglio de TRP Sobre a Extraghio do Zirchnio

As fases aquosas de alimenacio apresentavam a seguinte composigho: [Zr], = 1,2 x 1072 om
[H], = 1.3 @ 5M. As concentracSes de TBP nas fases orginicas utilizades neste experimento foram: 6%;
12,5%; 20%; 30% ¢ 35% Os contatos foram realizados 3 temperatura de 25°C, com agitagho durante
5 minutos 3 velocidade de 1500 rpm e a relacBo volumétrica foi unitéria.
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Figura 3 — Influincia da Concentraclio de Zircbnio de Fasse Aquoss de Alimentacio ne Extracho
do Zircbnio com TBP 30% — Varsol



Na Figura 4, nota-se que hd um aumento na distribuicio do zircbnio com o sumento da
concentragio do TBP. Entretanto, quando se trabalha com solugdes de TBP em varsol de concentracio
acima de 30% a separacio das fases é mais lenta, 0 que acarreta dificuldades de operagho. Assim sendo,
os demais experimentos foram realizados com TBP 30% — varsol.

1114 — infivdncia ds Varisgio da Relagdo Volumétrica entre as Fases na Extragio do Zirconio com
TBP 30% Varsol

Nos experimentos realizados anteriormente, 2 relagio de volumes entre as fases aquoss e
orgdnica foi unitiria. Porém, nos fluxogramas de processo de tratamento de combust/veis irradiados,
ta! parfmetro nfo é fixo, podendo ser modificado de acordo com a taxa de queima e da quantidade
de materiais fisseis e férteis presentes .0 combustivel.

As solucBes aquosas empregadas foram: {2r], = 1,2 x 10™3M e {H], =1,3 ¢ 5 M. A concentracho
de TBP no solvente foi de 30% {v/v). A relagio volumétrica variou de 10 a 0,1 para contatos de b minutns,
temperatura de 26°C e velocidade de agitagio de 1500 rpm.
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Figurs 4 — Influéncia ds Concentraclio de TBP na Extraclo do Zirchnio



Os valores da Tabela |. indicam que a extracio do zircdnio sofre um acréscimo com o aumento
da propor¢lio entre as fases orginicas e aquosa. Portanto, pera obter um maior grau de descontaminacfo
do urdnio com relaclo ao zircdnio, é recomenddvel usar :nenor concentra¢cdo de TBP na fase orginica,
no c350 de utilizar-se relaclo volumétrica unitdria, ou entfo, no caso de ser mantida a concentraclo de
30% do VBP em varsol, usar relacio entre os volumes da FA e FO maior do que a unidade.

HL5 — Influincia da Tempresturs Sobre a Extracio do Zircdnio com TBP 30% — Varsol.

Segundo a literatura especializada, a temperatura é um dos fatores que afetam o comportamento
de extracfo do zircdnio.

Considerando-se que 3 elevaclo da temperatura pode aumentar os efeitos de hidrolise e radidlise
do solvente, essa verificaclo é important2, apesar das restricdes operacionais.

Tabela |

Influéncia da VariagBo da Relaclio Volumétrica Sobre a Extraclo
do Zircdnio com TBP 30% — Varsol

PORCENTAGEM DE EXTRAGAO DO ZIRCONIO
(H],
FA/FO 1™ M &M
viv
10 0,14 0,40 1,43
6 0,32 0,87 3,08
3 0,60 1,54 6,27
2 0,99 2,49 10,11
1 2,25 4,85 22,96
05 4,76 9,76 38,65
0,2 13,79 22,18 61,64
0.1 26,93 39,40 78,72

(Zr), = 1.2 x 107>M; TBP® = 30%—versol; T = 26°C; t = 6min, v = 1500 rpm



As fases aquosas utilizadas apresentavam a mesma composicio do experimento anterior:
1,2 x 107>M de zircdnio em HNO; 1,3 e 5M. Empregou-se TBP 30% — varsol em relaclio unitéria
ocom a fase aquosa. Os experimentos foram realizados nas seguintes temperaturas: 13°C, 20°C, 25°C,
30°C e 40°C. Contactaram-se as duas fases I(quidas por 5 minutos e 1500 rpm. Anelisando a Figura 5,
observa-se que a extracdo do zircdnio, no intervalo de temperaturas examinado, sofre um acréscimo
Aiccreto com o aumento da temperatura.

111.6 — Efeito da Concentragiio do Agente Salificador na Extragiio do Zircdnio Com YBP 30% — Varsol

O processo . urex utiliza como agente salificador o proprio 4cido nitrico usado pera a dissoluclo
do corabustfvel irradiado.

Entretanto, nas solu¢des proveniemtes da dissolucio estSo presentes também os nitratos de
aluminio, de sbdio ou de magnésio produzidos na dissolugio dos materiais estruturais. Via de regra,
8 presenca dos nitratos dos referidos elementos conduz a um aumento na distribuicho das espécies
extraiveis pelo mecanismo de solvatacfo, mecanismo pelo qual o TBP extrai os nitratos dos actinfdios.
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Figurs 5 ~ Influncia da Temperaturs na Extragfo do Zirchnio com TBP 30% — Varsol



Por essas raz8es, realizaram-se experimentos adicionando nitrato de sddio ds solucBes aquosas
contendo zirchnio na concentracfo de 1,2 x 1073M a HNO; 1, 3 ¢ 5M. As fases orgi-iuas foram de
TBP 30% — varsol. A faixa de concentracio de nitrato de sédio variou de 1 3 5M. Pela Figura 6, nota-se
que hé um asmento na distribuiclo do zircdnio & medida em que a concentraclo de NaNO; na fase
2QUOSa aumenta.

Assim, realizoram-se os experimentos seguintes com fases aquosas contendo NaNO; na
concentraclo de 1M, de modo a observar os efeitos com solucles as mais representativas possiveis.
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Figurs 6 — Influlncia do Agente Salidificador Sobre a Extraclo do Zircdnio com TBP 30% — Varsol

111.7 - Efeito da Seturaglio do Solventa em UO,(NO,)z Sobre 8 Extracho do Zircdnio com TBP
30% ~ Varsol

Os experimentos foram realizados com as fases orginicas contendo o solvato
(UO;{NO3); - 2 TBP), obtidas a partir de uma extragio (TBP 30%) prévia do nitrato de uranilo de
olugBes puras de nitrato de uranilo com acidez livre 5 M. Nestas condigSes, a saturaclo do TBP é de
sproximadamente 130g de urBnio por litro de soluclo orgdnica e, em reprocessamento, ususimente
o saturaco & da ordem de 80% (que corresponde 8 78 g U/L). Assim nestes experimentos utilizaram-se
fases orgbnicas contendo nitrato de uranilo em concentracfo de até 759 U/L.
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Os resuitados dos efeitos da saturaco do TBP sobre a extracio do zircdnio encontra-se na
Figura 7, onde se verifi~~ ,u.: a distribuicfo do zircdnio diminui, consideravelmente, & medida que a
saturacio do solvente aumenta.
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Figura 7 — Efeito da Saturacio do Solvente com Nitrato de Uranilo Sobre a Extracfo do Zircdnio
com TBP 30% — Varsol

111.8 — Infludncia da Concentraclo dos Produtos de Degradaclo do Solvente na Extragio do Zircdnio
Com TBP 30% — Varsol

Durante o tratamento do combustivel irradiado ocorre a degradacio do TBP e do diluente
dendo origem a produtos que afetam o comportamento de extraclo das espécies extralveis pelo TBP.
Por este motivo, hd interesse em estudar o seu efeito <obre a distribuiclo do zircdnio.

Os experimentos foram executados com s adicio de uma misturs constitulda por MPS e
DBP nas fases orghnicas de TBP 30% — Varsol. As fases aquosas de slimentacfo foram de:

Zr,=12x10°M, H, =1,3 eEMe S, =

As faixas de concentraclo de MBP + DBP variou de 1072 s 10~? M, pars contatos de § minutos,
¢ 26°C ¢ 1500 rpm. Pela Figura 8, observa-se que h& um aumento de distribuicBlo do zircdnio § medidas
om que a concentracBo de MBP + DBP cumenta,
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Figura 8 — Infludncia da Concentracdo dos Produtos de Degradacio do TBP Sobre s Extraclo do
Zircdnio com TBP 30% — Varsol

IV — DISCUSSAC E CONCLUSOES

No desenvolvimento deste trabalho procurou-se estabelecer as condicBes que permitam uma
maior descontaminagBo do urlnio com relacfo a0 zirchbnio, durante o processo Purex. Assim, as soluples
utilizadas nos experimentos tiveram, sempre, uma composicBo aproximads daquelas do processo Purex.
As concentragBes das diferentes solucles usadas na parte experimental foram sempre baseadas no
combustivel pedrio, tipo PWR.

No reprocessamento h4 um compromisso entre a descontaminago com relacfo aos produtos
de fissSo (Zr-Nb, Ru) e o rendimento de separacso e purificacho dos actinfdios. € importante,
portanto, que 8 condicles sejam ajustadas para n§o ocorrer perdas nos produtos, mesmo que a
descontaminacBo seja elevada.

Cave-se realizar a extracfo dos actinidios a pertir de uma fase aquosa de alimentacBo em que
8 acidez livre se situa ao redor de 3 M. A concentraclo de actin/dios também deve ser elevada pols,
desta forma, haverd uma predomindcia de actinidios na fase orgénica nflo havendo disponibilidade de
sgente extrator para a extraclo do zircdnio. Esta conclusSo baseia-se nos valores obtidos nos experimentos
realizados pears a determinaclio do tempo de equilfbrio na extraco do zircdnio, do diagrama de equilfbrio
e da influlncia da saturaclo de fase orgnica. Tais ensaios indicaram que a velocidade g2 formaglo do
complexo Zr-TBP & superior 3 velocidade de reaclo do solvato U-TBP, portanto, hé ums sfinidede
maior do TBP pelos actinfdios.

Como conclusfo importante do disgramra de equilibrio tem-se & infliulncia de acidez ds fese
aquoss de alimentaclo. Observou-se uma maior extraclo do zircdnio no sentido de maiores concentragles
de acidos nitrico. Este comportamento também é observado na extraco do urdnio. Entretanto o ruténio,
o outro produto de fissBo também limitante no procemo, tsm um comportamento oposto. Assim,
avalisndo-se 8 distribuiclo do urdnio (D, = 4,00), do zircdnio (D2, = 0,06) e do ruténio (Dg, = 0,01),
pode-se sstabelecer que uma concentraclo nitrica média é a mais indicads.
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Queanto A etapa Jde lavagem da fase orgénica carregada, considerando-se o zirconio e o ruténio,
sugere-se a realizaclo de duas operaples: a primeira em condicdes de alta acidez (em torno de 5M em
HNO;) e & temperatura de 40°C. A segunda secSo de lavagem em condicOes de baixa acidez (em torno
de 1M em HNQ,) e um maior namero de estigios de contactaco. Este procedimento permite uma boa
reversfo do ruténio na primeira fase de lavagem e na segunda haverd a descontaminacio do urénio com
relacho ao zircdnio (Dz, = 0,02 pera [H], = 1M).

A concentraco de TBP nas fases orgdnicas pode ser de 20 ou 30% (v/v}), nunca superior,
pois hé dificuldades de operaglo e formaclo de emuls3es estiveis. O uso de maiores concentragSes
do extrator também leva a uma maior extraglo do zrcdnio (D, = 0,01 para TBP, = 35%). Para
fluxograma de tratamento de combustiveis com taxa de queima elevada, por exemplo, combustiveis
de reatores répidos, seria indicada a concentraglo de 20% de TBP na fase orgdnica.

Nos ensaios em que se variou a relacio volumétrica entre as fases aquosa e orgdnica verificouse
que quanto menor a relaclo V,/V,, maior é a distribuicdo do zirconio. Recomenda-se que a seclo
de extraclo tenha uma relagdo (V./V,) 1:2 (Dz, = 0,06 para [H], = 3M) e a lavagem relacio 1:6
{Dz, = 0,03 para [H], = 1M.

Quando existirem prodircos de degradagfo nas solugdes orgdnicas haverd um aumento
significativo na extracfo do zircdnio. Experimentos realizados com adigfo de DBP e MBP na concentraclio
de 9 x 10"*M mostraram uma elevagio de um fator de 100 na distribuiclo do zircdnio. A presenca de
produtos de degradaclo é guase que uma constante no tratamento de combust(veis irradiados e, este
problema s6 poderd ser contornado quando do desenvolvimentc dos extratores répidos de baixo tempo
de contacto entre as fases liquidas.

V.1 — Esquems Pama o Tratamento do Combustivel de Uréinio Irradiado

Em conclusfo aos estudos realizados neste trabalho, apresenta-se um esquema para o tratamento
de um combustivel PWR (Pressurized Water Reactor) com um grau de enriquecimento em 3% U de 3,2%.
A atividade gama correspondente ao *>Zr & da ordem de 10 a 10° Ci/tU.

O esquema proposto consta de dois ciclos de descontaminaclo para cada produto (U e Pu). No
primeiro ciclo, faz-se a particlo do plutdnio e do urdnio. O segundo ciclo é empregado pera atingir o
fator de descontaminacBo global do processo. Mas a descontaminaclo dos produtos nesses dois ciclos
sinda no é suficiente para permitir 8 manipulacfo direta dos produtos. Portanto, é necessério que os
produtos passem por ciclos de purificacfio final (‘‘Tail-End”).

O esquema apresentado (Figura 9) é uma variaclo do processo Purex ‘““High Acid’’, no qual 8
lavagem da fese orghnica & realizada em duas etapas, com condicBes de acidez e de temperatura
distintas. No primeiro contactor, a acidez de lavagem é 5M e a temperatura de 40°C, temperatura esta,
insuficiente para que hajs a degradacSo térmica do TBP.

Num segundo contactor promove-se a reversSo do zircdnio presente no solvente, com uma
soluglo de #cido nitrico 1,0M.
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Figura 9 — Esquema para Tratamento de Elemento Combustivel (P. W, R.) — Processo Purex Alterado
ABSTRACT

This paeper deals with the extraction beheviour of zirconium in TBP/diluent- HNO3— H,0 systems. The
main purpose is t0 increass the uranium decontamination factor by adjusting the extraction conditions 3o that
zirconium extraction is kept at a mininum,

Equilibrium diagram, TBP concentration, aquecus: organic phases ratio, saiting-out effects and ursnium
loading in the organic phase were the main factors studied. All the experiments have been carried out with zirconium
in the 10°2 — 10"*M concentration range. The extractant degradation products influence upon zirconium behaviour
was siso werified.

With the deta obtained it wes possible to introduce some modification in the standard Purex flow-zheet
with the increase of the decontamination of uranium product from zirconium,
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