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Resumo

O combustivel nuclear usado em reatores de poténcia do tipo PWR €, geralmente, composto de pastilhas
de dioxido de uranio - UO2, acondicionadas em tubos feitos de ligas de zirconio, chamados de
encamisamento. As ligas de zircénio para aplicagbes nucleares sé@o estratégicas e controladas sob
salvaguardas sob o ponto de vista de tecnologia nuclear, econémico e ambiental. Por isso, além de seu
custo elevado, estas ligas de zirconio de grau nuclear, ou seja, isentas de hafnio, ndo sédo
comercializadas livremente. Na sua fabricagdo sdo gerados cavacos de usinagem que ndo podem ser
descartados, pelas razdes expostas acima. As ligas nucleares tém altissimo custo e ndo sdo produzidas
no Brasil, sendo importadas para a fabricacdo do combustivel nuclear. Neste trabalho os cavacos foram
fundidos utilizando um forno elétrico a arco para obter lingotes. A composi¢éo quimica, as fases presentes
e a dureza no material foram determinadas. Os lingotes foram tratados termicamente e laminados, sendo
que as microestruturas foram caracterizadas por microscopia Optica. Os resultados mostraram que a
composicdo do Zircaloy reciclado cumpre as especificagdes quimicas e apresentaram microestruturas
adequadas para uso nuclear.

Palavras chaves: Fusao a arco elétrico; Zircaloy; reciclagem; combustivel nuclear; encamisamento.

1. INTRODUCAO

As pastilhas de UO2 do combustivel nuclear dos reatores de poténcia do tipo PWR sdo geralmente
acondicionadas em tubos feitos de ligas de zircdnio, chamados de encamisamento (cladding), conhecidas como
Zircaloys. Tanto o encamisamento como o0s demais componentes estruturais (grades e guias) dos elementos
combustiveis estdo expostos a ambientes de dgua em alta presséo e alta temperatura. Além disso, por integrarem o
nucleo do reator, ha a necessidade de que esses materiais tenham baixa se¢éo de choque de absor¢céo para néutrons
térmicos.

As ligas a base de zirconio atendem esses requisitos devido as excelentes propriedades mecanicas e de
resisténcia a corrosdo. Estas propriedades séo obtidas devido ao baixo teor de hafnio nas ligas e as composi¢Ges
quimicas e microestruturas adequadas. As ligas mais comuns sao denominadas Zircaloy-2, Zircaloy-4, Zirlo® e M5®,
cujas composices elementares sdo mostradas estdo mostradas na TAB. 1.

Cada vareta é fechada em suas extremidades por um tamp&o, também confeccionado em Zircaloy, o qual &
produzido a partir de barras macicas do metal. Durante a fabricacdo desse componente sdo geradas grandes
guantidades de cavacos, resultantes da usinagem das peg¢as em tornos mecanicos automaticos. Os cavacos de Zircaloy
s@o uma valiosa fonte para o reaproveitamento de zirconio. Trabalho recente de Collins et al. com a recuperacéo de Zr
em elementos combustiveis queimados avalia o valor do zirc6nio nessas condi¢des entre US$ 40-80/kg [1], uma vez
gue o metal Zr é o principal constituinte da liga Zircaloy, tendo a grande vantagem de ser isento de Hf [2].

Este trabalho teve como objetivo desenvolver processos de reciclagem de cavacos de usinagem da liga
Zircaloy-4, resultantes da fabricacdo de componentes de elementos combustiveis, propondo e aperfeicoando uma
tecnologia de reaproveitamento dos cavacos de Zircaloy por refusao em forno elétrico a arco. O trabalho objetivou
também a caracterizacdo quimica, fisica e microestrutural do material resultante, com e sem tratamentos
termomecanicos.

2. MATERIAIS E METODOS
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TABELA 1 - Composicdes tipicas das ligas Zircaloy-2, Zircaloy-4, Zirlo e M5 [2][3][4][5].

(Eofng;g) Sn Fe cr Ni 0 H z Nb
Zircaloy-4 1,2-1,7 0,18-0,24 0,07-0,13 - 0,12 <1000 ppm balanco -
Zirlo® 0-0,99 0,11 - - 0,11 40 ppm balanco 0,98
M5® < 30 ppm 0,03 40 ppm - 0,14 -0,15 - balanco 1,00

Zirlo® e M5® sdo marcas registradas da Westinghouse Electric Company e AREVA NP.

2.1- Tratamento dos cavacos de Zircaloy-4

A matéria-prima do Zircaloy-4 para este trabalho foi fornecida na forma de cavacos. O tratamento realizado
constou de uma etapa inicial de limpeza do material, seguida pela prensagem dos cavacos [6], a qual teve como
objetivo acomodar adequadamente os cavacos nas canaletas no forno VAR (Vacum Arc Remelting), a fim de evitar a
dispersao dos mesmos com o arco elétrico durante a fusao.

2.2 Fuséo dos cavacos de Zircaloy
O equipamernto utilizado para a fusdo dos cavacos é um forno a arco elétrico com eletrodo ndo consumivel

2.3- Laminages

Apo6s a fusdo as amostras foram submetidas a um tratamento termo-mecénico, o qual constou de um
recozimento a 850 °C e 950 °C, seguido de laminagdo a quente. A fim de evitar a oxidagdo do material nos tratamentos
térmicos, estas amostras foram encapsuladas em tubos de cobre. Na FIG. 1 mostra-se 0 aspecto das barras fundidas
de Zircaloy-4.

FIGURA 1 — Barras de Zircaloy-4 obtidas na fusao

destinadas a tratamento térmico e laminacao. @ G
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2.4- Preparacao e analise metalogréafica

As amostras fundidas foram cortadas com disco diamantado de precisdo e embutidas em resina de poliester de
cura a frio, sendo submetidas ao lixamento em lixas de SiC até a grana 4000, seguido de polimento em pastas
diamantadas de 6 um e 1 um, com finalizagdo em silica coloidal. O ataque foi realizado com uma solugéo de 50% H20:2
+ 25% HNOs3 + 25% Aalcool etilico + 2 gotas HF [7]. As andlises de metalografia foram executadas através de
microscopia optica.

2.5- Dureza

A medi¢&o de dureza foi efetuada com a escala da dureza Rockwell B (HRg). Nas amostras da fusdo #10 foram
realizadas medi¢6es de dureza ao longo da sec¢do transversal e longitudinal apés a laminagéo, a fim de verificar a
ocorréncia da anisotropia da dureza devido a conformagéo.

2.6- Difragao de raios X

As medidas de difracdo de raios X foram realizadas em um difratdmetro com gonidmetro de geometria teta-teta
de raio 285 mm, monocromador de grafite pirolitico, detetor de cintilacéo, utilizando radiagcdo Cukq« & tenséo de 40 kV e
corrente de 30 mA. Para a andlise por difracdo de raios X as amostras obtidas por fusdo foram preparadas por
lixamento das superficies até a grana 1200 [8][Ptech]

3. RESULTADOS E DISCUSSAO
3.1- Analise quimica

Na TAB. 2 sdo apresentados os valores da especificacdo para o Zircaloy-4, os valores certificados do padrao
CRM 098 [7] e os valores determinados por fluorescéncia de raios X para o padrdo CRM 098 e para os cavacos de
Zircaloy-4. Os valores certificados e medidos do padrao CRM 098 foram usados para a calibragdo do método.

Na TAB. 3 sdo apresentados os resultados de composi¢cao quimica determinados por fluorescéncia de raios X
das amostras obtidas na fusédo. A analise quimica das amostras contida na TAB. 3, revelou que todos os elementos que
compdem a liga estdo dentro da especificacdo, com excegdo do Fe que esta acima do especificado, indicando que
houve contaminagcédo da liga por esses elementos durante o processo de fusdo, devido estarem misturados com
cavacos de aco.

3.2- Metalografia



Blucher Proceedings

V Workshop of Applied Crystallography to Bl h
Materials Science and Engineering UC er
TABELA 2 - Analise quimica do Zircaloy-4 (na forma de cavacos) e do padrao.
Elemento CRM 098 CRM 098 Zry-4 Cavacos
(% massa) Valores certificados  Valores determ.  Valores determ.
Cr 0,0906+0,009 0,088+0,003 0,080+0,010
Fe 0,2143+0,002 0,210+0,006 0,213+0,036
Sn 1,460+0,009 1,42+0,15 1,246+0,102
Zr - 98,3040,15 98,43+0,06
TABELA 3 - Andlise quimica do Zircaloy-4 obtido na fuséo e os valores de especificacéo.
Elemento Amostra fundida Zry-4 especif. [3]
(% massa) Valores Determ.
Cr 0,066+0,003 0,07-0,13
Fe 0,340+0,030 0,18-0,24
Sn 1,110+0,030 1,2-1,7
Zr 98,45+0,010

Na FIG. 3 é mostrada a microestrutura tipica de uma amostra antes do tratamento térmico e na FIG. 4 é
apresentada a micrografia Optica de uma amostra aquecida segundo uma das temperaturas e esquemas de laminagdes
mencionados no item 2.3.

Na micrografia da amostra laminada a 850 °C, mostrada na FIG. 4, observa-se caracteristicas de
microestrutura Widmanstatten. Antes da laminagdo as fibras tinham um arranjo do tipo paralelo, com comprimentos
entre 80 um e 100 um, conforme mostrado na FIG. 3. Apds a laminagédo, elas tomaram a configuragdo Widmanstéatten
basketweave com fibras menores e mais finas, medindo entre 40 e 60 um e aproximadamente 5 um de espessura.

~ - —

FIGURA 1 - Microscopia Optica da amostra
antes do tratamento térmico, onde pode-se
observar ripas da fase a paralelas.

)
S

3.3 Dureza

Na TAB. 20 sé&o apresentados os valores de dureza Rockwell B medidos nas amostras da fusdo #10, depois do
tratamento termo-mecénico. A fim de conhecer a evolugdo da dureza com o tratamento termo-mecanico, foi medida a
dureza da amostra 10.3 antes da laminagdo e tomada como referéncia para as amostras 10.1 e 10.2.

3.4 Difragao de raios X

Na FIG. 5 é apresentado o difratograma de raios X de uma amostra apés a fusdo plotado com os dados ajustados
utilizando o programa Powder Cell. Além da identificacdo das fases, o ajuste também fornece os indices dos planos
difratados e os valores dos pardmentros de rede. A difracdo de raios X, como pode ser observado na figura revelou
somente a presenca do Zr, devido ao fato do teor dos outros elementos quimicos na liga ser baixa e manter a estrutura
do Zircaloy.

4. CONCLUSOES

Observando as andlises quimicas realizadas nas amostras recicladas por fusédo, pode-se concluir que a
composicdo de partida da liga Zircaloy manteve-se no material reciclado. E possivel concluir que os cavacos fornecidos
pela INB continham residuos de ago que elevaram os teores Fe e Cr. Através das analises microestruturais dos
materiais reciclados pode-se concluir que as ligas apresentaram as morfologias tipicas do Zircaloy. Quanto aos estudos
sobre laminagéo, os materiais atendem as condi¢des requeridas ao processamento termo-mecénico.

Finalmente, este estudo demonstrou a viabilidade da reciclagem de cavacos de usinagem de Zircaloy por
refusdo em forno elétrico a arco em termos de propriedades adequadas e processamento termo-mecanico.
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FIGURA 4 - Microscopia 6ptica da amostra apos
0 tratamento termo-mecanico a 850 °C e
laminacdo a quente, com  morfologia
caracteristica de estrutura Widmanstatten da
forma basketweave.

TABELA 2 - Dureza HRB das amostras medidos antes e ap6s a laminagéo, nas direcdes transversal e longitudinal.
Amostra 10.1 10.2 10.3

Antes da laminacéo (HRB) 93,0£0,5 93,0+0,5 93,0+0,5

Laminag¢do transversal (HRB) 103,3+0,4 89,7+4,4 96,4+ 2,3

Laminacdo longitudinal (HRB) 105,7 +0,5 92,8+0,7 98,2+0,2

~ZIRCONILM
g *Zircaloy_Flxy
backaround

FIGURA 5 - Refinamento de dados de difracdo de
raios X da amostra de Zircaloy-4 obtido por fusdo a
arco. Os parametros de rede ajustados e o residuo
de refinamento sdo mostrados na figura, indicando-
se a fase encontrada: Zr.
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