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Resumo

A etapa de usinagem para fabricacdo de tubos e tamp&es de Zircaloy-4 (Zr-4) utilizados em reatores
nucleares de poténcia a agua pressurizada (reatores PWR’s) geram grandes quantidades de rejeitos
deste material. Devido ao alto custo do Zr-4 faz-se necessario sua reciclagem, que é estratégico para o
Brasil, evitando seu descarte para o0 meio ambiente. Neste trabalho, os rejeitos da usinagem do Zr-4
foram aquecidos em atmosfera de hidrogénio (923 K) sendo o pé resultante desta etapa peneirado em
malha 200 e 325 mesh (74 e 44 um). Nesta etapa, foram retirados os materiais que ndo absorvem
hidrogénio proveniente da usinagem, diminuindo a contaminacédo final da liga Zr-4. A moagem foi
realizada em moinho de alta energia, utilizando pote e esferas de zircénia para diminuir a contaminac¢éo
do pé. Os experimentos foram realizados em diferentes tempos de moagem (0 a 120 min). A amostra foi
prensada a 200 MPa (prensagem isotatica) e sinterizada a 1423 K por 10 h. A microestrutura foi analisada
por microscopia eletrdnica de varredura efoi determinada a dureza Vickers. Os resultados mostraram que
apos 60 min de moagem o tamanho médio das particulas foi de 2,4 um, a dureza Vickers foi de 425 HV e
tamanho de grao em torno de 50 pm. As amostras apresentaram valores de densidade hidrostatica de
99% em relacdo a tedrica, e a microestrutura apresentou morfologia tipica do Zr-4da fase a e graos

equiaxiais.

Abstract

The Zircaloy-4 (Zr-4) chips are generated in a large scale at the same machining step for producing Zr-4
tubes and end-caps used in pressurized water reactors (PWR’s) nuclear reactors. Reprocessing of Zr-4
chips is strategic for Brazil due the high cost of production and also avoids discarding the material in
environment. In this work the Zr-4 chips obtained of the machining was firstly heated to 923 K at high
purity hydrogen atmosphere to obtain fine powder particles. This powder was sieved through 200 and 325
mesh (<75 and 44 pum). The high energy ball mill was used changing the milling times (0 — 120 min). The
samples were pressed to 200 MPa (isostactic pressing) and sintered at 1423 K for 10 h. The
microstructures were analyzed by scanning electron microscope (SEM) and Vickers Hardness (VH)were
carried out. The results shown that after 60 min milling time mean particle size (¢) is about 2.4 um and
Vickers Hardness was 425 HV and grain size was about 50 pum. Hydrostatic density of this sample was
99% of theoretical and a microstructure showed typical morphology of Zr-4 with a-phase and equiaxed

grains.
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1. Introducéo
Os componentes estruturais  utilizados como

revestimento dos elementos combustiveis de reatores
nucleares de poténcia a agua pressurizada (reatores
PWR’s) sao confeccionados em ligas de zircénio
conhecidas como Zircaloy-4 (Zr-4). Na fabricacdo
destes componentes geram-se cavacos de usinagem
gue ndo podem ser descartados ao meio ambiente,
pois estas ligas sdo materiais estratégicos na éarea
nuclear, tém altissimo custo e ainda ndo sao
produzidos no Brasil em escala industrial[1,2]. O
reaproveitamento de cavacos de Zr-4 tem importancias
econdmica, estratégica e ambiental[3]. Na Indlstria
Nuclear Brasileira (INB), os cavacos de Zr-4 ocupam
grandes areas, sendo este um dos motivos também da
necessidade de reciclagem destes materiais, além da
sua importancia econdmica.Para a obtencao de ligas a
base de zircénio através de sua reciclagem, o processo
de hidrogenacdo tem se destacado pela facilidade na
obtencéo de pdés, que podem ser reutilizados, tanto na
fabricagcdo de novos tubos de Zr-4quanto em outros
produtos [1].Das etapas necessarias para obtencdo do
produto final, a metalurgia do p6 se faz presente, pois
com ela é possivel obter melhor acabamento superficial
e uma melhor homogeneidade microestrutural. Outra
vantagem é o formato e dimensfes finais da peca
proximos ao desejado [3].Neste trabalho, propde-se o
desenvolvimento do Zr-4 obtido pelo reprocessamento
dos cavacos oriundos da usinagem, pelo processo de
decrepitagdo por hidrogénio (HD) e metalurgia do po.

2. Materiais e Métodos
Os cavacos foram submetidos a uma etapa de limpeza

para retirada dos 6leos com agua e detergente.Outros
metais provenientes da usinagem foram retirados
aplicando campo magnético. Apés limpeza, o material
foi hidrogenado em um vaso de presséo de ago inox a
temperatura de 723 K e pressédo de Hz de 0,5 MPa para
hidretacdo do Zr-4,Apés a hidretragdo, os materiais
foram cominuidos em almofariz e peneirados em malha
200 mesh (< 74 ym) e 325 mesh (< 44 pm). Nesta
etapa, os metais que ndo foram hidretados s&o
retirados diminuindo a contaminagdo do Zr-4.Em
seguida, o hidreto de zirconio foi moido em moinho
planetério de alta energia, modelo Pulverisette 7

Premium Line, com vasode moagem de zircOnia e

Blucher

esferas de Zirconia-itria
(ZrO2-Y203) com ciclo hexano, como meio de moagem.
A razédo de esferas para po foi de 10:1,a rotacdo de 200
rpm e os tempos de moagem de 60 e 120 min. As
amostras foram prensadas isostaticamente a 200 MPa
e sinterizadas a 1423 K por 10 h em alto vacuo (<10
Pa). O hidrogénio é retirado da amostra na etapa de
sinterizacéo, entre 573 a 923K.
Os pos foram caracterizados por espalhamento de
Laser (Cilas 1064), para determinar a distribuicdo
granulométrica. A composicdo quimica da amostra
apos sinterizagdo foi determinada pela técnica de
espectrometria de fluorescéncia de raios X
(espectrdbmetro  Shimadzu, modelo EDX 720). A
morfologia do pd e microestrutura da amostra foram
analisadas por microscopia eletrénica de varredura
(MEV) utilizando o microscépio Philips modelo XL30.

3. Resultados e discusséo
Na Fig.1 estdo mostrados: (a) os cavacos de Zircaloy

apos limpeza, (b) apds decrepitagdo por hidrogénio e
(c) sinterizado. A hidretagdo dos cavacos do Zr-4
diminui o volume do material, permitindo seu
armazenamento em menores areas, que € uma
necessidade da INB. A Tab. 1 apresenta resultados da
distribuicdo do tamanho de particulas dos pos apos
com inuicdo em almofariz de &gata<325 mesh (<44
pum), e apdés moagem a 60 e 120 min.Na Fig. 2 estéo
mostradas as micrografias do po: (a)<325 mesh e (b)
ap6s moagem de 120 min. As particulas dos pos
apresentaram a forma angular e arredondada que sao
favoraveis as etapas de moagem, prensagem e

sinterizacéo, diminuindo a porosidade do material final.

T Y U N T O L R TR I T

Figura 1: a) cavacos de Zr-4 como recebido apds limpeza, b) pés apéds
decrepitagao por hidrogénio (HD) e c) sinterizado.

Na Tab. 2 esta mostrada a andlise quimica da amostra
do pé ap6s moagem de 60 min do Zr-4, comparando-a

com sua especificagdo [4], onde se observa baixa

42



Blucher Proceedings

VII Encontro Cientifico de Fisica Aplicada

contaminagdo pelo Fe que é um dos grandes
problemas encontrados na reciclagem do Zr-4 pelo
método de fuséo [3].

Tabela 1: Valores das distribuicdes dos tamanhos de particulas das
amostras de Zircaloy <325 mesh, 60 e 120 min de moagem.

D10% D50% D90% Dmédio
Amostra
(um) (um) (um) (pm)
Zr <325 0,6 3,7 19,3 6,9
Zr 60 min 0,4 1,8 5,3 2,4
Zr 120 min 0,4 1,2 4.0 1,8

@ (b)

Figura2:Micrografias do pé obtidas por MEV do Zr-4 apds cominuicéo e
moagem: (a) <325 mesh e (b) apés 120 min moagem.

Tabela 2: Analise quimica por fluorescéncia de raios -x da amostra Zr-
60.

Elemento Amostra Zr-60 Zircaloy-4
Especificacédo[4]
%( massa)
Zr 98,219 bal
Sn 1,443 1,2-1,7
Fe 0,244 0,18-0,24
Cr 0,094 0,07-0,13

Na Fig. 3 estdo apresentadas as amostras: (a) apés
sinterizacéo dos pés <44 uym e (b) 120 min de moagem
e na Fig. 4 (a e b) as micrografias obtidas por MEV. As
amostras apo0s sinterizagdo apresentaram trincas
indicando que a distribuicdo do tamanho de particulas
dos pés HD apds moagem podem ter influenciado a
etapa de prensagem isostéatica (200 MPa).

Os tamanhos de grdos, apds sinterizagédo,
apresentaram diferencas entre as amostras, de 50 a
100 um para pos <325 mesh (Fig. 4 a), e menor que
50um e apés moagem a 120 min (Fig. 4 b).As amostras
apresentaram uma microestrutura homogénea, tipica
do Zr-4, com fase a e gréos equiaxiais.

A densidade hidrostatica (pn)e dureza Vickers (HV) das
amostras ap6s sinterizagdo estdo apresentadas na
Tab. 3.
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a) b)
Figura 3: Amostras sinterizadas obtidas com os pés: a) < 325 mesh e
b) apds 120 min de moagem.

b)
Figura 4: Micrografias das amostras sinterizadas: a) p6 < 325 mesh e
b) apés 120 min moagem.

Tabela 3: Densidade hidrostatica das amostras sinterizadas.

Amostra pH(g.cm3) Dureza (HV)
Zr <325 6,54 375

Zr 60 min 6,51 425

Zr 120 min 6,46 440

Com a diminuicdo do tamanho de particulas apés
moagem observou-se que houve decréscimo da
densidade hidrostatica, provavelmente devido ao
aumento da porosidade nas amostras sinterizadas. Em
contrapartida ha um aumento da dureza Vickers com o
tempo de moagem decorrente da diminuicdo do

tamanho de grao.

4. Conclusdes
O processo de HD e metalurgia do p6 mostrou-se

eficiente no reprocessamento do cavaco de Zr-
4resultante da usinagem deste material, utilizados em
reatores PWR’s.A amostra apés 120 min de moagem
apresentou melhor dureza (440 HV).
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