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Resumo 

O intermetálico U3Si2 é uma necessidade para 
a fase atual de modernização do reator IEA-R1 do 
IPEN/CNEN-SP. Esta liga permitirá aumentar a potên-
cia deste reator de 2MW para 5 MW o que significará 
maior produção de radioisotópos utilizados na área de 
medicina nuclear. Está liga será empregada na forma 
dispersa colaminada em uma matriz de alumínio. Este 
produto será, po rtanto, a base de confecção dos ele-
mentos combustíveis. Esta liga é obtida em forno de 
indução à vácuo e em atmosfera controlada. Foi feita 
uma fusão de U-8%Si, vazada em lingoteira tubular de 
cobre. Caracterizou-se este produto bruto de fusão, por 
meio de analisador de imagem, através de resultados 
de difração de R-X, microdureza, mas principalmente 
por por microanálise em microscópio eletrônico de var-
redura. O resultado mostrou um produto com fração 
volumétrica acima de 90% em U3Si2, mas com presen-
ças das fases USi (superfície) e U-U3Si (intergranular 
na região central). 

Introdução 

O IPEN realiza um programa de modernização do rea-
tor IEA-R1 e sua utilização na produção de uma gama 
maior de radioisótopos. Este programa implica no au-
mento da potência do reator dos atuais 2 MW para 5 
MW, assim como alteração do modo de operação, que 
deve passar de intermitente para continuo. Uma das 
atividades essenciais para tomar estes objetivos possí-
veis é a fabricação de combustíveis mais avançados 
em relação aos produzidos atualmente, com maior 
conteúdo de urânio. 
O IEA-R1 é um reator de pesquisa do tipo piscina, mo-
derado e refrigerado a água leve, que utiliza elementos 
combustíveis na forma de dispersões. Os elementos 
fabricados atualmente são constituídos de dispersões 
de U308 em alumínio, com concentrações de urânio de 
cerca de 1,9 g/cm3  e aproximadamente 27 % de fração 
volumétrica da fase dispersa no núcleo. O enriqueci-
mento do urânio empregado nos combustíveis é de 
19,90±0,05 % em peso de 235U. O objetivo principal do 
programa do IPEN' em alterar a base de seu combustí-
vel para U3S12 consiste em aumentar do conteúdo de 
urânio nos combustíveis comumente usados a base de 
dispersão. Tecnologicamente, poder-se-ia atingir até 45 

Abstract 

The U3Si2 intermetalic is a need for the present 
modernisation of research nuclear reactor IEA-R1 of 
IPEN/CNEN-SP. This product will allow the power in-
crease of this reactor from 2MW to 5MW, meaning a 
bigger production of radioisotopes used in nuclear me-
dicine. This alloy will be used in the cermet of an alumi-
nium base matrix, producing production of fuel ele-
ments. The alloy is obtained by induction vacuum fur-
nace. A melting of U-8%Si was poured in tubular copper 
mould. The as-cast product was caracterized, using 
methods of image analyser, through X-ray difractome-
try, microhardeness, but mainly by MEV microanalysis. 
The results shown a product with more than 90% volu-
me fraction of U3Si2, but with presence of USi phase 
(surface) and U-U3Si (intergranular in central region). 

a 50 % (3,2g gU/cm3) em fração volumética de U308, 
mas surgem problemas de fabricabilidade (defeitos de 
laminação). Além disso, tais frações volumétricas impli-
cariam em aumentar a possibilidade de ocorrer incha-
mento do elemento combustível ao ser irradiado. Utili-
zando-se o mesmo 3,2gU/cm 3  em U3Si2 ter-se-ia a 
mesma fração volumétrica (27% de fase dispersa) atu-
almente empregada no IPEN atualmente. O desenvol-
vimento do processo de produção de placas combustí-
veis constituídas de dispersões de U3Si2-Al permitirá o 
aumento do conteúdo de urânio de cada placa, man-
tendo-se as características de projeto dos atuais ele-
mentos combustíveis. 
Compostos como o U3Si2, U3Si, U3SiAl e U6Fe, devido 
á maior massa especifica de urânio em relação ao UAl x 

 e ao U308, além de temperaturas de fusão relativa-
mente elevadas, entre outras propriedades, foram con-
siderados promissores e investigados quanto aos pro-
cessos de fabricação e desempenho sob irradiação = . 
Dentre os silicetos, que vêm sendo empregados comer-
cialmente em diversos reatores no mundo, o U3Si2 é o 
que apresenta o melhor compo rtamento, considerando-
se a otimização dos diversos parâmetros envolvidos na 
fabricação e no desempenho do combustível em opera-
ção. O U3Si2 apresenta melhor compatibilidade com a 
matriz (Al) e excelente estabilidade sob irradiação. Os 
demais compostos de U-Si, tais como o U3Si e U3SiAl 
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também podem ser empregados na forma de disper-
sões em uma matriz de alumínio'. Ainda que possuam 
maior massa específica de urânio que o U3Si2 , apre-
sentam um compo rtamento dimensional inferior ao 
deste último. Uma propriedade interessante do U3Si2 é 
a sua fragilidade (facilidade de fragmentação), o que 
facilita significativamente a preparação dos pós por 
trituração e a obtenção de tamanhos de partículas den-
tro da faixa especificada (44 µm < Tamanho da partí-
cula < 88 µm). 

Caracterização das Ligas Urânio-Silício para ele-
mentos combustíveis. 
De acordo com o diagrama binário' U-Si, figura 1, o 
intermetálico U3Si2 tem a composição característica de 
40 at%Si, equivalendo 7,29% em peso. Esta liga possui 
um ponto de fusão congruente em 1665°C e não possui 
nenhuma transformação em estado sólido. De acordo 
com o trabalho o riginal de Zacharieasen °, este com-
posto tem uma estrutura tetragonal (a °= 
7,3299±0,0004A, c0=3,9004±0,0005A, cia=0,532 e 10 
átomos por célula unitária). A estrutura é considera ser 
do tipo Cu3Au deformado, com pares de átomos de 
silício substituindo átomos simples. Há ligações fecha-
das de Si-Si. O U3Si2 tem um ponto de fusão aproxima-
damente 1665°C e não sofre transformações no estado 
sólido. O U3Si2 é frágil e isto facilita a sua preparação 
como elemento combustível pois facilita a moagem. 
Na região do diagrama de fase entre 7,3 e 10,6% em 
peso de silício, existem as duas fases U 3 Si2  e USi, em 
equilíbrio. O produto sólido desta região é bifásico. 

Para teores de silicio menores do que 7,3% em peso, 
forma-se U3Si por uma reação peritectóide (solução 
sólida). A liga no estado bruto consiste principalmente 
de U3Si2 com uma mat riz eutética de solução sólida de 
urânio (Uu) e U3Si2 . 

O tratamento térmico prolongado abaixo da temperatu-
ra peritectóide (925°C), o U«°  reage com o U3Si2 para 
formar U3Si. O tratamento térmico dos lingotes por 72 
Hs e 800°C tem sido suficiente para que a reação seja 
completa°. Abaixo de 3,9% peso de Si a liga termica-
mente tratada contém tanto U3Si quanto U u. A fase 
U3Si (dúctil) é formada pela seguinte transformação 
depois de um recozimento prolongado abaixo da tem-
peratura peritectóide: 

U3Si2 + 3U 2 U3S1 	 (1) 

A presença de urânio puro é insatisfatória, porque ele 
tem baixa resistência a corrosão e apresenta anisotro-
pia de propriedades, com problemas de inchamento e 
mudança de dimensões devido a transformações de 
fase no estado sólido. Mas esta afirmativa é contraditó-
ria e até se aceitam pequenas quantidades de urânio 

tirânio em solução sólida (U..)  

metálico na estrutura, sendo esta fase considerada 
menos prejudicial' do que o U3Si. 
O siliceto de urânio normalmente empregado no ele-
mento combustível consiste de uma mistura de com-
postos intermetálicos, ou fases. A quantidade de cada 
fase presente depende da composição e homogeneida-
de da liga e do tratamento térmico recebido. As dife-
rentes fases de siliceto de urânio comportam-se dife-
rentemente sob irradiação. Empregam-se hoje misturas 
de fases de forma a se conseguir maiores densidades 
em urânio carregado. Uma mistura normalmente cogi-
tada é a de U3Si2 e U3Si correspondendo a uma com-
posicão intermediária( por ex. U3Si 1 ,5). Uma composi-
ção geralmente aceita, além do U3Si2 é a seguinte: 

• 2 a 3% em volume de Uss: 
• 10% em volume de U3Si; 
• 15% em volume de USi 

Obtem-se urânio metálico por magnesiotermia' 
a partir do UF4. A produção do intermetálico U3Si2 utili-
za técnicas de elaboração de ligas em fomos de indu-
ção sob vácuo e com atmosfera controlada. 
Tem sido geralmente adotado o processo de fusão por 
indução em cadinhos de alumina ou grafite, algumas 
vezes com um revestimento inte rior de berília ou zircó-
nia. As composições hiperestequiométricas (>7.3%peso 
de silício) geralmente são escolhidas para compensar a 
perda de silício durante a fusão. 

Fusão Experimental do U3Si2 

Obteve-se uma liga através de um forno de In-
dução a vácuo tipo Sindus, com um carregamento de 
2622g de urânio e 228g de silicio. Carregou-se pedaços 
de urânio por cima dos pedaços de silicio, para evitar 
perda de silício, pois este elemento tem alta pressão de 
vapor. Este carregamento corresponde a uma liga hi-
per-estequiométrica de 8% em peso. Ambos compo-
nentes com pureza acima de 99,5%. A fusão teve um 
patamar de 20KW por 10 min, subindo-se para um pa-
tamar de 40kW por mais 8 minutos. A liga fundiu após 
2 min a 40KW. Manteve-se o banho com a potência 
40kW até o momento do vazamento. O período total 
transcorrido desde o inicio até o vazamento foi de 27 
minutos. A massa total do produto obtido foi de 2810g, 
correspondendo a 96,6% de rendimento em peso. O 
produto na sua maioria estava na forma cilíndrica com 
um diametro de 29,70mm. A análise química mostrou 
que o silício contido na liga foi de 7,66% em peso, na 
região analisado do lingote. 

Caracterização do Produto Experimental - 
Resultados 

O produto foi preparado em corpo metalográfi-
co, com uma área de uma seção radial e também foi 
cominuido abaixo da malha #100 para análise em di-
fração de raios X. A difração de raios X revelou uma 

1145 



estrutura mista de fases U-Si, sendo que a fase U3Si2 
foi a predominante em fração volumétrica. O resultado 
de difração de R-X em comparação com os padrões 
está apresentado na figura 2. Os principais ensaios de 
caracterização foram feitos atraves das observações 
em um analisador de imagens e através de observação 
em microscopia eletrônica de varredura, equipado com 
EDAX e com microanálise quantitativa. Foi feita uma 
varredura de 1000 em 1000µm, obtendo-se os espec-
tros das fases presentes. O resultado da variação de 
silício ao longo da amostra está apresentado na figura 
3. Foram feitas observações metalográficas no analisa-
dor de imagem. Notam-se algumas regiões distintas ao 
longo do raio da amostra. Uma primeira região (figura 
4a) ocorre até aproximadamente 200011m da superfície 
da barra. Existe uma região de transição, que é extre-
mamente frágil, até aproximadamente 75001.1m. Deste 
ponto até o centro da amostra aparece uma microes-
trutura, como mostrada na figura 4c. A micrografia da 
figura 4a mostra uma área típica da região coquillhada 
(MEV com elétrons retroespalhados), com micro-
análises puntuais em fases presentes na região. Duas 
fases são características. Uma mais rica em silício 
(região clara-supl e sup2) e outra mais pobre em silício 
(região escura: sup3). Por ensaios de microdureza Vi-
ckers, a fase escura apresentou 610 HV e a região clara 
até em tomo de 900 HV. Estes valores são caracteristi-
cos das fases U3Si2 (região escura) e USi (região clara). 

Obse rvando-se a figura 4b, onde se apresenta 
a micrografia com eletrons secundários de uma região 
equivalente a da figura 4a, observa-se uma sub-fase 
dendrítica inte rna na região do líquido eutético. Conclui-
se disto que esta região é característica da estrutura 
eutética do USi-U3Si2 , em função da morfologia apre-
sentada, dos valores de dureza obtidos e também e 
também pela micro-analise química. Os valores carac-
terísticos, após a devida correção ZAF, apresentou na 
região escura (USi) aprox. 49,5at%Si e na região escu-
ra em torno de 40-42at%Si (U3Si2). 

A figura 4c apresenta a região central da 
amostra. Até a região central as diversas microanálises 
feitas mostraram uma variação de 38 a 43at%Si. Os 
valores são característicos e próximos das proporções 
esperadas do U3Si2, mas esperava-se que este inter-
valo de variação fosse menor. Realmente, há uma va-
riação neste teor atómico de silício na estrutura deste 
intermetálico, pois as fases com menor teor de silício 
tem tons azulados e os com maior teor tons mais mar-
rons. Realmente, os tons mais próximos do branco 
apresentam valores mais próximos de 40%. Isto con-
firma a observação de outros pesquisadores que o in-
termetálico U3Si2 é menos corrosivo, neste caso, em 
relação ao ataque químico. 

A fase intergranular branca, na figura 4c, apre-
senta um espectro de urânio metálico. No diagrama U-
Si, o urânio-y é formado na solidificação do eutético a 
985°C. Este urânio-y se transforma em urânio-p e de-
pois em urânio-a. A marca destas mudanças de fase  

são vistas pela alteração acentuada de volume que 
este material sofre após estas transformações deixando 
um aspecto caractreristico dos vazios causados por 
mudança volumetrica no corpo da fase (áreas escuras 
semelhantes a dendritas dentro da área branca). A 
área cinza em torno desta área branca foi analisada no 
MEV e revelou ter em torno de 200%Si, tal fase é o 
U3Si, que produto incipiente da reação peritetóide que 
oco rre abaixo de 935°C (reação 1). Como a reação é 
lenta e em estado sólido, ela não se completou e ficou 
restrita a áreas de interface entre o urânio metálico e o 
U3Si2. 

Conclusões 
A liga U-Si produzida com a intenção de se 

produzir U3Si2  foi caracterizada topologicamente em 
através de uma seção radial de um lingote cilíndrico 
com raio de 14850µm. Mostrou-se que um anel cilíndri-
co com um raio inte rno de em torno de 12500µm possui 
uma região bifásica USi-U3Si2. Há uma outra região 
trifásica inte rna (raio do corpo cilindro em tomo de 
7500µm) com uma fase U+(U3Si)+U 3Si2. A fase con-
junta U+(U3Si) representa apenas de 2 a 4% em fração 
volumétrica, na região central. O estudo continuará em 
outras experiências e em regiões diferentes dos lingo-
tes produzidos, visando-se confirmar os resultados ob-
tidos até o momento presente. 
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Figura 1- Diagrama Urânio-Silício 
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Figura 3- Variação radial do teor atômico de silício, na 
liga experimental de U3Si2 - Medidas no MEV-Edax  
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Figura 4 - Micrografias do MEV com indicações das condições das fotos e regiões de microanalise. Ataque a base  
de ácido cítrico. (a)Região da Superfície; (b)Região da Superfície (eletrons secundários); (c)Região Central da amostra.  
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