Caracterizac¢iao microestrutural de ligas Ta-Si no estado bruto de fusao

Microstructural characterization of Ta-Si alloy as cast
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Abstract

Resumo

Estudos experimentais envolvendo sistemas contendo metais de transi-
¢do e silicio, revelaram discrepancias em relagdo a alguns diagramas de
fases até entdo aceitos. Com isso, o objetivo deste trabalho ¢ reavaliar
experimentalmente as reagdes invariantes envolvendo a fase liquida do
binario Ta-Si. Amostras com diversas composi¢des foram fundidas em
forno a arco com eletrodo ndo consumivel de tungsténio, em cadinho de
cobre refrigerado a agua, sob atmosfera de argdonio e getter de titanio,
utilizando matérias primas de alta pureza (Ta minimo 99,5% e Si mi-
nimo 99,999%). Cada amostra foi fundida quatro vezes para garantir a
homogeneidade microestrutural e composicional. As microestruturas das
amostras no estado bruto de fusdo foram caracterizadas via microscopia
eletronica de varredura (MEV/EDS) e difragdo de raios X (DRX). Os re-
sultados dessas analises levaram a uma proposta para o diagrama de fases
Ta-Si ligeiramente diferente do indicado no diagrama atualmente aceito.

Key-words:

Recent experimental studies involving systems containing transition
metals and silicon differed from the phase diagrams currently accepted.
The objective of this study is to experimentally re-evaluate the invariant
reactions involving the liquid phase of the binary Ta-Si. Samples
with different compositions were arc-melted with non-consumable
tungsten electrode in a water-cooled, copper crucible under titanium
gettered argon atmosphere, using materials of high purity (minimum
purity of 99.5% Ta and 99.999% Si). The samples were melted four
times to ensure microstructural and compositional homogeneity. The
microstructures of the as-cast samples were characterized by scanning
electron microscopy (SEM/EDS) and X-ray diffraction (XRD). The
results of this analysis led to a proposal for the Ta-Si phase diagram
slightly different from the currently accepted diagram.
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1. Introducio

O presente estudo foi realizado com a

contribuigdo do trabalho pratico das disciplinas
“Caracterizacdo de Materiais” e “Metodologia
da Pesquisa” do Mestrado Profissional em
Materiais da UNIFOA, que consistiu no acom-
panhamento da fusdo das ligas, na preparacao
metalografica e caracterizagdo das amostras.
O interesse no estudo deste sistema consiste no
fato de que estudos experimentais recentes, en-
volvendo sistemas contendo metais de transi¢cao
e silicio?, revelaram discrepancias em relagao
aos diagramas de fases até entdo aceitos.

Desta forma, o trabalho tem dois objetivos:

2160°C

* envolvimento do aluno do Mestrado
Professional em Materiais na pratica de
caracterizagdo: confeccdo de amostras,
preparagdo metalografica e analise micro-
estrutural das amostras;

* reavaliacdo experimental das reag¢des in-
variantes envolvendo a fase liquida do

binario Ta-Si.

O diagrama de fases do sistema binario
Ta-Si @ atualmente aceito (Fig. 1) apresenta
as seguintes fases estaveis: liquido L, Tag,
Sig, (Cubica-Diamante), Ta,Si, Ta,Si, oTa,Si,,
BTa,Si, e TaSi,
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Figura 1 - Diagrama de fases Ta-Si atualmente aceito. Adaptado de SCHLESINGER *-

Foi alvo do estudo deste trabalho a de-
termina¢do da composi¢do do liquido peri-
tético na formagdo peritética da fase Ta,Si,
cujo valor atualmente aceito é 28 %at. Si, ¢
na transformacao eutética envolvendo as fases
aTaSi,, TaSi, e Liquido.

2. Materiais e Métodos

As amostras foram preparadas a partir
de Ta em chapas (pureza minima de 99,9%
em peso) e Si em pedacos (pureza minima
de 99,9999% em peso). As matérias-primas
foram pesadas em balanca analitica com pre-

cisdo de 0,1 mg, e fundidas em forno a arco

com cadinho de cobre eletrolitico refrigerado
a 4gua e eletrodo ndo consumivel de tungsté-
nio, sob atmosfera de argonio. Antes das fu-
soes, foram feitas duas limpezas da camara do
forno (purga) pelo sistema de vacuo primario
(~ 2 Pa) e injecdo de argonio (~ 90 kPa). Cada
liga foi submetida a pelo menos quatro etapas
de fusdo para garantir que sua composigao fi-
nal fosse homogénea. Antes de cada etapa de
fusdo, um pedaco de Ti puro (“getter”) foi
fundido para a remogdo de vapores d’agua,
oxigénio e nitrogénio residuais do argoénio
eventualmente presentes na atmosfera do for-
no. As massas das amostras foram medidas
para verificacdo das possiveis perdas durante

as etapas de fusdo.



Para analise por microscopia, as amos-
tras seguiram a seguinte rota de preparagdao
metalografica: embutimento a quente (150°C)
com resina fendlica; lixamento gradual com
lixas a base de SiC na seqiiéncia granulomé-
trica #600, #1000 ¢ #2000; polimento final
com suspensdo de silica coloidal (OP-S); e
limpeza das amostras por 10 minutos em ul-
trassom com agua. A técnica de EDS nao pode
ser utilizada para a identificacdo das fases, de-
vido a proximidade dos valores da energia das
radiagcdes medidas para os elementos Ta e Si.
Com isso a técnica de difratometria de raios X
foi utilizada para identificar as fases presentes
nas microestruturas. Usando imagens obtidas

por elétrons retro-espalhados, as fases foram

3. Resultados e Discussao

identificadas de acordo com os tons de cinza
correspondendo ao niimero atomico médio.
Para os experimentos de difratometria de raios
X as ligas foram quebradas em pildo de aco
e o po foi moido em gral de 4gata até passar
em sua totalidade por uma peneira de abertu-
ra 325 MESH (44 pm). Um ima foi utilizado
para retirar do p6 as possiveis particulas de
ferro provenientes do pildo. Os experimentos
foram realizados utilizando radia¢do CuKo,
com angulo variando de 10 a 90°, passo angu-
lar de 0,05° e tempo de contagem de 1 segundo
por passo. As fases foram identificadas com o
auxilio do programa Powder Cell ®, usando
as informacdes cristalograficas reportadas em
Villars e Calvert ©

As informagdes de composigdo, perda de massa na fusdo e fases encontradas por difratometria

de raios X sdo apresentadas na Tabela 1.

Tabela 1 - Informagdes das ligas preparadas.

. %at. Si %at.Si | %at.si | | osesIdentificadas por DRX
Identificacao . . [Fracido Volumétrica
Planejado Pesada Nominal* . 6
Aproximada] ©
Ta31Si 30,00 32,05 31,00 Ta Si [81%] Ta,Si [19%]
Ta32Si 32,00 33,95 32,03 Ta,Si [97%] aTa,Si, [03%]
Ta60Si 60,00 60,85 60,00 oTaSi, [22%)] TaSi, [78%]
Ta62Si 62,00 62,77 62,25 oTaSi, [14%)] TaSi, [86%]
Ta64Si 64,00 64,71 64,33 aTa,Si, [06%] TaSi, [94%]

*Atribuindo toda perda de massa ao silicio.

A amostra Ta31Si (Fig. 2) apresenta em
sua microestrutura precipitados primarios da
fase Ta,Si (escura) em uma matriz de Ta,Si
(clara). A presenga dessas fases foi determi-
nada utilizando analises de difratometria de
raios X. De acordo com o diagrama de fases
atualmente aceito, para ligas no estado bruto de
fusdo com teores atomicos de silicio a partir de
28%, espera-se encontrar precipitados prima-
rios da fase com estequiometria Ta_Si, envol-
vidos por Ta,Si, em uma microestrutura tipica
de transformacao peritética. No entanto, nestas
amostras ndo ha evidéncia da presenga da fase
de estequiometria Ta_Si,, seja a modificacdo de
baixa (o) ou de alta temperatura (). As amos-

tras durante a solidificacdo ndo entraram no

campo L+BTa_Si.. Por outro lado, a microestru-
tura esperada ser formada na reacdo peritética
¢ observada na amostra Ta32Si (Fig. 3). Esse
resultado indica que a composi¢do do liquido
peritético de formagdo da fase Ta,Si estd com-
preendida entre 31 %at. Si e 32 %at. Si.

A amostra Ta60Si (Fig. 4) apresenta em
sua microestrutura precipitados primarios da
fase oTa.Si, e regides de microestrutura eu-
tética formada aTa,Si, e TaSi,. Na amostra
Ta62Si (Fig. 5) observa-se que a estrutura
eutética lamelar ¢ predominante na micreo-
estrutura, evidenciando que a composi¢ao do
liquido eutético deve estar proxima de 62 %at.
Si. As pequenas regides alongadas, isentas de

lamelas de aTa,Si, correspondem aos precipi-
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tados primarios de TaSi,. Na amostra Ta64Si
(Fig. 6) observa-se precipitados primarios de
TaSi, (fase escura) e regides eutéticas lame-
lares onde a fase lamelar clara corresponde a
aTaSi,. Pode-se observar também uma dife-
renga de tonalidade entre os precipitados pri-
marios. Isso se deve a diferenca de orientagdo
cristalografica entre os graos do material. Os
resultados confirmam a composi¢ao do liqui-
do eutético em aproximadamente 62%at. Si.
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Figura 2: Micrografia da liga Ta31Si (composi¢ao
nominal) obtida via Microscopia Eletronica de Varredura
no modo retroespalhados.
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Figura 3: Micrografia da liga Ta32Si obtida via
Microscopia Eletronica de Varredura no modo
retroespalhados.
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Figura 4: Micrografia da liga Ta60Si obtida via Microscopia
Eletronica de Varredura no modo retroespalhados.
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Figura 5: Micrografia da liga Ta62Si obtida via Microscopia
Eletronica de Varredura no modo retroespalhados
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Figura 6: Micrografia das ligas Ta64Si obtida via
Microscopia Eletronica de Varredura no modo
retroespalhados.

4. Conclusao

Pode-se concluir que os objetivos pro-
postos no trabalho foram atingidos. O aluno de
mestrado foi introduzido as técnicas de prepa-
ragdo das ligas e de caracterizacao de materiais.
As ligas foram confeccionadas e preparadas
metalograficamente com sucesso. Os resultados
da analise microestrutural das amostras sugerem
existir leves divergéncias entre as microestrutu-
ras observadas e aquelas esperadas segundo o
diagrama de fases binario do sistema Ta-Si atu-
almente aceito. As microestruturas das amostras
Ta30Si e Ta32Si indicam que o liquido que par-
ticipa da reagdo peritética de formagdo de Ta,Si
tem sua composicao entre 31 %at. Si e 32 %at.
Si. A composicdo do liquido na tranformagao
eutética envolvendo as fases oTaSi,, TaSi, e
liquido foi confirmada estar proxima de 62%at.
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