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RESUMO: A otimizacao do aprisionamento das linhas de fluxo magnéticas em supercondutores tipo Il, como
NbTi e o Nb:Sn, é uma das formas mais eficientes de melhorar as propriedades de transporte destes materiais.
Este trabalho tem como objetivo a fabricacao de um fio multifilamentar de NbTaTi com Centros de
Aprisionamento Artificiais (CAA) de Ti, obtidos por meio de embutimentos seguidos de forjamento rotativo,
trefilacdo e tratamentos térmicos. Uma barra de Cu+Nb-20%Ta+Ti (monofilamento) é forjada e trefilada. O
multifilamento sera obtido por combinacao de tubo de Cu e de 169 pedacos do fio monofilamentar. Pretende-se
aplicar tratamentos térmicos nesse multifilamento apos algumas etapas de forjamento e trefilacao a fim de
promover a difusao entre Nb-20%Ta e Ti e formar, portanto, a liga supercondutora terndaria. A obtencao de
centros de aprisionamento de maneira controlada (NbTa e Ti nao reagidos) e com distribuicao previamente
projetada possibilita uma estimativa das forcas e mecanismos de aprisionamento agindo sobre as linhas
vortices. Sao apresentados resultados de composicao e tamanho das camadas de difusao formadas durante os
tratamentos térmicos.
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STUDY OF THE DIFFUSION LAYERS OF THE NbTa-Ti SUPERCONDUCTING ALLOY

ABSTRACT: The optimization of flux line pinning in type Il superconductors, as NbTi and Nb:Sn, is the most
efficient form to improve the transport properties of these materials. The present work has as objective the
manufacture of a NbTaTi multifilament wire with Artificial Pinning Centers (APC). A bar of Ti introduced in a NbTa
tube has the dimensions reduced by means of mechanical deformation, swaging and drawing, to produce the
monofilament. The multifilament wire is produced by assembling 169 pieces of the monofilament wire in a Cu
tube, followed also by swaging and drawing. At some point of the mechanical deformation process a heat
treatment is applied in order to produce the ternary alloys NbTaTi by solid state diffusion. Some pure Ti and Nb-
Ta is left in order to act as APC. The controlled obtain of pinning centers by previous calculation of size and
distribution is advantageous in order to get the optimized critical current densities. The microstructure of the
material will be characterized relative to the diffusion layer size and composition as well as the size of non-
reacted pure Ti and Nb-Ta-Ti.
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1. INTRODUCAO

O desenvolvimento de fios supercondutores capazes de conduzir altas correntes em altos campos
magnéticos é uma das forcas motrizes de supercondutividade aplicada. Apesar dos esforcos no
desenvolvimento de novos supercondutores, tais como: supercondutores ceramicos, o intermetalico diboreto de
magnésio (MgB:) e os compostos A-15, Nb:Sn, Nb;Al e Nb,Ge, o NbTi é ainda o mais importante supercondutor
para aplicacoes em médios campos, fabricado em escala industrial. As ligas ternarias de Nb-Ti-Ta despertam
grande interesse em supercondutividade como uma alternativa de substituicao de compostos A-15, para
operacao na faixa de campo entre 10 e 12 T, devido a sua boa ductilidade. Para a liga binaria NbTi, esta faixa
reduz-se para 7 a 8 T. A temperatura conveniente de operacao da liga ternaria € de 2 K, onde um ganho no valor
do campo critico superior H., de até 2 T pode ser alcancado se comparado ao H. da liga binaria na mesma
temperatura. Ja para a temperatura de 4,2 K, este ganho nao ultrapassa 0,3 T (HAWKSWORTH, LARBALESTIER,
1980).
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Os supercondutores tipo I, tais como o NbTi, sao caracterizados por apresentar dois campos criticos, Ha
e H.. Entre esse dois campos criticos, existe o estado misto, onde 0 campo magnético externo penetra neste na
forma de linhas de fluxo. Estas linhas de fluxo também sao chamadas de vortices e se arranjam em uma
estrutura peridédica formando uma rede bidimensional. Entretanto, quando uma corrente elétrica flui no
supercondutor nesse estado, os vortices sofrem acao da forca de Lorentz, devido a interacdo da corrente com o
campo magnético de cada vortice. Se estas linhas de fluxo movimentam-se no supercondutor, uma diferenca de
potencial serd gerada e havera a dissipacao de calor, podendo o supercondutor elevar sua temperatura e passar
para o estado normal.

Além de um campo critico alto, a densidade de corrente critica, )., também é um parametro decisivo na
aplicacdo de um material supercondutor para confeccao de magnetos. Por isso, a maximizacao do
aprisionamento dos vortices em supercondutores é a forma mais eficiente de otimizacao das suas propriedades
de transportes.

O aprisionamento de vortices pode ser obtido introduzindo-se defeitos no material supercondutor, tais
como: precipitados de fases normais, contornos de graos, discordancias e outras. A influéncia da concentracao e
do tipo desses defeitos é discutida por Evetts e Plummer (1985) e Campbell e Evetts (1972). Uma maneira
eficiente de melhorar o aprisionamento dos vortices é pela introducao de fases normais na fase supercondutora.
Essa técnica é chamada de introducdao de Centros de Aprisionamento Artificiais (CAA), ou Artificial Pinning
Centers (APC). A obtencao de materiais CAA possibilita 0 projeto e controle das dimensdes dos centros de
aprisionamento, principalmente seu espacamento e sua espessura. Nestas ligas de Nb-Ti binarias e ternarias, J. é
otimizada pelo aumento da fracao volumétrica de precipitados Ti-l (2: fase = CAA) que, diferentemente das fases
NbTi e NbTaTi cubicas, a fase [ cristaliza-se numa estrutura hexagonal. Todavia observa-se que, apesar do Ta ser
um estabilizador mais fraco da fase [ que o Nb, ha maior dificuldade na obtencao de precipitados Ti-l na liga
ternaria que na binaria, como mostrado nos trabalhos de Gregory et al. (1988) e Lee et al. (1993).

No presente trabalho, propoe-se a fabricacao de um fio multifilamentar de Nb-Ta-Ti por deformacdo a
frio, empregando o método desenvolvido pela Supercon (EUA) a liga binaria Nb-Ti, como descrito por Wong,
Rudziak e Capone (1992), usando-se etapas de forjamento rotativo seguidas de trefilacao. Pretende-se aplicar
tratamentos térmicos nesse multifilamento trefilado para promover a difusao entre a liga Nb-20%Ta e Ti puro e
formar, portanto, a liga supercondutora ternaria, pois ja € bem estabelecido que as ligas contendo em torno de
40% em peso de Ti e 15-20% em peso de Ta sao as que possuem as melhores propriedades supercondutoras
(LIU et al, 1993; 1996). O estagio atual do trabalho demonstra a eficiéncia na otimizacao da liga Nb-Ti-Ta através
da rota de processamento escolhida.

2. MATERIAIS E METODOS

Devido a pequena escala de tamanhos envolvida no processo de fabricacao de fios supercondutores
com Centros de Aprisionamento Artificiais, como no caso do presente trabalho, em que o CAA tera espessura
final proporcional a camada de difusao, sao necessarios dois embutimentos seguidos de forjamento rotativo e
trefilacdo. O procedimento experimental para obtencao dos supercondutores ternarios de Nb-Ti-Ta em matriz de
Cu esta representado na Figura 1. O Cu utilizado em todo o procedimento é do tipo OFHC (Oxygen Free High
Conductivity) para garantir uma boa estabilidade criogénica do composito quando no estado supercondutor.

20 Embutimenio
10 Embutimenio
Forjamento Rotative Forjamento Rotativo
Trefilagio Trefilagio
Tratamentos Térmicos

Tratamentos Térmicos Tratamentos Térmicos

_> para Difusio da liga

b-20Ta no Tipure

23 TT: (750 oC / 1h) TT: (750 °C / 1h)

Figura 1. Metodologia de fabricacao do fio supercondutor ternario de Nb-Ti-Ta
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Uma barra de Ti puro é colocada em tubo de 5 mm de diametro externo constituido pela liga Nb-20Ta
(%peso), esta liga obtida pela metodologia descrita no trabalho de Nunes, Pinatti e Robin (1999). Na seqiiéncia,
a barra formada pelo tubo de Nb-20Ta e a barra de Ti sao inseridas num outro tubo, este de Cu OFHC de 7,8 mm
de diametro externo, que é posteriormente selado com vacuo, utilizando uma metodologia descrita mais
adiante. O conjunto Nb-20Ta+Ti+Cu é deformado mecanicamente por forjamento rotativo até 6,5 mm, e por
trefilacao até 0,98 mm, formando o monofilamento. Durante a deformacao sao realizados tratamentos térmicos
periddicos de 1h a temperatura de 750 °C em intervalos de 60% em reducao em area.

Em seguida, 169 unidades deste monofilamento, previamente cortadas com 100 mm de comprimento,
sao embutidas num arranjo hexagonal em um tubo de Cu OFHC de diametro externo 19,0 mm e diametro
interno 15,8 mm, como mostrado na Figura 2.

Esse conjunto foi selado com vacuo antes da deformacdo utilizando uma metodologia que consiste na
introducdo e soldas de tampas feitas a partir de cilindros de Cu nas extremidades do tubo, de tal maneira que
um deles possui um furo para permitir que o vacuo seja obtido, como apresentado na Figura 3.

Foram realizadas sucessivas purgas com argonio seguidas de vacuo, por bombeamento ininterrupto do
vacuo por 3 h a uma temperatura de 120 °C, a fim de eliminar qualquer vestigio de umidade no conjunto.

O Nb-Ta-Ti
m tubo de Cu

Figura 2. Esquema do arranjo hexagonal do feixe de 169 fios inseridos no tubo de Cu

O conjunto selado é, entao, deformado até 6,5 mm de diametro externo. Nesse diametro, o compaosito
é tratado termicamente a 750 °C por 1 hora, visando melhorar o contato mecanico entre os monofilamentos e o
tubo de Cu e também recristalizar o Ti e o Cu. Este tratamento térmico foi realizado apés dois estagios de
deformacao mecanica por forjamento rotativo. Apos esse tratamento, o composito continuou a ser deformado
por trefilacao até o diametro de 4,4 mm, tratado na mesma temperatura e tempo do tratamento anterior.
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Figura 3. Metodologia utilizada para selar a vacuo os tubos de Cu nos embutimentos

REVISTA CIENCIAS EXATAS, UNITAU. VOL 2, N. 2, 2007.
Disponivel em http://periodicos.unitau.br/




REVISTA CIENCIAS EXATAS - UNIVERSIDADE DE TAUBATE (UNITAU) - BRASIL - VOL. 2, N. 2, 2007.

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

Todo o processo de deformacao mecanica foi acompanhado através de calculos de deformacao dos
conjuntos em cada estagio do processamento. As dimensoes reais das regioes dos monofilamentos, nucleo de
Ti e as regioes da liga Nb-20Ta foram determinadas através de preparacao metalografica de amostras retiradas
em varios estagios da deformacao e visualizacao em microscopio 6tico e eletrénico.

As Figuras 4, 5 e 6 apresentam micrografias obtidas em um microscopio eletronico de varredura (MEV).
Nas Figuras sao apresentadas micrografias do monofilamento de Nb-Ti-Ta, em que temos a visao das interfaces
de Cu, Nb-Ta e Ti, onde a parte mais clara é a camada constituida pela liga de Nb-20Ta que envolveu o nucleo de
Ti. A parte escura é o Ti puro e a regiao cinza intermediaria é formada pelo Cu estabilizador criogénico no
primeiro embutimento, com composicao de 57,6% Nb, 14,4% de Ta e 28% de Ti (%peso), apos a deformacao de
6,35, 1,74 e 0,98 mm de diametro externo.

As Figuras 7a-c e 8a-c mostram o segundo embutimento, onde pode ser vista a distribuicao regular dos
169 filamentos apos a deformacao mecanica até 6,5 e 3,5 mm de diametro, respectivamente. Depois da
deformacao até o diametro de 3,5 mm, os 169 monofilamentos apresentaram estruturas com tamanhos médios
de 105, 16,5 e 42,3 Im referentes ao diametro do nucleo de Ti, a espessura da camada da liga Nb-20Ta e a
espessura de Cu entre os monofilamentos, respectivamente. Esses dados sao de extrema importancia, pois
foram realizados tratamentos térmicos no multifilamento para formar a liga supercondutora ternaria por meio de
difusao, deixando parte do Nb-Ta-Ti e do Ti puro no ntcleo como centros de aprisionamento artificial das linhas
de fluxo.

NB-Ta-Ti Signad A # QBSD WDs 1emm
Mag= 100X EWT = 2000KV  LME - DEMAR - EEL - USP

o Nb-TaTl SieA=QBSD wWhs 12mm
— Mag= 300X EHT=2000M  LME- DENAS - EEL

Sigral A » 085D ]
EWT = 20.00M  LME - DEMAR - EEL - USP

Figura 4: Micrografia MEV da Figura 5: Micrografia MEV da Figura 6: Micrografia MEV da
secao transversal do fio secao transversal do fio secdo transversal do fio
monofilamentar no diametro de monofilamentar no diametro de monofilamentar no diametro de
6,35 mm. Magnificacao 300x 1,74 mm. Magnificacao 100x 0,98 mm. Magnificacao 100x

Pelas Figuras 8b-c podemos observar o inicio da degradacao da forma cilindrica dos filamentos, essa
degradacao foi atribuida as caracteristicas de deformacao do Ti. Podemos observar que as estruturas
constituidas de Ti apresentam, na realidade, maior tamanho do que o esperado nos calculos de conservacao de
massa, 0 mesmo nao ocorre para as formadas pela liga Nb-20Ta e o Cu da matriz. Assim, é possivel notar uma
forte correlacao entre o tamanho real das estruturas com as propriedades metalurgicas dos materiais que as
constituem. O Ti cristaliza-se numa estrutura hcp, esta caracterizada por possuir apenas 3 Sistemas Preferenciais
de Deformacao (SPD), induzindo a formacdao de estruturas com aspecto lamelar em estagios avancados da
deformacao. Em contra partida, o Cu da matriz possui estrutura cfc com 12 SPD. Ja o nimero de SPD da estrutura
ccc, como a das ligas de Nb-Ta, é de 12 a 24.
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Figuras 7a-c: Micrografias MEV do fio multifilamentar no diametro de 6,50 mm. Magnificacoes de 50x, 300x e
500x

SignalA=OBSD WD 13mm
EHTS2000M  LME- DEMAR - EEL

Figuras 8a-c: Micrografias MEV do fio multifilamentar no diametro de 3,50 mm. Magnificacoes de 50x, 500x e
800x

Os ensaios realizados de aplicacao de tratamentos térmicos (TT), na tentativa de consumir o Ti no fio
multifilamentar, cuja temperatura foi baseada nos resultados decorrentes da difusao realizada em amostras do
monofilamento no estudo da evolucao da composicao da liga ternaria Nb-Ti-Ta, confirmaram o que havia sido
mostrado por Bormio-Nunes et al. (2005). Desse estudo do monofilamento, foi possivel observar também que a
variacao na composicao da camada de difusao (CD) é uma fonte nova e muito importante de aprisionamento
das linhas de fluxo neste tipo do material.

Do estudo do monofilamento, foi possivel observar também que a variacdo na composicao da camada
de difusao (CD) é uma fonte nova e muito importante de aprisionamento das linhas de fluxo neste tipo de
material. As imagens feitas das CDs foram obtidas por MEV. As Figuras 9a-d apresentam ampliacoes dos
filamentos de amostras tratadas por 30, 45, 70 e 100 horas, em 923 K. E possivel observar, respectivamente, as
CDs formadas durante os diferentes tratamentos térmicos, com espessuras aproximadas de 23, 32, 37 e 44 Im.

Na figura 10, sao apresentas as espessuras das camadas de difusao (ECDs) como funcao de t(tempo)
para cada um dos tratamentos. Um comportamento linear de ECD contra t pode ser observado em 923 K, com
coeficientes angulares linear as curvas de 0,0756 Im.s2 para o multifilamento e 0,0373 Im.s» para o
monofilamento (BORMIO-NUNES ef al, 2005). Na literatura, os dados dos coeficientes de interdifusao
disponiveis sao: para Ta+-Ti em 1273 K é de 2.10-* cm: s (GIBBS ef al. 1963) e Nb+I-Ti é de aproximadamente
1.10~ cm: s (PEREZ et al. 2003), indicando que a difusdo nessa temperatura é mais lenta no binario com o Ta do
que com o Nb.

Medidas da morfologia da camada de difusdao foram executadas e os resultados mostram uma difusao
preferencial do Nb e do Ta no Ti. Entretanto, a presenca de Ta retarda a difusdao do Nb no Ti, isso se comparado
com os resultados do Nb-Ti puro (BORMIO-NUNES et al, 2003). O enriquecimento do Ti da camada de difusao
pode ser evitado se diminuirmos o tempo do tratamento térmico. Os centros de aprisionamento nos fios de Nb-
Ta-Ti nao podem ser somente creditados ao material nao reagido. A respeito das propriedades mecanicas do fio,
0 uso de temperaturas mais baixas para formar a fase terndria é desejavel, a fim de evitar uma parcela maior de
Ti enriqguecendo a camada e evitar a precipitacao de [-Ti, prejudicial a ductilidade do fio.
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Figuras 9a-d: Micrografias MEV de um dos filamentos do fio multifilamentar no diametro de 3,50 mm, com
tratamentos térmicos de 923 K por 30, 45, 70 e 100 horas
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Figura 10: Espessura da camada de difusao entre a liga Nb-20Ta e o de Ti no multifilamento, como funcao do
tempo de tratamento térmico

4. CONCLUSOES

As condicoes envolvidas no processamento do supercondutor ternario Nb-Ti-Ta seguindo a metodologia
proposta, etapas de forjamento rotativo seguidas de trefilacao, foram estudadas. O tratamento térmico a 750°C
por 1 hora mostrou-se eficiente para melhorar o acoplamento entre as camadas de Cu oriundas do
monofilamento, o que permitiu que o processo de trefilacao ocorresse sem problemas de escoamento de
monofilamentos. No estagio atual de fabricacao do fio multifilamentar 3,5 mm de diametro, que corresponde a
camada de Nb-Ta-Ti com espessura da ordem de 111,5 Im, o fio final, apos deformacdao até 0,64 mm, gerara
filamentos com dimensdes aproximadas de 25 Im e com regioes de Cu com aproximadamente 17 pum de
espessura entre os filamentos. A determinacdo do tamanho 6timo da camada de difusao associada ao melhor
aprisionamento das linhas de fluxo magnético pelo Ti e Nb-Ta-Ti que nao devem ser reagidos, esta condicionada
essencialmente a determinacao do tempo de tratamento para difusao. O perfil linear das curvas de espessuras
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das camadas de difusao em funcao do tempo nos permite fazer previsoes para a difusao do Nb-Ta no Ti para
diferentes tratamentos na temperatura de 923 K.
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