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RESUMO

Uma das rotas mais utilizadas para produgédo do tantalo metalico é aquela que
utiliza a redugéo aluminotérmica. Nessa rota, o oxido de tantalo € misturado com Al,
para reagir a partir da ignicdo provocada por uma resisténcia elétrica. No presente
trabalho pretende-se inovar a técnica de redugcdo aluminotérmica através da
utilizagdo de dois aparatos a plasma: Catodo oco e tocha a plasma. Uma mistura de
Ta>0s5 e 5% de excesso de Al foi utilizada em ambas as configuragbes. No catodo
oco foi utilizado como ignitor o plasma de hidrogénio e na tocha a plasma o gas
argénio. O produto obtido em ambas as configuragbes foi caracterizado por DRX e
MEV. Os difratogramas obtidos nas analises de raios-X apresentaram picos de
téntalo, comprovando que é possivel se produzir este material através de técnicas a

plasma.
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INTRODUCAO

O tantalo possui um papel fundamental na industria devido suas notaveis
propriedades, como: ductilidade, resisténcia a corrosao, elevados pontos de fuséo e
ebulicdo, além de elevada condutividade elétrica e térmica (. Atualmente, sua maior

aplicagdo tem sido a produgcdo de capacitores, em virtude das excelentes
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propriedades dielétricas dos seus oxidos @ Entre tantas outras aplicagdes, o tantalo
também tem sido utilizado na fabricacdo de ferramentas de corte (na forma de
carbeto — TaC) ®*, e na producio de catalisadores ©. Os capacitores de tantalo
produzidos a partir de seu p6é tém dado uma grande contribuicdo para a
miniaturizagao dos circuitos eletronicos e tém progredido nas aplicagées em circuitos
em ambientes severos ©.

O po6 de tantalo metalico € normalmente produzido pela redugcdo do seu 6xido
por meio de técnicas como cloragdo, hidrometalurgia, calciotermia, redu¢do por
sodio metalico e aluminotermia "%, Esta ultima vem sendo muito utilizada como
método industrial em virtude da facil remocao do aluminio (Al) e da alumina (Al,O3)
do sistema, o que facilita a etapa de refino (''"°).

Na técnica de aluminotermia convencional, o aluminio reage com o TaOs
através do fornecimento de calor pela queima de um elemento resistivo '®. Os pos
de TayOs e aluminio sdo misturados de forma estequiométrica, e no interior desta
mistura € imerso o elemento resistivo que promove a ignicdo da reagdo com o
auxilio de um fundente, normalmente o NaClO4. A reagédo se propaga por todo o
volume, dando origem ao trioxido de aluminio (Al,O3) e o Tantalo metalico (Ta). A

Equacao A representa a reacédo aluminotérmica para a produgao do tantalo metalico:
3Taz05 + 10Al = 6Ta + 5A1,03 (A)

Durante o processo de aluminotermia ha uma separagdo entre metal (Ta) e
escoria (Al,O3 e sub-6xidos) por gravidade. Apds esta separagédo, o produto da
reacao é, entdo, purificado através de um forno por feixe de elétrons.

Recentemente, um método alternativo de obtencdo do pé de Nb metalico foi
desenvolvido, utilizando descarga em catodo oco para a redugdo aluminotérmica do
Nb,Os 7. Pos de Nb,Os foram misturados com Al e imersos num plasma de
hidrogénio, dentro de um reator com configuracdo em catodo oco. O sucesso do
meétodo esta na obtencgao de particulas de tamanho nanométrico de nidbio.

O presente trabalho tem como objetivo aplicar este método para reducao de
Ta,0Os e compara-lo com outra técnica, também desenvolvida em nosso laboratério,
que consiste na reducdo aluminotérmica por ignicdo em tocha a plasma, usando
como gas ignitor o argdnio. As amostras utilizadas neste trabalho foram obtidas

através da mistura estequiométrica dos pos iniciais por moagem de alta energia.
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Pela configuragao denominada catodo oco, as reducgdes foram efetuadas em um
sistema com fonte de tensdo DC (corrente continua), numa pressdo de 400 Pa e
uma voltagem maxima de 350 V. Na configuragédo tocha a plasma esta redugéo foi

realizada com uma fonte de baixa poténcia (7,5 kW) e em pressao atmosférica.

MATERIAIS E METODOS

Preparacao dos pos

O Taz0s5 (99,9%) e o Aluminio (99,8%) foram utilizados para a realizagdo dos
ensaios. O primeiro como fonte de tantalo e o segundo, como agente redutor. O gas
H2 (99,9%) foi utilizado como agente ignitor da reagcao na configuragao catodo oco e
0 Ar (99,9%) foi utilizado na tocha a plasma.

Na Fig. 1 (A) e 1 (B) estdo mostradas as morfologias das particulas de Ta;Os e
do aluminio, respectivamente. Observa-se que o Ta,0Os é formado por aglomerados
de pequenas particulas, com tamanho meédio de particulas, determinado por
granulometria a LASER, em torno de 0,81 ym. Ja as particulas do aluminio s&o

dispersas, possuem um aspecto brilhoso e didmetro médio de 5,23 pm.

Fig.1 — Materiais de partida: Particulas de (A) Ta;Os e (B) aluminio.

Os reagentes sélidos na forma de pé foram manualmente misturados, na
propor¢do de 10 g de Ta,Os para 2,1 g de Al, e em seguida submetidos a uma
moagem de alta energia (MAE), em moinho planetario do tipo Micro Mill Fritsch
Pulverisette7, durante 6 horas. A esta mistura foram acrescidos 5% de Al a partir do

valor estequiométrico, calculado a partir da equagéao A.
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Aparato experimental

As redugdes aluminotérmicas foram realizadas em duas configuragdes
diferentes: na primeira configuragdo as amostras foram reduzidas num equipamento
como ilustrado na Fig. 2A. No interior da cdmara encontra-se o porta-amostra em
formato cilindrico com 22 mm de altura e 17 mm de didmetro interno, catodicamente
polarizado, formando catodo oco. Diametralmente oposto esta o anodo, que consiste
de um disco em aco inoxidavel com 9 mm de espessura e 100 mm de diametro.

O pé foi colocado no interior do catodo oco, em seguida foi feito um vacuo na
camara de redugao até atingir um valor de 300 Pa, com um fluxo de H, de 16
cm®/min. Em seguida, a tensdo foi elevada até a abertura do arco do plasma (em
aproximadamente 550 V). A partir dai aumentou-se a tensdo gradualmente até
atingir a temperatura de reagdo do material (em torno de 800 °C). A fonte de
poténcia utilizada possui uma tensao e corrente DC maxima de saida de 1500 V e
1,5 A. As leituras de tensao, corrente, e temperatura do catodo foram realizadas no
painel sistema de aquisicdo de dados. A presséo do gas foi medida com o auxilio de
um sensor de membrana capacitiva, tipo Barocell.

Na segunda configuragdo, as amostras foram reduzidas em uma tocha de
plasma Figura 2B, que é constituida de duas partes: a primeira sendo o suporte do
catodo, fixado no corpo principal da tocha por meio de uma peca de cobre
conectada ao cabo de tensao da fonte, que também é responsavel pela entrada do
gas. O catodo é constituido por um eletrodo de tungsténio (W + 2%ThO;) do tipo
bastdo, com 4,5 mm de didametro e movimento axial por rosqueamento; a segunda
parte € o anodo, constituido de um sistema de refrigeragdo por agua com 90 mm de
didmetro e 90 mm de comprimento que tem por objetivo auto-refrigeracdo e um
canal ejetor (bico) de 6,0 mm de didmetro. Os dois eletrodos sdo separados por um
isolante elétrico de teflon. As reducbes na tocha foram realizadas nas seguintes
condicdes: Voltagem de 30 V, intensidade de corrente de 250 A, fluxo de Ar de
16x10° cm®/min, poténcia de 7,5 KW, pressdo ambiente e posicdo de injecéo do po

perpendicular a chama.
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Fig. 2 — (A) Camara de reducgao a plasma na configuragao catodo oco e (B) Tocha a
plasma.

Os pos obtidos nas reducdes a plasma foram caracterizados por microscopia
eletrbnica de varredura (MEV), utilizando um microscépio Philips XL 30 ESEM, e por
difracdo de raios-X, num equipamento Shimadzu, utilizando radiacdo de Cu K-q,

com 20 variando entre 10 e 80° e velocidade de varredura de 2°.min™".

RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Fig. 3 esta mostrado o espectro de difragdo das misturas Ta,0s5/5%Al sem
moagem e preparado por MAE durante 6h.
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Fig. 3 — Difratograma de raios-X das misturas Ta;Os/5%Al sem moagem e apos
moagem por 6 horas.

Durante a moagem, a alta energia de impacto das bolas produz deformagao
da fase mole (Al) e fratura da fase dura (Ta;Os). Fragmentos e particulas da fase
dura (Ta;0s5) sao incorporados a matriz de aluminio. Como conseqiéncia, sao
formadas particulas compdsitas com tamanho e formas diferentes dos pos iniciais. A
moagem também proporciona uma deformagéo da rede cristalina, visto que ha um
alargamento dos picos do difratograma que representa a amostra moida por 6 h, e
esta deformacao esta relacionada ao acumulo de tensao e/ou refino dos cristalitos
do material (Fig.3).

Nas Figs. 4A e 4B estdo apresentados os difratogramas de raios-X para as
amostras obtidas na redugdo aluminotérmica a plasma em ambas as configuragdes
utilizadas: catodo oco e tocha a plasma, respectivamente. Comprova-se a
possibilidade da obtengdo do tantalo metalico a partir das técnicas de reducgao a
plasma propostas, uma vez que foram observados picos relativos ao Ta metalico em
ambos os difratogramas. Verifica-se também a presenca da fase Alumina (Al,O3)
que é consequéncia do processo de reducdo aluminotermica, como mostrado na

Equacao A, além da fase AlTaOg.

3500 o A 3500 — B QO ——___ ¥ao
4 ] | S —— a,05
o & ALO,
3000 — so004 g T AIT20,
2500 4 2500 —
o i _
2
© 2000 o 2000 —
el
@©
3 - _
(72}
§ 1500 7 1500 o
IS ] i
1000 1000 o o
500 —
0

Fig. 4 — Difratograma de raios X dos produtos das reacdes aluminotérmica
nas configuragdes catodo oco (A) e tocha a plasma (B).

Nas Fig. 5 e 6 estdo apresentadas as micrografias obtidas por elétrons

retroespalhados dos pés reduzidos nas configuragdes catodo oco e tocha a plasma.
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O material obtido na reagao aluminotérmica em ambas as configuragdes apresenta-
se com uma distribuicdo dispersa de particulas de Ta (regides claras), com
tamanhos submicrométrico ou nanométrico (Fig. 6). Como em imagem por elétrons
retroespalhados (BSE) elementos mais pesados produzem maior corrente
eletrbnica, conclui-se que essas particulas referem-se ao Ta metalico. Isso foi
confirmado também da analise por EDS, onde se pdde observar que, na regiao clara
existe uma fase rica em tantalo, e na regido escura, uma fase rica em aluminio.
Através destes resultados comprovou-se que € possivel se produzir tantalo metalico

pelas duas técnicas a plasma utilizadas.
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(A) — Regido rica em tantalo. (B) — Regiao rica em aluminio.

Fig. 5— MEV e EDS do produto da reagao aluminotérmica a plasma na
configuragéo catodo.
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A) — Regido rica em tantalo. (B) — Regiao rica em aluminio.

Fig. 6 — MEV e EDS do produto da reagao aluminotérmica a plasma na
configuracao tocha a plasma.
As morfologias dos pés reagidos em ambas as configuragdes foram
semelhantes, porém as particulas dos pos reagidos na tocha a plasma
apresentaram-se mais esféricas, devido o movimento circular a que sdo submetidas

durante a trajetéria da reacéo.
CONCLUSOES

Através da reducao aluminotérmica a plasma foi possivel se produzir particulas
finas de tantalo em ambas as configurag¢des utilizadas, catodo oco e tocha a plasma.

Com relagao a diferencas entre as duas técnicas, verificou-se que para ambas as
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técnicas ocorreram picos de tantalo nas analises de raios-X, o que diferiu apenas de
uma técnica para a outra foi a presenga de picos de baixa intensidade, Al,O3 (catodo
oco) e AlTaOy4 (tocha a plasma). A microscopia eletrénica de varredura comprovou a
presenca de uma grande quantidade de tantalo na estrutura. P6de-se observar que
as regides claras apresentaram grandes concentragdes de tantalo e que nas regides
escuras houve maiores concentragdes de alumina. As morfologias dos pés reagidos
em ambas as configuragdes foram semelhantes, apenas diferindo no caso da tocha
a plasma, onde particulas esféricas foram formadas devido o movimento circular que

estas sofrem durante a reacao.
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ALUMINOTHERMIC REDUCTION OF TA20s5 IN PLASMA REACTOR IN THE
HOLLOW CATHODE AND PLASMA TORCH CONFIGURATIONS

ABSTRACT

Currently, one the more used routes to obtain metallic tantalum is known as
aluminothermic reduction. In this technique, the tantalum oxide is mixed with
aluminum and the reaction between these elements is initiated through an electric
resistance. In this work were used two plasma methods to obtain metallic tantalum:
hollow cathode and torch plasma. A mixture Ta;Os and 5% of the Al content (in
excess from the stoichiometric concentration) was used in both the configurations. In
hollow cathode configuration was used H; as igniter of the reaction and in the plasma
torch was used argon. The products obtained were characterized by XRD and SEM.
The XRD patterns showed intense peaks of tantalum, proving that is possible to

produces this material by plasma techniques.

Key-words: Aluminothermic reduction, plasma, tantalum oxide.
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