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Sedesarrollarorcrecimientogunidireccionalesle la aleaciéndiluida Al-0.2 % Cu en pesobajo condiciones
de solidificacioncontroladas. El andlisismetalograficode las estructurasecundariasle segregacion, sobre
las paredeselularesy por detrasde la interfaz sélido-liquido(S-L), entrggainformacidnacercadel efectodel
las condicionedocalesde solidificacionque determinaa microsgregacion. Paraexplicar la evolucion de la

subestructurde segregacionenfunciéndel parémetro(VG—CLO) , Seproponeun mecanismdasadaenla teoriade
estabilidadnorfolégica.

Directionalgrowth of dilute Al-0.2wt.%Cualloys, wasperformedundercontrolledsolidificationconditions.
The metallographicanalysisof the secoundarnsegregation patterns locatedon the cellular walls and behind
the solid-liquid (S-L) interface, gives information aboutthe effect of the local solidification conditionsthat
determinesthe microseregation. In orderto explain the evolution of the solidification substructureas a

function of the parameter(\%o) )

aswell asthe small sggregatedinstabilitiesdetectedat the cellular walls, a

mechanisnbasedn the morphologicaktability theoryis proposed.

PACSnumbers®81.30.Fb45.70.Qj

I. INTRODUCCION

Durantela solidificacion unidireccionalde aleaciones
diluidas,la teoriade estabilidadmorfolégica—2 definelas
condicionesajolascualesunainterfazsélido-liquido(S-
L) inicialmenteplanapuedetornarseinestable De acuer
doaestateoria,abajasy moderadaselocidadeslesolidi-
ficacion el criterio de SobreenfriamientdConstitucional
(CS) puedeseraplicado,y la expresidnclasicade Tiller
y colaboradoreéspuedeser consideradavalide®. Desde

estepuntode vista, la disminuciondel parametro(\%o) :

(GL: Gradienteérmicoenelliquido enfrentealainterfaz
S-L, V: Velocidadde avancedel frente de solidificacion,
Co Composiciomominalde la aleacion)controlala evo-
lucion delainterfaz S-L desdeplanaa dendritica.

Trabajosextensvossehandesarrollad@nesteaspecto,
tanto en aleacionediluidas, entrggandoinformacionen
unasimetriade 3D, comoen sistemasorganicostranspa-
rentes,ensimetrias2D. En el primer caso,las siguientes
etapaspuedenserdefinida$: (i) interfaz Solido-Liquido
(S-L) plana; (i) nodoso depresione&n la interfaz S-L;
(iii) celdaselongadas bidimensionales{iv) celdasre-
gulareso hexagonales(v) celdascon brazoso distorsio-
nadas;(vi) celdasdendriticaso crecimientocooperatio
dendritico. El estadaactualdel conocimientono esclaro
respect@los mecanismosvolucradosnla evoluciénde
las diferentesetapas.En la literaturasolamenteaparecen
algunosconceptogalescomoel mecanismale nodo$”,

diferentesexpresionegarala transiciéndesdeas etapas
(v) a (vi)® 10y trabajosteéricosrespectaa la formacion
de algunasde las etapadiscretaqii), (iii) y (iv) sin dis-
cutir la transiciénentreellas'~*2  Ademaésde esto, los
detalledela microseyregacidnenla zonaintercelularfue-
ronanalizadosoloenalgunodetalles.Porestagazones,
consideramogueuntrabajodeanalisismetalogréaficale-
tallado, desarrolladcen el sistemaAl-Cu diluido podria
aclararalgunasareas:i) la formacionde distintasestruc-
turasde segregacionde muestrasrecidasunidireccional-

mentebajo diferentescondicionesdel parémetro(ve—éo) ;

y ii) analizarlos posiblesmecanismossociadoson las
transicionentrediferentesestructuras.

El objetivo fundamentalde estetrabajoes evaluarlos
detallesde la subestructurale microsregaciony obte-
ner unarelacionde talesestructuras/ su evolucién con
las condicionesde solidificacion, dadasdurantela soli-
dificacionunidireccionaldel sistemadiluido Al-0.2 %Cu
enpeso,utilizandoanalisismetalogréaficalelas muestras,
fundamentalmententrelas etapagii) a (v).

Il.  EXPERIMENT AL

Fuerondesarrolladogrecimientosunidireccionalesle
muestrasde la aleaciénAl-0.2%Cu en peso. Detalles
de la preparacioncrecimiento,control de las condicio-
nestérmicasy velocidadde crecimientoG, y V, y mé-



Figural: Perturbacionekteralesduranteel crecimientocelular Muestrascrecidasa G = 25K/cm. a)V = 1.2102 cm/s;0.25cm
delainterfaztempladab) V = 1.310~3 cm/s;muestrasin templado.

todosde templadode la interfaz S-L fueron publicados
previamenté* 16, Enalgunasocasionesasmuestrasue-

ron crecidashastaunalongitudaproximadale10cmy no

fuerontempladasconel propésitodecomparatasestruc-
turasresultantes.

El analisisde la microestructuraequierede granaten-
cibnenla preparaciémelasmuestrasLa microestructura
fue obsenadatanto en corteslongitudinalescomotrans-
versalegespecta la direccionde crecimiento.La super
ficie fue preparadgor pulido mecénicchastapapel600y
luego con soluciénde alcoholy polvo diamantadale 6 a
1 um. El pulido electroliticocon 2-butoxy-etanol,80 mi;
glicerina, 10 ml; HCIO4, 10 ml; concatodode aluminioy
unatensionde33V, durantel5a60s, entrggaunaadecua-
daterminaciénsuperficialy permiteobtenerun buencon-
trastea alto aumento. Pararevelary resaltarla microes-
tructura,seutilizé la soluciénde: aguadestilada, 190 ml;
HCI, 20 ml; HNOg3, 5 ml; HF, 2 ml. Estasolucidnafecta
selectvamentezonasricasen Cu, talescomoel eutéctico
Al-Cu o zonasenriguecidagn Cu, brindandodiferentes
relieves. En algunasocasionesestasoluciéonfue diluida
al 33%parahacemaslentala reaccion El tiempodeata-
quefue aproximadamentde 20 s atemperaturambiente

lll.  RESULTADOS

Es conocidoel hechoguedesdeun puntode vistacua-
litativo, parauna dadacomposiciénde unaaleacioncon
coeficientede particionkg < 1, segtinel valor (v%) dis-
minuye, un crecimientoplano puedeevolucionar hacia
unasubestructurdondezonasenriquecidagorresponden
adepresioneenlainterfazS-L. Tambiénesconocidoque
aun paracomposicionesnuy bajas,la concentraciérde
los nodospuedealcanzata composicioreutéctica’18,

Losresultadoslel presentdérabajomuestramuela evo-
lucion dela subestructuradela etapa(ii) ala (v) presenta
unacaracteristiceomun:nodoseutécticosinidospor pa-

redessggregadasonondulacionesaterales Estacaracte-
risticahasido estudiadaen seccionedrans\ersaledelas
muestrasrecidasa velocidadesle solidificacionde bajas
amoderadaslLa Fig. 1 a) corresponda la micros@rega-
cionintercelularenuncorte2.5mmpordebajodelainter
faztempladala micrografiacorrespondeun crecimien-
to celular Paradescartata presunciorguela subestructu-
raenla paredcelularfueraefectodela solidificaciénfinal
delultimo liquido atrapadaluranteel templadojasobser
vacionedueronrealizadas diferentedistanciasiesdda
interfaz templadaal mismotiempoqueserealizaroncre-
cimientosobtenidossin el procesdinal detemplado.La
Fig. 1 b) muestraunaestructuranuy similarenunamues-
trasintemplado.Esclaroquelasinestabilidadetaterales
formanpartede un fenédmenoque puedeserinterpretado
comoexistentedurantetodoel procesale solidificacion.

Para interpretarla microsgregaciénduranteel creci-
miento, estudiamosmuestrascrecidascon morfologias
desdela etapa(ii) nodos,hastala (v) celdasirregulares.
La Fig. 2 muestraunasecuenciale micrografiasobteni-
dasparaun dadovalor de G (25 K/cm) y ordenadason
V creciente. La Fig. 2 a) muestranodoseutécticosal-
gunosdeellosinterconectadopor &reasnicroseyregadas.
Estagparedesorrespondeadepresionedela interfaz S-
L enriguecideen solutoperosin alcanzamecesariamente
la composiciéreutécticala Fig. 2 b) y ¢) correspondea
la formaciondeestructuradidimensionales celdasbidi-
mensionalesjondepuedeapreciarseuelasparedegpre-
sentanareasde diferenteconcentraciory algunasinesta-
bilidadeslateralesenalgunagegiones.Conelincremento
deV, la estructuraevolucionahaciaceldashexagonales.
Enla Fig. 2 d) puedeverseunaestructurale bandascer
canaalaformaciéndeceldasLosvérticesdela estructura
muestrgprecipitaciéreutécticagqueactiacomoanclajede
la estructuradandoformafinal a los hexagonos.Unaes-
tructuramasregularaparecenla Fig. 2 e)endondeenlas
regionesdelasparedeselulareenlasqueexisteunacon-
centraciéngqueno alcanzaa eutécticapuederapreciarse
las mismasperturbacionesaterales. Finalmente la Fig.
2 f) muestraunatipica subestructurarregular, en donde



Figura2: Vista transersalde muestrasde Al-0.2.%Cu paraG,. = 25 K/cm y velocidadV creciente: a) nodosinterconectados,
V =5.2-10~* cm/s;b) bandasaV = 1-102 cm/sc) celdashidimensionalesy = 1.1- 10~ 2 cm/s;d) proto-celday = 1.2- 103 cm/s;
e) celdagregulareshexagonalesy = 1.3- 102 cm/s;f) celdasirregularesy = 2-10-3 cm/s.

nuevamenteaparecemtas mismasrregularidadesobrelas
paredegelulares.

Unasituaciénsimilar puedeobsenarseenla direccion
longitudinalsegiinaumenta/. Enla Fig. 3 a) puedeob-
senarseel cortelongitudinaldeun crecimientacelularre-
gular  Sobrela paredintercelularpuedeobsenarseque
apareceaegularmentaunapequefiaariacionen el grosor
de la mismay en algunoscasosde su composicion. En
la mismaFigura,puedeversequela paredessuave deun
ladoy rugosadel otro. CuandoV aumentaun pocomas,
comoenla Fig. 3 b) sepuedeapreciamqueel crecimiento

lateral permitequetengalugar la precipitacionnodaleu-
téctica,queal actuarcomoanclajede algunospuntosde
la paredpromueve la formaciénde un segundoespaciado.
Sinembago, en estecasono setratade un espaciadse-
cundario,envistaqueadnno esun crecimientodel tipo
dendritico.

Al medir las longitudesde ondapresentesn todo el
rangoanalizado,dos tipos diferentesfueron notados: el
espaciad@rimarioA; conel significadousual,correspon-
dienteala distanciaentrenodoseutécticos/ conun valor
situadoentre 150 a 300 um, y un espaciadanaspeque-



a) 3

o e

200 um

Figura 3: Vista longitudinal de muestrasde Al-0.2%Cu crecidasunidireccionalmenteon G| = 25 K/cm. El crecimientoes de
izquierdaa derecha.a) InestabilidadesateralesparaV = 1.2-10-3 cm/s; b) el crecimientolateral promueve la precipitaciénnodal,

V =1.3-10"3 cmis.

fio, quefue denominado\m;, conun rangocomprendido
entrel5a 25 um, y quetieneunadependenciéineal con

la velocidad.Seencontréademagjue existe unarelacién

ﬁ ~ 12 entreellasquesemantieneen el rangode velo-

cidadesestudiado.

IV. DISCUSION

Al analizaros resultado®btenidosel cuadrode la mi-
cros@regacionentrelas etapagi) y (v) aparecesimplifi-
cadopor el hechoquela precipitacionde nodoseutécticos
estapresenteen todaslas microestructuras.Este hecho
ya esdeimportanciay de utilidad desdeel puntode vista
tecnoldgicodebidoala influenciaqueel eutécticomicro-
segregadotiene sobrelas propiedadesisicasy quimicas
de las muestradundidas. Sin embago, puedeserintere-
santeespeculasobreel origende A1 y Amin POr razones
académicas.

Esaceptadaguela morfologiade crecimientqpuedeser
derivadade la teoriade estabilidadmorfol6gice®. Asu-
miendoque un frenteinicialmenteplano creciendoen la
direccidonzy avanzanda unavelocidadV, esperturbado
por unafunciondependientelela posiciony tiempo

7= Sexp (m+i2¥) (1)
donded esla amplituddela perturbaciénj esla longitud
deonda,la tasadecrecimientadela perturbacioro puede
determinarséajo unaaproximaciorlineal parapequefios
valoresded®. La soluciéndeao esunafunciénqueincluye
trestérminos,condependenciérmica,difusivay capilar

4TPT,

0= mLGCEc—G— 22

)
Valoresnggativosdec paratodoA determinaruncompor
tamientoestabledel frente plano, valorespositivos, una
condiciéninestabley el casoparticularo = 0 defineel

limite estabilidad-inestabilidad.En la ecuacion(2) Tny,
corresponde la temperaturale fusion en equilibrio del
solvente, " esel coeficientede Gibbs, G es el gradien-
te detemperaturgpromediadaentreel sélidoy el liquido

conlasconductvidadegérmicass = (“GLZKKLGL) donde

K = (Ks+KL) /2 esel promediocentrelas conductvidades
térmicasdelsélidoy elliquido. G¢ esel gradientedecom-
posicion,queparaun frente planoavanzandaa velocidad

constantepuedeescribirseGe = (\%) y &c esun
parametraladopor
2
=1+ o @)

1— 2ko— [1+ (%)2]1/2

guesemantienecercana la unidad,salo encondiciones
desolidificacionrapida.

Paraunadadavelocidadde crecimientoentreVc (So-
breenfriamient@ConstitucionaModificado)y Vaps (Crite-
rio de EstabilidadAbsoluta),o espositiva paraun rango
delongitudesde ond&'°, mostrandaun maximoparauna
longitudde ondaintermediaoy. Los puntosdondec =0
definenla condiciénde estabilidadmarginal paradoslon-
gitudesdeondaA3 distintas.

Un crecimientoplanoinestabletendriapor lo tantoun
espaciad@rimariodeterminadgor la contribuciéndeun
conjuntode longitudesde ondaqueesténen el rangoda-
do por )\g. Estasituaciénestarepresentadan la Figura
4. Enla mismaseharepresentaden la parteinferior el
mapadeestabilidadarael sistemaAl-0.2 %Cuenla zona
debajasvelocidadesle crecimiento.A modode ejemplo,
enla partesuperiorpuedeobsenarsela formade o para
unadadavelocidad. los puntos)\oi y Oy Sontransporta-
dos paracadavelocidadal gréaficoinferior. Enla misma
Figurasehanagregadolas determinacionesxperimenta-
les del espaciadg@rimario obtenidagparanodos,bandas,
celdasy celdasirregulares.Sepuedeapreciarquelos va-
loresexperimentalesleA; estarcercanosilalineadeaoy,
porlo quesepuedededucirquelaslongitudesdeondacon
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Figura4: Mapade EstabilidadparaAl-0.2% Cu en peso,cal-
culadoparaG| = 25K /cm a) Velocidadde propagaciorde las
perturbacionesy = 10um/s, b) Los puntoscorrespondeia de-
terminacionegxperimentalesleA;.

mayorvelocidaddepropagaciésonlasqueenmayorme-
didacontribuyena la formaciondel espaciadoEstoessi-
milar a prediccioneswuméricagparasimetriasde 2D para
velocidadesntermediagy rapidas®.

Por otro lado Amin esconsiderablementeenorquei;
debidoa quelas condicionedde solidificaciénduranteel
crecimientdateralsonmuy diferentesalasdel frente.En
la Figura5 sehanrepresentaddi y Amin €nfuncionde
la velocidadde crecimiento. Puedeversequela relacion
entreambassemantiengpracticamenteonstantenapro-

: A
xmadamentﬁ ~ 12.

Del analisisde las subestructurade segregaciony del

mapade estabilidadesposiblesugerir:

1. Lasinestabilidadedntercelularedajo estudioapa-
recencomoconsecuencidel crecimientdateralde
las celdas,atrapanddiquido enriquecido.Estosu-
cedeen cercaniagle la interfaz S-L. Debido a la
geometriade las celdas)a velocidadnormalenlos
lateralesesmenorquela delfrentedesolidificacion.
Al mismotiempo, el gradientetérmicotambiénes
menorgueenel frente,aunquda composiciorsein-
crementale suvalor nominal. La condicidnresulta
encondicionedocalesde solidificacionquepueden
llegaraserinestables.

2. Cuandda solidificaciondelliquidointercelularter-
mina, la morfologiade lasinterfacesde ambascel-
daspuederdiferir. Comoconsecuencideesto,una
deellaspuedeserplanamientrasquela otra puede
serondulada. Esteefectose ha obsenadometalo-
graficamentey se ha mostradoen las fotos de las
Figurasl, 2y 3.

Por consiguienteja evolucidn de la subestructurae se-
gregaciony el mapafinal de segregaciénparacadauna
de las etapasde la evolucién, es, bajo nuestrasondicio-
nesexperimentale®l resultadode la superimposiciorde
mecanismosjue puedenrexplicarseutilizandocualitativa-
mentela teoriade estabilidadnorfol6gicaa diferenteses-
calas.La evolucibndesdeel frenteplanohastalas celdas
irregularesseproducepor precipitaciormodaladistancias
gobernadaporlaslongitudesdeondademayorvelocidad
de propagacion Al mismotiempoy debidoa estapreci-
pitacién nodal, existen zonasenriquecidagle soluto que
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Figura5: Espaciadgrimarioy minimovs. velocidadde creci-
mientoparanuestragxperiencias



puedercrecerocalmentebajo condicionesnestablesge-
nerandaun segundoespaciad@ min.

V. CONCLUSIONES

Muestrasiela aleaciérAl-0.2%Cufueroncrecidasini-
direccionalmentdajocondicionesimilaresdel gradiente
térmico. Segglinla velocidadaumentasehallarondiferen-
testransicioneslela morfologia,desdeplana,nodos ban-
das,celdasy celdasirregularesquefueroncaracterizadas
atravésdel andlisismetalograficalela microseregacion.
Durantediferentestransicionesgl mecanismade nodos
pareceserresponsabléela evoluciondela subestructura,
atravésdela precipitaciorde eutécticoguetieneel rol de
fijar la estructura.

Durantela transiciénde planoa bandas)os nodosre-
trasana interfazenciertospuntosde modoquepuedede-
finirse un espaciado.De bandasa celdasel fenébmences
similar, siendotal espaciadagualmentedistribuido. Du-
rantela transiciénde celdasregularesairregulareda pre-
cipitacién nodal es un poco desordenadg consecuente-
mentela etapacelularirregular tiene un rangomayorde
existencia.

En algunoscasosse obsenaronprecipitacionesle se-
gundoordensobrelasparedegelulareenlasqueexistian
ondulacionespcasionadagor variacionesen la concen-
tracionquepermitianla formacionde eutéctico.
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