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RESUMO

Este trabalho foi desenvolvido com o propésito de se obter “in situ” um compésito de alfa-SAION—
SC via prensagem a quente, conciliando os resultados de propriedades fisica e mecanica, visando
futuramente sua aplicagcdo como ferramenta de corte. Para tanto, uma mistura de AIN-CTR;O5 (9:1 %
mol) foi utilizada como aditivo, com objetivo de obter alfa-SAION como matriz. Nos compositos de
alfa-S AION-S C desenvolvidos nesse trabal ho, as quantidades de SC variaram de 0 — 15 % em peso.
As misturas de p6s foram homogeneizadas e sinterizadas via prensagem uniaxial a quente, a 1850°C
durante 1h sob atmosfera de nitrogénio, utilizando uma taxa de aquecimento igual a 15°C/min. Apds
sinterizac&o, as amostras foram caracterizadas por densidade relativa, perda de massa, microdureza,
tenacidade & fratura, difragdo de raios X e microscopia eletronica de varredura (MEV).

Palavras-chave: alfa-SAION, beta-S C, compdsitos, prensagem uniaxial a guente, ferramenta de
corte.

1. INTRODUCAO

Nos ultimos anos, ampla pesquisa vem sendo realizada no intuito de explorar e conciliar as
excelentes propriedades das cerémicas de nitreto de silicio (SisN4) e carbeto de silicio (SiC), visando a
aplicagOes estruturais, tais como: componentes de motores a combustdo, ferramenta de corte na
usinagem de diferentes materiais entre outras [Dressler & Riedel, 1997, Haya, 1999].

Essas propriedades resultam de seu forte caréter covalente, conferindo-lhes baixo coeficiente de
autodifusdo [Dressler & Riedel, 1997] dificultando, destamaneira, a obtencéo de compdsitos densos de
Si3N4-SiC por sinterizacdo viafase sdlida.

Compdsitos densos de Si3N4-SiC vém sendo obtidos por sinterizagéo viafase liquida pelaadicdo de
pequenas quantidades de aditivos de sinterizagcao que facilitam os fendmenos difusionais, reduzindo a



porosidade do material e, consequientemente, melhorando a densificagdo e as propriedades mecéanicas
do mesmo [Greil et al, 1987 — Baldacim et al, 2001]. Os principais aditivos utilizados na sinterizagéo
das ceramicas de SisN4 e SIC sd0: AIN, Y205, AloOs, SIOz, CRE2Os5 (0xido misto deiitrio e terras raras)
ou misturas destes [Izhevskyi et al, 2001 — Santos et al, 2004].

Normalmente, os compositos de SisNs-SIC sdo obtidos via prensagens uniaxial e isostatica a
guente, resultando em materiais densos e de excelentes propriedades mecanicas, quando comparados
aos obtidos por sinterizagdo normal [Bellosi & De Portu, 1989 — Poorteman et a, 1999].

Quando da utilizacgo de umafase liquidaricaem Al, Y e O durante a sinterizacdo do SisN4, tem-se
aformagdo de uma solugdo solida denominada SIAIONS, os quais melhoram a resisténcia a oxidagao,
dureza e fluéncia das ceramicas de SisN4 a atas temperaturas. Os SIAIONs apresentam duas fases
cristalinas, a eb, resultantes das fases a e b-SizN4, pela substituicdo do Si e N por Al e O, e ocupagéo
dosvaziosintersticiaispor Y [Kuramaet a, 2002 — Santos et al, 2004].

O objetivo deste trabalho foi analisar e conciliar as diferentes propriedades fisicas e mecanicas do
composito SisN4-SiC, objetivando explorar tais resultados para futuramente aplica-los na confeccdo de
ferramentas de corte.

2. PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

2.1. Materiais

As matérias primas utilizadas foram: SisN4 de ata pureza (H.C.Starck-Alemanha), beta-SiC tipo
Grade BF-12 da H. C. Starck, AIN tipo Grade C (fine) daHCST, CTR,0Os (6xido misto deiitrio e terras
raras) produzido no DEMAR-FAENQUIL, nitrogénio (N2) tipo B50, da“Air ILiquid Brasil SA”.

2.2. Métodos

Para o desenvolvimento deste trabalho foram preparadas cinco misturas cujas composigoes e
densidade relativa a verde dos compactos, estéo listadas na Tabela 1.

Tabela 1 — Composi¢do e densidade relativa a verde das amostras.

Composicéo
Cadigo das (% em peso) Densidade relativaa verde
0
amostras SiaN. b-SiC AIN CTR,O; (%D.T.)
A-SNCA20 0 58,90 + 0,20
B-SNCA20 5 58,27 £ 0,12
C-SNCA20 7530 10 13,52 11,18 59,36 + 0,52
D-SNCA20 15 57,91 + 0,06

Obs: A mistura SNCA20 era uma mistura pronta, a qual somente foram adicionadas diferentes
guantidades de b-SiC.

Asmisturas de pos (SNCA20 + beta-SiC) foram homogenei zadas via imido, em moinho planetério
por 2h, a 1000 rpm, em meio dcool etilico. Em seguida as suspensdes foram secas em filtro a vacuo e
em estufa a 100°C. As misturas de p6s foram prensadas a quente segundo programagc&o: aquecidas a
1750°C, a uma taxa de 25°C/min sob 0,1 MPa N; e isoterma de 30 min. Ao final deste estégio, a
pressdo de N, foi aumentada a 1,5 MPa e em seguida as amostras foram aquecidas até a temperatura
méxima de 1850°C, a umataxa de 15°C/min, onde permaneceram por 1h.

As massas especificas das amostras sinterizadas foram determinadas pelo método de Arquimedes.
Para caracterizacdo microestrutural e mecanica, as amostras foram lixadas e polidas com pasta de



diamante até granulometria de 1mm. O polimento das amostras foi realizado em politriz automaticatipo
IGAN WURTZ, mod. PHOENI X 4000. As observacfes microestruturais foram realizadas ap0s ataque
quimico das superficies, utilizando KOH:NaOH (na proporcéo 1:1) em temperatura de 500°C, por 3
minutos. As analises das fases presentes foram determinadas por difracdo de raios X, em difratdmetro
Phillips PW1380/80, utilizando radiagdo Cu-Ka, varredura lenta e passo de 0,02%s. Os parametros de
rede dos SIAIONs foram refinados utilizando o programa Trieste 1.0.

O tamanho médio de gréo e a razéo de aspecto media, foram determinados pela aproximagéo
estatistica proposta por Woetting et al [Woetting et al, 1986], a qual considera que 10% dos graos
observados no espago amostral (micrografia) estdo exatamente no plano analisado e,
conseguentemente, indicam a real razdo de aspecto e o tamanho (comprimento) do gréo. Em cada
composicao foi subtraida uma quantidade de gréos, equivalente ao % de SIC utilizado na mistura.
Aproximadamente 1000 gréos foram medidos por composicdo, escolhendo-se os 10% de maior
tamanho para determinagdo da raz&o de aspecto.

Os ensaios de microdureza foram realizados em microdurometro tipo MICROMET 2004 da
BUEHLER, utilizando carga de 20 N e tempo de indentacdo de 30 segundos, a partir do qual
determinou-se a tenacidade a fratura do material, utilizando a equagdo de ANSTIS [Silva, 1992].

3. RESULTADOSE DISCUSSAO

3.1. Densidade rel ativa das amostras sinterizadas

Os resultados de densidade relativa das amostras sinterizadas s&o mostrados na Tabela 1.
Analisando os resultados contidos nesta tabela nota-se para todos os sistemas estudados densidade
relativa superior a98 % D.T., mostrando a eficiéncia do sistema de aditivo utilizado, quanto a ativacao
dos mecanismos de sinterizagdo viafase liquida, como rearranjo de particul as e sol ucao-repreci pitagéo.
No entanto, a densidade relativa apresenta uma diminuicdo com aumento da quantidade de SIC no
composito cerdmico. Tal comportamento é explicado devido ao fato de que a adi¢cdo de SiC inibe o
rearranjo, e o subseqguiente processo de sol ugdo-reprecipitagdo dos gréos da matriz cerémica (SIAION)
nafaseliquida[Bellos et a, 1989].

Tabela 1l — Densidade relativa a verde das amostras sinterizadas.

Cadigo das Densidade Relativa
amostras (% D.T)
A-SNCA20 98,00 = 0,20
B-SNCA20 99,16 + 0,76
C-SNCA20 98,86 + 0,65
D-SNCA20 98,61+ 1,16

3.2. Difracdo deraios X das amostras sinterizadas

Os difratogramas de raios-X dos compdsitos sdo mostrados na Figura 2, e 0s parametros
cristalogréficos, estdo resumidos na Tabela 2. Os difratogramas indicam que somente as fases
cristalinas alfa-SIAION e beta-SIC foram identificadas. 1sso demonstra que a fase intergranular
remanescente esta, ou em quantidadesinferiores ao limite de detecgcdo do aparel ho (cercade 2%), ou
amorfa. E observado um aumento da intensidade do pico principa da fase beta-SiC (2q = 35,6°)
com o aumento da quantidade de SiC, que esta relatado ao aumento de sua participagdo na
composicao final do compdsito. Além disso, nenhuma transformagéo beta a alfa-SiC é observada
durante a sinterizagé&o.
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Figura2 — Difratogramas de raios X das amostras sinterizadas

A identificac8o de alfaSIAION nos difratogramas é confirmada com os resultados de expanséo
dos parametros de rede desse material, comparando-os com o afa-SisN4, conforme apresentado na
Tabela2. Como ndo ha alteragbes narazdo molar entre os aditivos (9:1) para as diferentes composi¢oes
e considerando que o SiC se comportainerte nesse sistema durante a sinterizacéo é justificavel que os
parémetros de rede da fase afa para os diversos compositos, ndo sofram ateraces consideraveis, ou
detectaveis. Vale salientar que para obtencdo de resultados mais precisos, seria necessaria, por
exemplo, a utilizagdo de técnicas de difratometria de raios-X de ata resolugdo utilizando feixe de luz
sincrotron e refinamentos cristal ogréficos utilizando M étodo de Rietveld.

Tabela 2 — Parametros de rede refinados dos comp0sitos sinterizados.

Parametro de rede - a-SIAION
Material
alfa-SisN, 7,754 5,619
A-SNCA20 7,850 5,727
B-SNCA20 Hexagona 7,849 5,735
C-SNCA20 7,851 5,734
D-SNCA20 7,850 5,734

3.3. Microscopia Eletronica de Varredura das amostras sinterizadas

Micrografias contendo as microestruturas dos compdsitos sinterizados séo mostradas na Figura 3,
e 0s principais parametros microestruturais como tamanho médio de gréo e razéo de aspecto sdo
listados na Tabela 3.

A amostra sinterizada sem adicdo de SiC, Figura 3a, exibiu microestrutura de gréos alongados de
elevada razdo de aspecto, com tamanho médio de 6,8 mm e razdo de aspecto média de 4,5. Nesse
material, a andlise quimica realizada em graos de alfaSIAION através de espectroscopia de energia



dispersiva, EDS, revelou apresencade Y, Yb e Dy naestrutura, além de Si e Al. Outros elementos de
terras raras ndo foram detectados devido a sua baixa quantidade no aditivo 6xido utilizado, CREOs,
tendo, portanto, ficado abaixo do limite de deteccdo do equipamento. Além disso, uma pequena
quantidade residual de fase vitreafoi observada nas amostras A-SNCA 20, Figura 3a.

Uma observacdo comparativa entre as microestruturas exibidas nas Figuras 3a-3e, mostra que
adicdes de SIC na mistura SisN4s-AIN-CRE2Os leva a inibicéo do crescimento de gréos alongados e a
reducdo do tamanho médio desses gréos alfa-SIAION durante a sinterizacdo. O fenbmeno € explicado
pelareducdo da quantidade de fase liquida, e o respectivo aumento da quantidade de SiC nesse sistema,
sendo que esse Ultimo é responsavel pelaredistribuicéo de grande parte dafase liquida, em quantidades
cada vez menores, pela superficie de suas particulas, através de atracéo capilar.

(c) 10% SiC; (d) 15% SiC.

Tabela 3 — Caracteristicas microestruturais das amostras sinterizadas.

- Morfologiados | Tamanho médio dos gréos ~
Composicéo grios alfa afa (mm) Razéo de Aspecto
A-SNCA20 Alongados 6,8 45
B-SNCA20 Alongados 3,8 3,6
C-SNCA20 Equiaxiais 3,5 2,5
D-SNCA20 Equiaxiais 3,2 2,5




3.4. Dureza e Tenacidade afratura

Os resultados de tenacidade a fratura e microdureza Vickers das amostras sinterizadas séo
apresentados na Tabela 4. Analisando os resultados contidos nesta tabela, nota-se 0 aumento da
tenacidade a fratura com aumento da quantidade de SiC, tal comportamento ja era de se esperar devido
0 SiC apresentar dureza superior aos SIAIONSs. A tenacidade afratura, no entanto, apresenta uma queda
com o aumento da adi¢do de SiC. Devido ao SiC inibir o crescimento de gréos da fase alfa-SIAION
impedindo, desta forma, o crescimento no eixo “c”’, com predominancia de gréaos menores e de baixa
razdo de aspecto obtidos durante sinterizagado dificultando, desta maneira, a agdo dos mecanismos de
tenacificagdo, como “crack bridging”, “crack deflection”, *pull-out” entre outros.

Tabela4 — Microdureza Vickers e tenacidade a fratura das amostras sinterizadas.

Cadigo das Propriedades M ecanicas
amostras HV (GPa) Kic (MPam”)
A-SNCA20 14,96 + 0,35 6,50 + 0,30
B-SNCA20 20,35 + 0,65 5,07+ 0,65
C-SNCA20 20,88 + 0,55 5,24+ 0,55
D-SNCA20 21,40 + 0,66 5,63+ 0,59

4. CONCLUSOES

Foram desenvolvidos compdsitos alfa-SiAION-SiC com formag&o de solucéo slida de SizNa,
denominadas SIAIONs. Os resultados apresentados indicam que a incorporagdo de quantidades
variadas de SiC na matriz de SisN4 néo inibiu o fenémeno de transformacdo alfa-afa, porém, foram
decisivos para as caracteristicas microestruturais dos gréos afa’. Com a adi¢do de SIC, gréos de
tamanhos mais variados e de menor razéo de aspecto sdo observadas nos materiais com maiores teores
deSiC.

O processo de sinterizagao utilizado, ou seja, prensagem a guente, juntamente com o sistema
de aditivo adotado foram decisivos para obtencdo de compdsitos densos com boas propriedades
mecanicas que podem, futuramente, viabiliza-los em aplicagbes estruturais como confeccdo de
componentes de motores acombustdo, usinabilidade de diferentes materiai s de engenhariaentre outras.
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ABSTRACT

This work was developed in order to obtain an in situ alpha-SAION-SC composite by hot pressing,
combining physical and mechanical propertiesresults, aiming its application in cutting tools. For this
purpose, AIN-CRE2O3 (9:1 mol %) systemwas used as additive to obtain al pha-S AION as main phase.
In the alpha-S AION-S C composites devel oped in thiswork, the SC content varied from 0 to 15 wt %.
The powder mixtures were homogenized and then hot pressed at 1850°C for 1hin nitrogen atmosphere.
After sintering, samples were characterized by relative density, fracture toughness, X-ray diffraction
and Scanning Electron Microscopy (SEM).

Key-words: alpha-S AION, beta-SC, composites, hot pressing, cutting tools.



