Analise das propriedades de ferramenta de corte ceramicas de nitreto de
silicio (Si,N,) usando diferentes aditivos

Analysis of the properties of silicon nitride based ceramic (Si,N,) cutting tool
using different addictive

Joaquim Lopes Pereira’

Jose Vitor Candido de Souza'?
Olivério Macedo Moreira Silva®
Emerson Augusto Raymundo!

Palavra-chave:

Si,N

374

Diferentes aditivos

Propriedades fisicas e
mecénicas

Aplicaces
triboldgicas

Resumo:

A busca incessante por novos materiais faz parte do desenvolvimen-
to cientifico e tecnoldgico das industrias no pais. Entretanto entre as
classes dos materiais, 0s ceramicos vém apresentando importantes evo-
lugdes do ponto de vista cientifico e tecnologico, com destaque para
as ceramicas de predominancia covalente, as quais possui importante
aplicacOes, onde resisténcia a abrasdo e dureza sdo solicitadas. Entre
0s materiais covalentes, os autores tém desenvolvido diversos trabalhos
de pesquisas em busca de melhorias de w e reducédo de custo. Porem a
producdo de ceramica a base de nitreto de silicio (Si,N,) com custo re-
duzido somente é possivel se for utilizado métodos e aditivos diferentes.
O objetivo desse trabalho é desenvolvimento de composicoes a base de
nitreto de silicio (Si,N,) utilizando diferentes aditivos tais como: Y,0,,
CeO,, Al,O,, e CTR,0, em quantidades variadas. Para o desenvolvimen-
to das ceramicas, as misturas dos p6s foram homogeneizadas, secadas,
compactadas e sinterizadas utilizando o processo de sinterizacdo normal
a 1850 °C, por 1h, com taxa de aquecimento de 25 °C/min. As caracteri-
zacOes foram realizadas em fun¢éo da densidade relativa pelo método de
Arghimedes, perda de massa pela medida antes e ap6s sinterizagao, ana-
lise das fases por difracdo de raios—X, microestrutura por microscépico
eletrdnico de varredura (MEV), e dureza e tenacidade a fratura pelo mé-
todo de indentacdo. Os resultados obtidos mostraram densidade relativa
de 97 a 98, microdureza Vickers de 17 a 19 GPa, tenacidade a fratura
de 5,6 a 6,8 MPa.m2, As diferentes fases foram obtidas em funcéo dos
tipos de aditivos utilizados. Os resultados obtidos sdo promissores para
aplicacOes triboldgicas.
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Abstract:

The constant search for new materials is part of the scientific and
technological development of the industries. Ceramic been presenting
important developments in terms of scientific and technological
development, highlighting the predominance of covalent ceramics,
which has important applications where abrasion resistance and
hardness are required. Between covalent materials, several research
papers in search of property improvements and cost reduction. However
the production of ceramics of silicon nitride (Si,N,) with a reduced cost
is possible only if used methods and different additives. The aim of
this work is the development of compositions based on silicon nitride
(Si,N,) using different additives such as Y,O,, CeO,, Al,O,, and CTR,0O,
in varying amounts. For the development of ceramics, the mixtures
were homogenized, dried, compacted and sintered using the sintering
process of 1850°C for 1 hour, with a heating rate of 25°C/min. The
characterizations were performed as a function of relative density by
Archimedes method, the mass loss measured before and after sintering,
phase analysis by X-ray diffraction, microstructure by scanning electron
microscopy (SEM), and hardness and fracture toughness indentation
method. The results showed relative density 97-98, Vickers hardness
17-19 GPa, fracture toughness from 5.6 to 6.8 MPa.m2. The different
phases were obtained depending on the types of additives used. The
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obtained results are promising for tribological applications.

1. Introducéo

Em geral as cerdmicas a base de alumi-
na, nitreto de silicio, nitreto cubico de boro,
e outras com caracteristicas covalentes apre-
sentam melhor estabilidade em altas tempera-
turas, e superior resisténcia ao desgaste, com-
parada a materiais como, metal duro e aco
rapido [1]. Essas propriedades sdo devido as
ligacBes atdmicas fortes formadas durante o
processo de fabricacdo dessas cerdmicas. Ao
mesmo tempo em que essas liga¢des promo-
vem importantes propriedades triboldgicas,
também pode levar a instaveis propriedades
mecanicas, que sdo responsaveis pelas fra-
turas durante as suas aplicac6es. O compor-
tamento fragil dessas ceramicas sdo um dos
principais fatores responsaveis por sua restri-
¢do na aplicagdo como ferramenta de corte
[2]. A partir de 1980, consideravel avangos
tém sido alcangados em ceramicas a base de
alumina, nitreto de silicio e nitreto silicio re-
forcado com SiC [3]. Entretanto aplicagdes
especificas desses materiais como ferramen-

tas de corte ainda demandam um ajuste de
suas propriedades, além da relacdo homem/
maquina/material. Atualmente a utilizacdo
dessas cerdmicas como ferramentas de corte,
sdo resultados de importantes avangos cien-
tificos e tecnoldgicos alcangados através de
pesquisas e desenvolvimento realizados [4].
Essas pesquisas tém promovido melhorias
de propriedades fisicas e mecanicas através
do controle microestrutural, que em conjunto
com a sensibilidade da operacdo, desenvolvi-
mento de novas geometrias, sistema de lubri-
ficacdo e outras, tém levado essas ferramen-
tas a apresentarem importantes avangos nos
processos de usinagem de diversas ligas. O
objetivo desse trabalho é o desenvolvimento
de composigdes a base de nitreto de silicio
utilizando diferentes aditivos, e avaliar as
propriedades fisicas e mecénicas. Espera-se
que os resultados obtidos nesse trabalho pos-
sam levar ao sucesso desses materiais como
ferramenta de corte no processo de manufa-
tura de componentes das industrias automo-
bilisticas e aeronauticas.



1.1. Mecanismos de desgaste em ferramen-

tas ceramicas

Nos processos de usinagem varios meca-
nismos podem levar as ferramentas ao desgas-
te. Os desgastes por abrasdo sdo predominan-
tes quando ocorre, deslizamento na interface
ferramenta/cavaco [5, 6]. 1sso ocorre devido
a fraca ades@o entre a ferramenta e o material
da peca, que durante o processo de usinagem
facilita o movimento constante de cavacos
sobre a superficie da ferramenta promovendo
desgaste abrasivo, devido & interacdo mecani-
ca entre 0s materiais [5]. Os desgastes por cra-
tera sdo causados pela ocorréncia de tensdes
localizadas que leva a deformacdo plastica
de uma fina camada dos cavacos adjacente a
interface ferramenta/cavaco conhecida como
zona de fluéncia [7]. Nos desgastes de crate-
ra os mecanismos sdo influenciados pela alta
temperatura na interface ferramenta/cavaco, o
que causa dissolucéo e consequente difuséo do
material da ferramenta dentro do material do
cavaco, isso promove rapidamente a formagéo
de cratera na superficie de saida da ferramenta
[8]. Em recente trabalho Souza, (2008), ob-
servou que no processo de usinagem do ferro
fundido vermicular usando ferramentas ce-
ramicas de o-SiAION, o desgaste de cratera
foi predominante. Entretanto com o passar do
tempo ocorre a fratura de partes da ferramen-
ta. Isso é dependente das velocidades de corte
utilizada, que pode causar altas concentracGes
de tensdes e temperaturas localizadas em uma
pequena regido da ferramenta. As tensdes e as
temperaturas localizadas em uma pequena re-
gido levam a transformacéo das fases intergra-
nular da ferramenta, que consequentemente
levam formacdo de micro-trincas nessa regido,
as quais podem levar a ferramenta a sofrer fa-
lha catastrofica, em fung@o do tempo [8].

2. Procedimentos Experimentais

As composicdes a base de Si,N, foram pre-
paradas utilizando materiais de alta pureza. As
composi¢des foram desenvolvidas usando pos o-
Si,N, (Grade M11, HC. Starck), a-Al,0, (Grade
AI6SG, Alcoa Chemicals, USA), Y,0, (Grade
C-Fine, H.C. Starck), CeO, (Grade C-Fine, H.C.
Starck) e CTR,0, (concentrado de terras raras)
produzido pela DEMAR-FAENQUIL (EEL-
USP), conforme Tabela 1. As composicdes foram
pesadas e as misturas dos pds foram moidas e
homogeneizadas em um moinho planetario com
esferas de alumina, por 4 horas, via Umido utili-
zando alcool etilico. Apos a moagem verificou a
perda de massa das esferas e do copo do moinho,
para uma total seguranga de ndo contaminacéo.
Os resultados indicam que contaminagao é <0.2%.
Em seguida os pds foram secados em uma estu-
fa a 100 °C por 24 horas e peneirado em malhas
de 100 mesh (0,15mm). Os corpos a verde foram
prensados uniaxialmente em uma matriz metali-
ca na forma quadrada de 16,36mm X 16,36mm X
7,5mm com carga de 80 MPa, seguida de prensa-
gem isostaticamente com carga de 300 MPa/2min.
Os corpos a verde foram acomodados em um ca-
dinho de grafite, dentro de uma mistura de 70 %
de BN e 30 % de Si,N,. Os corpos a verde foram
sinterizados na temperatura de 1850 °C for 1h, em
atmosfera de nitrogénio sobre a pressdo de 0.1MPa
e taxa de resfriamento de 25 °C/min. Apds a sin-
terizacdo as ceramicas a base de nitreto de silicio
foram submetidas andlises das fases por difragdo
de raios—X usando radiagdo Cu-Ka. A analise de
densidade relativa das amostras foram realizadas
utilizando o principio de Archimedes, e as pro-
priedades mecanicas foram realizadas com uso do
método de indentacdo Vickers. Apds andlise das
propriedades, as ferramentas foram submetidas ao
processo de retifica (lapidagao) para obtengdo das

geometrias final de acordo com a norma 1832.

Tabela 1. Mostra as composic¢des das ferramentas

Composicéo (wt.%) a- Si,N, ALO, Y,0, CTR,0, CeO,
A 78,50 12,50 9,00
B 78,50 12,50 9,00
C 78,50 12,50 9,00
Analise quimica do concentrado de terras raras oxide (CTR,0,) [9]
Y,0, Yb,0, Er,0, Dy,0, HO,0, Tm,0, Outros
44% 17% 14% 10% 3% 3% 9%
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3. Resultados e Discussoes

Os resultados obtidos séo discutidos em
funcdo das propriedades fisicas e mecanicas,
0s quais mostraram diferentes valores em fun-
¢do dos diferentes tipos de aditivos utilizados.
Entretanto os resultados apresentam impor-
tantes avancos no desenvolvimento de novos
materiais cerdmicos.

3.1. Densidades Relativas, Perda de Massa
e Retracéo Linear

A densidade relativa, perda de massa e
retracdo linear das amostras sinterizadas sdo
mostradas e discutidas tomando como base 0s
diferentes aditivos utilizados, conforme Tabela
1. A perda de massa é um fendmeno que ocorre
durante a sinterizacdo, e esta diretamente rela-
cionada com a volatilizacdo dos 6xidos durante
a sinterizacdo. A diferenca de perda de massa

entre as composicOes analisadas estdo relacio-
nada com a formacao de SiO e AlO volatil cuja
formagéo € favorecida pela presenca de O,, mes-
mo com o uso de atmosfera nitrogénio com pres-
sdo de 0.1 MPa [10]. De acordo com recentes
estudos, a retra¢do linear, densificagdo e a perda
de massa iniciam-se em torno da temperatura de
1250 °C, e vai aumentando sua proporcao em
fungdo do tempo e da temperatura de sinteriza-
¢ao, fazendo uma sequencia de trés estagios. Na
temperatura de 1250 °C comeca a ocorrer o rear-
ranjo das particulas, posteriormente em 1750 °C
acontece 0 segundo estagio, onde a partir desse
e somado ao patamar, a retracdo linear, perda de
massa e densidade relativa ocorre de maneira
mais atuante. Em funcgdo das temperaturas se-
rem pontual para cada composi¢&o, a amostra C,
que possui a presenca de Y,0,,
1850 °C foi a mais baixa, devido & menor con-
centracdo de liquido existente, o que reduziu a
total transformagao do a-Si,N, [11].

a densificacdo a

Tabela 2. Mostra os valores de densidade relativa, perda de massa e retracdo linear das ceramicas.

Composicao (wt.%)

Densidade relativa (%)

Retracao linear (%)

Perda de massa (%)

A 98,40 + 0,18 16,34 £ 0,34 2,80+0,22
B 97,94 £ 0,25 15,96 £ 0,23 3,75+£0,35
C 97,21+ 0,43 15,38 £ 0,18 4,48 £0,41

Os resultados mostrados na Tabela 2
ocorrem em funcéo do tipo de aditivos utiliza-
dos que para sinterizagdo. Possivelmente esses
aditivos formam menor quantidade de fase li-
quida nas temperaturas de 1750 a 1850 °C, e
conforme o tempo de patamar (1h) pode ndo
ocorrer uma densificagdo total. Assim pode-
mos concluir que os liquidos formados apre-
sentam baixa viscosidade promovendo rapida
densificagdo. Nessas condi¢des varios elemen-
tos vdo sendo volatilizados principalmente,
em funcdo dos elementos como: Yb,O,, Er.O

273 273
Dy,0,, HO,O,, Tm,O, e CeO,. Na temperatu-
ra de 1850 °C a composicdo que apresentou
maior quantidade de Y,O, mostrou maior pre-
senca da fase a-SiAlON e melhor densificagao.
Isso também explica a baixa densidade das ce-
ramicas em funcdo da baixa viscosidade e das
caracteristicas volatil dos aditivos quando uti-
lizados na sinterizacdo por fase liquida. Nessas
condigdes os rearranjos, solucéo e precipitacdo
sdo prejudicadas e dessa maneira aparecem 0s

poros nos materiais prejudicando as proprieda-
des mecéanicas dos mesmaos.

3.2. Andlises das Fases Presentes nas
Ceramicas Sinterizadas

Os resultados de difracdo de raios-X mos-
trando na Figura 1 mostram as fases obtidas em
funcdo dos tipos de aditivos utilizados. As cerami-
cas que foram aditivadas com Y, O, (Fig. 1a) mos-
trou predominancia da fase a-SiAION, enquanto
que as amostras com CTR,0O, (Fig. 1b) e CeO,
(Fig. 1c) mostraram predominancia da fase 3-Si,N,.
Entretanto as ceramicas com adicdo de CeO, mos-
traram que além da fase B-Si,N,, presenca da fase
o-Si,N,. Isso pode ter ocorrido em funcdo da alta
temperatura que promoveu a volatilizacdo de ma-
teriais e ndo houve tempo suficiente para a transfor-
macao de fases. Esses resultados mostraram que o
Y,0, promoveu uma melhor estabilizagdo da fase
a-SiAION. Esse comportamento tem sido explica-
do em recente literatura, Kurama, (2002).
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Figura 1 - Difratogramas de raios-X das ceramicas: (a) Y,0,, (b) CTR,0,, (c) CeO,.

3.3. Analises das Microestruturas das
Ceramicas

As microestruturas das cerdmicas sinteri-
zadas sdo mostradas na Figura 2. Analizando
os resultados podemos observar microestrutu-
ras com grdos alongados para as amostras B
e C, caracteristica da fase B-Si;N,. Entretanto
na amostra C, podemos observar que microes-
trutura apresenta-se de maneira grosseira com
misto de grdos muitos grandes e alguns peque-
nas, com caracteristicas de vazios entre os ar-
ranjos de graos. Na microestrutura da amostra
A é possivel observar uma microestrutura de
arranjo de grdos mais denso, onde as regides

que apresenta menor quantidade de gréos por
area pode ser em funcdo do arranchamento du-
rante a preparacdo da amostra. De uma maneira
geral nas Fig. 2a e 2b mostram uma tendéncia
de microestrutura com menos incidéncia de fa-
lhas microestruturais, mesmo apresentando di-
ferentes percentuais de fases existentes em cada
uma. Isso pode ser em funcdo da quantidade de
oxido de itrio existente em cada composicao,
conforme Tab.1. Entretanto a amostra que nédo
recebeu adicdo de Y,O, apresenta uma mi-
croestrutura totalmente irregular devido a pos-
sivel distribuigdo dos aditivos, o que influencia
na formacéo da fase liquida e como consequén-
cia na densifica¢do da ceramica.

Figura 2 — Microestruturas das ceramicas: de Si,N, Sinterizadas (a) Y,0,, (b) CTR,0,, (c) CeO,.

3.4. Dureza e Tenacidade a Fratura das Ceramicas

Os valores de tenacidade a fratura e dureza das ceramicas sdo mostrados na Tabela. 3.

Tabela 3. Dureza e tenacidade a fratura das ceramicas sinterizadas.

Propriedades mecénicas
Composic¢io Dureza (GPa) Tenac(;s[al‘,daeliltz")atu ra
A 19,07 £ 0,15 5,60+0,21
B 18,58 + 0,14 5,89+0,23
C 17,20 £ 0,25 6,80 £ 0,34
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Nessa tabela poder ser observado que 0
uso dos aditivos ALO,/Y,0, e Al,O,/CTR,O,
apresentaram importantes valores de micro-
dureza Vickers e tenacidade a fratura, devido
a presenca da fase a-SiAION/B-Si,N, e as fa-
ses remanescentes. Na amostra aditivada com
AlQ,/CeO, podemos observar um maior va-
lor de tenacidade a fratura, porém o valor de
microdureza pode ser considerado baixo para
ceramicas a base de Si,N,. As ceramicas a
base de Si,N, tem como caracteristica aumen-
to da tenacidade a fratura com aumento da fase
B-Si,N, devido a razdo de aspectos apresen-
tados pelos grdos. Na amostra aditivada com
AlQ,/CeO, um outro fator pode ter contribui-
do para aumento da tenacidade a fratura é a
presenca da fase a-Si,N, e possiveis porosida-
des existentes.

Os valores das propriedades mecanicas
obtidas podem ser considerados satisfatorios
para diversas aplicagdes triboldgicas, incluido
0 uso como ferramentas de corte, mas faz ne-
cessario conhecer as especificagdes dos mate-
riais a ser usinado e suas mudancas durante o
processo de usinagem. Os resultados de pro-
priedades mecénicas obtidas nesse trabalho
estdo de acordo com [12, 13 e 14].

4. Conclusodes

Os resultados obtidos nesse trabalho mos-
tra a diversificagdo de proprieddaes obtidas em
funcéo dos diferentes aditivos utilizados. Como
resultados podem observar que o CTR,0O, apre-
senta propriedades promissoras para substitui-
¢do do Y,0, como aditivos. Entretanto para
cada tipo de aditivos se faz necessarios estudos
mais aprofundados dos pardmetros de sinteri-
zagBes. Isso também é possivel para o uso de
CeO, como aditivos. Dotado de conhecimentos
especificos para as aplicagdes das ceramicas
desenvolvidas nesse trabalho é possivel utiliza-
las em diversos meios.
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