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RESUMO

Este trabalho teve como objetivo o estudo do efeito da pressdo de compactacdo em
ceramicas dentarias sinterizadas a base de «-Al,Os. A utilizagdo de cerdmicas a base
de alumina (Al,O3) como biomateriais vem sendo proposta, pois tem apresentado uma
excelente biocompatibilidade, alta dureza e resisténcia ao desgaste, embora, tenha
exibido moderada resisténcia a flexdo e tenacidade. Foram avaliados as
caracteristicas e o comportamento de compactos de pds comerciais de Al,Os,
prensados com diferentes pressfes de compactacdo, sendo trés pressdes uniaxiais
variando entre 93MPa, 124MPa, 155MPa e isostatica a 300MPa, todas por 30s. Os
compactos foram sinterizados a 1450 e 1550°C com taxa de aquecimento de 10°C/min
e patamar de 120 minutos. Foi estudado o efeito das condicbes de compactacéo e
sinterizacdo na densificacdo, nas fases cristalinas e na microestrutura dessas
ceramicas. Os resultados indicam que o aumento da pressdo e da temperatura séo
essenciais para aumentar a densificacdo das ceramicas de alumina minimizando

assim, os poros presentes no compacto.
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INTRODUCAO

Somada as diversas aplicacdes que os materiais ceramicos avancados®?
possuem, principalmente com a evolucao tecnoldgica que vem do inicio da década de

70 que possibilitou a melhora no desempenho dos materiais ou mesmo a execugao de



novas funcdes por eles, estdo as aplicacbes como biomateriais, mais especificamente
como ceramica dentéria na odontologia que visa a reposi¢cdo de elementos dentarios
perdidos ou removidos.

A restauracdo dentaria vem ganhando avancos significativos com a introducao
do uso do material ceramico. Isso se deve ao fato das vantagens relativas oferecidas
por estes materiais, tais como 6timo desempenho das suas propriedades funcionais,
principalmente estética, biocompatibilidade e resisténcia quimica. O apelo estético vem
impulsionando a substituicdo de subestruturas metalicas das restauracdes, inclusive
das restauracdes sobre implantes por ceramicas de maior tenacidade a fratura,
minimizando a sua fragilidade.

Um processo que vem se popularizando muito, é o processo de usinagem de
blocos ceramicos pré-sinterizados com auxilio de sistema CAD/CAM®®, visando a
obtencdo de componentes personalizados de proteses unitarias ou multi-elementares
que apresentem o formato préximo do final, eliminando etapas intermediarias e
retrabalhos por parte dos protéticos. Exemplo desse tipo de aplicacdo € apresentado
na Figura 1.

Figura 1 — Modelo de prétese gerada em software e usinado a partir do sistema
CAD/CAM.



Esses blocos sdo em sua maioria fabricados a partir de etapa de compactacao
por prensagem. Faz-se importante, em cada material que se utilize nesse tipo de
aplicacdo, conhecer os efeitos que o0 processo de compactacdo tem sobre a
densificacéo final dos produtos sinterizados. Os aspectos tedricos desse tema ja foram
apresentados com propriedade por diversos autores!’*?. Nesse trabalho foi priorizada
a alumina pela importancia desse material em pesquisas futuras sobre o seu uso
nesse tipo de aplicagao. .

O objetivo deste trabalho é avaliar o efeito benéfico da pressdo de compactacéo
de alumina comercial, na densificacdo final de ceramicas sinterizadas em duas

temperaturas diferentes.

MATERIAL E METODOS
Materiais

Foram utilizados neste trabalho pdés de alumina alfa-Al,O; importada pela
empresa ProtMat® materiais Avancados — Brasil, com tamanho de particulas media de

0,4um.

Métodos - Processamento e Caracterizacoes

A matéria-prima inicial foi caracterizada através de difratometria de raios X
(XRD), utilizando o difratbmetro modelo XRD-6000 Lab X, Shimadzu do Departamento
de Materiais (Demar) da EEL — USP, a um passo angular de 0,05°, com varredura (26)
entre 10 e 90° e 1s por contagem. As fases foram analisadas comparando-se com
fichas do JCPDS™ no programa Microcal Origin 8.0. O difratograma obtido teve sua
estrutura refinada pelo método de Rietveld®®, utilizando simulacdo no programa
PowderCell*® que utiliza a equacgéo de Scherrer para os calculos de refinamento™.

Em seguida foi realizada a prensagem dos pds de alumina pura, uniaxialmente
a 93MPa, 124MPa e 155MPa (nos laboratorios do Demar EEL — USP), além da
prensagem isostatica (no laboratério AMR CTA — IAE) sob pressdo de 300MPa, todas
por 30s, Apls a realizacdo das prensagens nova analise por XRD foi realizada
utilizando os parametros descritos anteriormente.

A densidade a verde foi medida pelo método geométrico, utilizando 3,98 g/cm®,
como densidade tedrica dos pos de partida.



Apés a prensagem e as andlises realizadas as amostras foram sinterizadas em
forno de resisténcia de MoSi,, com duas temperaturas diferentes, 1450 e 1550°C, a
uma taxa de 10°C/min, e patamar de 2h. Em seguida as amostras foram resfriadas
lentamente de uma maneira controlada (15°C/min). Apés sinterizacdo as amostras a
densidade relativa das amostras foi determinada pelo método de Arquimedes.

Em seguida as amostras sinterizadas foram cortadas em sua sec¢é&o transversal,
lixadas e polidas e analisadas novamente por DRX sob as mesmas condi¢cbes
adotadas anteriormente.

A superficie polida foi posteriormente atacada termicamente a 1400°C, com
taxa de aquecimento de 25°C/min, e patamar de 15 minutos, para realizacdo de
microscopia eletronica de varredura (MEV). A obtencédo das micrografias por MEV foi
realizada nos laboratérios do IME-EB (RJ).

RESULTADOS E DISCUSSAO

Resultados antes da sinterizacao

Densidade a verde

A Figura 2 apresenta os resultados do efeito da pressdo de compactagdo na
densidade verde dos compactos.
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Figura 2. Gréfico da densidade relativa a verde por pressdo de compactacdo em MPa
na amostra de alumina pura.

O grafico de densidade relativa a verde por pressdao de compactacdo do
material mostra claramente a diferenca na eficiéncia entre as diferentes pressoes

aplicadas na alumina pura antes da sinterizacdo. A amostra que sofreu uma maior



carga na aplicacdo da pressao de compactacao, através da prensa isostatica, obteve
uma densidade a verde significativamente superior as amostras prensadas
uniaxialmente. Outro efeito que interfere na densidade a verde é o atrito entre as
paredes da matriz de compactacdo no processo de prensagem uniaxial. Neste caso, o
efeito foi minimizado pelo uso de lubrificante nas paredes da matriz e na reducdo do
volume de p6 acondicionado ma matriz, assim, a area sujeita ao atrito diminui pois se
reuz a relacao altura/diametro, que nesse presente estudo ficou entre 0,4 e 0,5. Com o
aumento da densidade a verde ha um aumento da quantidade de pontos de contato o0s
quais irdo ativar mecanismos de sinterizacdo e, teoricamente, facilitar a densificacéo

da ceramica.

XRD do p6 de alumina pura

A Figura 3 apresenta difratogramas de raios X do p6 de alumina utilizado e a

simulacao realizada para determinacéo dos parametros cristalograficos.

1800 4
1600 -
= 1400 -
1200 -
1000 -

800

Intensidade (u.a

600

400

200

20 30 40
20 (graus)

rrrrrr
- AL i purx y

° i
o % ) 3 X 13

Figura 3. .a) Difratograma do p6 de alumina pura, apresentando a fase indexada a
partir do base de dados JCPDS; 2.b) Mesmo difratograma da Figura 2.a porém
simulado no programa PowderCell junto a fase teorica da alumina.
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A partir das Figuras 3a e 3b podemos concluir que 0s picos que aparecem no
difratograma séo todos providos da a-alumina pura, de acordo com a fase indexada a
partir da base de dados nas microfichas do JCPDS. Também € possivel, através do
refinamento de estruturas cristalinas, realizado junto a fase teérica da alumina, extrair
o tamanho médio estimado de cristalito do pé utlizado como M.P. ficou em
aproximadamente 30nm. O refinamento foi realizado utilizando o programa
PowderCell, e a fase tedrica foi simulada a partir de dados cristalograficos extraidos do

Handbook Pearson®®.

Resultados Apo6s Sinterizacao

Densidade relativa

A Figura 4 apresenta os resultados de densidade relativa em funcao da presséo
de compactacao e da temperatura de sinterizacao utilizada.
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Figura 4. Gréfico da densidade relativa em funcéo da presséo de compactacao
utilizada em aluminas sinterizadas em duas temperaturas.

E possivel notar, através da Figura 4, que a amostra sinterizada com a uma
maior temperatura (1550°C) obteve um resultado, no que diz respeito a densificacao
do material, muito mais eficiente do que a amostra sinterizada a uma temperatura
inferior (1450°C). Uma diferenca média de aproximadamente 10% na eficiéncia da
densificacdo do material para a temperatura de sinterizacdo 1550°C, em relacdo a
1450°C. De acordo com a densificacdo do material, e notando que uma maior

densificacdo significa menos porosidade, € possivel afirmar que as propriedades



mecanicas do material, diretamente ligadas a porosidade, serdo melhores para a
amostra sinterizada em 1550°C.

Utilizando a Equacgéo classica de Arrhenius para o céalculo do coeficiente de
difusdo e também utilizando a relacdo facilitada da segunda Lei de Fick, x*> = D.t, onde
x = distancia alcangada pela difusdo atbmica; D = coeficiente de difuséo; t = tempo de
tratamento, obtém-se experimentalmente nformacdes sobre o fenébmeno de difusédo
deste material. Assim, pode-se obter que a distancia que o &omo de Al atinge
difundindo na alumina com a temperatura de 1450°C, representa cerca de 40 % da
distancia que o atomo atinge na difusdo a 1550°C (x; ~ 0,40.xp). O transporte de
massa no processo de sinterizagdo por fase soélida tem por consequiéncia a diminui¢cao
da area superficial e a reducdo da energia do sistema. E a forca termodinamica que
provoca essa reducdo energética, pois ela € induzida a transportar material durante a
sinterizacdo justamente pelo excesso de energia superficial. E possivel notar o
aumento no transporte de massa em temperaturas mais elevadas pela densificacdo

relativa alcancada, e pelos céalculos de difusividade aplicados.

MEV das amostras sinterizadas

As Figuras 5 e 6 apresentam as microestruturas de aluminas sinterizadas em

diferentes pressoes e diferentes temperaturas.

(a) (b)
Figura 5. Micrografia das amostras prensadas uniaxialmente a 124MPa: a) 1450°C;
b) 1550°C.

A micrografia da Figura 5a que representa a amostra sinterizada a 1450°C com

pressdo de compactacdo de 124MPa, indica uma microestrutura bastante refinada,



gue seria interessante no que diz respeito a propriedade mecanica do material, porém
a baixa pressdo de compactacdo leva uma porosidade acentuada, o que fragiliza
significativamente o material. Apesar da micrografia da Figura 5b apresentar graos
mais grosseiros em relacdo a micrografia da Figura 5a, o que implicaria em
propriedades mecanicas inferiores, a temperatura de sinterizagdo de 1550°C densifica

0 material de maneira mais eficiente, o que colabora na melhora das propriedades

mecanicas.

Figura 6. Micrografia das amostras prensadas isostaticamente a 300MPa: a) 1450°C;
b) 1550°C.

E possivel notar comparando-se as micrografias das Figuras 6a e 6b, que
ambas compactadas a 300MPa, e sinterizadas a 1450 e 1550°C respectivamente, que
a influéncia da temperatura segue o mesmo desenvolvimento em relacdo ao
crescimento de grdos do que as micrografias das Figuras 5a e 5b. Porém,
principalmente comparando as micrografias das Figuras 5b e 6b, ambas sinterizadas a
1550°C, junto aos resultados de densidade relativa apresentado anteriormente, nota-
se a clara influéncia da presséo de compactacao na densificacdo e consequentemente

na melhora das propriedades mecanicas do material.

CONCLUSOES
Através dos resultados obtidos na densidade relativa a verde do material, é
possivel perceber a superioridade no poder de compactacdo que a prensa isostatica

exerceu (300 MPa) em relacéo aos diferentes valores utilizados pela prensa uniaxial.



Como se pbde notar através dos resultados obtidos de calculos da distancia
atbmica percorrida, é possivel afirmar que maiores temperaturas favorecem uma
autodifusdo mais eficiente do Al na Al,Os, levando a uma maior densificacdo do
material, conforme comprovado pelos resultados de densidade relativa dos corpos
sinterizados. Também foi possivel observar através das micrografias que menores
temperaturas fazem com que a microestrutura seja mais refinada, porém os valores de
densificagdo mostram que o material, apesar de refinado, apresenta alto nivel de
porosidade. A porosidade excessiva fragiliza o material.

Por tanto podemos concluir, comparativamente, que a amostra prensada com
maior pressao e sinterizada a maior temperatura teve um tratamento mais eficiente no
qgue diz respeito a sinterabilidade do material, a qual ira se refletir nas propriedades
finais do corpo sinterizado.
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EFFECT OF THE COMPACTION ON THE SINTERABILITY OF THE Al,O3-BASE
DENTAL CERAMICS

ABSTRACT

In this work the effect of the compaction on the sintering of the -Al,O3 ceramics was
evaluated. Al,03 with average particle size of 0,4um were compacted for 30 seconds,
at 93MPa, 124MPa and 155MPa by cold uniaxial pressing, and at 300MPa by cold
isostatic pressing. The compacts were characterized by relative density and sintered at
1450 or 1550°C with heating rate of 10°C/min for 120minutes. The results indicates an
increasing of the relative density with the increasing of the pressure used in

compaction.

Key-word: sintering, densification, Al,O3, compaction, uniaxial pressing, isostatic

pressing.



