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A sinterizagdo sem pressdo do SiC envolvendo fase liquida necessita
gue aditivos promovam a formacdo de um liquido durante o processo, 0 que
garante que a temperatura de sinterizacdo seja menor em relacdo a fase
solida. Neste trabalho foram usados os sistemas AIN/Dy,O3; e AIN/Yb,O3; como
aditivos do SiC. A mistura dos pOs ocorreu em moinho de atrigdo em meio
alcool isopropilico por 6 horas e ap6s secagem e desaglomeracdo, foram
obtidas por prensagens uniaxial e isostatica amostras na forma de pastilhas. A
sinterizagdo ocorreu a 1850°C, 1900°C, 1950°C e 2000°C por 2 horas sob
atmosfera de argonio. A densidade relativa variou de 95-98% (SiC +
AIN/Dy,03) e de 91-99% (SIiC + AIN/Yb,O3). Ocorreu a formacdo de fases
secundarias Re4Al,Og9 e/ou RezAls01> (Re = Dy, Yb) e com o aumento da

temperatura de sinterizacéo, ligeiro crescimento de gréos de a-SiC.
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INTRODUCAO

Nas ultimas décadas esfor¢co tem sido colocado para o desenvolvimento
de ceramicas estruturais, devido a sua demanda na industria e sua utilidade em
condicdes severas. Entre elas, o carbeto de silicio (SiC) tem sido um dos mais
estudados devido as suas 6timas propriedades mecanicas em altas e baixas
temperaturas, baixa densidade, excelente resisténcia a corrosdo e boa
resisténcia ao choque térmico @.

As ceramicas a base de SiC sdo dificeis de serem sinterizadas sem o
uso de substancias que promovam a formacdo de uma fase liquida que,

consequentemente, permite maior velocidade de sinterizacdo e melhores
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propriedades finais. Isto se deve pela presenca de um liquido que reduz o atrito
entre as particulas e introduz as forgas capilares, resultando na dissolu¢do dos
cantos agudos e o rapido rearranjo das particulas sélidas. Por esse motivo,
diversos aditivos tém sido investigados como formadores de fase liquida e
promotores da densificacdo do SiC @3, inclusive pela reacdo entre os aditivos
usados e a silica presente na superficie do SiC ©.

Em estudo anterior © foi avaliado o comportamento dos sistemas de
aditivos  AIN/Dy,O3; e AIN/Yb,O3; quanto a formacédo de fase liquida e sua
molhabilidade sobre SiC, tendo-se encontrado bons resultados de molhamento
e consequentemente, valores de fracdo massica adequados para a mistura em
SiC

Este trabalho tem como objetivo avaliar a influéncia dos aditivos AIN/

Dy,03 e AIN/Yb,03 (1:8 % massica) na sinterizacao via fase liquida do SiC

MATERIAIS E METODOS

Materiais

Carbeto de silicio do tipo GRADE BF-12 e nitreto de aluminio do tipo
GRADE C, da Hermann C. Starck (HCST); 6xido de disprésio (Dy,O3) e éxido
de itérbio (Yb,O3) com 99,9% de pureza da ABCR GmbH&Co; élcool
isopropilico tipo P.A. da Synth; argénio gasoso tipo 5.0 analitico, fornecido pela

Lide, com pureza minima de 99,999%.

Métodos

A mistura dos aditivos (10% volume) em SiC ocorreu em moinho de
atricdo por 6 horas e em meio alcool isopropilico. As suspensdes foram secas
em rotoevaporador a 90°C e os pos peneirados em malha 20. Amostras foram
obtidas no formato de pastilhas, com didmetro de 15 mm, por prensagem
uniaxial de dupla ac&o sob a presséo de 60 MPa em prensa hidraulica Marconi
modelo MA098/C. Em seguida as pastilhas foram colocadas em molde de
latex, realizado vacuo e prensadas em prensa isostatica tipo KIP 100E da Paul
Weber aplicando-se 300 MPa. As pastilhas foram acondicionadas em cadinho
de grafite e envolvidas por cama protetora a fim de diminuir a perda de massa

e um aumento provavel da densificacdo das amostras. A cama constituiu de
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50% em massa de cada componente além de 5 gramas de po6 de carbono para
evitar maior retracdo da cama. A sinterizacdo ocorreu em forno ASTRO
Thermal Technology Inc., tipo 1000-4560-FP20 a 1850°C, 1900°C, 1950°C ou
2000°C, por 2 horas e sob atmosfera de argbnio. Foi realizada a analise da
massa especifica real das amostras sinterizadas pelo método de picnometria a
gas hélio, aparelho Ultrapyc modelo 1200e. As analises de difracdo de raios X
ocorreram em difratbmetro da Panalytical Empyrean com radiagdo Cu Ka
fitrada por Cu. A andlise da superficie das amostras foi realizada em
microscopio LEO, modelo 1450VP. Para isto as pastilhas foram retificadas em
retificadora tangencial da marca FERDIMAT com rebolo de diamante, lixadas e
polidas em Politriz Jean Wirtz modelo PHOENIX 4000 com lixas diamantadas e
panos/suspensdes de polimento e atacadas com (B4sNa,O;.10H,0) em cadinho

de alumina por 5 minutos a 770°C.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A Tabela 1 apresenta os resultados de massa especifica aparente e real,

densidade relativa e retracdo dos materiais ap0s a sinterizacao.

Tabela 1 - Valores médios de massa especifica aparente e real, densidade
relativa e retragdo dos materiais sinterizados a diferentes temperaturas.

Amostras Paparente Preal P retragcédo
(g.cm™™ (g.cm™®) (%)° (%)

SiC+AIN/Dy,03 3,38+0,008 3,5416+0,062 95,44 16,21+ 0,10
(1850°C)

SiC+AIN/Dy,03 3,48+0,094 3,6414+0,018 95,56 16,87+ 0,14
(1900°C)

SiC+AIN/Dy,03 3,47+0,084 3,5193+0,015 98,60 17,17+ 0,30
(1950°C)

SiC+AIN/Dy,03 3,50+0,117 3,5474+0,024 98,66 16,95+ 0,09
(2000°C)

SiC+AIN/Yb,03 3,27+0,016 3,5704+0,013 91,60 14,54+ 0,10
(1850°C)

SiC+AIN/Yb,03 3,26+0,046 3,4852+0,017 93,54 16,42+ 0,10
(1900°C)

SIC+AIN/Yb,03 3,32+0,191 3,4474+0,013 96,30 18,80+ 0,16
(1950°C)

SIC+AIN/Yb,03 3,39+0,206 3,4078+0,011 99,47 18,69+ 0,11
(2000°C)

*1 massa especifica aparente obtida pelo método geométrico; *2 massa especifica real obtida pelo método de

picnometria a gés; *3 densidade relativa obtida pela relacéo entre *1 e *2
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A densidade relativa esta diretamente relacionada com a temperatura de
sinterizagdo. O SiC aditivado com AIN/Dy,0O3 atingiu densidades crescentes a
medida que aumentou-se a temperatura, chegando a 98,66% em 2000°C. Para
o SiC aditivado com AIN/Yb,0O3 a densificacdo também foi crescente, chegando
ao valor de 99,47% a 2000°C. Importante salientar que, de acordo com Kim®,
a densificacdo também pode ter sido auxiliada pela formacdo de uma fase
liquida obtida da reagdo entre o AIN/6xidos e o SiO; presente na superficie do

SIiC. Aretracdo em relacdo ao diametro dos materiais esta entre 14 a 18%.

As Figuras 1 e 2 apresentam os difratogramas de raios X do SiC apos
sinterizacdo. Para todas as sinterizagbes sao apresentados picos
caracteristicos dos pos-precursores, tais como p-SiC e a-SiC, Dy,03 ou Yb,0s3.
N&o foi detectado picos caracteristicos de AIN, por ter sido muito pequena a

fracdo massica.

Houve a formacdo da fase secundaria RejAl,O9 (Re = Dy, Yb) nas
quatro temperaturas de sinterizacdo estudadas. Entretanto, com o aumento de

temperatura, alguns picos caracteristicos da fase Re Al,Oq deixam de existir.

A partir de 1900°C ocorre a formacdo de outra fase secundéria
ResAlsO1; (Re = Dy, Yb). E possivel que para a formacdo das fases
secundarias tenha ocorrido a reacdo do Oxido de terra rara com os produtos de
decomposicao do nitreto de aluminio (Al) e o do préprio 6xido e/ou da silica
presente na superficie do SiC (O). A formacédo da fase RezAlsO1, também pode

ter sido formada devido a interacdo de ResAl,O9 com produtos de

decomposicédo (Al e O).

A intensidade dos picos caracteristicos de a-SiC torna-se maior com o
aumento da temperatura. A formacdo de um maior niumero de placas
hexagonais de a-SiC com o aumento de temperatura é confirmado nas

micrografias apresentadas nas Figuras 3 e 4 (d).
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Figura 1 — Difratograma de raios X do SiC sinterizado com AIN/Dy,0O3 por 2h a
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diferentes temperaturas.
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Figura 2 — Difratograma de raios X do SiC sinterizado com AIN/Yb,O3 por 2h a

diferentes temperaturas.
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As Figuras 3 e 4 apresentam as micrografias do SiC sinterizado a
1850°C, 1900°C, 1950°C e 2000°C, sob aumento de 5.000X.

Os materiais apresentaram de uma forma geral, microestrutura com
tamanho pequeno de graos. Os menores graos apresentam-se mais esféricos
em decorréncia da etapa de dissolucao-represipitacdo do processo de
sinterizacao.

Observa-se o crescimento de grdo a medida que se aumenta a
temperatura de sinterizacdo. As Figuras 3 e 4 (d) mostram que os graos dos
materiais sinterizados a 2000°C ficaram bem maiores do que os grdos dos
materiais sinterizados a 1850°C, Figuras 3 e 4 (a). As microestruturas dos
materiais sinterizados a 2000°C também mostram um numero maior de placas
hexagonais, identificadas pelas setas, que sao referentes aos gréos o-SiC
originados a partir da dissolucdo do B-SIC no aditivo e sua posterior

precipitacdo em forma de alfa.
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Figura 3 - Micrografias do SiC sinterizado com AIN/Dy,03 has temperaturas de
(a) 1850°C, (b) 1900°C, (c) 1950°C e 2000°C. Ampliacéo de 5.000X.
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Todos os materiais apresentaram poros. Entretanto, a sinterizacdo do
SIiC ocorrida a 2000°C permitiu uma menor porosidade na superficie em

relacdo ao mesmo material sinterizado em menores temperaturas.

A superficie do SiC sinterizado com AIN/Yb,O3; aparentemente
apresentou porosidade ligeiramente menor que o sinterizado com AIN/Dy,03 na
maior temperatura, concordando com os valores de densidade relativa, de
aproximadamente 99,5% para o sistema SIC+AIN/Yb,O3; e de 98,5% para
SiC+AIN/Dy,0s3.
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Figura 4 - Micrografias do SiC sinterizado com AIN/Yb,03; nas temperaturas de
(a) 1850°C, (b) 1900°C, (c) 1950°C e 2000°C.

CONCLUSOES

1) O sistema de aditivos AIN/ Dy,03 e AIN/ Yb,O3 permitiu a obtencéo de

SiC com bons valores de densidade relativa.
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2) A melhor densificacdo do SiC ocorreu quando a temperatura de
sinterizacdo foi de 2000°C, chegando a densidade a aproximadamente 98,5%
para o sistema AIN/Dy,03 e de 99,5% para o sistema AIN/Yb,Os.

3) A analise de difracdo de raios X mostra que com o0 aumento da
temperatura de sinterizacdo ocorreu a formacdo das fases secundarias
Re4Al,Oq e/ou RezAls0O1, (Re = Dy, Yb) e aumento do tamanho dos graos e da
fase alfa SiC, contribuindo para o aumento de densificacdo dos materiais.
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LIQUID PHASE SINTERING OF SiC DOPED AIN / Dy,O3 AND AIN /Yb,O3 AT
DIFFERENT TEMPERATURES.

The pressureless sintering of SiC involving liquid phase requires
additives promote the formation of a liquid during the process, which ensures
that the sintering temperature is lower than the solid phase. In this work the AIN/
Dy,0O3; and AIN/ Yb,O3 systems are used as additives for SiC. The mixture of
powders occurred in attrition mill using isopropyl alcohol for 6 hours and after
drying and deagglomeration, were used to obtain samples into pellets by
uniaxial and isostatic pressing. Sintering occurred at 1850°C, 1900°C, 1950°C
and 2000°C for 2 hours under argon atmosphere. The relative densification
ranged from 95-98% (SIC + AIN/Dy,03) and 91-99% (SiC + AIN/Yb,0s3).
Occurred the formation of secondary phases Re Al,Og¢ and/or Re3AlsO1, (Re =
Dy, Yb); the increase in sintering temperature allowed the light growth of a-SiC

grains.

Key-words: liquid phase sintering, SiC, AIN, Dy,03, Yb,0s.
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