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ABSTRACT

The ceramic composite Al,O,-YAG has been employed in industries that require
components that act as refractories. Among its highlights are the applications of aero-
nautics and space industries. In this research, the compositions were prepared by weight
of 63.65% from 36.35% Al,O, and Y,0,. After grinding the mixture, it was calcined at
1300 °C for 2 h to obtain the composite Al,O,-YAG. The composite was ground and then
added with 4 wt% Nb,O,. In this same work, were also prepared samples of Al,O, with
the same content of Nb,O,. The AL,O,-YAG composite was sintered at 1400 and 1450
°C, for 2, 3, and 4 h, with Al,O, and Nb,O, material to 1450 °C for 3 h. Powders and
sintered samples were characterized by density, Scanning Electron Microscopy (SEM)
and X-Ray Diffraction (XRD) with by Rietveld refinement. In the process of sintering of
ALQO,, Nb,O, was additive with the formation of liquid phase AINbO,, which promoted
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better densification of Al,O,, while the composite Al,O.-YAG additive also Nb,O,, there
was the formation of phase YNbO, which resulted in insufficient sintering.Keywords:
Modeling, Control, Unmanned Aerial Vehicles, Mission Planning.
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RESUMO

O composito ceramico Al,O,-YAG vem sendo empregado nos setores que exi-
gem componentes que atuem como refratarios. Dentre suas aplicacbes destacam-
-se as das industrias aeronautica e espacial. Nesta pesquisa, foram preparadas as
composi¢des em peso de 63,65% de AL,O, e 36,35% de Y,0,. Apoés a moagem da
mistura, a mesma foi calcinada a 1300 °C, durante 2 h, para a obtengao do compdsi-
to AlLLO,-YAG. O compdésito entdo foi moido e aditivado com 4% em peso de Nb,O..
Neste mesmo trabalho, foram preparados também amostras de Al,O, com o0 mesmo
teor de Nb,O,. O composito Al,O.-YAG foi sinterizado a 1400 e 1450 °C, por 2, 3, e
4 h, e o material AL,O, com Nb,O, a 1450 °C, por 3 h. Os pos e as amostras sinte-
rizadas foram caracterizados por densidade, Microscopia Eletronica de Varredura
(MEV) e Difragao de Raios X (DRX) com refinamento por Rietveld. No processo de
sinterizagcao de Al,O, com o aditivo Nb,O, houve a formacao da fase liquida AINbO,
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que promoveu melhor densificagdo do Al,O,, enquanto que no compdsito Al,O.-YAG
aditivado também com Nb,O,, houve a formagao da fase YNbO, que resultou em
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insuficiente sinterizagao.

Palavras-Chave: Composito, AL,O.-YAG, ALO,, Nb,O,
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INTRODUGAO

O composito bifasico ceramico Al,O,-YAG possui a possibilidade de ser utili-
zado nas industrias aeronautica e espacial, a fim de promover o aumento da efi-
ciéncia térmica dos motores a jato e o desenvolvimento de turbinas a gas de alto
desempenho @3 (Palmero, 2006, Ochiai, 2001, Parthasarathy, 2004).

Aliteratura prevé a obtencao deste compdésito por reacdo em estado sélido em
temperaturas acima de 1600 °C, utilizando prensagem a quente “»®)

Nesta pesquisa, por meio da mistura eutética dos pos de Al,O.-Y,O,, prepa-
rou-se o composito investigado neste trabalho. Como pode ser visto na FIG. 1, o
diagrama de fases do sistema Al,0.-Y,0,© & composto pelos 6xidos ceramicos,
YAG (Y,AILO,, — “Yttrium Aluminum Garnet”), YAP (YAIO, — “Yttrium Aluminum Pe-
rovskite”) e YAM (Y AL O, — “Yttrium Aluminum Monoclinic”). As linhas tracejadas
indicam a reagdo eutética metaestavel, onde a composi¢do de 23 mol% de Y,0,
possibilita obter o compésito ALLO,-YAP (ponto E’) ®). Por outro lado, as linhas
cheias representam o diagrama de equilibrio eutético estavel, cuja composigao eu-
tética entre 18,5 e 20,5 mol% de Y,0, permite a formagao do composito Al,O,-YAG,
que funde a 1826 °C (ponto E).

O objetivo deste trabalho foi realizar a sinterizagdo do compésito Al,O,-YAG
e AlL,O,-YAG aditivado com Nb,O,, em temperaturas mais baixas quando compara-
dos aos trabalhos da literatura ©. Para compara-lo com o Al,O, com 4% em peso
de Nb,O,, sinterizado em condigbes semelhantes. Trabalhos anteriores ("9 confir-
mam a eficacia do Nb,O, como aditivo de sinterizag&o do AL,O, quando sinterizado
em baixas temperaturas.

PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS

Os oxidos ceramicos ALO, e Y,0,, foram homogeneizados nos valores em
peso de 63,65 e 36,35% para o Al,O, e 0 Y,O,, respectivamente, conforme mostra-
do na TAB. 1, a fim de obter a composi¢éo do eutético estavel, no sistema Al, O,

-Y,0,, conforme a Figura 1.
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Figura 1 - Diagrama de fases do sistema AL,O-Y,0, ©

Tabela 1. Proporgéo estequiométrica da mistura ALO,-Y, 0O,

Mistura AlL,O,-Y,0, Mols (%) Massa (g) Peso (%)
Y,0, 20,50 46,29 36,35
ALO, 79,50 81,06 63,65
Total 127,35 100,00

Para a moagem dos materiais, primeiramente foi realizada uma descontami-
nagao dos copos de moagem, que consistiu da moagem por 1 h com bolas de AL O,
com rotagdo dos copos de 250 rpm. Os pés da mistura ALO,-Y,0, foram moidos
por 120 min em moinho de bolas planetario Retsch, modelo PM-400, equipado com
copos de aco de 10 cm de diametro interno e volume de 500 ml, revestidos inter-
namente com WC. Para este trabalho, foram usados corpos moedores constituidos
de bolas de Al,O, com diametros medios na faixa de 2 a 3 mm.

Apds a moagem, os pos foram secos em estufa a 120 °C, por 48 h. Apos a se-
cagem, foram desaglomerados em gral e pistilo de Al,O, e passados em peneira de
80 mesh (0,177 mm), por meio de um vibrador de peneiras, modelo TWB, em agita-
¢ao 25 Hz, por 3 min. Foram produzidas trés misturas: Al,O,-YAG, Al,O,-YAG com
4% em peso de Nb,O, e Al,O, aditivada com 4% em peso de Nb,O,. Os materiais
foram homogeneizados e moidos em moinho planetario por 4 h. Apdés a moagem,
1,5% em peso do ligante polietilenoglicol foi adicionado aos pds. Posteriormente,
estas amostras foram desaglomeradas, peneiradas e compactadas uniaxialmente
a 70 MPa. A sinterizacao foi realizada a 1400 e 1450 °C, por 2, 3 € 4 h, para os
compositos Al,O,-YAG com Nb,O, e a 1450 °C, por 3 h, para o ALLO, com Nb,O,,
em forno NETZSCH, modelo 417/1, com taxa de aquecimento e resfriamento de 10
°C/min, ao ar.

A Tabela 2 apresenta a densidade tedrica e o percentual em peso tedrico do
compdsito AL O -YAG.

O calculo da densidade geométrica (pg) dos corpos verdes foi realizado por
meio do quociente da massa do corpo verde pelo seu volume. Para as medidas de
suas dimensoes foi utilizado um micrémetro com precisdo de 1 x 102 mm. A massa
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das amostras foi medida em uma balanca eletronica modelo HS4 de precisao de 1
x 10g.

Para o calculo da densidade dos pds processados e sinterizados, foi usado
o método de Rietveld, cujo refinamento foi realizado por meio do programa Topas
versao académica. Este método utiliza um algoritmo baseado no ajuste de curvas
por minimos quadrados ('2:('¥), Pelo uso da regra das misturas (EQ. 1), por meio das
composi¢cdes em peso e densidades das fases, ambas obtidas pelo método de Rie-
tveld encontram-se a densidade teorica dos materiais (p,). O calculo da densidade
percentual relativa foi obtido por meio do quociente entre o pg/pr.

A densidade de massa aparente foi obtida pelo principio de Arquimedes, de
acordo com a NBR 6220 da ABNT (Associacao Brasileira de Normas Técnicas).
Para tal, foi utilizada uma balanga do tipo METTLER, modelo AE 200, cuja precisao
éde 1x10“g.

Tabela 1. Percentual estequiométrico em peso do compdsito Al,03-YAG.

Fases Y,ALO,, ALO, AlLO,-YAG
Densidade (g/cm?®) 4,53 3,97 4,45
Numero de mols 13,67 45,33 59,00

Massa (g) 81,16 46,24 127,44
Peso (%) 63,70 36,30 100,00
1
pP=—

(1)

Para a observacao de imagens no MEV, as amostras sinterizadas foram reco-
bertas com ouro, por 3 min, na evaporadora Balzers, modelo FL-9496. Utilizou-se
o modelo JEOL, modelo JSM-5800 LV, equipado com o EDS (“Energy Dispersive
X-ray Spectrometer” - Espectrémetro de Dispersao de Energia”), Noran System
SIX, modelo 200.

RESULTADO E DISCUSSAO

Como pode ser visto na Tabela 3, os valores de densidade dos corpos verdes
estao coerentes com os valores encontrados na literatura para os materiais cera-
micos!14(19),

Tabela 2. Medidas da densidade geométrica percentual dos corpos verdes

Compactos Py P, Py (%) DP
ALO,- YAG 2,30 4,30 0,53 0,010
ALO.- YAG com Nb,O, 2,27 4,29 0,53 0,008
Al,O, com Nb,O, 2,13 4,03 0,53 0,003
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A Tabela. 4 apresenta os resultados da quantificagdo de fases por meio do
método de Rietveld dos compositos Al,O,-YAG com e sem Nb,O,, sinterizados por
2,3e4h,a 1400 e 1450 °C e do AL,O, com Nb,O, sinterizado por 3 h, a 1450 °C.

Por meio da analise da Tabela 4, € possivel constatar que o valor do percen-
tual em peso do ALO, presente nos compodsitos apresentou valores superiores a
62%. Isto &, o valor esperado para este material € de 36,30% em peso, como pode
ser visto na Tabela 2. Este valor acima do esperado provém das bolas de moagem
de AL,O, 19 ("® desde a moagem da mistura inicial até a do compdsito.

Nas amostras de Al,O, com Nb,O, (Tabela 4), ndo houve a formag&o completa
do AINbO, restando ainda 1,4% em peso de Nb,O,. Provavelmente deveria ter sido
utilizada uma temperatura de sinterizagdo maior com uma taxa de aquecimento
mais lenta, a fim de que todo o Nb205 pudesse reagir com o AL,O, para a completa
formagao do AINbO,.

Na analise de densidade de Arquimedes, foram apresentados os valores dos
compdsitos Al,O,-YAG, ALO,-YAG com Nb,O, e Al,O, com Nb,O,. Como pode ser
visto na Figura 2 (a) e (b), houve um aumento da densidade na condi¢cdo de maior
temperatura. Em todas as condi¢cdes de sinterizagao, os resultados do compdsito
ALO.-YAG com Nb,O, apresentaram menor densificagdo. Porém, de uma forma
geral, os resultados de densidade ficaram abaixo do esperado para as suas possi-
veis aplicagdes estruturais®).

Tabela 4 — Quantificacdo em peso de fases por meio do método de Rietveld

Material Tempo (h) | ALO, | YAG Nb,O, YNbO, AINbO,
2 62,6 37,4 - - -
ALO,-YAG
3 63,4 36,6 - - -
1400 °C
4 62,9 37,1 - - -
2 63,3 36,7 - - -
AlLO,-YAG
3 62,5 37,5 - - -
1450 °C
4 63,3 36,7 - - -
ALO,-YAG com 2 64,1 31,5 0,0 4,4 0,0
Nb,O, 3 64,8 30,4 0,0 4,9 0,0
1400 °C 4 64,6 31,0 0,0 4,4 0,0
ALO,-YAG com 2 63,2 30,2 0.0 6,6 0,0
Nb,O, 3 64,4 31,4 0,0 4,3 0,0
1450 °C 4 63,2 29,7 0,0 71 0,0
ALO, com Nb,O
o o 3 97,4 - 1.4 - 1,2
1450 °C
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Figura 2 — Densidade do compésito sinterizado Al,O,-YAG, Al,O,-YAG com Nb,O, e Al,O,com Nb,O,: (a)
1400 °C e (b) 1450 °C

Os resultados de Rietveld (TAB. 4) para o compdsito com aditivo revelaram
a presenga do niobato de itrio (YNbO,) e de niobato de aluminio (AINbO,) para o
ALO, com Nb,O,, como pode ser visto na FIG. 3 em meio aos contornos de gréo. A
FIG. 4 apresenta o EDS da regi&o rica em niébio (Nb) que provém da fase AINbO,.
Provavelmente a melhor densificagéo do Al,O, com Nb,O, em relagéo ao composi-
to, seja devido a formacgéo da fase liquida AINbO,.
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Figura 4 — EDS do ponto indicativo de uma regi&o rica em AINbO,
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CONCLUSOES

O composito Al,O,-YAG aditivado com Nb,O, que formou a fase YNbO, nao
apresentou densificacao eficiente.

Na sinterizagé@o de Al,O, com Nb,O, ocorreu a formac&o da fase liquida AIN-
bO, que mostrou-se efetiva, pois ocorreu elevada densificagao.

A densidade dos compésitos ALLO,-YAG com e sem aditivo foi baixa porque a
temperatura de sinterizacao foi insuficiente para promover densificacao satisfatéria.

Atualmente, as pesquisas com o compésito Al,O,-YAG prosseguem em outras
condi¢gbes de sinterizacdo e de aditivagdo, cujos resultados serdo apresentados
oportunamente.
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