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RESUMO

O apelo estético da odontologia moderna tem impulsionado a busca por
materiais ceramicos de alto desempenho estético e mecanico. Este trabalho
objetivou o desenvolvimento de fibras ceramicas de alumina/aluminato de gadolinio
(Al,O3/GdAIO3) obtidas por meio de fusdo a laser (laser heated pedestal growth —
LHPG) e a sua aplicagdo como reforco de materiais odontolégicos. Os pedestais
foram obtidos a partir da mistura dos pés precursores (6xido de gadolinio (Gd;03) e
oxido de aluminio (Al,O3)) pré-sinterizados para a obtengdo de fibras de
Al,O3/GdAIO; de 0,8 mm de diametro médio. Variou-se: a velocidade de puxamento
das fibras de 48mm/h a 240mm/h, em pedestais de composi¢cdo eutética; e em
outro grupo a composigdo dos pedestais (da composicao eutética (23 mol% de
Gd;03 e 77 mol% de Al,O3) a 5 % (em peso) de excesso de Al,O3), puxadas com
velocidade fixa de 96 mm/h. A melhor condicdo de obtencdo da fibra foi com a
velocidade de puxamento de 240mm/h que forneceu fibras com 0,6um de
espacamento médio entre as fases e 1790 MPa de resisténcia a flexdo. Quando as
fibras foram aplicadas como reforgo de porcelana odontoldgica houve um aumento
da resisténcia a flexdo de 91MPa para 218MPa. Por meio desta metodologia,
observou-se que as fibras ceramica de Al,O3/GdAIO; apresentaram elevado
desempenho mecanico e compatibilidade com porcelanas odontolégicas que
indicam uma grande potencialidade de uso como reforgo estrutural de ceramicas

odontologicas.



ABSTRACT

The esthetic appeal of modern Dentistry has prompted the search for
ceramic materials with high esthetic and mechanical performance. This research
aimed at the development of Al,03/GdAIO; ceramic fibers, obtained by laser heated
pedestal growth (LHPG) and its application as reinforcement of dental materials.
Pedestals were obtained from the mixture of precursor powders (Gd,O; e Al,O3),
pre-sintered to form Al,O3/GdAIO; fibers with average diameter of 0,8 mm. Variables
were: fiber pulling rates (in pedestals of eutectic composition): from 48 mm/h to 240
mm/h; and pedestal composition: from eutectic composition (23 mol% of Gd,O3 and
77 mol% of Al,O3) to 5 wt% of excess Al,Os, pulled at 96 mm/h. The best results
were obtained with a pulling rate of 240 mm/h, which originated fibers with average
distance between phases of 0.6 pm and three-point bending flexural strength of
1790 MPa. When fibers were used as re-enforcement of dental porcelain (Cerabien-
Noritake), an increase in flexural strength from 91 MPa to 218 MPa was obtained.
The methods employed in this study allowed the observation that Al,03/GdAIO;
ceramic fibers presented high mechanical performance and compatibility with dental
porcelain, indicating a significant potential as re-enforcement of dental ceramics for

infrastructure.
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CAPITULO |

1.1 Introducgao

As propriedades Opticas associadas a estabilidade de cor e forma das
cerdmicas odontolégicas permitem a reproducdo das caracteristicas dos dentes
naturais com excelente qualidade estética. Por outro lado, a limitada resisténcia
mecanica das ceramicas impede a indicagcdo irrestrita destes materiais. A
resisténcia a flexdo e a tenacidade a fratura de cerémicas dentais tém sido
propriedades bastante pesquisadas na area de cerdmicas odontoldgicas [1,2].

O material ceramico tradicional, a porcelana feldspatica, apresenta em sua
composicao basicamente: 64 % de silica (SiO,), 18 % de alumina (Al,O3), variadas
quantidades de 6xido de potassio (K;O) e de 8 % a 10 % de 6xido de sédio (NaO).
A microestrutura € composta predominantemente por uma matriz vitrea (70 a 85%
em volume) com fases cristalinas dispersas principalmente leucita (K;O« Al,O3°4
SiO) [3.4].

As porcelanas sdo materiais frageis e, além disso, fraturam com a aplicagao
de forcas de pequena magnitude quando submetidas a esforgos de tragédo.
Apresentam valores de resisténcia a flexao a trés pontos em torno de 60 a 70 MPa.
Devido a estas caracteristicas, as porcelanas sao utilizadas como recobrimento,
principalmente de infraestruturas metalicas, para permitir a caracterizacdo da forma,

textura e cor semelhante aos dentes naturais [4].
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A utilizagdo de infra-estruturas metalicas implica na unido de materiais com
propriedades fisicas diferentes. A interface metal/ceramica é uma regiao critica das
pecas metaloceramicas. A liga metalica deve fornecer unidao quimica e mecénica a
porcelana de cobertura. Para que ocorra a retencdo mecanica € necessaria a
criagao de irregularidades na superficie metalica. Para se obter unido quimica, a
liga metalica deve sofrer oxidagao superficial e, além disso, a camada de 6xido
deve ser firmemente aderida ao metal. Existe ainda a necessidade de concordancia
entre o coeficiente de expansao térmica linear da porcelana e da liga metalica para
evitar tensdes excessivas na interface [4,5].

As propriedades O6pticas das pecas metaloceramicas ficam comprometidas,
pois opacificadores ceramicos séo utilizados para encobrir o0 metal e a espessura
de porcelana translucida fica limitada, muitas vezes frustrando a tentativa de
simulagcao de vitalidade da denticdo natural. Pecas confeccionadas com o término
em metal apresentam a qualidade estética dependente da técnica de preparo do
remanescente dental, pois o metal pode ficar visivel, denunciando o uso de prétese.
Além disso, pode ocorrer difusdo de ions metalicos da regido cervical da protese
para os tecidos moles promovendo escurecimento gengival [1,2,6,7].

Em alternativa ao uso de infra-estruturas metalicas, as pesquisas avangam
na busca por materiais ceramicos de elevado desempenho que possibilitem a
substituicdo de dentes perdidos utilizando pecgas totalmente cerdmicas, com
elevada resisténcia mecanica sem os inconvenientes do uso de ligas metalicas
[7.8].

Restauragdes totalmente cerdmicas apresentam alto risco de sofrer fratura
catastréfica. Esse tipo de fratura ocorre quando defeitos existentes no material
crescem em proporgdes criticas quando submetido a tensdes. No primeiro

momento, o crescimento da trinca pode n&o ocorrer ou ocorrer de maneira lenta até
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que as tensdes na ponta da trinca atinjam valores criticos que acarretam a sua
propagacgao instavel e consequente fratura [5,8].

Combinacgdes de novas composicbes e processamentos das ceramicas
odontologicas foram propostas para associar a estética desta classe de materiais a
uma maior resisténcia mecanica. Essas modificagdes visam basicamente aliar uma
alta densificagdo com o aumento do volume de conteudo cristalino particulado. A
reducdo da quantidade de poros e o aumento do numero de nucleos cristalinos e,
consequentemente aumentam o trabalho necessario para a fratura. As principais
alteracbes na composicao incluem: o aumento do conteudo de leucita; a adicdo de
particulas de fluorapatita e fluormica; a utilizagdo de novas composicbes de
vitroceramicas com cristais de dissilicato de litio (65% em volume); a utilizagao de
cristais de alumina, zircénia e aluminato de magnésio (espinélio) em volumes

superiores a 80%, entre outras [3,4,5,6,7,8,9,10].

1.2 Fibras de alumina/aluminato de gadolinio

Compositos eutéticos de alumina/aluminato de gadolinio (Al,O3/GdAIO3),
recentemente relatados na literatura [1,2], possuem alta resisténcia mecanica em
altas temperaturas (1873K), sofrem deformagao plastica devido aos movimentos
das discordancias e possuem ductibilidade semelhante a dos metais. Por essas
caracteristicas, o material possui varias aplicagbes na area de engenharia
mecanica e espera-se que possa ser utilizado em estruturas de turbinas de gas e
sistemas de geragdo de energia. Particularmente, em sistemas de geracdo de
energia, se a temperatura de operagao for aumentada, também o sera a eficiéncia
da conversao[2].

Em um trabalho previamente realizado no Grupo de Crescimento de Cristais
e Materiais Ceramicos do Instituto de Fisica de Sdo Carlos — USP, foram estudadas

fiboras de alumina/aluminato de gadolinio (Al,O3/GdAIO;) solidificadas
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unidirecionalmente utilizando-se a técnica de LHPG com velocidades de puxamento
de 4,2 a 60mm/h e com dimensbées variando entre 500pm a 1mm de diametro e até
6cm de comprimento. Na andlise da microestrutura obteve-se o espacamento
médio entre as fases da ordem de 2um nas fibras puxadas em velocidades

superiores a 48mm/h e resisténcia a flexao média 750MPa.

1.3 Objetivo

Este trabalho objetiva o aprimoramento da técnica de fusao a laser (LHPG)
para a obtengcao de fibras ceramicas de alumina/aluminato de gadolinio

(Al,03/GdAIO;) e a aplicagéo destas como reforgo de materiais odontoldgicos.

1.4 Organizagao da tese

A tese esta organizada da seguinte maneira:
- Capitulo ll: revisdo da literatura destacando a evolucdo das técnicas de
processamento das ceramicas odontologicas e os aspectos atuais do uso do
laser de CO, para o processamento de materiais.
- Capitulo lll: estudo sistematico da influéncia dos paradmetros de puxamento
do sistema de LHPG na microestrutura e resisténcia mecéanicas das fibras de
Al,O3/GdAIO;. Neste capitulo foi determinada a melhor condigdo experimental
de puxamento das fibras.
- Capitulo IV: proposigao de um novo conjugado: bastdo ceramico/porcelana
odontolégica, analise da compatibilidade entre os materiais e desempenho
mecanico.
- Capitulo V: proposigcdo de um novo conjugado: bastdo ceramico/resina
composta odontoldgica, analise da compatibilidade entre os materiais e

desempenho mecanico.
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* Capitulo VI: conclusgo geral.
* Apéndice A e Anexo1: depdsito de patente

» Apéndice B: Referéncias bibliograficas de apoio.
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2.1 Evolugao do modo de processamento das ceramicas

dentais

O modo de processamento para obtengao de pegas cerdmicas apresenta-se
dividido em 05 principais categorias: convencional (p6 e liquido), infiltragéo de vidro
em matriz cristalina porosa (slip cast), vitroceramicas prensadas, usinaveis e
sinterizadas com associagao de pressao isostatica.

2.1.1 Convencional

O modo de processamento convencional é utilizado na sinterizagdo das
porcelanas feldspaticas, com adi¢do de leucita (leuciticas) ou com adi¢ao de cristais
de alumina (aluminicas), principalmente para confecgéo de pegas metaloceramicas
e incrustagdes de porcelana pura: facetas laminadas, inlays e onlays. Este método
consiste na mistura do p6é de porcelana (cristais envolvidos por matriz vitrea) a um
liquido para formar uma massa plastica que é compactada sobre o revestimento ou
estrutura metalica. A peca é levada a altas temperaturas para que ocorra a
sinterizagcdo. A sinterizacdo convencional das porcelanas odontoldégicas é um
fenbmeno de difusdao atdmica mediado pelo calor que objetiva a unido das
particulas reduzindo o volume dos poros e formar, ao final do processo, uma peca

coesa. A sinterizagdo das porcelanas ocorre via fase liquida [1].
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Dentre os problemas relacionados a esta técnica, encontra-se a grande
contragao volumétrica durante a sinterizagao, que pode chegar a 15% do volume
inicial. Em pecgas de porcelana pura, isto se reflete na desadaptagado interna da
peca em relagcdo ao dente a ser restaurado [1].

Por apresentarem em sua microestrutura o conteudo predominantemente
vitreo, as pegas obtidas pela técnica convencional possuem reduzida tenacidade a
fratura e baixa resisténcia a tracdo. Os valores de tenacidade a fratura variam de
0,7 a 1,0 MPa.m'"? e a resisténcia a flexdo a trés pontos destas porcelanas esta em
torno de 60 a 70 MPa. Estes valores limitam a utilizagdo destes materiais a
finalidade basica de recobrimento. Com as porcelanas obtidas pela sinterizagcéo
convencional, existe a necessidade de associagcdo a infra-estruturas mais
resistentes mecanicamente (ligas metalicas ou ceradmicas de alta resisténcia a
flexdao) ou restringir-se a pequenas pegas suportadas por estruturas dentais

[1,2,3,4,5].
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2.1.2 Infiltragao de vidro em matriz cristalina porosa (slip casf)

Esta técnica para obtengcdo de infra-estrutura ceramica consiste na
infiltragéo de vidro em uma matriz cristalina levemente sinterizada. Estas particulas
cristalinas previamente sinterizadas podem ser: alumina (Al,O;), aluminato de
magnésio (MgAl,O,) ou zircbnia (ZrO5) [6,7,8].

Um pé de cerdmica cristalina € misturado a um liquido e, em seguida,
aplicado sobre o material refratario que apresenta a copia do remanescente dental
preparado. O refratario absorve a agua por capilaridade e promove uma
compactagéo do p6 ceramico. O conjunto é levado a um forno onde, no inicio da
elevacéo da temperatura, ocorre a evaporagao do restante de agua. A temperatura
€ elevada até 1120°C por um periodo de 10 horas, na qual as particulas cristalinas
coalescem. Nesta etapa, obtém-se uma peca de baixa densidade relativa. A
segunda fase consiste em preencher os poros interconectados existentes entre as
particulas cristalinas. Mistura-se agua e po6 de vidro a base de lantanio e boro na
cor escolhida e aplica-se sobre a pega porosa. O conjunto & levado ao forno a
temperatura de 1100°C por 4 horas, no qual o vidro é fundido e penetra na peca
porosa ocupando 0s espagos vazios por processo de capilaridade. O excesso de
vidro é desgastado e jateado [9].

O recobrimento é obtido pelas técnicas convencionais, utilizando uma
porcelana que apresenta um coeficiente de expansao térmica semelhante ao da
infra-estrutura infiltrada.

O sistema In-Ceram alumina (Vita, Alemanha), confeccionado pela técnica
supracitada, possui cerca de 70% de alumina em peso e sua resisténcia a flexao
chega a ser de 450 a 600MPa, podendo ser utilizado para coroas unitarias
anteriores e posteriores, préoteses fixas de trés elementos anteriores [10,11].

As pegas com cristais de zircdnia associados a cristais de alumina, apés a

infiltracdo do vidro, apresentam proporcdes de 20% de fase vitrea e 80% de fase
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cristalina. A maior resisténcia destas pecas protéticas é dada pelo 6xido de zirconio,
que tem alta resisténcia a propagagao de trincas devido a sua transicdo da fase
tetragonal para monoclinica quando submetido a esforgos mecénicos [8].
GUAZZATO e colaboradores estudaram as propriedades mecanicas do
sistema InCeram Alumina e InCeram Zircénia. Os valores de resisténcia a flexdo
biaxial foram de 600 e 620 MPa e a tenacidade a fratura (Ky;), obtida pelo método
da indentacao, de 3,2 e 4,0 MPasm"? para os espécimes reforcados por cristais de

alumina e zircénia, respectivamente [8].
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2.1.3 Vitroceramicas prensadas

Esta técnica é muito semelhante a confeccdo de pegas metalicas por cera
perdida. Um padrdo em cera é confeccionado nas dimensbes recomendadas para
infra-estrutura cerdmica. O padrao com o canal de alimentagcdo de didmetro
compativel com os lingotes ceramicos sao incluidos em revestimento. A cera é
eliminada por tratamento térmico em forno, ao mesmo tempo em que os lingotes do
material vitroceramico sdo aquecidos. Na peca refrataria, o canal de alimentacao é
preenchido pelo lingote, seguido de um pistdo de alumina. O conjunto é elevado a
1180°C e o pistdo aplica pressdo sobre a vitroceramica fundida. A remocédo do
revestimento que fica aderido a pega é executada por jateamento com vidro e
limpeza ultra-sénica. Segue-se um jateamento com particulas de alumina para criar
retengdes que facilitem a unido com a porcelana de cobertura [9]

O lingote vitroceramico, do sistema IPS Empress (lvoclar-Vivadent),
constitui-se basicamente de porcelana leucitica, na qual a matriz vitrea é reforgada
por cristais de leucita. O material vitroceramico reforgado com cristais de leucita foi
um dos primeiros sistemas metal-free propostos. A resisténcia a flexao do sistema
Empress obtida por meio desta técnica é da ordem de 120 MPa[12].

No sistema IPS Empress I, o lingote € composto de vitroceramica
constituida de matriz vitrea reforgada por cristais de dissilicato de litio e ortofosfato
de litio que ocupam 55% do volume. O sistema Empress Il € uma evolugdo do
sistema Empress, sendo mais resistente mecanicamente devido a maior quantidade

de nucleos cristalinos [13].
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2.1.4 Usinadas

A partir de 1984, os sistemas CAD/CAM (computer-aided-design/ computer-
aided-machine) vém sendo propostos e desenvolvidos, dentre eles: DURET,
Minnesota, DCS, CEREC, CERCON, entre outros. A técnica de usinagem tem
como principal finalidade a fabricagdo de inlays, onlays e coroas unitarias
posteriores. Apesar da praticidade, o custo agregado a estes sistemas tem limitado
a sua difusao [14,15,16].

Os sistemas CAD/CAM (computer assisted design/computer assisted
manufacture) oferecem ao dentista um meio conservador, estético, duravel e rapido
para a restauracao de dentes anteriores e posteriores em sessao unica no proprio
consultério. Executa-se a captacdo da imagem do preparo dental por meio de
camera intraoral, o sistema delineia a restauracédo eletronicamente e o dentista
ajusta o desenho digital da peca. Em seguida, a imagem ¢é transmitida para a
unidade de usinagem que comanda um conjunto de pontas e discos diamantados
que desgastam um bloco macigo de porcelana. Apds a confecgdo, a pega €&
ajustada na boca do paciente.

Por meio deste processo de fabricagdo eliminam-se os passos técnicos
convencionais de moldagem, vazamento de modelos de gesso, confecgéo de
provisoérios ou trabalhos laboratoriais. No entanto, as pecas apresentam limitacao

estética e pouco compromisso com a fungdo mastigatoria [14,15,16].
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2.1.5 Sinterizagao com pressao isostatica.

Esta técnica de processamento inclui o sistema Procera®. Neste processo, o
troquel mestre é fabricado com gesso pedra tipo IV e o preparo é delimitado da
maneira tradicional.

A leitura do troquel mestre é realizada através de um scanner especial. A
ponta do scanner (ponta de safira em forma de esfera com didmetro de 2,5mm) é
colocada em contato com o troquel aproximadamente 1mm abaixo do término do
preparo em um angulo de 45°. O troquel gira 360°, e apos cada giro completo, a
ponta sobe 200 um e o troquel gira novamente 360°. Essa sequéncia é realizada
até a leitura completa do troquel que leva aproximadamente 3 min, gerando, no
final, cerca de 30.000 a 50.000 pontos de leitura. Todos os dados sao armazenados
em um computador.

Através de um software especifico do sistema Procera® as informacées
obtidas pelo scanner sdo convertidas em um desenho do troquel composto por
pontos que formam uma imagem tridimensional. Sao estes pontos que reproduzirdo
com alta fidelidade os contornos do preparo dental na tela do computador.

Com esse software é possivel determinar a linha de término do preparo,
estabelecer a espessura do coping, o perfil de emergéncia, o tipo de colar cervical e
a espessura do espago interno para o agente cimentante. Apds serem
determinados todos os detalhes necessarios para a confecgdo do coping, essas
informagbes sao enviadas via modem para uma das centrais de produgao (Estados
Unidos ou Suécia) para a confecgéo da infra-estrutura.

Nas centrais de producdo da infra-estrutura sdo confeccionados dois
troquéis através de um sistema de usinagem (CAM) utilizando as informagbes

obtidas a partir do troquel original.
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Um troquel é fabricado com as dimensbées aumentadas (12 a 20 % maior
do que o troquel original) e servira como troquel de trabalho, pois sobre ele sera
prensado e sinterizado o 6xido de aluminio puro (alumina - 99,9%) que formara a
infra-estrutura ceramica (coping). O troquel de trabalho & construido com tamanho
aumentado em relacdo ao original para compensar a contragcdo de sinterizagdo do
po de oxido de aluminio compactado. Um segundo troquel é confeccionado com as
mesmas dimensdes do troquel original, e tera como finalidade testar a adaptagao
final do coping.

Sobre o troquel de trabalho, o 6xido de aluminio puro é compactado em
quantidades maiores do que as determinadas para a confecgdo do coping. E
realizada uma pré-sinterizagdo, e através do sistema CAM, é feita a usinagem do
bloco compactado sobre o troquel até atingir as dimensdes pré-determinadas [16].

Apods a conclusado da usinagem, o coping € levado a um forno especial a
temperaturas que variam de 1550°C a 1650°C por uma hora. Durante o processo
de sinterizagcdo, uma carga equivalente a duas toneladas é aplicada sobre o po6
compactado para elevar a densidade, diminuindo ou eliminando os poros da infra-
estrutura, sendo assim chamado de coping densamente sinterizado.

Concluida a sinterizagdo, o coping é analisado (espessura, adaptagao,
perfil de emergéncia, término) junto a cépia do troquel com tamanho original, e
entdo enviado de volta para o laboratério de origem.

Para desgastes (ajustes) no laboratério, o fabricante recomenda a
utilizacao de discos diamantados flexiveis, e no consultério, a utilizagdo de pontas
diamantadas em alta rotag&o sob refrigeracéo constante?.

Nem todas as porcelanas sdo compativeis com o coping de o6xido de
aluminio do sistema Procera®. A escolha da ceramica para o recobrimento dos
copings de Al,O; esta relacionada ao coeficiente de expanséo térmica linear (CETL)

que deve estar proximo do CETL do 6xido de aluminio (aproximadamente 8,5 °C™).

§ As informacgdes deste modo de processamento foram fornecidas pelo fabricante
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2.1.6 Outros

Além dos sistemas mencionados, outros métodos de processamento e
novas composi¢des foram propostos para o aumento de resisténcia mecanica. Um
deles propbe a substituicdo de ions sédio da superficie por ions maiores (ex:
potassio), através de difusdo superficial. Este processo induz uma tenséo
compressiva no material que reduz a tendéncia a nucleagdo e propagacédo de
trincas. No entanto, esta técnica limita-se a camadas muito superficiais do material
(cerca de 50 um) e depende de tratamento com tempos prolongados e altas
temperaturas [6,7].

TAN e col., em 2001, verificaram a possibilidade de incorporagdo de
particulas de carbeto de silicio como reforgo de ceramicas odontoldgicas a base de
alumina. Os autores concluiram que a adicao de carbeto de silicio ndo promove
mudanca na resisténcia a flexao das porcelanas dentais estudadas [17].

Nao foram encontrados na literatura odontolégica, artigos que
descrevessem a utilizagdo de ceramicas odontoldgicas reforgadas por bastées ou

fibras ceramicas cristalinas.
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2.2 Uso do laser no processamento de materiais

No estagio atual, a tecnologia laser tem sido aplicada com diferentes
objetivos no processamento de materiais, podendo-se destacar: perfuragéo, corte e
soldagem; tratamento térmico de superficies e sinterizagdo de ceramicas;
solidificagdo direcional aplicada ao crescimento de fibras monocristalinas e a
producdo de materiais eutéticos, cristalizacdo superficial e texturizagdo em
materiais vitreos, desenvolvimento e desenho de componentes épticos em vidros
transparentes na regiédo do visivel e infravermelho [18,19,20,21].

Na odontologia, os laseres tém sido utilizado para a fotoativagdo dos
compositos odontolégicos restauradores e cimentos resinosos (laser de argonio,
A=488 nm); tratamento superficial de esmalte para dificultar a desmineralizagéo
(Nd:YAG); tratamento superficial de dentina e cemento para a reducdo de
sensibilidade (Nd:YAG); remogéao de tecido dental cariado (Er:YAG); tratamento de

patologias como hemangiomas (CO.), entre outros [27,28,29,30].
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CAPITULO Ill - Fibras de Al,0:/GdAIO; obtidas por
fusao a laser

3.1. Introducao

Ceramicas cristalinas eutéticas obtidas a partir da fase liquida apresentam
auséncia de poros, 6tima ligagéo entre as fases e estabilidade microestrutural até
temperaturas proximas ao ponto eutético. A alternancia de fases na microestrutura
eutética aumenta a quantidade de energia necessaria para a propagacao de
trincas, aumentando a resisténcia mecanica do material ceramico, principalmente a
tenacidade a fratura [1].

A técnica de fusdo a laser € uma recente ferramenta que esta sendo
bastante explorada, principalmente para a confeccdo de pecas de pequenas
dimensdes. A utilizacdo de laser como fonte de calor permite a obtencdo de
elevadas temperaturas (acima de 2000°C) em regides do material de diametro
compativel com o foco do laser, sem a necessidade de associagdo a camaras
térmicas ou fornos resistivos [2].

O acoplamento do feixe do laser e do sistema Optico a um sistema de
deslocamento do material permitiu a implementagdo da técnica conhecida como
LHPG - laser heated pedestal growth (descrito com detalhes no item 2.2). Na
técnica de LHPG, a poténcia do laser e a velocidade de deslocamento do pedestal
alteram a temperatura da zona fundida e o gradiente radial e axial de temperatura

podendo influir no controle da microestrutura. Esta técnica é econdmica e esta
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indicada para fuséo e solidificagéo direcional de materiais cerdmicos, monocristais
e estruturas policristalinas com alto ponto de fuséo [2,3].

O estudo de fibras ceramicas obtidas por solidificagdo direcional tem
atraido o interesse de pesquisadores. Estudos microestruturais em sistemas
AlL,O3/Y;3Als042 (YAG) mostraram que a microestrutura pode ser controlada pelos
parametros de solidificagdo unidirecional [4].

A microestrutura eutética obtida por solidificacdo direcional pode ser
considerada como originaria de compodsitos obtidos a partir de fase liquida (melt
growth composite - MGC) que, in situ, apresentam fases da ordem de micrometros
que combinam as caracteristicas de cada constituinte para melhorar as
propriedades e o desempenho do compdsito. Os eutéticos, obtidos por
solidificagdo, apresentam outras vantagens em relagdo as cerdmicas eutéticas
sinterizadas: melhor estabilidade e homogeneidade microestrutural, auséncia de
porosidade, excelente ligagdo quimica entre as fases e auséncia de contornos de
graos, entre outras [5].

Fibras cerdmicas a base de Al,O3/GdAIO; apresentam a combinagcdo de
elevada resisténcia mecanica em elevadas temperaturas e excelente estabilidade
térmica, sendo um material candidato a fungdes estruturais em elevadas
temperaturas. WAKU et al, em 1997, em estudo relatado na revista Nature,
mostraram que a fibra eutética a base de Al,O;/GdAIO; apresentou deformacao
plastica a temperatura de 1873K com planos de deslizamento semelhantes a um

metal [1].
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3.2 Materiais e métodos

3.2.1 Preparagao do pedestal

Foi preparada a mistura dos pds de alumina (Alfa Aesar, MA, USA) e 6xido
de gadolinio (Reacton, MA, USA) na proporgao eutética (23% molar de Gd,O; e

77% molar de Al,O;), de acordo com o diagrama de fases (Figura 1).
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Figura 1- Diagrama de fases de equilibrio Al,03/Gd,03

A homogeneizacao foi feita por meio de moinho de bolas, em meio a
acetona, por 24 horas. O material das bolas utilizadas foi alumina de 1cm de
didmetro e a proporgdo usada foi de 5:1:1 (em peso) de bolas, acetona e
compostos, respectivamente.

Os po6s misturados e homogeneizados foram inseridos em molde metalico

de 50 mm de comprimento x 10 mm de largura x 10 mm de espessura. O conteudo
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do molde foi prensado uniaxialmente, em prensa mecanica, aplicando-se carga
equivalente a massa de 2 toneladas.

A barra obtida foi colocada em suporte de alumina altamente sinterizada e
levada ao forno (EDG F-1700, Séao Carlos, Brasil) para um ciclo térmico em
atmosfera ambiente, de acordo com a sequéncia:

1. Colocacao da amostra no forno a temperatura ambiente e aquecimento a
taxa de 5°C/min até 350°C; permanéncia de 180 minutos nessa
temperatura;

2. Aquecimento de 350°C a 1300°C a uma taxa de 5°C/min; permanéncia de
240 minutos nessa temperatura;

3. Resfriamento a uma taxa de 10°C/min até a temperatura de 100°C e retirada
da amostra do forno.

Apos o tratamento térmico, a barra cerdmica foi cortada em placas de 1mm
de espessura (Figura 2) que, em seguida, foram cortadas em bastdes (pedestais)

de seccdo transversal de 1mm x 1mm (Figura 3B).

Figura 2- Placa ceramica de 1Tmm de espessura.

Na Figura 3, foi estabelecida uma comparagao visual entre o pedestal obtido
a partir da barra ceramica pré-sinterizada (B) e o pedestal obtido pela técnica de
extrusdo mecanica dos pos com ligante (polivinil-alcool). A técnica de extruséo foi

utilizada em estudos preliminares e descartada pela dificuldade de alinhamento do
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pedestal no equipamento de LHPG e pelo excesso de poros presentes que
resultam em bolhas durante o processo de fusdo a laser. Uma desvantagem
apresentada pelo pedestal obtido a partir da barra pré-sinterizada € que a seccao
do bastao € quadrada, o que pode gerar perturbagbes na zona fundida durante a

cinética de puxamento das fibras pela técnica de LHPG.

Figura 3 - Comparagao dos pedestais obtidos pela técnica tradicional de extrusao

(A) e o bastao obtido a partir da barra pré-sinterizada (B).

3.2.2 A técnica de LHPG (laser heated pedestal growth)

O crescimento por puxamento, nesta técnica, pode gerar fibras de 150 a
1500 um de didmetro e cerca de 6 cm de comprimento. A solidificagdo direcional da
fibra ocorre, apos a fusdo dos pds a temperatura de (1800°C+100)°C, com taxa de
puxamento variavel.

A técnica de LHPG, empregada neste trabalho para a obtengéo das fibras de
oxidos, difere de outros métodos de preparacado, basicamente, na fonte de calor.
Utiliza-se um laser de CO; (Synrad Inc., USA - 125W nominal CW e A=10,6 pm)
refrigerado a agua durante todo o processo de puxamento por meio de um circulador
que mantém a temperatura em (19,0 £ 0,5)°C para que mantenha constante o

tamanho de sua cavidade e a poténcia do laser permaneca estavel. Um feixe de luz
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na regiao do visivel, proveniente de um laser de He-Ne (Opto-eletrénica, Sdo Carlos,
Brasil, 1 mW nominal, A=632,8 nm.) é usado superposto ao feixe do laser de CO,
para auxiliar no alinhamento éptico. Todo o sistema de puxamento foi construido
sobre uma mesa Optica com o propdsito de se eliminar possiveis vibragdes que
possam afetar a estabilidade do puxamento ou o alinhamento do feixe. O sistema
oOptico esta fixado dentro de uma camara construida em ago inoxidavel.

Os feixes dos laseres utilizados penetram na camara de puxamento através
de uma janela de ZnSe e seguem direto para o sistema de focalizagéo. O feixe do
laser incide no sistema de focalizagao que é constituido por um reflaxicon (dois cones
de cobre polidos acoplados), um espelho plano com perfuragao eliptica e um espelho
esférico com perfuragdo circular ao seu centro. Ao incidir no reflaxicon, o feixe é
convertido de um feixe cilindrico para uma casca cilindrica, de onde prossegue até
encontrar o espelho plano situado a 45° em relagéo ao feixe, seguindo finalmente
para o espelho esférico onde é entdo focalizado sobre o pedestal. As Figuras 4 e 5
apresentam desenhos esquematicos do sistema optico utilizado e da camara de

puxamento das fibras.

Sistema de
/‘ puxamento de

fibra

o Espelho
esférico

Fibra .
~——— Reflaxicon
Pedestal
AN
\ NN
Feixe do laser de CO ,

- Sistema de
elevacio do pedestal
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Figura 4 - Desenho esquematico da camara de crescimento de fibras pela técnica

de LHPG.
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Figura 5— Representagdo da camara de puxamento de fibras e sistemas mecanicos

de deslocamento do pedestal e da semente.

No sistema de motor inferior, adaptou-se o pedestal do material pré-
sinterizado e localizou-se o foco do feixe mantendo a superficie superior do bastdo
fundida. No sistema superior foi adaptado um pequeno bastdo do material pré-
sinterizado que servira de semente.

A semente é colocada em contato com o material liquido aquecido pelo laser
focalizado. Apds o equilibrio termodinamico ser atingido, inicia-se o processo de
puxamento. Atingida a condicdo estavel, a semente e o pedestal sdo deslocados,
simultaneamente, com velocidades que podem ser iguais ou ndo, dependendo do

didmetro final da fibra eutética desejada.
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A Figura 6 apresenta desenhos esquematicos que auxiliam na compreensao

(B

Semente Laser de

©: ' g

da dindmica de puxamento.

Pedestal

J R R

I T Vpedestal

Figura 6- Desenho esquematico: A) pedestal e semente, B) incidéncia do feixe

laser, C) juncdo da semente com o pedestal e observagdo da zona fundida, D)
deslocamento do pedestal e da semente e obtencao da fibra apds a fuséo.
As fibras obtidas neste estudo apresentaram didmetro médio de 0,8mm e

comprimento médio de 3cm..

3.2.3 Médulo de ruptura

O moddulo de ruptura (MOR), tensao maxima suportada pela fibra antes de
se fraturar, foi calculado em ensaio de resisténcia a flexao a trés pontos. O ensaio
foi realizado com as fibras posicionadas sobre apoios de secgao circular de 2,0 mm

de didmetro distanciados 16 mm entre si. O dispositivo apresenta uma canaleta
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central que funciona como guia para a centralizagao da fibra. Outro acessério de
secgao circular de 2,0 mm foi posicionado sobre o corpo de prova distante 8mm de

cada apoio (Figura 7).

A) Corpo

de prova

Figura 7 — Desenho esquematico do dispositivo para ensaio de flexao a trés pontos.

A) Corpo de prova; B) Apoio.

O ensaio foi executado em maquina universal de ensaios mecanicos
(Instron, modelo 3362), utilizando a infra-estrutura disponibilizada pelo
Departamento de Materiais Dentarios da Faculdade de Odontologia - USP. O
atuador foi ajustado para avangar em velocidade constante de 0,5mm/min. Os
dados da curva forgca x deslocamento registrados pelo equipamento foram
armazenados para posterior analise. O médulo de ruptura foi calculado utilizando o
valor de forga maxima para a fratura e o didmetro da fibra na regido de fratura [6],

por meio da equagéo (1):

VIOR = 16f(l/23 - a)
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onde o MOR refere-se ao modulo de ruptura, f a forga de ruptura, / a distancia entre
apoios, d o didmetro dos espécimes, a é a distancia entre o local de ruptura e o
centro de aplicagao da forga.

Os valores de MOR foram submetidos a analise de variancia ANOVA e ao

teste de contraste de Tukey (p<0,05).

3.2.4 Analise microestrutural

A microestrutura das fibras foi analisada por meio de microscopia eletrénica
de varredura (DSM 960, Zeiss). Para tanto, os fragmentos de fibras ensaiadas
mecanicamente foram embutidos em uma matriz de vidro, com resina epoxica, e o
longo eixo da fibra disposto paralelamente a superficie da matriz. Seguiu-se a
seqliéncia de desgaste, acabamento e polimento das fibras com auxilio de pasta
diamantada de granulagdo 15, 12, 9, 6, 3 e 1um, respectivamente. As fibras polidas
foram coladas em porta amostras e receberam o recobrimento com fina camada de
ouro por técnica de “sputtering” (Balzers SCD 050 Sputer Coater, Balzers, German).

A primeira analise da imagem consistiu na verificagdo do tipo de
microestrutura predominante na regiao de fratura. Em seguida, as imagens obtidas
foram armazenadas em formato digital para a analise do espagamento médio entre
as fases por software desenvolvido no CCMC/IFSC/USP.

O funcionamento do software é baseado na determinacao dos tons de cinza
(variando de 0 - preto a 255 - branco) em cada pixel da coluna selecionada na
imagem. Realizaram-se 25 varreduras em colunas para cada imagem.

Outro software para analise dos dados de tons de cinza foi desenvolvido
baseado na contagem do numero de picos claros. Um pico € contado, cada vez que
os dados apresentam valores crescentes que ultrapassam a média de tons de cinza

da coluna em analise.
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3.2.5 Variagao do diametro das fibras

A observacdo da variacao do didmetro das fibras é importante para verificar
a regularidade do puxamento. Além disso, grandes variagdes no diametro das fibras
poderiam levar a pontos de concentracao de tensdo e provavel fratura.

Foram selecionadas 10 fibras obtidas com velocidades de puxamento de 96
mm/h, nos dois sentidos de puxamento: sentido convencional de puxamento (para
cima) e puxamento para baixo.

As fibras foram levadas a microscopio 6ptico em aumento de 50 X e
observada a variagéo do didmetro da fibra por meio de uma escala graduada da
ocular do microscépio.

As observagdes foram executadas em fibras fraturadas apds o ensaio de
flexdo. Cada fragmento da fibra foi denominado de A ou B. A observagéo do
didmetro foi realizada a cada milimetro, partindo da regido de fratura até o quinto
milimetro em cada fragmento.

Espécimes observados:

» Espécime 1 a 5 - fibras crescidas a 96 mm/h - puxamento para cima;

» Espécimes 6 a 10 - fibras crescidas a 96 mm/h - puxamento para baixo.
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3.3. Resultados e discussoes

3.3.1 Variagao do diametro das fibras

Os resultados de variagdo do diametro (Ad) ao longo da fibra estao

ilustrados nas Figuras 8 e 9.

Fibras crescidas a 96 mm/h - para cima
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Figura 8- Variagdo do diametro das fibras puxadas para cima. O comprimento 0
representa a regido de ruptura, os valores positivos e negativos representam os

dois fragmentos da fibra.
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Fibras crescidas a 96 mm/h - para baixo
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Figura 9- Variagao do diametro das fibras puxadas para baixo. O comprimento 0
representa a regido de ruptura, os valores positivos e negativos representam os

dois fragmentos da fibra.

O diametro de cada fibra na regido de ruptura esta entre 0,8 e 0,9 mm. A
variagcdo maxima do diametro foi de 40 ym em uma das fibras crescidas pela
técnica de puxamento para baixo. A variagdo média do didmetro foi de 21 um,
representando menos de 2,5% de variagdo em relagdao ao didmetro médio das
fibras.

Por meio deste estudo, pode-se concluir que somente pequenas variacoes
do didmetro ocorreram ao longo das fibras. Desta maneira, a influéncia da variagéo
do didmetro funcionando como ponto de concentracdo de tensado foi considerada

desprezivel nesse trabalho.
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3.3.2 Anadlise da influéncia da velocidade de puxamento na
microestrutura e no médulo de ruptura de fibras eutéticas de

Al;03/GdAIO3.

3.3.2.1 Médulo de ruptura (MOR).

O crescimento das fibras de composicdo eutética foi executado em
velocidades de 48, 72, 96 e 240 mm/h, com a poténcia do laser ajustada para
manter o processo estavel. O numero total de fibras utilizadas no estudo foi de 48,

distribuidas entre os diferentes grupos (Tabela /).

Tabela | - Numero de fibras analisadas para cada velocidade de crescimento.

Vel.(mm/h) Fibras
48 9
72 9
96 19
240 11
Total 48

As curvas de forga x deslocamento obtidas no ensaio de flexao a trés pontos
foram tipicas de materiais frageis, em que ha um aumento continuo e proporcional
das forcas com o deslocamento do atuador. A ruptura ocorre de maneira abrupta

sem deflexdes na curva (Figura 10).
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Figura 10— Curva de forca x deslocamento obtido em ensaio de flexdo da fibra

AlL,O3/GdAIO;.

Os resultados de MOR para cada velocidade de crescimento estido

apresentados na Tabela Il e na Figura 11.

Tabela Il — MOR e desvio padrao para cada velocidade de puxamento.

VELOCIDADE

(mm/h) MOR (MPa) Desvio padrao ()
48 880 105
72 1040 135
96 1080 190
240 1790 130
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Figura 11- Médias de MOR com respectivos desvios padraos. A regidao entre as
linhas tracejadas representa a probabilidade de valores do MOR para o intervalo de

velocidade estudado.

Os resultados apresentados indicam uma tendéncia de aumento no MOR
das fibras com o aumento da velocidade de puxamento. As fibras obtidas com
velocidade de puxamento de 240 mm/h apresentaram MOR superior as demais.

Constatou-se, na Figura 11, uma proporcionalidade entre a velocidade de
puxamento e o MOR, apresentando um ajuste linear para o intervalo estudado
(linha continua). Além disso, foi sugerida uma faixa de probabilidade do valor do
MOR (regido entre as linhas tracejadas) para o intervalo de velocidades de

puxamento estudado.
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Estes resultados estdo de acordo com estudos realizados previamente, nos
quais se observa um aumento no MOR com o aumento da velocidade de
puxamento [2,4].

Na Figura 12, foram representados os resultados de MOR obtidos por
ANDREETA [2], para cada velocidade de puxamento estudada. Observa-se uma
grande dispersao de valores, e isto pode estar associado a caracteristica do estudo
realizado por ANDREETA que usou pedestal proveniente do processo de extrusao
e a técnica de puxamento para cima. Além disso, a amostragem foi baixa. Na
Figura 13, foram indexados os valores médios das velocidades de maior
amostragem (18, 30, 36 e 48 mm/h) aos dados obtidos no presente estudo,
observou-se que as médias do estudo de ANDREETA encontram-se dentro da

regido de probabilidade proposto na Figura 11.
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Figura 12 - Informagdes do estudo de ANDREETA. [2].
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Figura 13 - Dados do presente estudo, adicionados dos valores médios do estudo

de ANDREETA. [2]

3.3.2.2 Analise microestrutural

Dois tipos de microestruturas caracteristicas do material foram
encontrados. O tipo “escrita chinesa” (Figura 14A) que apresenta um
entrelacamento entre as fases (Al,O; e GdAIO;) e nado apresenta orientagéao
definida, propiciando ao material caracteristica isotrépica e um outro arranjo
microestrutural conhecido por “complexo regular’ (Figura 14B), que apresenta as
fases, com morfologia alongada, alinhadas na dire¢gdo de crescimento. Algumas
fibras apresentaram o padréo misto (Figura 14C), com regides em que coexistem

os dois tipos de microestrutura.
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Figura 14- A-)Microestrutura do tipo escrita chinesa; B-) Complexo regular; C-)
Microestrutura mista onde aparece complexo regular e escrita chinesa. Imagens de

fibras obtidas com velocidade de puxamento de 240 mm/h.

Constatou-se, por meio de EDX (energia dispersiva de raio-X), que a fase
escura € a matriz de alumina (a - Al,O3) e a fase mais clara € o aluminato de
gadolinio (GdAIO3). A microestrutura mais comum observada foi a do tipo escrita
chinesa que esteve presente em todos os grupos estudados. A totalidade das fibras
dos grupos 48 mm/h e 72 mm/h apresentaram o padrdao de microestrutura do tipo
escrita chinesa. O padrao do tipo complexo regular sé foi encontrado em fibras
crescidas com 96 mm/h e 240 mm/h.

Esta informacdo é indicativa de que o padrdo de microestrutura do tipo
complexo regular s6 é obtido quando os parametros de crescimento das fibras se
distanciam das condigdes de equilibrio termodinamico do sistema. Para velocidades
mais baixas (48 e 72 mm/h) o gradiente de temperatura € menor e, por isso, a
microestrutura esperada (escrita chinesa), para condigdes mais préximas do
equilibrio termodinamico, foi observada em todas as fibras.

No trabalho de ANDREETA [3], o gradiente de temperatura, para fibras de
900 um de diametro, constatado foi de (4,7+0,2)x10**C/cm. Quando foi calculada a

taxa de resfriamento, para cada velocidade de puxamento, 48, 72, 96 e 240mm/h,
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foram encontrados os valores de: 376, 564, 752 e 1880°C/min, respectivamente.
Estes valores sao altos quando comparados as taxas de resfriamento obtidas pela
técnica denominada micro-pulling [4,7]. Essas elevadas taxas de resfriamento
fazem com que a solidificagdo ocorra em condi¢cdes termodinamicas muito distantes
das condi¢des de equilibrio.

Uma visualizagdo, em aumento de 500 vezes, foi executado em toda a
regidao de ruptura de um dos fragmentos da fibra fraturada. Observou-se a
microestrutura predominante e realizou-se a aquisicdo de trés imagens, em
aumento de 5000 vezes, para cada fibra. Embora algumas regides apresentassem
microestrutura mista, evitou-se a aquisicdo destas imagens por dificultar a analise
de espacamento entre as fases, além da possibilidade de aumento no coeficiente
de variacao.

A analise do espacamento entre as fases foi feita para 24 fibras conforme

disposto na Tabela Ill.

Tabela Il - Numero de fibras, de imagens e varreduras analisadas.

Imagens
Vel (mm/h) | Fibras Escrita | Complexo Varreduras
chinesa regular
48 6 18 0 450
72 6 18 0 450
96 6 9 9 450
240 6 12 6 450
Total 24 57 15 1800

Os resultados da analise do espagcamento médio entre as fases em funcgéo
da velocidade de puxamento estdo representados na Figura 15. Pode-se observar
uma tendéncia de diminuicdo do espacamento com o aumento da velocidade de
puxamento também por meio de imagens de microscopia eletrénica de varredura

(Figura 16).
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Um dos questionamentos foi: 0 menor espacamento médio entre as fases
das fibras puxadas com 96mm/h e 240mm/h esta relacionado a presenca da
microestrutura do tipo complexo regular? Para responder, analisou-se o
espagamento médio entre as fases, considerando somente as imagens que
apresentaram microestrutura do tipo escrita chinesa em fibras obtidas com todas as
velocidades de puxamento. O resultado observado foi que o espagamento médio
entre as fases diminui com o aumento da velocidade de puxamento, embora a
diferenga em numeros absolutos dos valores médios de espagamento entre as

fases seja menor.
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Figura 15- Espagamento médio entre as fases na regido da fratura das fibras.
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Figura 16 — Microestrutura tipo escrita chinesa de fibras puxadas com velocidades

de: A)48mm/h, B)72 mm/h, C)96 mm/h e D)240mm/h.

A relagdo de Jackson-Hunt [8] relaciona o espagamento médio entre as
fases eutéticas e a taxa de puxamento, por meio da equacdo A°v = constante para
os compostos eutéticos de microestrutura regular. A relagédo foi obedecida no
intervalo de velocidades utilizado, permitindo o controle da microestrutura do

Al,O3/GdAIO3, a despeito da complexidade da sua microestrutura (Figura 17).
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Figura 17- Relagdo entre o espagcamento médio das fases de Al,03/GdAIO; e a

velocidade de puxamento (A\2v=11pm?/s).

Em uma comparacdo com os resultados reportados na literatura para as
fibras de Al,O3/GdAIO; puxadas pela técnica de micro pulling-down, a relagao de
Jackson e Hunt (A%v = constante) ndo se aplicou aos resultados de espacamento
médio entre as fases das fibras obtidos por YOSHIKAWA et al. [4] (Figura 18). Ja
no estudo de ANDREETA, a constante de Jackson e Hunt foi obedecida para o

intervalo estudado (A%v = 40 (£ 1)um?/s).
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Figura 18- Relagdo entre o espagamento médio das fases de Al,O3;/GdAIO;
(sapphre/GAP) e Al,O5/Y;AlsO42(sapphre/YAG) e a velocidade de puxamento, em
fibras puxadas pela técnica de micro-pulling down, no trabalho de YOSHIKAWA et

al. A relacdo A?v=C n3o se aplica ao Al,Os/GdAIO; [4].

Quando se estabelece a relagéo entre o espagcamento médio entre as fases
e o MOR obtido em cada grupo, confirma-se a hipétese que a diminuigao do
espacamento médio entre as fases confere uma tendéncia de aumento no MOR
(Figura 19 e Tabela V). Esses resultados de espagcamento médio entre as fases e
MOR estéo de acordo com o estudo de ANDREETA, que apresenta um maior MOR
para as fibras que apresentam um menor espagamento médio entre as fases e

microestrutura do tipo complexo regular [2].
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Figura 19- Correlagéo entre MOR e espagamento médio entre as fases para cada

velocidade de puxamento.

A Tabela IV apresenta os valores de espagamento médio entre as fases e

MOR para as diferentes velocidades e tipo de microestrutura.

Tabela IV — Média e desvio padrao do espagamento médio entre as fases e MOR

para cada tipo de microestrutura.
MOR Espagamento
Fator de variagao
(MPa) |entre as fases (um)
48 880+105 0,9+0,2
Velocidade de puxamento 72 1040+135 0,8+0,1
(mm/h) 96 1080190 0,6+0,2
240 1790+130 0,4+0,1
. Escrita chinesa 1000£200 0,7+0,2
Microestrutura
Complexo regular = 1560+300 0,4+0,1
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Para mostrar a grande dispersao de valores do MOR e do espagamento

médio entre as fases para fibras puxadas a 96mm/h, a Figura 20 correlaciona os

dois parametros previamente citados.
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Figura 20- MOR e espagcamento médio entre as fases para as fibras puxadas a

96mm/h.

A fibra que apresenta a escrita chinesa*, nao apresenta uma microestrutura

tipica e sim um intermediario entre escrita chinesa e complexo regular. Os cristais

ndo estdo regularmente espacgados,

no entanto, apresentam uma direcdo

preferencial de orientacdo tornando possivel determinar a direcao de crescimento

quando se observa a imagem.
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3.3.3 Anadlise da influéncia da variagao da composi¢cao e sentido de
puxamento na microestrutura e no médulo de ruptura (MOR) de

compostos de Al,O3/GdAIO;.

Neste estudo foi realizada uma analise sistematica da influéncia da variacao
da composicao (eutética; 2% e 5% (em peso) de excesso de Al,O; em relagéo a
composicao eutética) e do sentido de puxamento (para cima e para baixo) na
microestrutura e MOR de fibras de Al,O3/GdAIO3

A variacdo da composicdo foi motivada por trabalhos da literatura que
relatam que o excesso de alumina na zona fundida favorece a formagdo da
microestrutura do tipo complexo regular [2,7].

YOSHIKAWA e col, analisaram varios tipos de fibras ceramicas eutéticas
compostas pela combinagédo de Al,O; e Oxidos de terras raras (Y, Sm, Lu, Gd, Eu)
obtidas pela técnica de micro-pulling down. Nas fibras de Al,O3;/GdAIO;, os autores
observaram que a microestrutura neste sistema nao foi uniforme, onde regides
regulares estavam misturadas com regides de escrita chinesa e, a razdo
volumétrica entre as fases variou de uma regido para outra. As regides de
microestrutura regular apresentaram maior porcentagem de alumina [7].

ANDREETA e col verificaram, por meio de analise semi-quantitativa de
imagens de fibras de Al,O3/GdAIO;, que a fragao volumétrica da fase a-alumina na
escrita chinesa foi de 47% e nas imagens de complexo regular 51%. Isto significa
que pequenos excessos de alumina na zona fundida favoreceram o aparecimento
da microestrutura do tipo complexo regular [2].

A variacdo do sentido de puxamento das fibras foi experimentada, na
tentativa de se reduzir a quantidade de bolhas na zona fundida que sao
provenientes do pedestal. As bolhas podem causar alteragbes no angulo formado

entre a zona fundida e a fibra solidificada resultando em modificagbes no gradiente
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de calor e na cinética de solidificacdo. Além das perturbacdes causadas na zona
fundida, existe a possibilidade de incorporacao destas bolhas na fibra solidificada
(Figura 21-c) resultando numa redugao das propriedades mecanicas. Por estes
motivos, investigou-se a possibilidade de inversdo no sentido de puxamento
(puxamento da fibra para baixo), que dificulta a presenga de bolhas proximas a
zona de solidificacdo, pois, por diferengca de densidade, as bolhas tendem a
retornar para regides proximas ao pedestal, reduzindo a ocorréncia de bolhas na

zona fundida.

Figura 21 - Imagens registradas durante o crescimento de fibras de Al,O3/GdAIO;
no sentido convencional de puxamento (para cima): a) observagao de bolhas
emergindo do pedestal; b) presengca de muitas bolhas préximas a zona de

solidificagao; c) bolha sendo incorporada na fibra solidificada.

3.3.3.1 Médulo de ruptura (MOR)
Foram crescidas 61 fibras com a velocidade de puxamento constante em 96
mm/h. O numero de fibras analisadas em cada fator de variagcao esta descrito na

Tabela V.
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Tabela V - O numero de fibras analisadas em cada condigao experimental.

Composigéo Sentido N"f’i';oer:’s de
Eutético ;’// S;T(i ??
o D o .
N
TOTAL 51

A Tabela VI apresenta os valores médios de MOR para os fatores:
composigao, sentido de puxamento e tipo de microestrutura.

Tabela VI - Média e desvio padrao do MOR para cada composicao, sentido de

puxamento e tipo de microestrutura.

Fator de variagao MOR (MPa) + desvio padrao
Eutética 980+190
Composigao 2% (peso) excesso Al,O; 1245+180
5% (peso) excesso Al,O3 1420+£160
Sentido de Para cima 1140+240
puxamento Para baixo 11204275
Microestrutura Escrita chinesa 1005190
Complexo regular 1310£150

Observa-se a tendéncia de aumento do MOR quando a composicao
apresenta excesso de alumina. As fibras com composicao de 2% e 5% em excesso
de alumina apresentaram MOR superior ao da composicao eutética.

Em relacdo ao sentido de puxamento, observou-se, que o MOR
apresenta valores semelhante para ambos os sentidos de puxamento. Este
resultado sugere que o sentido de puxamento da fibra parece nao afetar a

propriedade mecanica.
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Na Figura 22, observa-se a interagdo entre o sentido de puxamento e cada

composigao estudada.
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Figura 22- MOR médio para as fibras crescidas em ambos os sentidos de

puxamento nas diferentes composigoes.

Observa-se, na Figura 22, uma tendéncia de aumento do MOR para as
fibras que apresentam excesso de alumina para ambos os sentidos de puxamento.
Este fato indica a hipotese de que a microestrutura e o espacamento entre as fases
séo alterados com a composigéo, embora todas as fibras sejam crescidas com a

velocidade constante de 96 mm/h.



CAPITULO Il - Fibras de Al,Os/GdAIOs obtidas por fusdo a laser 60

3.3.3.2 Andlise microestrutural e correlagao com o MOR
A analise microestrutural foi realizada em algumas fibras de cada grupo

conforme descrito na Tabela VII.

Tabela VII- Numero de fibras, imagens e varreduras analisadas em cada

grupo.
Imagens
Composicédo | Sentido | Fibras | Escrita | Complexo | Varreduras
Chinesa | Regular
" p/ cima 6 12 8 500
Eutético = Tpaixo 4 10 2 300
20, p/ cima 4 9 3 300
p/ baixo 4 10 2 300
59, p/ cima 5 14 1 375
° p/ baixo 5 8 7 375
Total 28 63 23 2150

Todos os grupos apresentam os dois tipos de microestrutura. O grupo que
apresentou maior numero de imagens de microestrutura do tipo complexo regular,
percentualmente, foi o de composi¢cao com 5% de excesso em peso de alumina no
puxamento para baixo.

A Figura 23 apresenta imagens de microscopia eletrbnica de varredura dos

grupos preparados com 2% e 5% (em peso) de excesso de alumina.



CAPITULO lll - Fibras de Al,Os/GdAIO; obtidas por fusdo a laser 61

Figura 23 — A e B sao imagens de fibras de composi¢cdo de 2% (em peso) de
excesso de AlL,O; com microestrutura escrita chinesa e complexo regular,
respectivamente. C e D sédo imagens de fibras de composigéo de 5% (em peso) de
excesso de AlL,O; com microestrutura escrita chinesa e complexo regular,

respectivamente.
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Nas composi¢cdes que apresentam excesso de alumina, €& esperado
encontrar a formacao da fase primaria (a0-Al,O;) rodeada pela microestrutura
eutética. YOSHIKAWA e col observaram este padrdo microestrutural em fibras que
partiram da seguinte proporgdo de Al,03;:Gd,03: (a) 72:28; (b) 73:27 e 76 : 24

(Figura 24a,b). Por outro lado, ndo foi encontrada fase primaria na composigéo

eutética 77:23 (Figura 24c) [7].
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Figura 24- Microscopia eletronica de varredura de fibras que partiram da seguinte
composicao de Al,03:Gd,0; (a) 72:28; (b) 73:27 e 76:24; e (c) composicao eutética

77:23, observadas por YOSHIKAWA.

Neste estudo, as imagens de MEV nao revelaram a formagdo de fase
primaria. Isto esta relacionado com a quantidade pequena de excesso de alumina

(2% e 5%) e com as condigbes de puxamento muito distante das condigbes de
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equilibrio termodinamico. Estes resultados estdo de acordo com outros trabalhos na
literatura que relatam que para maiores velocidades ou excesso do componente
que cresce facetado (alumina) é possivel o aparecimento de arranjos regulares
associados a escrita chinesa [2,5].

Os valores de espagamento médio entre as fases (Al,O; e GdAIO;) e do
MOR em funcdo da composicao, sentido de puxamento e tipo de microestrutura, e

estdo apresentados na Tabela VIII.

Tabela VIl - Média e desvio padrao do espacamento médio entre as fases e MOR

para cada composicdo, sentido de puxamento e tipo de microestrutura.

MOR Espacamento
Fator de variagao

(MPa) |entre as fases (um)
Eutética 980+190 0,6+0,2
SRR 2% (peso) de excesso de Al,O;  1245+180 0,6£0,1
5% (peso) de excesso de Al,O; 1420+160 0,5+0,1
Sentido de Para cima 1140+240 0,6+0,1
puxamento Para baixo 11201275 0,6+0,1
. Escrita chinesa 1005190 0,6+0,2

Microestrutura

Complexo regular 1310£150 0,5+0,1

A Tabela VIl indica uma tendéncia de aumento do MOR com a diminui¢ao
do espacamento médio entre as fases. Esses fatores parecem ser influenciados
pela composigéo e pelo tipo de microestrutura presente. O grupo que apresenta
maior quantidade de alumina (5% em excesso) em relagdo a composigao eutética
apresenta uma tendéncia de espagamento entre as fases menor e um MOR maior
em relagdo aos outros grupos estudados. Observa-se uma tendéncia de menor
espacamento entre as fases associado a um maior MOR quando a microestrutura

do tipo complexo regular esta presente. Com relagéo ao sentido de puxamento para
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cima e para baixo apresentam MOR e o espagamento médio entre as fases
equivalentes.
Na Figura 25, estao representados os espagamentos médios entre as fases

para cada tipo de microestrutura.
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Figura 25 - Espacamento médio entre as fases para cada composigéo, sentido de

puxamento e microestrutura predominante.

Uma observacao relevante é que o espagamento entre as fases da
microestrutura do tipo complexo regular apresenta o menor coeficiente de variagéo
que a microestrutura tipo escrita chinesa principalmente nas fibras de composicao
de 5% em excesso de alumina. Isto indica uma maior regularidade nas fibras que

apresentam a microestrutura do tipo complexo regular.
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Quando se relaciona o espagamento médio entre as fases com o MOR para
cada grupo estudado, verifica-se a confirmagédo de tendéncia de redugdo do

espacamento associado a um maior MOR (Figura 26).
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Figura 26- Espagamento médio entre as fases e MOR para cada composigéo e

sentido de puxamento (1t para cima; | para baixo).

Na Figura 26, a relagao entre MOR e espagamento médio entre as fases
esta coerente com os resultados mostrados na Figura 19. Por meio desta relagéo,
pode-se concluir que independentemente do fator que altera a microestrutura, seja
a velocidade de puxamento da fibra ou a composicao, a redugao do espagamento

médio entre as fases propicia o aumento do MOR das fibras.
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3.4 Conclusoes

Por meio deste estudo, pode-se concluir que:

1.

A velocidade de puxamento tem grande influéncia no espagamento médio
entre as fases e no MOR das fibras eutéticas de Al,O3/GdAIO;. A condicao
experimental que forneceu os melhores resultados foi: velocidade de

puxamento de 240mm/h com a microestrutura do tipo complexo regular.

. A variacdo na composicao das fibras alterou o espacamento médio entre

fases e o MOR das fibras. A condicdo experimental que forneceu os
melhores resultados foi com a associacdo da composicdo com excesso de

2% e 5% (em peso) de alumina, com o sentido de puxamento para baixo.

3.5 Trabalhos futuros

1.

Tratamento superficial com laser em infraestruturas de cerdmicas
odontoldgicas para a produgao de superficies homogéneas, livres de poros
e trincas. Investigagdo da permeabilidade, rugosidade superficial,
tenacidade a fratura e resisténcia a flexdo, quando comparados ao

processamento convencional.
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CAPITULO IV - Porcelana refor¢cada por bastées
ceramicos

4.1 Introducao

Materiais reforcados por fibras apresentam diversas aplicagdes na area
médica e odontoldgica, dentre elas: pinos de reforgo intracanal, pinos dentinarios
para retencdo de materiais restauradores, reforcos de bases de dentaduras,
proteses parciais removiveis e proteses fixas adesivas[1,2].

O uso de fibras de vidro e poliméricas esta bastante difundido para o reforco
de compdésitos e polimeros dentais [1]. No entanto, ndo se apresentam relatos na
literatura relacionando o uso de fibras/bastbes para reforgo de proteses totalmente
ceramicas.

Proteses totalmente ceramicas tém experimentado grandes avangos nas
técnicas de processamento, na busca por ceramicas com melhores propriedades
mecanicas sem o comprometimento da qualidade estética. A evolugéo das préteses
totalmente ceradmicas envolve o aumento da densidade relativa das pecas e do
conteudo cristalino particulado. A combinacao destes fatores aumenta a resisténcia
a flexao e a tenacidade a fratura das pecas ceramicas. Por outro lado, o aumento
dos nucleos cristalinos resulta em reducdo da translucidez da peca devido ao
fendbmeno de reflexdes internas multiplas nos contornos dos gréos cristalinos.

[2,3,4,5,6,7,8].
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Dentre as limitagdes clinicas das préteses totalmente cerdmicas encontram-
se: a necessidade de desgastes dentais excessivos para a obtengdo de espaco
suficiente para a infraestrutura ceramica, a opacidade da infraestrutura ceramica e
a necessidade de maiores areas de seccao transversal dos conectores quando
comparadas a pecas metaloceramicas [4,5,9].

Nas proteses fixas totalmente cerdmicas, que visam a reposi¢cdo de um ou
mais elementos dentais perdidos, existe uma maior probabilidade de fratura da
regido de conector. O conector é a regido que fica entre a parte da pega protética
que fica apoiada sobre o remanescente dental e o dente suspenso (Figura 27).
Geralmente, este é o ponto da peca que apresenta a menor area de seccgdo
transversal e, além disso, apresenta uma geometria que favorece a concentragao
de tensdes [9].

OH e ANUSAVICE realizaram um estudo da influéncia do desenho do
conector na resisténcia a flexdo de infraestruturas de vitroceramicas para préteses
totalmente ceramicas. Os resultados revelaram que os menores valores de
resisténcia foram encontrados para as proteses que apresentaram os angulos mais

agudos na face da prétese que estava sob tracdo no ensaio de flexdo (Figura 27)

[9].

Figura 27 - Fratura na regido de conector de prétese totalmente ceramica [9].
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Neste capitulo, objetivou-se desenvolver e caracterizar um novo material
conjugado porcelana-bastdo ceramico de alto desempenho mecanico que suporte
os complexos esforgos encontrados na cavidade oral. O conjugado € composto por
uma matriz de porcelana odontolégica comercial (Cerabien -Noritake) reforgada
com bastbes cerdmicos cristalinos a base de Al,O3/GdAIO; obtidos por fusdo a
laser. A Figura 28 é um desenho esquematico da aplicacdo clinica do novo

conjugado.

Fibra dggAl,O3/GdAIO;

pilar poéntico pilar

conector

Figura 28 — Desenho esquematico de uma protese adesiva sem uso de metal,
reforgada por dois bastées ceramicos de Al,O3/GdAIO;. Vide detalhe da regido de
conector.

O termo bastao foi utilizado para o reforgo, pois os compostos ceramicos
inseridos na porcelana ocupam um grande volume do conjugado (cerca de 30%),
no entanto, apresentam uma area superficial para adesdo bastante reduzida,
descaracterizando o termo reforgo por fibras no qual se subentende uma relagao

superior de area superficial:volume.
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4.2 Materiais e métodos

4.2.1 Analise do coeficiente de expansao térmica linear (CETL)

4.2.1.1 Fibras eutéticas de Al,O0;/GdAIO;

Determinou-se o coeficiente de expanséao térmica linear (CETL=0a) das fibras
cerAmicas obtidas por fusdo a laser, para verificar a compatibilidade com
compositos e ceramicas odontoldgicas comerciais. Para tanto, utilizou-se um
dilatdbmetro (DIL 402 PC, Netzsch, Alemanha), no qual a fibra de aluminato de
gadolinio/alumina foi posicionada dentro de uma cémara térmica com uma sonda
(probe) tocando uma de suas extremidades. A sonda registra a variagdo de
comprimento do material em funcdo do aumento de temperatura. O intervalo de
temperatura utilizado variou da temperatura ambiente até 800°C. A velocidade de
aquecimento na camara térmica do dilatdmetro foi de 5°C/minuto e foi mantida
constante para todo o intervalo de temperatura.

A fibra de aluminato de gadolinio/alumina utilizada neste experimento foi
crescida utilizando o protocolo descrito anteriormente, na composi¢ao eutética, com

velocidade de puxamento de 96 mm/h.

4.2.1.2 Porcelana comercial

As porcelanas para recobrimento de infra-estruturas a base de alumina sao
acrescidas de cristais de alumina em sua composicao, para compatibilizar o CETL
da porcelana com o da infra-estrutura e, por isso, sdo chamadas de porcelanas
aluminizadas. A porcelana aluminizada comercial Cerabien (Noritake) foi a
escolhida para esta etapa do estudo.

A porcelana foi sinterizada em forno, seguindo o protocolo indicado pelo
fabricante (Tabela IX). ApO6s a sinterizagdo, obteve-se uma pega de formato

retangular com superficies irregulares (descrigdo detalhada no item 4.2.2.1).



CAPITULO IV - Porcelana reforgada por bastdes cerdmicos 72

Realizou-se a regularizacdo e acabamento das superficies por meio de
desgastes com sequéncia de lixas de SiC de 300, 600 e 1200, respectivamente
(Figura 29). ApOs a regularizagdo das superficies da porcelana, realizou-se o

estudo de dilatometria.

Tabela IX- Seqliéncia do processo de sinterizacdo da porcelana Cerabien

Temp.| Inicio | Taxa de Tempo no forno Saida do

Entrada|, ~ . .
Inicial| Vacuo | aquec. elevador

8 min. 600 °C| 600 °C | 45°C/min [N ¢/ vacuo a 965 )\ .,
1 min s/ vacuo a 965 °C

Figura 29 — Corpo de prova de Cerabien (Noritake)

O ensaio foi realizado no equipamento de dilatometria (DIL 402 PC,
Netzsch, Alemanha) em intervalo de temperatura variando da temperatura ambiente

a 800°C, seguindo as etapas descritas no item 2.1.1.
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4.2.2 Resisténcia a flexao (Médulo de ruptura)

4.2.2.1 Confecgao dos corpos de prova

A confeccdo dos corpos de prova foi executada em porcelana, cor de
dentina D4, nas dependéncias do Laboratorio de Prétese Dental Alianga, segundo o
protocolo recomendado pelo fabricante (Tabela IX).

Sobre uma placa de vidro, adicionou-se agua destilada ao p6é de porcelana
até se obter uma pasta cremosa da mistura. Com auxilio de pincel, a porcelana foi
aplicada na matriz de aco inoxidavel de dimensdes de 25 X 5 X 2 mm®. Em
seguida, a matriz metalica preenchida foi levada ao vibrador para permitir o
afloramento do excesso de liquido e a remocao do liquido excedente executada
com auxilio de papel absorvente. A matriz foi desenhada em 5 pecas méveis para
facilitar a remocgao do corpo a verde. A barra de porcelana foi levada ao forno para

realizacéo do ciclo de sinterizagao (Figura 30).
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Figura 30- A) Pasta de p6 de porcelana com agua destilada, B) Aplicagdao na matriz

metalica, C) Desmontagem da matriz em 5 partes, D) Corpo ceramico a verde.

Corpos-de-prova reforcados

Os bastdes foram limpos superficialmente, por meio de acido fluoridrico 10%
durante 2 min, lavados abundantemente e secos. Apds preencher cerca de 1/3 da
matriz metalica com a porcelana, foram acomodados trés bastbes ceramicos em cada
corpo de prova. Seguiu-se o preenchimento do restante da matriz com a porcelana e a
sinterizagdo previamente descrita. Nos espécimes reforgados, foram utilizados 03
bastdes em cada corpo de prova dispostos manualmente.

ApoOs a sinterizagdo, realizou-se a sequéncia de desgaste, acabamento e

polimento dos corpos de prova com auxilio de pasta diamantada de granulagéo 15, 12,



CAPITULO IV - Porcelana reforgada por bastdes cerdmicos 75

9, 6, 3 e 1um, respectivamente. As medidas de cada espécime foram obtidas com
auxilio de paquimetro digital (Mitutoyo).

Foram confeccionados 16 corpos de prova, dentre os quais 8 foram reforcados
por 3 fibras ceramicas da Al,O3/GdAIO; cada espécime. Para simular os ciclos térmicos
que ocorrem na cavidade oral, foram realizados 750 ciclos térmicos com banhos de 30
segundos em agua destilada em temperaturas de 5° C e 55° C. A ciclagem térmica
visou também a observacdo da compatibilidade térmica de materiais compadsitos, por

meio da analise da interface de uniao.

4.2.2.2. Médulo de ruptura (MOR)

O ensaio de resisténcia a flexdo a trés pontos foi realizado com o espécime
posicionado sobre apoios de seccao circular de 2,0 mm de didmetro distanciados 16
mm entre si. Outro acessorio de secgao circular de 2,0 mm foi apoiado sobre o corpo
de prova distante 8,0 mm de cada apoio (Figura 7- Capitulo Ill — pag.38).

O ensaio foi executado em maquina universal de ensaios mecanicos (Instron).
O atuador foi ajustado para progredir em velocidade constante de 0,5 mm/min. Os
dados da curva forga X deslocamento, registrados pelo equipamento, foram
armazenados para posterior analise. O médulo de ruptura (MOR) foi calculado, por

meio da equagao (3):

vor =
2wh? (3)
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onde f é a forga de ruptura, / a distancia entre apoios, w a largura dos espécimes e h a
espessura.

Calculou-se também o médulo de elasticidade, por meio da equacgéo (4):

3
p=_t"_
Awh’v @

onde v é a deflexdo na regido linear do grafico. Para o calculo do mddulo de
elasticidade (E) optou-se por utilizar a porgao linear mais inclinada das curvas.

Os dados foram analisados quanto a variancia pelo teste ANOVA seguido do
teste de contraste de Tukey (5%). Foi realizada a analise de Weibull para indicar a

confiabilidade do processamento.

4.2.3 Analise da interface fibra-porcelana

A interface bastdo/porcelana do conjugado foi analisada por meio de
microscopia eletronica de varredura (DMS 960, Zeiss). Os espécimes foram embutidos
em uma matriz de vidro, com resina epoxi (Araldite), com o longo eixo da fibra
perpendicular a superficie da matriz. Seguiu-se a sequéncia de desgaste, acabamento
e polimento das fibras com auxilio de pasta diamantada (Aroltec) de granulagao 15, 12,
9, 6, 3 e 1um, respectivamente. Os espécimes foram colados em porta amostras e
receberam o recobrimento com fina camada de ouro por técnica de “sputtering”
(Balzers SCD 050 Sputer Coater, Balzers, German).

Realizou-se a analise da integridade da interface porcelana-fibra e a utilizagao

de mapeamento de elementos por EDX para verificar a composicao da interface.
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4.3 Resultados e discussao

4.3.1 Analise do coeficiente de expansao térmica linear (CETL)

4.3.1.1 Fibra eutética de Al,0;/GdAIO;
A curva de dilatometria da fibra e o coeficiente de expanséo térmica linear (a)

da fibra estéo representados na Figura 31.

Fibra de ALO,/GAIO,

a= (8,8+0,1)x10° °C”
Intervalo de 150°C a 700°C

T
700 800

T T T
400 500 600

Temperatura (°C)

| | |
100 200 300
Figura 31 — Curva de dilatometria da fibra de Al,O3/GdAIOs;. Indicacdo do CETL médio

para o intervalo de 150°C a 700 °C.

A fibra eutética de aluminato de gadolinio/alumina apresentou uma pequena
variagao na dilatagdo em fungédo da temperatura, observado apds o ajuste linear do
resultado experimental (Figura 31). A dilatacdo total da amostra quando a camara

térmica atingiu 800°C foi de 0,56%.
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Na Figura 31, foi calculado também o CETL para a fibra cerdmica, que ficou um

torno de (8,8+0,1)x10°°C™". Este resultado é bastante promissor, pois o coeficiente de

expansdo térmico linear apresentado pela dentina estd em torno de 8,5x10°/°C e é

compativel com o CETL de outros materiais dentarios restauradores, principalmente as

pecas ceramicas a base de alumina.

4.3.1.2 Porcelana comercial

porcelana estdo representados na Figura 32.

(L-L )L

Figura

Porcelana - Cerabien (Noritake)

A curva de dilatometria e o coeficiente de expansao térmica linear (a) da

0,006
6 0 -1 w e
a=(7,810,3)x10" C "\
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o
0,004 -
" \
T
_ [ |
5
i_ Tg
h_hh
0,002 A _“
i
_
~
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32 - Curva de dilatometria da porcelana Cerabien (Noritake)

sinterizada.Observa-se o inicio da tg da parte vitrea da porcelana em torno de 610°C.

O comportamento da deformacéo da barra durante o experimento (Figura 32),

variou linearmente até a temperatura de 600°C. Apds este intervalo, observa-se uma
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maior inclinagédo da curva, indicando uma rapida expanséo seguida de um decaimento
abrupto. A temperatura de 610°C esta relacionada com o inicio da temperatura de
transicao vitrea e com a diminuicdo da viscosidade da matriz vitrea da porcelana.
Verificou-se que a média do CETL foi de 7,8x10°°C e o desvio padrdo de
3,0x107/°C. Quando se compara este valor com o a médio da fibra ceramica, no
mesmo intervalo de temperatura (8,8x10° °C™), observa-se que a diferenca entre os

CETL esta em torno de 1x10° °C™.
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4.3.2 Médulo de ruptura (MOR)

A Figura 33 mostra as curvas (forga X descolamento) tipicas para cada grupo

testado.

70
] —o— Conjugado
60 4 —=— Porcelana sem reforgo &

T T T T T T T
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,12
Deslocamento (mm)

Figura 33 — Curva forga x deslocamento do conjugado e da porcelana sem reforgo.

Os resultados do MOR foram apresentados na Figura 34. A Tabela X apresenta
os valores médios do moédulo de ruptura e do moédulo de elasticidade com os

respectivos coeficientes de variagao.
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Figura 34 - Médulos de ruptura do conjugado e da porcelana.

Tabela X - Médulo de ruptura (MOR) e do mddulo de elasticidade (E) da porcelana com

reforco e sem reforco, com os respectivos coeficientes de variacao.

C.v. C.vV.
Porcelana MOR (MPa) E (GPa)
(%) (%)
Reforgada 218 10 37 24
Sem reforgo 91 8 21 18

As fibras ceramicas de Al,O3/GdAIO; foram capazes de reforcar a matriz de
porcelana. O médulo de ruptura da porcelana foi de 91 MPa e, quando foram inseridas
as fibras ceramicas como reforgo, atingiu-se o valor médio de 218 MPa.

As fibras ceramicas tornaram o conjugado mais rigido quando comparado a
porcelana sem reforgo. Isto é evidenciado pelo aumento do médulo de elasticidade

calculado observando-se a maior inclinagdo da porcao elastica da curva tensdo X
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deformagédo. O MOR foi maior para o conjugado pela compatibilidade quimica e
térmica entre os dois materiais e pela capacidade de transferéncia dos esforgos para a
fibra durante a solicitagdo mecanica.

Calculou-se também o moddulo de Weibull para os grupos estudados (Figura
35).

10 Porcelana Conjugado

0,9_' mg = 11,7 me = 9,1
0,8
0.7
0,6
0,5

0,4-

0,3 -

Probabilidade de Fratura

0,2 - //

—v— Porcelana

> —o— Conjugado

0,0 T T T T
0 50 100

I I I I
150 200 250 300 350
MOR (MPa)

Figura 35 - Probabilidade de fratura do conjugado e da porcelana sem reforgo.

Quando se observa a probabilidade de fratura (Figura 35), os valores do m,
conhecidos como médulo de Weibull, sdo importantes referéncias a confiabilidade e
qualidade do processamento do material. Os valores de m para a porcelana sem
reforgco (11,7) foi maior que o grupo de porcelanas reforgadas (9,1). No entanto,

quando se obtém um valor de m acima de 9,0, o material ceramico pode ser
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considerado de alto desempenho. O menor m observado no conjugado esta

relacionado com a microestrutura mais complexa e ndo-homogénea deste grupo.

4.3.3 Analise da interface fibra-porcelana

Com o aperfeicoamento da técnica de aplicagdo de bastdes de reforco em
porcelanas dentais, valores de resisténcia ainda maiores sdo esperados para o
conjugado, pois havera reducdo de incidéncia de bolhas e poros na porcelana

principalmente proximos a interface porcelana/bastao (Figura 36 A, B e C).

; ; £ =5, B, e ~
.7 Porcelana i .« . Poreelana; - ¢/ Porcelana

-

Figura 36 - A)Bolhas nas proximidades da interface porcelana/fibra (50X), B) Bolha

bem proxima a interface (500X), C) Bolha na regiao da interface (500X)

O menor valor de m (coeficiente de Weibull) obtido com o novo conjugado pode
estar relacionado também com as bolhas préximas a interface e com a dificuldade de
padronizacao da localizagdo da fibra no interior da matriz de porcelana resultando em
maior dispersdo dos dados.

A interface apresentou-se integra e sem falhas (exceto pela presenga das
bolhas e poros na porcelana, problema inerente a técnica de insergdo). A Figura 37

indica a excelente compatibilidade entre a fibra e a porcelana do conjugado que esta
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relacionada com o bom molhamento da porcelana a fibra e a diferenga pequena entre

os CETL.

Porcelana

Figura 37- Interface integra bastao-porcelana.

Observando o EDX (Figura 38) realizado na regiao da interface, fez-se uma
tentativa de mapeamento de cada elemento para verificar a composigao da regiao

interfacial (Figura 39).
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Spectrum 1

Figura 38 - EDX da regido da interface.

A técnica para identificar a composigéo por energia dispersiva de raios-X
consiste, basicamente, no bombardeamento da amostra por um feixe de elétrons.
Este feixe € capaz de excitar elétrons da camada K e L dos atomos da amostra.
Com o decaimento destes elétrons, sdo geradas radiagdes-X que sao captadas por
um detector especifico. Como a transigdo energética das camadas K e L séo
peculiares para cada atomo, o equipamento é capaz de identificar os diferentes
atomos presentes, por meio da deteccdo de cada comprimento de onda emitido
pelos elementos que compdem a amostra.

Foi realizado um mapeamento dos principais elementos presentes na
interface. (Figura 39: A) Oxigénio, B) Sédio, C) Aluminio, D) Silicio, E) Potassio e F)

Gadolinio).
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Ma kal_2

Al Kat =i Ka

K Kal Gd La

Figura 39 - Mapa dos principais elementos contidos na interface. A) Oxigénio, B)

Sadio, C) Aluminio, D) Silicio, E) Potassio e F) Gadolinio.
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4.4 Conclusoes

1. As fibras foram capazes de reforgar a porcelana odontolégica aumentando
de 91 MPa para 218 MPa resisténcia a flexdo deste material. Este valor
podera ser ainda maior quando a técnica de inclusdo de fibras em

ceramicas odontoldgicas estiver aprimorada.

4.5 Trabalhos complementares

1. Insergéo dos bastbes de alumina/aluminato de gadolinio (Al,O3/GdAIO;) em
sistemas ceramicos estruturais: IPS Empress |l (lvoclar-Vivadent) e In-
Ceram (Vita). Andlise comparativa da resisténcia a flexdo e analise da
interface.

2. Incorporacdo de fragmentos ceramicos da fibra de Al,O3/GdAIO;, como
reforgo particulado, em ceramicas odontologicas.

3. Proposigao de bastbes de menor didmetro para um reforgo do conjugado
com maior numero de bastdbes e maior quantidade de interfaces

bastdo/ceramica.
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CAPITULO V - Compésito reforcado com bastoes
ceramicos

5.1 Introdugao

Quando uma unidade dentaria é perdida, a reabilitagdo tradicional com uma
protese fixa de trés elementos, exige que se removam grandes quantidades de
tecido dental dos dentes adjacentes ou o paciente tera de se submeter a um
tratamento cirurgico, mais invasivo, com o uso de implantes dentais. Um tratamento
conservador com prétese fixa adesiva, por outro lado, permite um preparo cavitario

com menor remocao de estrutura dental [1].

Com a melhoria das propriedades fisicas dos compdsitos odontolégicos ‘eo

advento de fibras de reforco, tém sido possivel se fabricar proteses fixas adesivas
nao metalicas onde, além da conservacao da estrutura dental, elimina-se a sombra
do metal observada através dos dentes que suportam as proteses adesivas
metalicas [1].

O sucesso clinico dos compésitos reforgados por fibras é dependente da
integridade marginal e do bom desempenho mecanico das pegas em uso. As
propriedades mecanicas dos compdsitos reforcados sao influenciadas por diversos
fatores, que incluem: a orientagéo das fibras, a quantidade de fibras, a impregnacgao
das fibras pela matriz polimérica, a adesdo das fibras a matriz polimérica e a

combinagéao das propriedades das fibras e da matriz (CETL e etc) [2].

§Composito odontolégico € um material composto por uma matriz resinosa: mondmeros de
metacrilatos (Bis-GMA, UEDMA, TEG-DMA...), fotoiniciadores e inibidores; e uma fase ceramica
particulada dispersa. As particulas estdo unidas quimicamente a matriz por um agente de
acoplamento (silano)
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Nos compdsitos reforcados por fibras, os materiais de reforco comumente
utilizados sao fibras de vidro, carbono, polietileno, poliaramida, etc. Diversos
trabalhos investigaram a interface fibra/compdsito, pois o desempenho das pegas
reforgadas por fibras é eficiente quando as forgas aplicadas no conjunto podem ser
transferidas da matriz para a fibra. Nos casos em que ocorre: ligagao fraca,
presenga de poros e defeitos na interface de unido fibra matriz, a resisténcia do
composito reforgado fica comprometida [3,4].

Neste trabalho, propbe-se a insercdo dos bastbes ceramicos de
Al,O3/GdAIO; como reforgo de compdsitos dentais fotoativados e a investigagao da
interface de unido bastdo/compdsito dental e de sua resisténcia a flexdo, quando

comparada a um grupo controle composto pelo compdsito sem reforgo.

5.2 Materiais e Métodos

5.2.1 Confecgao dos corpos de prova

Foram confeccionados os corpos de prova com auxilio de matriz metalica de
aco inoxidavel bipartida de dimensbdes internas de: 20 mm de comprimento X 3 mm
de largura X 1,5 mm de profundidade.

O compésito Z-250 (3M — ESPE), cor A3, foi aplicado na matriz metalica até
o preenchimento de, aproximadamente, 65% do volume da cavidade. Em seguida,
acomodaram-se 02 fibras eutéticas de Al,O3/GdAIO;, de didmetro médio de 0,8mm,
no plano central da matriz e preencheu-se o restante da matriz com o compdsito
recobrindo totalmente as fibras de reforgo. Utilizou-se uma tira de matriz de
poliéster, uma placa de vidro polida sobre a matriz e prensagem manual.

Os compésitos reforgados por fibras foram divididos em dois grupos:
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I) Com bastdes previamente tratados superficialmente com acido fluoridrico
para promover uma limpeza superficial, jateados com particulas de Al,O; de 50um
de didmetro (Denville Engeneering CA, USA) e aplicagao de silano (3M-ESPE);

II) Com bastbes previamente tratados superficialmente com acido fluoridrico
e jateados com particulas de silica (COJET sand, 3M-ESPE) e aplicagao de agente

de acoplamento (silano,3M-ESPE);

A fotoativagédo foi executada em 4 etapas de 40 segundos, ao longo do
comprimento do corpo de prova, para a obtencdo de uma polimerizagcao
homogénea do material resinoso. O aparelho para fotoativagéo utilizado foi o
OPTILUX 500 que apresentou intensidade de 580 mW/cm?. Em cada corpo de
prova a largura e a espessura foi mensurada com auxilio de um paquimetro digital

(Mitutoyo). A sequéncia de confeccdo esta apresentada na Figura 40.

Figura 40- (A) Matriz de ago, B) Preenchimento de 2/3 da matriz com o compdsito,
C) Condensagao dos bastdes, D) Preenchimento do restante da matriz com o
composito, colocagao de tira de poliéster e prensagem.
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Os corpos de prova foram identificados e colocados em frascos plasticos
fechados e mantidos na auséncia de luz. Apds 24 horas, para simular os ciclos
térmicos que ocorrem na cavidade oral, foram realizados 750 ciclos térmicos com
banhos de 30 segundos em agua destilada em temperaturas de 5° C e 55° C. A
ciclagem térmica visou a observacdo da compatibilidade térmica de materiais

compositos, por meio da analise da interface de unido.

5.2.2 Médulo de ruptura (MOR)

O ensaio de flexao foi realizado de acordo com o item 4.2.2.2.
Os dados do moédulo de ruptura e do modulo de elasticidade foram
analisados quanto a variancia pelo teste ANOVA seguido do teste de contraste de

Tukey (5%).

5.2.3 Andlise por microscopia eletrénica de varredura e microscopia
Optica

Foram analisados por microscopia eletrénica de varredura o tipo de
modificagdo obtida com acido fluoridrico, jateamento com CoJet sand (3M, ESPE) e
jateamento com Al,O; da superficie previamente polida da fibra ceramica.

A analise do padrdao de fratura foi realizada em microscopia 6ptica e a
interface compdésito/bastao foi analisada em microscépio eletrénico de varredura
(DSM 960, Zeiss).

Para a realizacdo da microscopia eletronica de varredura o compdsito
reforcado pelos bastdes foi embutido em resina epdxi. Seguiu-se a sequéncia de
desgaste, acabamento e polimento dos corpos de prova com auxilio de pasta
diamantada de granulagao 15, 12, 9, 6, 3 e 1um, respectivamente. Os espécimes
foram colados em porta amostras e receberam o recobrimento com fina camada de

ouro por técnica de “sputtering” (Balzers SCD 050 Sputer Coater, Balzers, German).



CAPITULO V - Compésito odontolégico reforgado por bastées cerdmicos

5.3 Resultados e discussao

5.3.1 Médulo de ruptura (MOR)

93

As curvas de forgca X deslocamento tipicas para cada grupo estao

apresentadas na Figura 41.
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Figura 41 — Curvas forga X deslocamento para cada grupo estudado.

Os resultados de MOR e mddulo de elasticidade estao apresentados nas

Figuras 42 e 43.
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Figura 42- MOR para cada grupo ensaiado.
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Figura 43- Médulo de elasticidade para cada grupo ensaiado.

Os resultados revelaram que o valor MOR foi estatisticamente diferente para
os trés grupos. Os maiores valores foram apresentados pelo compdsito Z-250 sem

reforco (Grupo Ill). O Grupo |, reforcado por bastdes jateados com alumina,
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apresentou o mais baixo MOR. Os valores de mdédulo de elasticidade foram
superiores para os grupos | e Il quando comparados a média do grupo lll. Isto
indica que os bastdes, por serem bastante rigidos, apresentaram uma influéncia no

aumento do modulo de elasticidade do compdsito reforgado.

5.3.2 Anadlise por microscopia eletrénica de varredura e microscopia
Optica

Apds o ensaio, os padroes de fratura foram analisados em microscopia
Optica (Figura 44 A e B) e revelaram que a matriz e o bastdo ndo romperam no

mesmo plano de fratura e, isto € um indicio que a ligagdo com o compdsito € fraca

ou inexistente.

Lado sob tracao

Lado sob compressao

Figura 44- Corpos de prova do compdsito dental reforgcado por bastées com o

padrao de fratura em planos diferentes: A) Vista lateral e B) Vista superior.
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Para verificagdo da integridade da interface executou-se polimento de
corpos de prova do grupo | e Il, na diregdo perpendicular ao longo eixo dos bastbes
de reforgo e analisaram-se as imagens de microscopia eletrénica de varredura.

(Figura 45 A e B). A principal desconfianga para o fracasso do uso dos bastées foi

que a interface bastao/compésito estivesse comprometida.

Figura 45 - Observagao da fenda entre o bastdo e o compésito dental em espécime

do grupo | (A) e do grupo Il (B).

Observou-se nitidamente que a interface apresentou fendas continuas entre
a fibra e o compdsito dental, em 80% das regides verificadas. A largura da fenda
variou entre 2 e 5 ym.

Na analise da Figura 45A, observou-se uma maior irregularidade no
contorno da fibra sem o contato intimo com o compésito resultando em fendas com
maior largura média. As maiores irregularidades na fibra do grupo | foram causadas
pelo jateamento com particulas de Al,O;. As irregularidades podem ter funcionado
como fator de concentragcdo de tensdes reduzindo a resisténcia mecanica do

compdsito reforcado[8,9].



CAPITULO V - Compésito odontolégico reforgado por bastées cerdmicos 97

Para uma melhor analise do efeito do tratamento superficial das fibras pelo
acido fluoridrico, jateamento com CoJet e jateamento com Al,Os;, executou-se o
polimento prévio de uma fibra de Al,O3/GdAIO; embutida em resina epdxica, com
sequéncia decrescente de granulagao de pastas diamantadas de 15um a 1um. Em
seguida, foram realizados os seguintes tratamentos superficiais, em regides
distintas da fibra: condicionamento com &cido fluoridrico a 10% por 2 minutos
(Figura 46B), jateamento com CoJet sand por 10 segundos (Figura 46C) e
jateamento com Al,O3 por 10 segundos (Figura 46D) comparando-as com o MEV
da fibra polida (Figura 46A). As imagens estao representadas na Figura 46 com

aumento de 1000X.

Figura 46 - A)Superficie da fibra polida; B)Superficie da fibra, apds
condicionamento com acido fluoridrico; C)Superficie da fibra, apds jateamento com
particulas de silica impregnadas com resina; D)Superficie da fibra, apds jateamento

com alumina.
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O acido fluoridrico a 10% n&o foi capaz de modificar a superficie da fibra
cristalina. Este fato esta de acordo com a literatura, uma vez que o acido quando
aplicado sobre as porcelanas dentais ataca principalmente a fase vitrea a base de
silica. No caso das fibras de Al,O3/GdAIO;, o acido teve o papel de limpeza e
aumento da energia superficial [5,9].

O jateamento com particulas de silica revestidas de resina n&o foi eficiente
para a criacao de retencgdes. O principio de funcionamento deste produto baseia-se
na fixacao das particulas de silica na superficie ceramica para permitir a utilizacao
de silano [6]. No entanto, provavelmente a dureza da fibra é superior a dureza das
particulas jateadas e por isso, observou-se somente poucas irregularidades na
superficie polida.

Com relagédo ao agente silano, um tema que esta sendo bastante estudado
nos grandes centros de desenvolvimento de materiais odontolégicos € a eficiéncia
da ligagao das pegas de ceramicas cristalinas aos cimentos resinosos. Apesar dos
varios tratamentos superficiais propostos, muitos trabalhos mostram que a retencao
conseguida na interface é basicamente mecanica para as pegas a base de alumina
e zircbnia. O agente silano, que é responsavel pela ligagdo da matriz organica as
particulas inorganicas, € eficiente somente quando SiO, esta disponivel na
superficie inorganica. [5,7,9]

Outro fator que facilitou a formacédo de fendas na interface ceramica
cristalina/compdsito dental foi a diferenca de coeficiente de expansao térmica linear
(C.E.T.L.) da fibra e do composito. O C.E.T.L. da resina composta Z-250, no
intervalo de temperatura na qual foram realizados os ciclos térmicos, esta em torno
de 40 x10°/°C [3], enquanto que o C.E.T.L. da fibra ceramica no mesmo intervalo
de temperatura é de 8,8x10°°C (Figura 31 — capitulo 1V). Estas diferencas no

C.E.T.L. promoveram, com as variagbes de temperatura durante a termociclagem,
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fadiga mecénica nas interfaces e subseqlente danificagao.

A Figura 47 mostra a interface compdsito/bastdo em um espécime
confeccionado com o bastéo tratado com acido fluoridrico, jateamento com COJET
e aplicagéo do agente de acoplamento (silano). Este espécime nao foi submetido a
termociclagem ou a ensaio mecanico.

Uma interface integra foi observada indicando que a tensao gerada pela

ciclagem térmica foi a principal responsavel pelas fendas na interface.

Figura 47 - Interface bastao/compdésito integra em espécime que nao foi submetido

a ciclagem térmica.
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5.4 Conclusoes Parciais

Por meio destes experimentos pode-se concluir que:

1. Os tratamentos superficiais executados nos bastbes cerdmicos nao foram
eficientes em promover a adesao a matriz do compésito dental;

2. As fibras cerdmicas eutética a base de Al,O3/GdAIO; nao foram capazes de

aumentar a resisténcia a flexdo do compésito dental.

5.5 Trabalhos complementares

1. Aplicacdo de porcelana odontolégica na superficie da fibra ceramica
Al,O3/GdAIO;, para favorecer a posterior adesdo a matriz resinosa com uso
de retengdo mecanica e agentes de acoplamento quimico.

2. Desenvolvimento de filmes finos a base de silica para cobertura da fibra

ceramica e posterior adesao a matriz resinosa por meio de agente silano.
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CAPITULO VI - Conclusédo Geral

Por meio deste trabalho, pode-se concluir que:

+ Promoveu-se um consideravel aperfeicoamento na técnica de LHPG para
obtencao de fibras ceramicas de Al,O3/GdAIO; que apresentavam resisténcia a
flexdao média de 700 MPa e, apds a modificacdo dos parametros, no presente
estudo alcangou-se 1790 MPa.

+ As fibras ceramicas obtidas por fusdo a laser apresentam grande
potencialidade como reforgo de materiais odontolégicos. A resisténcia a flexao
das porcelanas (91MPa) apresentou um aumento significante quando

reforgadas pelos bastées ceramicos de Al,O3/GdAIO; (218MPa).
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APENDICE A

#+ Depdsito de patente de invengdo junto ao LN.P.L/S.P.
intitulada:"PROCESSO DE OBTENCAO DE FIBRAS CERAMICAS EUTETICAS
CRISTALINAS PARA USO MEDICO-ODONTOLOGICO E FIBRAS

CERAMICAS ASSIM OBTIDAS". Protocolo provisério n°002926. (anexo 1)
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ANEXO 1

UNIVERSIDADE DE SAO PAULO

OF. GADI - CECAE / 114 1 2004
Sao Paulo, 11 de junho de 2004.

REF.: DEPOSITO DO PEDIDO DE PATENTE DE INVENCAO "PROCESSO DE OBTENCAO DE

FIBRAS CERAMICAS EUTETICAS CRISTALINAS PARA USO MEDICO-ODONTOLOGICO E

FIBRAS CERAMICAS ASSIM OBTIDAS"

Senhor(a) Professor{a)

Informamos a V.Sa., que em 09.06.2004 foi protocolado junto ao Instituto Nacional da
Propriedade Industrial - LN.P.1./S.P., o depésito do pedido de patente de invengdo em referéncia

o qual recebeu o protocolo de n°. 002926, conforme copia anexa.

Esclarecemos que por ter sido protocolado junto a delegacia do I.N.P.I./S.P., a copia do
relatério chancelado e o n° definitivo do pedido de patente, so estara disponivel a partir de
aproximadamente 90 dias, contados a partir da data do protocolo, quando Ihe enviaremos as
copias.

Outrossim, solicitamos a V.Sa. a gentileza de estender este comunicado aos demais inventores.

Colocamo-nos & inteira disposi¢do para eventuais esclarecimentos que se fizerem necessarios.

Atenciosamente,
o~

JUSSARA S. FERREIRA
Secretaria
GADI - CECAE

IIm°(®). Sr(?).

Prof(?). Dr(*). ANTONIO CARLOS HERNANDEZ
INSTITUTO DE FiSICA DE SAO CARLOS - IFCS
DEPTO.: Fisica e Ciéncias dos Materiais

GRUPO DE ASSESSORAMENTO AO DESENVOLVIMENTO DE INVENTOS - Ganr
AV. PROF. LUCIANO GUALBERTO - TRAVESSA *J", 374 7% ANDAR - SAO PAULO S.P. 05508 - 900
TEL.: {11} 3091.4474 |/ 4415 - FAX.: (11) 3031.0822 hitp:/fcecae usp. brigadi - e-mail; gadi@usp.br
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