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RESUMO

A moagem de alta energia tem sido amplamente utilizada para a producédo de
materiais avangados, permitindo a fragmentacdo intensa de particulas,
homogeneizacdo de misturas e introducdo de defeitos estruturais. Este trabalho
investigou a influéncia do tempo de moagem na formagao do p6é compésito Cu-Al,O3,
com foco nas alteracbes microestruturais e estruturais promovidas pelo processo.
Foram preparadas misturas com razbes massicas bola:pé de 10:1 e 20:1, submetidas
a tempos de moagem de 2, 5, 10 e 20 horas. As amostras foram caracterizadas por
microscopia eletrénica de varredura (MEV), espectroscopia por dispersao de energia
(EDS), difragdo de raios X (DRX) e refinamento pelo método de Rietveld. As
micrografias revelaram evidéncias de soldagem a frio e fragmentagéo. A analise por
EDS indicou a presengca de Cu, Al e O em todas as amostras, com melhor
homogeneidade em tempos de moagem mais longos, além de contaminagao por silica
atribuida ao desgaste dos componentes de moagem. O DRX mostrou a preservagao
das fases Al,O; e Cu, enquanto o refinamento de Rietveld indicou reducdo do
tamanho médio dos cristalitos e aumento da microdeformagao. A amostra com razao
20:1 destacou-se por apresentar os resultados mais favoraveis, evidenciando uma
dispersdo mais eficiente, e com maior uniformidade na morfologia das particulas e
uma redugado no tamanho dos cristalitos em relagdo a mistura 10:1. Os resultados
sugerem que a moagem de alta energia € uma rota eficiente para o refino estrutural e
a mistura fisica de fases metalicas e ceramicas, sendo uma etapa promissora para a
obtencdo de compdsitos voltados a sinterizagdo e de grande importancia para

aplicagdes na metalurgia do po.

Palavras-chave: Moagem de alta energia; material compdsito; particulas compdésitas;
Al,O;-Cu.
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RESUMEN

La molienda de alta energia se ha utilizado ampliamente en la produccion de
materiales avanzados, lo que permite una intensa fragmentacion de particulas, la
homogeneizacion de la mezcla y la introduccion de defectos estructurales. Este
estudio investigo la influencia del tiempo de molienda en la formaciéon de polvo
compuesto de Cu-Al,O3, centrandose en los cambios microestructurales y
estructurales que promueve el proceso. Se prepararon mezclas con relaciones de
masa de bolas a polvo de 10:1 y 20:1 y se sometieron a tiempos de molienda de 2, 5,
10 y 20 horas. Las muestras se caracterizaron mediante microscopia electronica de
barrido (MEB), espectroscopia de energia dispersiva (EDS), difraccién de rayos X
(DRX) y refinamiento de Rietveld. Las micrografias revelaron evidencia de soldadura
en frio y fragmentacion. El analisis de EDS indicé la presencia de Cu, Al y O en todas
las muestras, con una homogeneidad mejorada a tiempos de molienda mas largos,
ademas de contaminacion por silice atribuida al desgaste de los componentes de
molienda. La difraccion de rayos X (DRX) revel6 la conservacion de las fases de Al,O;
y Cu, mientras que el refinamiento de Rietveld indicé una reduccion del tamafio
promedio de los cristalitos y un aumento de la microdeformacion. La muestra con una
proporcion de 20:1 destacé por presentar los resultados mas favorables, demostrando
una dispersion mas eficiente, mayor uniformidad en la morfologia de las particulas y
una reduccion del tamafio de los cristalitos en comparacion con la proporcion de 10:1.
Los resultados sugieren que la molienda de alta energia es una ruta eficiente para el
refinamiento estructural y la mezcla fisica de las fases metalicas y ceramicas, lo que
representa un paso prometedor para la obtencion de compuestos aptos para la

sinterizacion y de gran importancia para las aplicaciones de pulvimetalurgia.

Palabras clave: Molienda de alta energia; material compuesto; particulas

compuestas; Al,O;-Cu.
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ABSTRACT

High-energy milling has been widely used for the production of advanced materials,
enabling intense particle fragmentation, mixture homogenization, and the introduction
of structural defects. This study investigated the influence of milling time on the
formation of Cu-Al,O; composite powder, focusing on the microstructural and
structural changes promoted by the process. Mixtures with ball-to-powder mass ratios
of 10:1 and 20:1 were prepared and subjected to milling times of 2, 5, 10, and 20 hours.
The samples were characterized by scanning electron microscopy (SEM), energy-
dispersive spectroscopy (EDS), X-ray diffraction (XRD), and Rietveld refinement. The
micrographs revealed evidence of cold welding and fragmentation. EDS analysis
indicated the presence of Cu, Al, and O in all samples, with improved homogeneity at
longer milling times, in addition to silica contamination attributed to wear of the grinding
components. XRD revealed preservation of the Al,O; and Cu phases, while Rietveld
refinement indicated a reduction in average crystallte size and increased
microdeformation. The sample with a 20:1 ratio stood out for presenting the most
favorable results, demonstrating more efficient dispersion, greater uniformity in particle
morphology, and a reduction in crystallite size compared to the 10:1 ratio. The results
suggest that high-energy milling is an efficient route for structural refinement and
physical mixing of metallic and ceramic phases, representing a promising step for
obtaining composites suitable for sintering and of great importance for powder

metallurgy applications.

Keywords: High energy grinding; composite material; composite particles; Al,O;-Cu.
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1. INTRODUGAO

O uso de materiais compdsitos tem crescido devido, a combinagéo de alta
resisténcia e baixo peso que oferecem. Atualmente, praticamente todos os setores
industriais se beneficiam dessas propriedades. Nas ultimas décadas, o avango
tecnolégico e a mudanga nas demandas de mercado impulsionaram o
desenvolvimento de novos materiais e processos de fabricagdo. Nesse contexto,
surgiram tecnologias e sistemas capazes de atender a diferentes segmentos, entre os
quais se destacam: aeroespacial, automotivo, constru¢ao civil, industria naval,

equipamentos resistentes a corrosao, bens de consumo e outros (Manohar, 2019).

Os materiais compésitos sao formados pela unido de duas ou mais fases
distintas, que atuam em conjunto como um unico material. Essa combinacao permite
alcancar propriedades que nao seriam obtidas por nenhuma das fases de forma
isolada, com o objetivo de obter um material com propriedades superiores as das
fases isoladas. Em geral, eles sdo compostos por uma fase matriz, responsavel por
manter as fases unidas e distribuir os esforgos aplicados, e por uma fase de reforgo,
que contribui para o aumento de propriedades especificas, como a resisténcia

mecanica, a rigidez ou a dureza (Callister Jr, 2010).

Em compdsitos a base de cobre reforcados com alumina, as particulas de
oOxidos se mantém estaveis na matriz metalica, ndo sofrendo crescimento nem
dissolugao significativa. Essa caracteristica garante a preservagao das propriedades

originais do material mesmo apds repetidos ciclos de aquecimento (Chen; Cin, 1995).

A moagem de alta energia, tem sido amplamente empregada na produgao
de compdésitos, com o objetivo de promover a homogeneizagdo da microestrutura.
Essa uniformidade estrutural é essencial, especialmente em materiais de contato,
cujas propriedades elétricas, como elevada condutividade térmica, resisténcia ao arco
elétrico e estabilidade quimica, sdo diretamente afetadas pela forma como os
constituintes se distribuem no material. O controle da microestrutura gerada pela
moagem de alta energia, contribui para a melhoria da condutividade elétrica e da
resisténcia mecanica, aspectos fundamentais para o desempenho eficiente desses
materiais em aplicagdes que envolvem corrente elétrica e altas temperaturas (Torres
et al., 2009).
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O sistema Cu/Al,O; pode proporcionar elevada resisténcia mecanica, boa
condutividade elétrica e excelente estabilidade térmica, o que os torna adequados
para diversas aplicagbes. Gragas a esse conjunto de propriedades, tém sido
empregados em eletrodos para soldagem por resisténcia (Nadkarani, 1990),
componentes de derivagao (Lee; Ha; Kim, 2001), aceleradores de particulas (Valdiviez

et al., 2000) e conectores elétricos (Motta et al., 2001).

De acordo com (Abu-Oqail et al., 2023), nanocompdsitos a base de cobre
contendo Al,O; e GNs revestidos com prata estdo sendo empregados em turbinas
edlicas, mais precisamente nas escovas com anéis coletores dos geradores, indicado
pelo circulo vermelho (Figura 1), devido a necessidade de baixo atrito, alta
condutividade térmica e elétrica. Essas caracteristicas sdo necessarias para garantir

seguranga, reduzir manutencgdes e prolongar a vida util dos componentes.

Figura 1 - Sistema de escovas com anéis coletores empregado em geradores de
turbinas edlicas.

r
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Fonte: (Michelle Froese, 2015).

O material compdsito Cu/Al,O; possui 6timas propriedades para aplicacoes
tecnolégicas, mas seu processamento apresenta desafios, como a necessidade de
sinterizacdo em atmosfera inerte para evitar a oxidagao do cobre. No entanto, devido
a indisponibilidade de fornos com controle atmosférico, este trabalho se restringe a
etapa de moagem, com foco na anélise da homogeneidade das misturas obtidas e no

entendimento de como essa etapa influencia o desenvolvimento inicial do compésito.
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2. OBJETIVOS

Este trabalho tem como objetivo realizar o estudo da influéncia dos
parametros da moagem de alta energia (MAE) na formagdo do pé compdsito
Cu/Al;Os.

2.1 OBJETIVOS ESPECIFICOS

a) Produzir pés compdsitos através da MAE por diferentes tempos.

b) Analisar a morfologia e mudancas microestruturais através do MEV, EDS, e
posteriormente levar para o DRX para identificar fases presentes. Em diferentes

condi¢cbes de moagem.

c) Avaliar a influéncia do tempo de moagem na morfologia e tamanho de particula dos

pos.

d) Avaliar a influéncia da relagdo da massa de bolas para massa de po no

comportamento da mistura dos pos.

e) Analisar os pés pelo método Rietveld para estudar o comportamento do tamanho

de cristalito e microdeformacao da rede cristalina.
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3. REVISAO BIBLIOGRAFICA
3.1 ESTADO DA ARTE

Nos ultimos anos, tanto a metalurgia do pé quanto a moagem de alta
energia tém se consolidado como rotas eficazes para a produgédo de pés compositos
intermetalicos, contribuindo significativamente para os avangos na area de engenharia
de materiais (Furtado, 2025). Em seus estudos, (Junior, 2008), destacou a eficiéncia
da moagem de alta energia na obtengdo de pds homogéneos no sistema Ta-Cu.
Segundo o autor, o tempo de moagem foi um fator decisivo na uniformizagdo da
distribuicdo elementar e na reducdo do tamanho das particulas, caracteristicas
fundamentais para o aprimoramento das propriedades térmicas e mecanicas dos
compositos. De forma complementar, (Bezerra P., 2008), analisou os efeitos do tempo
de moagem na evolugdo microestrutural do compdédsito WC-Co, seus resultados
indicaram que o prolongamento do tempo de moagem favoreceu o refinamento
progressivo dos cristalitos, além de intensificar a microdeformagéo da rede cristalina.

Segundo (Nishi; Araki; Eto, [S.d.]), a combinagao Cu/Al,O; é utilizada em
condutores elétricos, estruturas de ligagao, eletrodos para soldagem por resisténcia
e, no caso do reator termonuclear experimental internacional, em que a primeira
parede de aco inoxidavel foi projetada para se unir a uma placa de cobre reforgado
com dispersao de alumina, visando maior dissipag¢ao térmica. Estudos classicos de
(Ashby; Jones, 2012) e (Shackelford; Doremus, 2008), ja destacavam o potencial de
compositos metalicos-ceramico para diversos tipos de aplicagoes.

Contudo, a producdo de compodsitos Cu/Al,O; apresenta desafios
significativos, principalmente devido a imiscibilidade entre os componentes em
condigbes de equilibrio, e a baixa molhabilidade do cobre sobre a alumina. (Hume-
Rothery; Raynor, 1956), assim como (Pauling, 1960), apontam que o sistema Cu—
Al,O; ndo apresenta solubilidade mutua, o que dificulta sua consolidacdo por rotas
convencionais. Além disso, estudos como o de (O’BRIEN; CHAKLADER, 1974),
relatou angulos de contato entre 124° e 170° para o Cu sobre a Al,Os;, indicando ma
molhabilidade e consequente baixa eficiéncia de sinterizagdo. Para superar essas
limitagdes técnicas, como sinterizacdo com fase liquida e moagem prolongada, tém
sido empregadas a fim de refinar particulas, aumentar a area de contato e promover
maior atividade superficial (GAFFET et al., 1991).
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A moagem de alta energia aplicada a sistemas ductil-fragil, como o
Cu/Al,O3, promove intensa deformagdo plastica nas particulas ducteis (Cu) e
fragmentacdo das particulas frageis (Al,O3), com consequente refinamento da
microestrutura e melhoria na dispersao da fase ceramica na matriz metalica. Segundo
(Suryanarayana, 1998 e 2004) e (Koch, 1993), durante o processo ocorrem ciclos
repetidos de fratura e soldagem a frio, resultando em particulas com estrutura lamelar
no inicio da moagem e posterior formagédo de aglomerados. Esse mecanismo foi
descrito por (Rezayat et al., 2023) e (Janot; Guérard, 2005), em estudos sobre a
morfologia evolutiva de pds submetidos a moagem intensiva.

Em seus experimentos, (Oliveira, 2014), demonstrou que a moagem por
100 horas levou a uma significativa redugdo no tamanho médio das particulas em
todas as composigdes avaliadas (5, 10 e 15% Cu). Observou-se que a composigao
com 5% de Cu apresentou a melhor homogeneidade e menor tamanho médio, o que
favoreceu a densificagcao na etapa de sinterizacao.

(Rajkovic; Bozic; Jovanovic, 2010) estudaram compositos Cu/Al,O; e
verificaram que a oxidacao interna de Cu—2 wt.%Al gerou cerca de 3,7 wt.% de Al,O;
nanométrico, resultando em lamelas mais finas e em microdureza e estabilidade
térmica superiores as de compdsitos com 4 wt.% de Al,O;. A condutividade elétrica
nao variou com o tempo de moagem, mas foi menor nos compésitos com Al,O;
nanoestruturado. As propriedades obtidas indicam potencial para aplicagdo como
pontas de eletrodos de soldagem por resisténcia da classe 4 da RWMA. Tais efeitos
foram discutidos por (Ying; Zhang, 2000), que investigaram a influéncia da quantidade
de reforco na eficiéncia da sinterizacdo e na formacao de interfaces continuas entre
os constituintes.

(Rezayat et al., 2023), investigaram também o sistema Cu/Al,O; do
presente trabalho, sintetizando o nanocompdésito por moagem planetaria de alta
energia. As analises por microscopia eletrénica de varredura e transmisséao e difragao
de raios X indicaram que o aumento do tempo de moagem reduziu o tamanho de
cristalito do cobre e promoveu a formacao de particulas de alumina, distribuidas na

matriz.
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3.2 ALUMINA

A alumina (Al,O3) € um 6xido de aluminio geralmente produzido a partir da
bauxita, utilizando o processo Bayer. Esse método envolve etapas como a digestéao
da bauxita com hidréxido de sodio, resultando em uma solugéo de aluminato de sédio,
seguida pela precipitagdo do hidroxido de aluminio, lavagem e calcinagdo. Além desse
procedimento convencional, a alumina também pode ser sintetizada a partir de sais
de aluminio, utilizando rotas como sol-gel, co-precipitagéo, sintese hidrotérmica, entre
outras (Fernandes et al., 2021).

O avancgo nas pesquisas envolvendo materiais ceramicos a base de Al,O;
tem se intensificado ao longo dos ultimos anos, impulsionado por seu custo acessivel
e pelo conjunto de propriedades fisico-quimicas interessantes, como elevada dureza,
resisténcia ao desgaste, estabilidade térmica e inércia quimica. Tais caracteristicas
tornam a alumina uma matéria-prima estratégica para diversas aplicagdes
tecnolégicas (Gongalves; Castro Junior; Sales, 2020).

A estrutura cristalina da Al,O; é composta por dois tipos principais de sitios:
hexagonais e octaédricos. Os sitios hexagonais correspondem as posi¢coes
localizadas nos vértices da célula unitaria, enquanto os sitios octaédricos se situam
entre camadas empilhadas verticalmente. Os cations de aluminio ocupam cerca de
dois tercos dos sitios octaédricos, enquanto os anions de oxigénio ocupam
aproximadamente um terco desses mesmos sitios. Cada atomo de oxigénio é
compartilhado por quatro octaedros, o que contribui para a formagéao de ligagdes fortes
dentro da estrutura. Essa organizagdo estrutural confere a alumina propriedades
fisicas e quimicas notaveis (Davis, 2010).

As propriedades mecanicas e térmicas da alumina, que justificam seu

amplo uso em diversas aplicagdes, estao resumidas na Tabela 1.

Tabela 1 - Propriedades da Alumina.

Propriedades Faixa de valores
Densidade relativa (g/cm?) 3,4-4,0
Coeficiente de expansao térmica (x107®
75-85
OC—1)
Resisténcia a compressao (MPa) 1000 — 2800
Resisténcia a tragdo (MPa) 140 - 170
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Resisténcia a flexdo (MPa) 280 - 420
Tenacidade a fratura (MPa-m*/?) 3,0-4,0
Moédulo de elasticidade (GPa) 350 - 400
Modulo de cisalhamento (GPa) 140 - 160
Microdureza (kg/mm?) 1400 - 1800

Fonte: (Campos, 2016).

Devido ao seu conjunto de propriedades fisico-quimicas e mecanicas, a
alumina é empregada em diferentes setores industriais. Na area biomédica, € utilizada
em implantes ortopédicos e dentarios, bem como em préteses articulares,
destacando-se por sua biocompatibilidade, resisténcia ao desgaste e estabilidade
quimica. No campo eletronico, a alumina atua como material isolante, substrato para
dispositivos microeletrénicos e componentes de vedacdo, aproveitando sua alta
pureza e excelente estabilidade térmica. Sua capacidade de suportar elevadas
temperaturas a torna indispensavel em refratarios industriais, janelas para micro-
ondas e sistemas de blindagem ceramica para aplicagdes militares, evidenciando sua

versatilidade tecnologica (Arif; Ahmad, 2022).

3.3 COBRE

O cobre é um dos metais ndo ferrosos de maior importancia tecnologica,
principalmente devido a sua elevada condutividade elétrica e térmica. Trata-se do
segundo metal mais empregado industrialmente, ficando atras apenas do aluminio.
Na natureza, ocorre sob diferentes formas minerais, tais como éxidos (como a cuprita:
Cu;0), carbonatos (malaquita) e diversos sulfetos, como a calcopirita (CuFeS,),
bornita, calcosita (Cu,S) e covelita. A obtengdo do cobre metalico a partir desses
minérios envolve, inicialmente, etapas de calcinacdo para remocdo do enxofre,
resultando em cobre bruto. Este pode ser purificado por processos pirometalurgicos
ou por eletrorefino, sendo este ultimo responsavel por produzir cobre com alto grau
de pureza. Durante o processo eletrolitico, o cobre € depositado no catodo, o que
permite sua aplicagdo em sistemas eletronicos e eletrotécnicos que exigem materiais
com elevada pureza (Andrade et al., 1997).

O cobre, elemento metalico de numero atdmico 29, pertence a familia dos
metais de transicdo da tabela periddica. Apresenta o numero de massa aproximado

de 63,546 u. As valéncias mais comuns do cobre sdo +1 e +2. Do ponto de vista
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estrutural, o cobre cristaliza na estrutura cubica de face centrada (CFC), caracteristica
que influencia suas propriedades mecanicas e de deformagao (Barcelos, 2010).

A Tabela 2 mostra as propriedades fisico-quimicas e mecanicas essenciais do

cobre.
Tabela 2 - Propriedades do Cobre.
Propriedades Faixa de valores
Densidade relativa (g/cm?) 8,96
Ponto de fuséo (°C) 1083
Ponto de ebuli¢cao (°C) 2595
Condutividade térmica (W/m-K) 400
Condutividade elétrica (Q-m) 1,7 x 1077
Resisténcia a tragdo (MPa) 28 - 40
Modulo de cisalhamento (GPa) 451 -47.,4
Dureza (MPa) 430 — 460
Ductibilidade (%) 0,23 -0,25
Tenséao de ruptura por tracédo (MPa) 145 - 160

Fonte: Adaptado de (Losekann, 2003; Nobre, 2006).

O cobre e suas ligas apresentam aplicagdes em varios setores industriais
devido as suas propriedades, com destaque para a excelente condutividade elétrica e
térmica, resisténcia a corrosdo, usinabilidade e boa conformabilidade. No setor
eletrénico, o cobre é fundamental em fitas condutoras utilizadas em dispositivos de
iluminacao e microeletrénicos, onde sua condutividade elétrica é a principal vantagem.
Sistemas de encanamento, aquecimento, refrigeracado e trocadores de calor fazem
uso extensivo de tubos e placas de cobre, aproveitando sua elevada condutividade
térmica e boa resisténcia mecanica. Além disso, ligas de cobre como latdo sao
utilizadas na produgdo de valvulas, fixadores e componentes de hardware de
construcdo. A facilidade de conformacao e fabricacdo também contribui para a
utilizacéo do cobre em larga escala (Davis, 2001).

Atualmente, a metalurgia do p6é por meio da moagem de alta energia é
frequentemente empregada nestes tipos de aplicagbes industriais, devido a sua
eficiéncia econémica, destacando-se especialmente na producao de ligas metélicas

como as de nidbio e cobre (Rotta, 2005).
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3.4 MATERIAIS COMPOSITOS

O reconhecimento dos materiais compdsitos como uma classe distinta de
materiais ocorreu na metade do século XX, a partir do desenvolvimento de compdésitos
multifasicos projetados e otimizados para aplicagbes especificas. Apesar da
existéncia milenar de materiais multifasicos naturais ou rudimentares, como madeira,
conchas ou tijolos reforgados com palha, foi somente com o avang¢o da engenharia de
materiais que se consolidou o conceito de combinar diferentes fases para alcangar
propriedades superiores. Esses compdsitos modernos possibilitam a obtengao de
caracteristicas mecanicas, térmicas e funcionais que ndo sdo atingidas por materiais
metalicos, cerdmicos ou poliméricos convencionais de microestrutura homogénea
(Callister Jr, 2010).

Nos projetos envolvendo materiais compdsitos, busca-se combinar de
forma estratégica diferentes classes de materiais, como metais, ceramicas e
polimeros, com o objetivo de desenvolver sistemas multifasicos que apresentem
propriedades otimizadas e adequadas a aplicagdes especificas. Em geral, esses
compositos sao constituidos por duas fases distintas: a matriz, que forma a estrutura
de fase continua do material, e a fase dispersa, inserida na matriz com a funcéo de
reforgco. As propriedades finais do compdsito dependem tanto das caracteristicas
individuais de cada fase quanto de fatores como suas proporcdes relativas e,
principalmente, da geometria da fase dispersa, que inclui aspectos como a forma, o
tamanho, a distribuicdo e a orientagao das particulas ou fibras incorporadas (Junior,
2008).

Os materiais compdsitos podem ser classificados quanto a geometria do
reforgco em trés categorias principais: compdsitos particulados, compdsitos reforgados
com fibras e compdsitos estruturais (Figura 2). Cada uma dessas categorias possui
subdivisbes especificas, de acordo com as caracteristicas da fase dispersa e com a
forma como os materiais sdo combinados. Nos compdsitos particulados, as particulas
de reforgo geralmente apresentam dimensdes semelhantes entre os trés eixos. Ja nos
compositos fibrosos, o reforco assume a forma de fibras com elevada razao entre
comprimento e didmetro. Por fim, os compdsitos estruturais envolvem arranjos mais
complexos, que combinam materiais compdsitos com materiais convencionais,
visando obter desempenho mecanico superior em aplicagdes estruturais (Callister Jr,
2010).
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Figura 2 - Classificacdo dos compdsitos quanto ao tipo de reforgo.

Composites
I I I I
Particle-reinforced Fiber-reinforced Structural Nano
Large- Dispersion- Continuous Discontinuous Laminates Sandwich
particle strengthened (aligned) (short) panels
Aligned Randomly
oriented

Fonte: (William D. Callister; David G. Rethwisch, 2016).

As caracteristicas dos materiais compdsitos dependem das propriedades
da matriz. A matriz retém o reforgo para criar a forma desejada, embora o reforgo
melhore as caracteristicas gerais da matriz. O papel da matriz € manter as particulas
de refor¢o no lugar e suporta-las (William D. Callister; David G. Rethwisch, 2016)
(Rimasauskas; Kuncius; Rimasauskiene, 2019). A matriz mantém o reforgo para criar
a forma necessaria, enquanto o reforco aumenta todas as caracteristicas mecanicas
da matriz. A matriz € um material monolitico no qual geralmente o reforgco é
incorporado e deve ser distribuido uniformemente por toda a matriz. Materiais como
aluminio, magnésio, niquel, titdnio e cobalto podem ser usados como materiais de
matriz. A fase de reforgo deve estar bem aderida ao material da matriz (Mallick, 2012).

Ja a fase de reforgo contribui significativamente para o desempenho final
do compdsito, promovendo aumento na rigidez e resisténcia mecanica. Em geral, os
reforcos promovem melhorias em propriedades como resisténcia a fratura,
estabilidade frente a choques térmicos e resisténcia a fluéncia sob altas temperaturas
(Amadio, 2012).

Os materiais compésitos também podem ser classificados de acordo com
o tipo de matriz que os constitui, sendo assim categorizados como compdsitos de
matriz polimérica (CMP), matriz ceramica (CMC) ou matriz metalica (CMM) (Callister
Jr, 2010).
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A combinacdo de elevada resisténcia mecanica e boa condutividade
elétrica, mesmo em condi¢des de alta temperatura, torna os compdésitos de Cu/Al,O3
candidatos promissores para aplicagbes como materiais elétricos em regime severo.
Além disso, apresentam grande potencial para utilizagdo em componentes de
dissipacdo térmica no reator experimental termonuclear internacional, incluindo

eletrodos, cabos condutores, conectores e desviadores (Ruihua et al., 2008)

3.5 MoOAGEM DE ALTA ENERGIA

A moagem de alta energia, é caracterizada pela elevada velocidade de
rotacao e pela frequéncia intensa de colisées entre as esferas moedoras e o material
a ser processado, ambos contidos em um vaso de moagem. Esse mecanismo de
impacto continuo fornece a energia necessaria para promover a disperséo eficiente
das fases, introducao de defeitos cristalinos e, em alguns casos, a formacéao de novas
fases. Quando aditivos liquidos s&o incorporados ao sistema, torna-se possivel a
sintese de particulas em escala nanométrica (Nunes, 2019).

Durante o processo de MAE, o principal mecanismo de transformacao esta
relacionado as colisdes intensas entre os corpos moedores e as particulas de po
localizadas entre eles. Esses impactos sucessivos provocam ciclos repetidos de
deformagéo plastica, soldagem a frio e fratura das particulas, sendo esses fenbmenos
0s principais responsaveis pela evolugao microestrutural do material processado. Nos
casos em que a mistura contém particulas frageis, estas tendem a se fragmentar
rapidamente. Ja as particulas ducteis sofrem deformagao plastica acumulada até que,
devido ao encruamento progressivo, se tornam frageis e também se rompem. A
elevada presséo gerada nas colisdes € responsavel pelo aumento da tensao interna,
facilitando a fragmentacao dessas particulas. Além disso, as particulas ducteis podem
se soldar umas as outras devido ao aumento localizado de temperatura provocado
pela energia cinética dos impactos. A eficiéncia desse processo esta diretamente
relacionada ao comportamento mecanico dos pos utilizados na mistura inicial e ao tipo
de tensdes geradas no interior do recipiente de moagem (Milheiro, 2006).

A moagem de alta energia inicia-se com a preparacado da mistura dos pos
de partida, que devem estar em proporcdes previamente estabelecidas. Essa mistura
€ entdo colocada dentro do recipiente de moagem, onde séo adicionadas as esferas

ou cargas de moagem, respeitando uma relagdo adequada entre a massa das esferas

Versdo Final Honol ogada

28/ 08/ 2025 11: 47



30

e a massa do pé. Apos o fechamento do recipiente e sua fixagdo no moinho, o
processo € iniciado. Durante a moagem, diversos parametros sao controlados, tais
como o tempo de moagem, velocidade do equipamento, energia aplicada,
temperatura, além da raz&o entre a massa das bolas e a massa do p6. Também
podem ser utilizados agentes controladores para otimizar ou ajustar o processo

conforme necessario, segundo, (Bezerra P., 2008).

3.6 VARIAVEIS DO PROCESSO

Este topico pode ser considerado como complexo, pois requer o ajuste
cuidadoso de multiplas variaveis para alcangar a fase e a microestrutura desejadas
no material final (Suryanarayana, 1998).

Entre os parametros mais relevantes que influenciam a composicao e as
caracteristicas do p6 produzido, destacam-se:

e Tipo de moinho;

e Material do cadinho;

e Velocidade de moagem;
e Tempos de moagem;

e Material, tamanho, quantidade e distribuicido de tamanho das esferas de

moagem;

e Relacdo em peso de massa de bolas para massa po.

3.6.1 TIPOS DE MOINHOS

Ha uma variedade de equipamentos utilizados na moagem de alta energia
para a producdo de pos moidos ou ligados mecanicamente. Esses moinhos
apresentam diferencas quanto ao projeto estrutural, capacidade de processamento,
eficiéncia na transmissao de energia e a presenga de recursos complementares, como
sistemas de aquecimento ou resfriamento. De acordo com (Suryanarayana, 2004),
existem diversos modelos disponiveis comercialmente para aplicacboes
convencionais, também ha equipamentos especialmente desenvolvidos por
pesquisadores com finalidades especificas, como por exemplo: Moinhos Agitadores

SPEX (Figura 3), moinho modelo atrittor (Figura 4), moinhos comerciais (Figura 5) e o
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moinho de bolas planetario, modelo que foi utilizado neste trabalho no processo de

moagem (Figura 6).

Figura 3 - Moinho agitador SPEX.

Fonte: (IR Technology Services, 2025).

Figura 4 - Moinho modelo atrittor.

Fonte: (Union Process, 2025).
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Os moinhos comerciais sdo muito maiores do que os moinhos mostrados
acima e podem processar centenas de libras de p6 por vez. Este tipo produgao para
fins comerciais é realizado em moinhos de bolas com capacidade de até 1250 kg

(Suryanarayana, 2004).

Figura 5 - Moinhos comerciais.

Fonte: (CITIC Heavy Industries, 2025).

O moinho planetario de bolas possui um sistema no qual o jarro de moagem
realiza movimentos simultaneos de rotacdo em torno de seu préprio eixo e de
translacdo ao redor de um eixo central. Esse funcionamento é comparado ao
movimento dos planetas, o que justifica a origem do seu nome (Silva, 2017).

Segundo (Takimi, 2004), a combinagdo dos movimentos de rotagédo e
translagdo gera forgas centrifugas responsaveis por promover a interagdo entre o
material, os corpos moedores e as paredes internas do jarro, resultando na moagem

e na mistura da amostra conforme a Figura 7 ilustra.
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Figura 6 - Moinho de bolas planetério.

Fonte: (RETSCH, 2025).

Figura 7 - Esquema do movimento das esferas no interior do recipiente de moagem.

Secao Horizontal

L 4

Movimento do
suporte

Forcga Centripeta

Rotacgdo do recipiente de moagem

Fonte: (Suryanarayana, 2004).
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3.6.2 MATERIAL DO CADINHO

O material utilizado na fabricagdo do recipiente de moagem € um fator de
grande relevancia, uma vez que suas paredes estao constantemente sujeitas ao atrito
gerado durante o processo. Esse desgaste pode ocasionar o desprendimento de
particulas do proprio recipiente, que acabam sendo incorporadas a amostra. Esse
fendbmeno pode levar a contaminagao ou a alteragdo da composicéo quimica do po, a
menos que medidas especificas sejam adotadas para compensar a adigdo nao

intencional desse material (Bezerra P., 2008).

Outro aspecto que merece atengao é a propor¢ao de volume ocupado no
interior do recipiente de moagem. Para que o processo ocorra de forma eficiente, é
essencial que haja espaco suficiente para o movimento livre tanto das esferas quanto
das particulas. Recomenda-se, portanto, que aproximadamente 50% do volume do
jarro permanec¢a desocupado, garantindo a mobilidade necessaria para as colisdes

efetivas durante a moagem (Furtado, 2025).

3.6.3 VELOCIDADE DE MOAGEM

A velocidade de rotagdo do moinho influencia diretamente a energia
transmitida ao po, sendo responsavel pela intensidade do processo de moagem.
Contudo, existe uma velocidade critica, acima da qual as esferas deixam de colidir
entre si e com o material, aderindo as paredes do recipiente devido a for¢a centrifuga,
0 que compromete a eficiéncia da moagem. A definicdo da velocidade adequada
depende de diversos fatores, incluindo o controle da temperatura. O aumento térmico
resultante de altas velocidades podem ser vantajoso em situagcdes que envolvem
difusdo, homogeneizagdo ou formagdo de ligas. No entanto, esse aquecimento
também pode ser prejudicial, acelerando transformacdes indesejadas, como a
decomposicdo de solugdes solidas supersaturadas ou a formacao de fases
metaestaveis (Bezerra P., 2008).

3.6.4 TEMPOS DE MOAGEM

O tempo de moagem €, em geral, estabelecido de modo a promover um

equilibrio entre os mecanismos de fratura e soldagem a frio das particulas,
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favorecendo alteragdes microestruturais no material. A escolha desse parametro é
fundamental para alcancar tamanhos de grdo na escala nanométrica, sendo
influenciada por fatores como o tipo de material processado, o modelo de moinho
utilizado, a velocidade de operacdo, a razdo entre a massa de po e a massa de
esferas, além da temperatura durante o processo. Por outro lado, tempos
excessivamente longos de moagem podem intensificar o desgaste dos corpos
moedores, levando a contaminagcdo da amostra e a possivel formacdo de fases

indesejaveis (Mendes, 2016).

3.6.5 MATERIAL, TAMANHO, QUANTIDADE E DISTRIBUIGAO DE TAMANHO DAS ESFERAS DE
MOAGEM

Na moagem de alta energia, as esferas utilizadas como meio moedor séo,
em geral, compostas por carbetos (como WC-Co) ou diferentes tipos de ago, como os
inoxidaveis, temperados ou dopados com cromo. Sempre que possivel, é
recomendada a utilizacdo de esferas do mesmo material que esta sendo processado,
a fim de evitar contaminagdes que possam alterar a composic¢ao final do p6. Além do
material, o tamanho e a densidade das esferas influenciam diretamente na eficiéncia
da moagem. Esferas maiores e mais densas tendem a transferir mais energia de
impacto para as particulas, favorecendo sua fragmentagao. No entanto, esse efeito
pode variar dependendo do sistema em estudo, e cargas de moagem mais densas
nem sempre garantem melhor desempenho, devendo-se considerar também as
caracteristicas do material e os parametros do processo (Bezerra P., 2008; Furtado,
2025; Suryanarayana, 2004).

3.6.6 RELAGAO EM PESO DE MASSA DE BOLAS PARA MASSA PO

A razao entre a massa de p6 e a massa de bolas (BPR — Ball-to-powder
weight ratio) € um parametro fundamental que atua na eficiéncia da moagem. Quando
a carga de bolas é reduzida, a transferéncia de energia para o sistema torna-se
limitada, exigindo tempos prolongados para que o processo atinja os efeitos
desejados. Por outro lado, uma BPR muito baixa (ou seja, maior quantidade de bolas
em relagdo ao po) pode elevar a intensidade de impacto, resultando em aquecimento
excessivo do sistema. Esse aumento de temperatura pode favorecer reagdes

indesejadas, promover a contaminagcdo por desgaste dos corpos moedores e ate
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alterar a composigao das fases formadas. Assim, € necessario otimizar a BPR para
garantir um balango adequado entre a eficiéncia do processo e a preservacado das

caracteristicas do material em estudo (Nunes, 2019).

3.7 SISTEMAS DE MISTURAS

Na moagem de alta energia, os sistemas de mistura podem ser
classificados em trés categorias principais: ductil-ductil, ductil-fragil e fragil-fragil.
Embora as etapas envolvidas no processo sejam as mesmas em todos 0s casos como
deformagéao plastica, soldagem a frio e fratura. A predominancia de cada uma delas
varia conforme a natureza mecénica dos materiais envolvidos. Em misturas
compostas por materiais ducteis, observa-se um aumento significativo na formagao
de compactos lamelares devido a elevada capacidade de deformacao plastica. Por
outro lado, em sistemas fragil-fragil, a fragmentacéo das particulas ocorre de forma
mais intensa e continua, sendo o mecanismo predominante durante a moagem
(Bezerra P., 2008).

3.7.1 Ductil — Ductil

Para esse sistema é preciso que o componente ductil esteja presente em,
no minimo, 15% em massa, a fim de viabilizar a formacéo eficaz do compdsito durante
a moagem de alta energia. Isso se deve ao fato de que esse tipo de sistema apresenta
a combinacgao ideal de propriedades para o processo, permitindo que as particulas
dos pos passem por ciclos sucessivos de soldagem a frio e fratura, mecanismos
fundamentais para a consolidagdo e homogeneizagdo da mistura (Suryanarayana,
1998).

Durante o estagio inicial da moagem, os componentes ducteis sofrem
deformagbes que levam ao seu achatamento, formando plaquetas por meio de
microforjamentos. Em seguida, essas particulas lamelares sao unidas por soldagem
a frio, originando uma estrutura composta pelos metais presentes na mistura, o que
acarreta o aumento do tamanho das particulas. Com o prolongamento do tempo de
moagem, ocorre um aumento da dureza e fragilidade das particulas compdsitas
devido ao encruamento, promovido pelo acumulo de discordancias. Esse
encruamento favorece a fragmentacgao das particulas, tornando-as progressivamente

mais equiaxiais. No estagio final, inicia-se o processo de ligamento entre as particulas,
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impulsionado pela reducao da distancia de difusdo, pelo aumento da densidade de
defeitos cristalinos e por elevagdes localizadas de temperatura geradas pela propria

moagem (Azevédo, 2018).

3.7.2 Ductil - Fragil

No inicio da moagem, as particulas ducteis sao deformadas plasticamente,
levando ao seu achatamento, enquanto os constituintes frageis ou intermetalicos sdo
fragmentados pelas repetidas colisdes entre as esferas e o pd. As particulas frageis
quebradas acabam sendo incorporadas as particulas ducteis. A medida que o tempo
de moagem aumenta, intensifica-se o processo de soldagem a frio entre as particulas
ducteis, que passam a sofrer encruamento progressivo. Esse encruamento contribui
para o refino da microestrutura, resultando em lamelas mais finas e enroladas (Junior,
2008).

Com a continuidade da moagem, ocorre um refino adicional das lamelas,
acompanhado da diminuicdo da distancia interlamelar. Se as particulas frageis forem
insoluveis na matriz ductil, elas tendem a se dispersar uniformemente ao longo desta.
Por outro lado, caso apresentem alguma solubilidade, pode ocorrer o ligamento entre
0s componentes, promovendo a homogeneizagao quimica do sistema. Dessa forma,
a formagdao de um compdsito efetivo entre componentes ductil e fragil durante a
moagem de alta energia requer ndo apenas a fragmentacao eficiente das particulas
frageis, a fim de reduzir a distancia de difusdo, mas também um certo grau de

solubilidade entre os elementos constituintes (Suryanarayana, 1998).

3.7.3 Fragil — Fragil

A unido entre componentes a serem moidos requer a presencga de pelo
menos 15% de material ductil, sendo essa unidao promovida pelas repetidas fraturas e
soldagens a frio das particulas de p6. A soldagem a frio ndo ocorre sem a presenca
de particulas ducteis, o que sugere ser improvavel a obtencdo de ligamento em
sistemas compostos apenas por componentes frageis. No entanto, durante o processo
de moagem em sistemas fragil-fragil, o componente mais mole (menos fragil) pode se
comportar de forma semelhante a um material ductil, envolvendo os componentes
mais duros (mais frageis), que acabam sendo fragmentados (Junior, 2008).

Além disso, nesses sistemas fragil-fragil, a ativacao térmica € um requisito

critico para que ocorra a difusdo, diferentemente dos sistemas ductil-ductil e ductil-
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fragil, nos quais a moagem de alta energia tem possibilitado o ligamento mesmo em
baixas temperaturas, como a do nitrogénio liquido. Essa diferenga pode estar
relacionada a maior distancia difusional entre os granulos formados em sistemas
fragil-fragil, em contraste com a geometria lamelar dos componentes em sistemas
ductil-ductil, e/ou ao aumento do caminho de difusdo provocado pelas sucessivas

deformagdes que ocorrem nesse ultimo tipo de sistema (Suryanarayana, 1998).

3.7.4 Sintese de compdésitos metal-ceramica e pés de nanocompdsitos

Durante o estagio inicial da MAE, as particulas dos pos apresentam
microestruturas na escala micrométrica. Com o avango do processo, a fase metalica
sofre deformacgdo plastica, encruamento e subsequente fratura, enquanto a fase
ceramica é predominantemente fragmentada e progressivamente incorporada a fase
metalica. Esta ultima, por sua vez, continua sendo deformada, encruada e fraturada
até que a tensao de fratura das particulas se iguale ou supere a tensao gerada pelas
colisbes. Apds a consolidagdo do compodsito, as particulas atingem dimensodes
inferiores a 100 nanémetros, o que limita a propagacéao de trincas no material. A Figura
8 ilustra o mecanismo de formacéo do pé compadsito resultante da moagem de alta

energia.

Figura 8 - Formacgéo de p6 compdsito apds moagem de alta energia.
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Fonte: (Kim et al., 2022).

Segundo, (Oliveira, 2014) o sistema Cu/Al,O; apresenta desafios

significativos para a densificagdo, em virtude da baixa molhabilidade do cobre liquido
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sobre a alumina solida, fator associado ao elevado angulo de contato entre as fases.
Essa caracteristica é consequéncia direta da mutua insolubilidade entre os
componentes, que sio imisciveis em condigcbes de equilibrio termodinamico.
Estruturalmente, a alumina possui organizagéo cristalina do tipo hexagonal compacta
(HC), enquanto o cobre apresenta estrutura cubica de face centrada (CFC). Além
disso, os valores distintos de eletronegatividade, Al: 2,16, O: 3,44, Cu: 1,90, segundo
a escala de Pauling, reforgam a tendéncia a auséncia de ligagbes quimicas efetivas
entre as fases.

O desenvolvimento de materiais a partir de sistemas imisciveis tem sido
aprimorado com o uso de técnicas de processamento em condi¢des de nao equilibrio,
como a sinterizagdo assistida por corrente elétrica pulso (PECS). Essa abordagem
funciona promovendo uma rapida densificacdo e obtencdo de microestruturas
altamente homogéneas, mesmo a baixas temperaturas, o que favorece a obtencao de
materiais com densidade proxima a tedrica. Estudos recentes demonstram que o uso
de PECS aliada a métodos de preparo avangados, como a moagem de alta energia,
permite alcancgar valores de densidade superiores a 97%, evidenciando seu potencial
para consolidar compésitos nanomodificados com propriedades aprimoradas (Do Kim
et al., 2001, e Jiao; Jenkins; Davidge, 1997).

3.8 MicroscOPIO ELETRONICO DE VARREDURA

O Microscépio Eletronico de Varredura (MEV) tornou-se um instrumento
imprescindivel em diversas areas, como eletrdnica, geologia, ciéncia e engenharia dos
materiais, ciéncias da vida, entre outras. Em especial, o desenvolvimento de novos
materiais exige um nivel de detalhamento das caracteristicas microestruturais que s6
pode ser alcangado por meio do MEV. Pode-se afirmar que, onde ha um grupo voltado
ao desenvolvimento de materiais, ha também a necessidade da utilizagdo do MEV

para observag¢des microestruturais (Maliska, [S.d.]).

O MEV opera por meio de um feixe de elétrons gerado a partir de uma fonte
emissora, como um filamento metalico ou cristal semicondutor. Esse feixe € acelerado
e focalizado por lentes eletromagnéticas, reduzindo seu didmetro para alcancar
elevada resolugao. A varredura da superficie da amostra é feita de forma sistematica,
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linha por linha, utilizando bobinas de deflexdo, que direcionam o feixe ao longo de

uma malha reticulada previamente definida (Bozzola; Russell, 1999).

Durante essa interagcdo entre o feixe de elétrons e a amostra, ocorrem
diversos fendmenos fisicos que resultam na emissao de diferentes sinais, como
elétrons secundarios, elétrons retroespalhados, elétrons Auger, fétons e raios X
caracteristicos. Na microscopia eletrénica de varredura, os sinais de maior interesse
sao os elétrons secundarios e os retroespalhados. Os elétrons secundarios, por
possuirem baixa energia e serem emitidos da camada mais superficial da amostra,
proporcionam imagens com alto detalhamento topografico, evidenciando variagdes de
relevo com aspecto tridimensional. J& os elétrons retroespalhados, por manterem
energia proxima a do feixe primario, refletem informacdes relacionadas a composi¢cao
quimica, uma vez que o contraste da imagem obtida esta diretamente ligado ao
numero atdmico dos elementos presentes (Everhart; Thornley, 2004; Goldstein et al.,
1981).

A regido da amostra afetada pela interagéo do feixe € chamada de volume
de interagdo, cuja profundidade e forma dependem de fatores como a tensao de
aceleracédo aplicada e as propriedades da amostra. A quantidade de elétrons que
efetivamente atinge os detectores é fundamental para a geracdo da imagem, e sua
energia determina a profundidade da andlise. De modo geral, os elétrons
retroespalhados penetram mais profundamente que os secundarios, resultando em
imagens com caracteristicas distintas (Costa, 2016).

A qualidade da imagem no MEV também esta relacionada a condutividade
elétrica da amostra. Materiais que ndo conduzem bem eletricidade podem acumular
cargas em sua superficie durante a analise, prejudicando a resolu¢do da imagem. Por
esse motivo, € comum que amostras ndo condutoras sejam submetidas a um preparo
prévio, como a metalizagdo com ouro, a fim de formar uma camada condutora sem

comprometer sua estrutura morfolégica (Williams; Carter, 2009).

3.9 DIFRAGAO DE RAIOS X E 0 METODO RIETVELD

A técnica de difragao de raios X (DRX) é muito utilizada na analise estrutural
de materiais com estrutura cristalina. Seu funcionamento se baseia na interagao entre

a radiacao eletromagnética dos raios X e a rede cristalina da amostra. Quando um
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feixe monocromatico de raios X incide sobre o material, os atomos presentes na
estrutura provocam o espalhamento elastico da radiagdo, originando padrdes de
interferéncia construtiva e destrutiva que fornecem informagbes sobre o arranjo
atdbmico (Pimenta, 2021).

A seguir, apresenta-se uma figura esquematica que demonstra como

ocorre a interagao entre os raios X e a rede cristalina do material.

Figura 9 - Esquema ilustrativo do fendbmeno de difragéo de raios X.

Disténcia
Interplanar

211

200

Intensidade (u. a.)

26 (graus)

Fonte: (Pimenta, 2021).

Essa interagao € descrita pela Lei de Bragg, expressa pela equacgéo:
nA = 2dsin 6

Em que n representa a ordem de difragcdo (um numero inteiro), A é o
comprimento de onda da radiacao incidente, d corresponde a distancia entre os planos
cristalinos da amostra e 6 é o angulo de incidéncia dos raios X em relagéo ao plano
cristalino, também conhecido como angulo de difragao (Cullity; Stock, 2014; Morelhao,
2016).

Os padrbes de difracdo gerados sao caracteristicos de cada estrutura
cristalina e podem ser analisados para identificar os constituintes de uma amostra. A
partir da posicao e da intensidade dos picos observados no difratograma, € possivel
determinar a composicdo de fases, a pureza do material, o tamanho médio dos
cristalitos, a microdeformacgao da rede cristalina e a presenca de tensdes residuais.

Os dados obtidos sao geralmente comparados com bancos de dados mantidos e
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atualizados pelo International Center for Diffraction Data (ICDD), sediado nos Estados
Unidos. A identificacdo das fases presentes nas amostras é realizada por comparagao
com esses padrdes, permitindo uma caracterizagdo precisa do material (Klug;
Alexander, 1974; Pimenta, 2021).

A técnica de DRX, apesar de ser capaz de identificar os padrbes analiticos
das fases cristalinas presentes em uma amostra, possui limitagdes quanto a
interpretacdo das variaveis obtidas. Para uma analise mais aprofundada, faz-se
necessario um método matematico que refine os dados experimentais e reduza
discrepancias entre os valores medidos e os teoricos. Nesse contexto, aplica-se o
método de Rietveld, uma abordagem baseada no ajuste de minimos quadrados que
permite a extragdo de informagdes estruturais detalhadas a partir dos padrées de
difracao (Young, 2002).

O método de Rietveld consiste em um refinamento matematico da estrutura
cristalina, baseado no ajuste dos padrdes de difragdo observados com parametros
tedricos previamente definidos. Esse ajuste é realizado por meio da minimizagao da
diferengca entre os dados experimentais e os calculados, utilizando um modelo
estrutural inicial e refinando, de forma iterativa, variaveis como posi¢cdes atdmicas,
fatores de ocupacao, larguras dos picos e parametros de rede. O objetivo principal é
obter um modelo que represente com maior precisao a estrutura cristalina real do

material analisado (Rietveld, 1968).

No contexto do refinamento, existem duas principais categorias de ajuste.
A primeira é o refinamento estrutural, que considera toda a estrutura cristalina do
composto em estudo. Por se tratar de um método de refinamento, parte-se de um
modelo cristalino inicial, contendo informagdes sobre as posi¢coes atdmicas, os
parametros de rede e o grupo espacial, que deve ser compativel com a estrutura real
da amostra, uma vez que o padrao de difragdo calculado é gerado com base nesse
modelo. A segunda categoria de ajuste corresponde a indexagao das reflexdes de
Bragg, a qual se concentra apenas nas posigdes dos picos difratados. Nesse caso, o
conhecimento dos parametros de rede e do grupo espacial do composto é suficiente

para permitir a indexagao dos picos presentes no difratograma (Kinast, 2000).
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Diferentemente da analise convencional de difragcédo de raios X, que fornece
apenas a identificagao qualitativa das fases cristalinas, o método de Rietveld permite
uma investigacao quantitativa mais abrangente, possibilitando a determinagéo precisa
da fracao de cada fase presente na amostra. Além disso, € amplamente utilizado para
o calculo de parametros estruturais detalhados, como fatores de ocupagao atémica,
deslocamentos térmicos e microdeformagdes. Em razdo dessas vantagens, o
refinamento por Rietveld tornou-se uma ferramenta essencial em diversas areas do
conhecimento, como ciéncia dos materiais, quimica, mineralogia e metalurgia, sendo
amplamente empregado no estudo de ceramicas, ligas metalicas, semicondutores e
materiais nanoestruturados (Bish; Howard, 1988; Furtado, 2025; Young, 2002).
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4. MATERIAIS E METODOS
4.1 MATERIAIS
Para o desenvolvimento deste trabalho, os materiais utilizados sao

apresentados na tabela 3.

Tabela 3 - Materiais utilizados para a produgao do compésito.

REAGENTES FORNECEDOR

ALUMINA UTFPR — Campus Londrina

) CBMM — Companhia Brasileira de
COBRE ELETROLITICO
Metalurgia e Mineragao

CICLOHEXANO NEON

Fonte: (Proprio Autor, 2025).

4.2 METODOS
A metodologia adotada neste estudo consistiu em diversas etapas
realizadas de forma sequencial, conforme representado no fluxograma da Figura 10.
Este fluxograma resume as etapas fundamentais do experimento,
abrangendo a preparagao dos pos, o processo de moagem de alta energia, a
caracterizagao e a analise dos dados obtidos. A seguir, cada uma dessas fases sera
apresentada com maior detalhamento, enfatizando os procedimentos adotados e os

parametros empregados.
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Figura 10 - Fluxograma do projeto.
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Fonte: (Proprio Autor, 2025).

Como etapa inicial, realizou-se a pesagem dos materiais de partida
utilizando uma balanga analitica da marca BEL Engineering. Os dados obtidos estao
organizados nas tabelas 4 e 5, que apresentam os constituintes da mistura e suas

respectivas quantidades.

Tabela 4 - Especificagdo Técnica da Mistura 10:1 do Compésito Cu/Al;Os;.

ESPECIFICACOES TECNICAS DA MISTURA 10:1
ORIGEM MATERIAL PESO
ESFERAS AGATA (SI0,) 103,79
PO ALUMINA (Al,03) — 96% 9,95g
PO COBRE (Cu) — 4% 0,41g
LIQUIDO CICLOHEXANO 20mL

Fonte: (Proprio Autor, 2025).
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Tabela 5 - Especificagdo Técnica da Mistura 20:1 do Compésito Cu/Al;Os;.

ESPECIFICACOES TECNICAS DA MISTURA 20:1
ORIGEM MATERIAL PESO
ESFERAS AGATA (SI0,) 103,79
PO ALUMINA (Al,O3) — 96% 4,979
PO COBRE (Cu) — 4% 0,20g
LiQUIDO CICLOHEXANO 20mL

Fonte: (Proprio autor 2025).
Na sequéncia, utilizou-se o moinho de alta energia modelo Retsch PM 100

(Figura 11 (a)) para a realizagao da moagem dos poés. Essa etapa foi conduzida no
Laboratério de Desenvolvimento de Materiais (Ladema), localizado no Setor Sul da
Universidade Federal da Integracdo Latino-Americana (UNILA). Antes do inicio da
moagem, foi realizada a limpeza do equipamento e de seus elementos de moagem
(Figura 11 (b)), conforme procedimento padrao requisitado pelos técnicos do
laboratorio.

Esse processo de limpeza consistiu ha moagem de 40 g de vidro de silica
(SiO,;) com a adigcdao de 5 mL de detergente neutro no interior do jarro. Apds o
fechamento do recipiente, a mistura foi submetida a moagem por 20 minutos, a uma
velocidade de 450 RPM.

Figura 11 - (A) Moinho de alta Energia Retsh - PM 100. (B) - Jarro e esferas de Agata.

¥

o2 : ; -

Fonte: (Proprio autor, 2025).
Apos a etapa de limpeza do equipamento e de seus acessorios, 0s

materiais apresentados nas tabelas 4 e 5 foram inseridos no interior do jarro,

juntamente com esferas de agata (SiO,) com 10 mm de didmetro e o ciclohexano, a
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fim de realizar o processo de moagem. A metodologia adotada seguiu um padrao para
todos os ensaios. Em que as amostras foram submetidas a moagens com duracgao de
15 minutos, operando a uma velocidade de 400 RPM, com intervalos de 1 minuto entre
os ciclos para resfriamento do motor do equipamento.

Neste trabalho, foram realizadas moagens utilizando as composi¢cdes
descritas nas tabelas 4 e 5, com variacdes na razdo massica entre os constituintes
(10:1 e 20:1). Para cada composi¢cado, as misturas foram submetidas a tempos
distintos de moagem: 2, 5, 10 e 20 horas. Apos a moagem, os pds obtidos foram
transferidos para laminas de papel aluminio (Figura 12 (A)) e submetidos a
evaporagao do ciclohexano por 30 minutos, em estufa com temperatura constante de
100 °C, conforme ilustrado na (Figura 12 (B)). Esse procedimento teve como objetivo

garantir a remogao completa do solvente antes das etapas de caracterizagao.

Figura 12 - (A) Amostra do compésito sobre a folha metalica para secagem. (B) - Estufa de secagem.

Fonte: (Proprio autor, 2025).

Apds o processo de secagem, as amostras foram cuidadosamente
removidas das folhas metalicas (Figura 13 (a)), reservadas e armazenadas em frascos
previamente limpos e identificados (Figura 13 (b)). Posteriormente, foram submetidas
as etapas de caracterizagéo, por meio das técnicas de Difragdo de Raios X (DRX),
Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) e Espectroscopia por Dispersdo de
Elétrons (EDS).
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Figura 13 - (A) Remogao do compdsito da folha metalica apds ser secado. (B) - Armazenamento do
compésito para analises.

Fonte: (Proprio autor, 2025).

As anadlises de difracdo de raios X foram realizadas em um difratdmetro
multipropésito modelo EMPYREAN da PANalytical (Figura 14), configurado no modo
reflection—transmission spinner com gonidmetro Theta/Theta. Utilizou-se radiagéo Cu
Ka (A = 1,5406 A), fenda de divergéncia fixa de 0,76 mm, tens&o de 40 kV e corrente
de 20 mA, sem monocromador. As varreduras ocorreram no intervalo de 5° a 100°
(20), com passo angular de 0,026° e tempo de 96s por ponto, no modo continuo.
Essas condigdes permitiram identificar as fases presentes e investigar possiveis
novas fases formadas ao longo do processo. Os dados foram refinados com os
softwares X'Pert HighScore Plus (versdo 3.0.0) e MAUD (versdo 2.9993),
possibilitando a determinacao da composicao de fases, microdeformagao e tamanho

de cristalito.
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Figura 14 - Difratdbmetro multipropésito EMPYREAN.

Fonte: (Proprio autor, 2025).

Por fim, as analises morfolégicas das particulas do compdsito Al,O5-Cu
foram realizadas por meio do MEV, utilizando o equipamento modelo Zeiss EVO MA10
(Figura 15). Em seguida, foram aplicadas técnicas de espectroscopia por energia
dispersiva (EDS) nas amostras posicionadas na camara do MEV, com o objetivo de

identificar os elementos quimicos presentes em sua composigao.
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Figura 15 - Microscépio Eletrénico de Varredura - Zeiss EVO-MA10.

Fonte: (Proprio autor, 2025).

Figura 16 - Parte interna do MEV.

Fonte: (Proprio autor, 2025).
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5.0 RESULTADOS E DISCUSSOES
A sequir, sdo apresentados e discutidos os resultados obtidos a partir da
caracterizacdo dos pés de partida e das amostras submetidas a moagem mecanica,

com diferentes razdes bola/pd e tempos de moagem.

5.1 MATERIAL DE PARTIDA

Os poés de partida e os pos apds as moagens foram caracterizados por
MEV. As figuras 17 e 18 sao as micrografias dos pds de partida, AlzOs e Cu,
respectivamente. E possivel observar que o pé de Alz0s apresenta particulas com
forma e tamanho variados e com arestas. O p6 de Cu apresenta-se uma morfologia

tipica do cobre eletrolitico apresentando uma estrutura dendritica.

Figura 17 - Micrografia MEV da amostra de partida — Al,Os; (Ampliagéo de 5.000x).
v

F ! et

2um Detector= SE1 EHT = 10.00 kV {Probe= 50 pA Date :23 May 2023
— Spot Size = 351 WD= 9.5mm Aperture Size = 20.00 um Time :10:15:19 UNILA
Mag= 5.00KX Fili= 2489 A Beam Current= 30.0 A

Fonte: Préprio Autor
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Figura 18 - Micrografia MEV da amostra de partida — Cu (Ampliacdo de 5.000x).

i3

2 m 4 Detector= SE1 EHT=10.00kV [Probe= 50 pA Date :23 May 2023
— Spot Size = 351 WD= 85mm Aperture Size = 20.00 uym Time :10:34:28 UNILA
Mag= 500KX 7 Fili= 2489 A Beam Current= 30.0 uA

Fonte: (Proprio Au:[orr,2E57).

A Figura 19 apresenta o difratograma de raios X dos materiais de partida:
Al,O; e Cu. Nos quais se identificam os picos caracteristicos desses elementos,
conforme as cartas-padrdo: 96-900-9681 (alumina); 96-710-1265 (cobre),
respectivamente.

A curva referente ao cobre (linha azul) exibe picos intensos nos angulos de
20 proximos a 43° e 50°, tipicos de sua estrutura cristalina. Ja o padrao do Al,O; (linha
verde) mostra diversos picos entre 25° e 70°, caracteristicos da fase alfa do 6xido de
aluminio. O perfil dos picos sugere uma alta cristalinidade em razao da altura e largura

dos picos.
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Figura 19 - DRX dos pés de partida
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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5.2 ANALISES DA MORFOLOGIA DOS POS MOIDOS

As Figuras 20 e 21 apresentam micrografias obtidas por MEV dos pos das
misturas 10:1 e 20:1, respectivamente, submetidos a diferentes tempos de moagem
de alta energia (2 h, 5 h, 10 h e 20 h). Nelas é possivel observar que o aumento do
tempo de moagem, influéncia na morfologia das particulas. Uma visdo panoramica
destas, sugere que esta havendo cominuigédo dos pos.

Figura 20 - Micrografia MEV da mistura 10:1 moida por (A) 2h, (B) 5h, (C) 10h e (D) 20h (Ampliagéo
de 5.000x).

Detector = SE1 0.00kV [Probe= 50pA Date :22 Feb 2024 Detector=SE1 ) 50 pA Date .22 Feb 2024
Spot Size=351 WD= 85mm Aperture Size = 30.00 ym Time :14:34:22 Spot Size = 351 WD= 85mm Aperture Size = 30.00 ym Time :14:43:14

4Fill= 2_.460A Beam Current=30.0 pA N 5.001 o - Fi'l/j 2160/1 7BOiamClmenf= 30,0;”17
g

R )

Detector= SE1 EHT=10.00kV [Probe= 50pA Date :22 Feb 2% 1pm Detector=SE1  EHT=10.00kV [Probe= 50pA Date :24 Jul 2024
Spot Size=351  WD= 85mm Aperture Size = 30.00 ym Time :14:58:44 UNLA- i Spot Size=351  WD= 85mm Aperture Size = 30.00 ym Time :14:40:13
Mag= 500KX Fill= 2.460 A Beam Current=_30.0 A Mag=_ 500KX Fil = 2460A Beam Curent=_30.0yA

Fonte: (Préﬁ Autor, 2025)
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Figura 21 - Micrografia MEV da mistura 20:1 moida por (A) 2h, (B) 5h, (C) 10h e (D) 20h (Ampliagéo
de 5.000x).

1um Detector=SE1  EHT=10.00kV [Probe= 50pA Date :24 Jul 2024 1pm Detector=SE1  EHT=10.00kV [Probe= 50pA Date :24 Jul 2024
— SpotSize=351  WD= 85mm Aperure Size=30.00pm  Time :14:47:17 — Spot Size=351  WD= 9.0mm Aperture Size =30.00ym  Time :14:54:50 UNILA-
Mag= 500KX Fill= 2.460A Beam Current=_30.0 yA Mag= 500KX Fill= 2460A Beam Current= 30.0 yA

1pm Detector=SE1  EHT=10.00kV /Probe= 50pA Date :24 Jul 2024 1pm Detector=SE1  EHT=10.00kV [Probe= 50pA Date :24 Jul 2024
— Spot Size=351  WD= 9.0mm Aperture Size = 30.00 ym Time :15:09:26 — Spot Size=351  WD= 9.0mm Aperture Size = 30.00 ym Time :15:17:58
Mag= 500KX Fill= 2.460 A Beam Current= 30.0 yA Mag= 500KX Fill= 2460 A Beam Current= 30.0 yA

Fonte: (Proprio Autor,2025)

A Figura 20 apresenta as micrografias da mistura Cu—Al,O3; na proporgao
10:1, moida por diferentes tempos. As 2h (Figura 20A), observam-se particulas com
morfologia ainda irregular e presenga de aglomerados maiores. Com o aumento do
tempo para 5h (Figura 20B), nota-se a formagédo de placas mais definidas, com
circulos vermelhos indicando essas regides, o que demonstra a deformagéo da fase
ductil (Cu) durante o processo e possivel soldagem desta fase. Essas placas
aumentam de tamanho em relagdo ao tempo anterior, resultado das sucessivas
deformagdes e soldagens frias entre as particulas metalicas, que incorporam

progressivamente a fase ceramica (Al;03).

Ao atingir 10h de moagem (Figura 20C), observa-se que essas placas
sofreram fraturas. Esse fenbmeno sugere o encruamento do cobre, que leva a
fragilizagdo do material e posterior ruptura. A fratura das placas favorece a
homogeneizagao da mistura e uma maior distribuicdo da fase ceramica. Ja naimagem

referente a 20h de moagem (Figura 20D), nota-se uma morfologia mais fina e
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particulas com tamanho mais uniforme. No entanto, também se observa a presenca
de aglomerados, o que pode ser atribuido a fratura das particulas durante a moagem,
processo que gera a cominuigao e resulta no aumento da area e da energia superficial.
Esse aumento favorece a aglomeracgéo das particulas finas devido a maior tendéncia

de interagao entre suas superficies.

A Figura 21 mostra as micrografias obtidas para a mistura Cu-Al,O; na
proporgao 20:1, sob os mesmos tempos de moagem. As 2h (Figura 21A), observa-se
a presencga de particulas com morfologia irregular, além de estruturas em forma de
placas, possivelmente associadas ao cobre, indicando o inicio da deformacao plastica
e uma interagao inicial entre as fases. Com 5h de moagem (Figura 21B), as particulas
se apresentam mais compactas, com maior evidéncia de formacao de placas, o que
sugere a intensificagdo do processo de deformacao plastica do cobre e o aumento da

interacao entre as fases do compadsito.

Na moagem de 10h (Figura 21C), as placas se tornam mais evidentes e
bem distribuidas, com maior homogeneizagédo da morfologia e distribuicdo da fase
ceramica sobre a matriz metalica. Com 20h de moagem (Figura 21D), particulas mais
finas e uniformes, embora com presenga acentuada de aglomerados, novamente

atribuida a elevada energia superficial acumulada.

De forma comparativa, o comportamento morfolégico das misturas 10:1 e
20:1 mostra que o tempo de moagem e a razdo massa-bola/massa-pé exercem
influéncia na formacado das particulas compdsitas. A mistura com BPR 10:1 esta
sujeita a menor energia de impacto em comparacgao a 20:1, o que pode influenciar na
deformagao plastica dos materiais. Os tempos de 10h e 20h sugere uma melhor
homogeneizacdo da mistura e incorporacdo mais efetiva da fase ceradmica. Nas
micrografias correspondentes (Figuras 19 C, D e 20 C, D), observa-se uma

distribuicdo mais uniforme das particulas.
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5.3 ANALISES DE ESPECTROSCOPIA POR ENERGIA DISPERSIVA

Para avaliar a distribuicdo e homogeneidade do p6 compdésito, utilizou-se a
técnica de EDS. Os resultados obtidos sdo apresentados nas Figuras 22 a 25, nas
quais as Figuras 22 e 23 correspondem a mistura na propor¢éo 10:1, enquanto as
Figuras 24 e 25 referem-se a mistura 20:1. As imagens exibem as micrografias e os
respectivos mapeamentos elementares das amostras de Cu/Al,O; processadas por
moagem de alta energia. Outras imagens de EDS, encontram-se no apéndice para

consulta.

Figura 22 - (A) — Micrografia do pé compésito de mistura 10:1, submetido a 2 horas de moagem (B)
Analise de EDS mostrando a distribuigao de Aluminio, (C) Andlise de EDS mostrando a distribuigao
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Cobre.

A)

250pm

Al Kal

0 Kal Cu Lol 2

250pm

Fonte: (Proprio Autor, 2025).
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Figura 23 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 10:1, submetido a 20 horas de moagem (B)
Andlise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicao de Cobre.

A)

L |
250um

Al Kal

0O Kal Cu Lal_2

C)

M emm )

250pm 250pm

Fonte: (Proprio Autor, 2025).

Figura 24 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 20:1, submetido a 2 horas de moagem (B)
Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicao de Cobre.

L ——
250pm

Al Kal

Cu Lal_2

250um !

Fonte: (Proprio Autor, 2025).
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Figura 25 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 20:1, submetido a 20 horas de moagem (B)
Andlise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicao de Cobre.

S
250pm

Al Kal 0 Kal Cu Lal_2

™ 250um !

Fonte: (Proprio Autor, 2025).

De forma geral, nota-se uma evolugao clara na distribuicdo dos elementos
com o aumento do tempo de moagem. Nas amostras moidas por 2h (Figuras 21 e 23),
observa-se que os elementos aluminio (Al) e oxigénio (O), relacionados a fase
ceramica, estao distribuidos de forma ainda heterogénea, com regides ricas em Al/O
visivelmente separadas das regides ricas em Cu. Isso indica que o processo de
incorporagao da fase ceramica na matriz metélica esta em estagio inicial, com baixa

eficiéncia de dispersao.

Apdés 20h de moagem (Figuras 22 e 24), os mapas mostram uma
distribuicdo maior dos elementos, principalmente do cobre. O aluminio e o oxigénio
aparecem dispersos de forma continua e incorporada as areas com cobre, 0 que
sugere que a alumina foi gradualmente incorporada a matriz metalica, resultado dos
repetidos ciclos de deformacgdo, soldagem e fratura tipicos da moagem de alta
energia. A maior sobreposicdo dos elementos indica uma mistura mais
eficiente e formacao de particulas compdésitas, com a fase ceramica embutida na

metalica.
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A analise dos mapas de EDS sugere que o tempo de moagem influencia
diretamente a dispersdo dos elementos. A moagem por 20h promoveu uma
distribuicdo mais homogénea dos elementos Al e Cu, embora acompanhada por
indicios de aglomeracgéo. Ja a condigdo de 10h resultou em uma mistura com boa
incorporagdo da fase ceramica e menor evidéncia de aglomeragdes. Embora o
tamanho de cristalito tenha sido menor na amostra de 20h, ambos os tempos
apresentaram vantagens especificas. Assim, a escolha entre 10h e 20h deve
considerar o objetivo final do compdsito, equilibrando homogeneidade, disperséo e

estabilidade microestrutural.

Apesar dos resultados positivos quanto a homogeneizagédo, as analises
quantitativas (Tabelas 6 e 7) revelaram a presenga crescente do elemento silicio
(Si) nas amostras com tempos mais longos de moagem. Essa contaminagédo é
atribuida ao desgaste do jarro e das esferas de agata (compostos majoritariamente
por SiO;), que atuaram como meio moedor durante todo o processo. Esse efeito é
particularmente notavel nas amostras moidas por 20h, tanto na propor¢éo 10:1 quanto

20:1, com teores de silicio superiores a 12%.

A presenca de silicio, embora esperada em moagens prolongadas com
jarros ceramicos, pode comprometer a pureza do compadsito final e interferir nas
propriedades funcionais esperadas. Sendo assim, para estudos futuros, recomenda-
se considerar alternativas de meio moedor ou limitar o tempo de moagem a um ponto

de equilibrio entre dispersao eficiente e baixa contaminacao.

Tabela 6 - Composigédo elementar das amostras (10:1), obtidas por EDS (% em massa).

Tempo (o) Al C Si Cu
2h 46.8 35.9 8.9 4.6 3.7
5h 48.4 35.0 5.2 7.8 3.7
10h 49.2 29.8 8.8 9.0 3.2
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Fonte: (Proprio Autor, 2025).

Fonte: (Proprio Autor, 2025).
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20h

52.6

22.9

7.4

14.3

2.8

Tabela 7 - Composigcéo elementar das amostras (20:1), obtidas por EDS (% em massa).

Tempo (o) Al C Si Cu
2h 47.9 38.3 3.0 29 7.9
5h 50.0 29.6 7.7 7.1 5.5
10h 47.5 19.7 21.2 8.5 3.1
20h 50.7 15.0 19.8 12.2 2.2
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5.4 ANALISES DE DRX DAS AMOSTRAS MOIDAS

As analises dos difratogramas apresentados nas Figuras 26 e 27 permitem
avaliar as mudancas estruturais nas misturas Cu/Al,O3; nas proporgdes 10:1 e 20:1,

submetidas a diferentes tempos de moagem mecanica.

5.4.1 MiISTURA 10:1

Figura 26 - Padroes de difragdes de raios X do pé compdésito Al,O3-Cu durante os tempos de
moagem 2h, 5h, 10h, 20h.

. & 11 | | [ ——RpOs+Cu-101-20n
b .01 i | ——ARO03+Cu-10:1-10h
' i ci 0 i ——ARO3+Cu-10:1-5h

| ——ARO3+Cu-10:1-2h

Intensidade Normalizada (u.a.)

50 60 70 80 90 100

o | LD

oy | BU
-~ | sio,

26 (graus)

Fonte: (Proprio Autor, 2025).

Na mistura 10:1, identificam-se os picos caracteristicos das fases Al,0;
(fase alfa) e Cu metalico, com base nas cartas-padrao 96-900-5837 para Al,O; e 96-
901-1605 para Cu. Com o aumento do tempo de moagem, observa-se uma diminuicao
progressiva da intensidade dos picos de Cu e Al,O3, indicando a redugao do tamanho

de cristalito e 0 aumento das microdeformacdes causadas pelo processo de moagem.
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Além disso, sao identificados picos adicionais em 22° e 27°, atribuidos a
presenca de SiO,, oriunda da contaminagao pelos corpos moedores. A identificacdo
dessa fase foi realizada com base na carta-padrao 96-710-3015.

Destaca-se ainda a ocorréncia de sobreposi¢cao entre os picos das fases
de Cu e Al,O3, no eixo de 20 entre aproximadamente 43° e 44°, onde os picos
correspondentes ao plano (111) do Cu e (113) da Al,O; se aproximam. Essa
sobreposicao dificulta a distincdo visual das fases presentes apenas por analise
qualitativa. Por isso, a aplicagao do refinamento de Rietveld foi essencial, pois, diante
do alargamento e da reducao da intensidade dos picos provocados pelo processo de
moagem, possibilitando uma extragao precisa de parametros microestruturais, como

o tamanho de cristalito e a microdeformacéo.

5.4.2 MISTURA 20:1

Figura 27 - Padrdes de difragdes de raios X do pé compésito Al,O3-Cu durante os tempos de
moagem 2h, 5h, 10h, 20h.

— Al203 + Cu - 20:1 - 20h

—— Al203 + Cu - 20:1 - 10h

—— Al203 + Cu - 20:1 - 5h
—— AIRO3 + Cu - 20:1 - 2h

Intensidade Normalizada (u.a.)

ﬁ "1\-—}\.—0‘“ u.-"-w“.,..j's..%
T T T |': T T ™ T I: T L

I L I 1 I Ll
10 20 30 40 50 60 70 80 90 10C

1 - ;L‘ngqb.ngtwju L

26 (graus)

Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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Para a mistura 20:1, os difratogramas apresentam comportamento
semelhante ao observado na proporgéao 10:1, com picos caracteristicos das fases de
Al,O; e Cu. Além disso, observa-se a reducdo da intensidade e o alargamento
progressivo dos picos com o aumento do tempo de moagem, sugerindo o efeito da
agao mecanica sobre a fragmentagdo das particulas e o aumento da desordem

estrutural, principalmente na fase metalica.

Assim como na mistura 10:1, foram identificados picos adicionais atribuidos
a fase de silica (SiO,), especialmente nos angulos 22° e 27° de 26. Nao foram
detectadas fases reativas ou compostos intermediarios entre Cu e Al,O3, 0 que sugere
que, nas condi¢gbes experimentais utilizadas, a moagem atuou predominantemente
promovendo a mistura fisica entre as fases, sem formacdo de novos compostos

cristalinos.

5.4.3 ANALISE DO REFINAMENTO DE RIETVELD

Para complementar a analise estrutural das amostras moidas, foi realizado
o refinamento dos difratogramas de raios X pelo método de Rietveld, utilizando o
software MAUD e OringPro para plotar os graficos. O foco da analise foi a
determinacao do tamanho médio dos cristalitos e da microdeformacdo da rede
cristalina (microstrain), parametros diretamente influenciados pelas condi¢cbes de
moagem. O tamanho do cristalito fornece uma estimativa de dimens&o de tamanho
dos proprios, enquanto a microdeformacido esta relacionada a distorgcdes na rede

cristalina causadas por tensdes internas acumuladas durante a moagem.
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5.4.3.1 MICRODEFORMAGAO DA REDE CRISTALINA
As secbOes a seguir apresentam os graficos de microdeformacéao

(microstrain), e tamanho do cristalito, obtidos para as amostras de ambas misturas.

Figura 28 - Variagdo da microstrain em fungao do tempo de moagem para as misturas 10:1 e 20:1,
obtida a partir do refinamento pelo método de Rietveld.
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Fonte: (Proprio Autor, 2025).

A Figura 28 mostra os valores de microdeformacéo determinados ao longo
do tempo de moagem. Para a mistura 10:1, observa-se um aumento gradual da
microstrain de 2 até 5 horas de moagem, partindo de cerca de 0,005 até atingir um
pico de aproximadamente 0,007. Esse comportamento esta associado ao acumulo de
defeitos cristalinos, tensdes internas e encruamento das particulas metalicas,

resultantes da deformacgéao plastica induzida pela moagem.

Apos esse ponto, a microdeformacao diminui progressivamente, chegando
a cerca de 0,002 em 20 horas, o que pode estar relacionado a um possivel rearranjo
estrutural, relaxamento de tensdes ou ao esgotamento da capacidade do sistema em

gerar novas deformacdes devido a saturagao da energia acumulada.
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Na mistura 20:1, a microstrain apresenta valores superiores em todas as
condigdes de moagem, com um pico acentuado em 5 horas (aproximadamente 0,014).
Esse comportamento sugere favorecimento da introdugdo de defeitos e distorgbes
mais intensas na rede cristalina. Assim como na mistura 10:1, ocorre uma reducao
gradual apdés o pico, indicando uma possivel saturagdo dos mecanismos de

deformacéo interna.

5.4.3.2 TAMANHO DO CRISTALITO

Figura 29 - Variagdo do tamanho médio de cristalito em fungdo do tempo de moagem para as
misturas 10:1 e 20:1, obtida a partir do refinamento pelo método de Rietveld.
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)

A Figura 29 apresenta a evolugao do tamanho médio de cristalito em fungéo
do tempo de moagem para as misturas 10:1 e 20:1. Na mistura 10:1, observa-se uma
diminuicao inicial no tamanho de cristalito, partindo de aproximadamente 800 nm em
2 horas para cerca de 500 nm em 5 horas. Essa reducao pode ser atribuida a maior
predominancia dos mecanismos de fratura em relagdo a soldagem a frio nesse estagio
inicial, o que favorece a quebra das particulas e consequente diminuigao do tamanho

de cristalito.
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A partir de 5 horas, o tamanho de cristalito continua a diminuir, atingindo
cerca de 250 nm com 10 horas de moagem, o que indica a intensificagdo do
mecanismo de fratura, possivelmente impulsionado pelo acumulo de tensdes internas
e aumento da energia fornecida a amostra. Com 20 horas, o valor se estabiliza em

torno de 350 nm, sugerindo uma redugéao na eficiéncia da moagem.

Na mistura 20:1, os tamanhos iniciais sao significativamente maiores, com
cerca de 1850 nm em 2 horas, e diminuem rapidamente com o tempo de moagem,
atingindo valores similares aos da mistura 10:1 apds 20 horas. Esse comportamento
pode estar relacionado a intensa energia por massa de pd caracteristica dessa
mistura, que favorece mecanismos de soldagem a frio nos estagios iniciais, resultando

na formacéo de particulas maiores.

Na condicdo de moagem com relagao 20:1 por 20 horas, o refinamento de
Rietveld indicou uma redugédo significativa no tamanho médio de cristalito,
evidenciando o efeito da moagem no refinamento estrutural do material. E importante
destacar que o termo cristalito, segundo (Cullity; Stock, 2014), refere-se a menor
regido coerente de difragao dentro de uma particula ou grao, e ndo necessariamente
ao tamanho da particula observavel por técnicas de microscopia. Assim, embora o
valor obtido seja consideravelmente menor do que as dimensdes micrométricas das
particulas observadas em técnicas como MEV, ele reflete a evolugdo da estrutura

cristalina durante o processo de moagem.
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6. CONSIDERAGOES FINAIS

As micrografias obtidas por MEV revelaram a alteragdo morfoldgica
significativa das particulas, com evidéncias de soldagem a frio e fragmentagao
progressiva, especialmente nas amostras submetidas a maiores tempos de moagem.
A formagdo de estruturas lamelares e posterior fragmentagao, principalmente na
composi¢cao 20:1, indicou o efeito do encruamento e favoreceu uma melhor

homogeneizagao das fases constituintes.

As analises por EDS confirmaram a presenca dos elementos Cu, Ale O em
todas as amostras moidas, com distribuigdo progressivamente mais homogénea a
medida que o tempo de moagem aumentava. Também foi observada a presencga de
Si, atribuida a contaminagao proveniente do uso de esferas e jarros de agata, sendo

mais evidente nas moagens mais prolongadas.

A caracterizagao por DRX demonstrou que as fases Cu e Al,O; foram
mantidas apdés a moagem, sem indicios de formacdo de compostos intermediarios
entre os constituintes principais. No entanto, foram identificados picos relacionados a
fase de silica, também atribuidos a contaminagdo do sistema com confirmacgao
cruzada por meio das analises de EDS. Com o0 aumento do tempo de moagem, os
picos de Cu e Al,O; apresentaram reducao de intensidade e alargamento, sugerindo

reducao do tamanho de cristalito e um acumulo de microdeformagdes na rede.

O refinamento estrutural pelo método de Rietveld permitiu quantificar a
evolucdo do tamanho médio de cristalito e da microdeformacéo. Observou-se que,
com o aumento do tempo de moagem, houve uma diminuigéo significativa no tamanho
dos cristalitos e aumento das microdeformagdes. Tais parametros evidenciam o
impacto do processo mecanico na estrutura do material, confirmando a eficacia da
moagem de alta energia na promogao de refino microestrutural e na geragédo de

tensodes internas.

Dentre as amostras estudadas, a composicdo com razdo massica 20:1
apresentou os resultados mais promissores, com melhor dispersédo da fase ceramica,
morfologia mais homogénea das particulas e redugdo do tamanho de cristalito em

comparacgao a mistura 10:1. A analise por EDS indicou uma dispersdo mais uniforme
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da fase ceramica no cobre, enquanto o DRX e o refinamento de Rietveld evidenciaram
o refino estrutural sem a formagao de novas fases. Esses resultados sugerem que
esta condigdo de moagem foi eficaz em promover a mistura fisica entre os
constituintes e gerar uma microestrutura potencialmente favoravel para etapas

posteriores de consolidagao.

De forma geral, os resultados obtidos confirmam que o tempo de moagem
€ um fator determinante na homogeneizag¢ao, no refino das particulas e na evolugao
das caracteristicas estruturais do p6 compésito Cu/Al,O;. A rota utilizada mostrou-se
eficiente, representando uma etapa crucial para o processamento de materiais
compositos com propriedades otimizadas, especialmente quando se visa posterior
compactacgao e sinterizagdo, o que torna especialmente relevante para aplicagdes em

metalurgia do po.
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6.1 PROPOSTAS PARA FUTUROS TRABALHOS

Dando continuidade a pesquisa desenvolvida, propdem-se as seguintes
abordagens para trabalhos futuros, com o intuito de aprofundar a compreensao sobre

o comportamento do compdsito Cu/Al,Os:

o Consolidagédo dos pds moidos por compactacao uniaxial ou isostatica, seguida
de sinterizagdo controlada em diferentes atmosferas (como vacuo, argénio ou
atmosfera redutora), visando avaliar a influéncia dos parametros de moagem
na densificacao e integridade estrutural do compdsito.

o Caracterizacao térmica por termogravimetria (TG) e calorimetria exploratéria
diferencial (DSC), com o objetivo de analisar a estabilidade térmica do
composito, detectar possiveis reacdes entre as fases durante o aquecimento e
identificar transi¢cdes térmicas relevantes para o processo de sinterizagao, além
da aplicagdo da dilatometria, técnica que permite avaliar as condigdes de
sinterabilidade por meio do monitoramento da variagao dimensional do material
em fungdo da temperatura, possibilitando correlacionar esses resultados com
os fendbmenos de densificacao.

o Caracterizagdo das amostras sinterizadas por DRX, MEV, EDS e microscopia
Optica, a fim de identificar possiveis reacdes entre as fases, alteracdes
morfoldgicas e a presencga de descontinuidades ou porosidade residual.

o Ensaios de dureza (microdureza Vickers ou macrodureza Rockwell) com o
objetivo de correlacionar os parametros de moagem e sinterizagdo com as
propriedades mecanicas do compaésito final.

o Determinagdo da densidade aparente e relativa por meio do método geométrico
ou do método de Arquimedes, possibilitando avaliar a eficiéncia do processo
de consolidacao e o grau de porosidade remanescente nas amostras.

e Investigacdo de propriedades funcionais adicionais, como condutividade
elétrica ou resisténcia ao desgaste, de acordo com os potenciais aplicagbes

tecnoldgicas do sistema Cu-Al,Os.
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APENDICE A

Nas Figuras 30 a 33, sdo apresentados os mapas de EDS das amostras
do pdé compasito, correspondentes as duas misturas, com tempos de moagem de 5
e 10 horas.
Figura 30 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 10:1, submetido a 5 horas de moagem (B)

Andlise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Cobre
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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Figura 31 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 10:1, submetido a 10 horas de moagem (B)
Andlise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Cobre
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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Figura 32 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 20:1, submetido a 5 horas de moagem (B)
Andlise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Cobre
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)

Figura 33 - (A) — Micrografia do p6 compésito de mistura 20:1, submetido a 10 horas de moagem (B)
Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Aluminio, (C) Analise de EDS mostrando a distribuigdo
do Oxigénio, (D) Analise de EDS mostrando a distribuicdo de Cobre

A)

£ 250pm

Al Kal 0O Kal Culal 2

™250um

Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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APENDICE B

Este apéndice apresenta o grafico completo dos tamanhos de cristalito
iniciais dos pos de partida. Devido a grande diferenga entre os valores de Al,O3 e Cu,
que distorceria a escala no corpo do texto, optou-se por inserir o grafico aqui para

melhor visualizagéo e referéncia na analise dos resultados.

Figura 34 - Grafico contendo o tamanho de cristalito iniciais dos pés de partida Cu e Al,O;
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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APENDICE C
O presente trabalho foi, em parte, apresentado em eventos cientificos
durante o projeto de iniciagdo cientifica, com o objetivo de divulgar os resultados

parciais da pesquisa. A seguir, estao listadas as apresentagdes realizadas.

Figura 35 - Congresso de Engenharia e Ciéncias Aplicadas das Trés Fronteiras (MEC3F)
4 CERTI FICADO
de Apresentacdo de Trabdho

Certificamos que o trabalho intitulado "Estudo da Influéncia Do Tempo de Moagem
Na Formagao Do P6 Compaosito Cu/Al203 Por Moagem de Alta Energia™ foi
apresentado por Matheus Carriel da Silva, com a coautoria de G. B. P. Ferreira, J. F.
Silva Jr & V. C. P. Furtado, na modalidade Poster, na 5° Congresso de Engenharia e
Ciéncias Aplicadas das Trés Fronteiras (MEC3F), realizado em Foz do Iguagu - PR,
de 17 a 20 de setembro de 2024.
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Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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Figura 36 - [V Semana Integrada de Ensino, Pesquisa e Extensao (EICTI)

UNILA -

UNILA

CERTIFICADO

Certificamos que MATHEUS CARRIEL DA SILVA, CPF 366.098.068-45, participou do
evento VI SEMANA INTEGRADA DE ENSINO, PESQUISA E EXTENSAO - SIEPE 2024
(EICTI 2024) realizado no periodo de 30/10/2024 a 01/11/2024 como APRESENTADOR(A)
DE TRABALHO, cumprindo uma carga horaria de 4.0 horas.

Foz do Iguagu, 26 de Novembro de 2024

Namero do documento: 352954 Cadigo de Verificagdo: 4cd549f4f1

informando o nimero do documento,

Para verificar a ici deste acesse ig.unila.edu.brli
data de emissao do documento e o codigo de verificag&o.

Fonte: (Proprio Autor, 2025)
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