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RESUMO

Compósito de mica-moscovita com vidro feldspático possui uma maior tenacidade a fratura quando comparado ao vidro feldspático. Este recurso é fornecido devido a deflexão de trinca através dos cristais de mica, o que é muito interessante para o processo de usinagem. O maior desafio é a obtenção de uma material densificado, com reduzida quantidade de poros na sua matriz que se formam devido à desidroxilação da mica em função da temperatura. Neste trabalho foram produzidas pastilhas do compósito para estudo da melhor condição de sinterização para obtenção de um material com menos porosidade. Foram obtidas pastilhas com 10% de mica–muscovita sinterizadas à 1050°C durante 2 horas, submetidas à diferentes taxas de aquecimento até esta temperatura de patamar, em ambiente com vácuo e sem vácuo. As técnicas utilizadas na caracterização das amostras foram: difração de raios X (DRX), microscopia eletrônica de varredura (SEM) e análise de imagem. 
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INTRODUÇÃO
Compósitos de mica, um alumino-silicato complexo (
), e de um vidro inorgânico possuem tenacidade à fratura superior àquela do vidro inorgânico puro por causa da deflexão de trincas proporcionada pelos cristais de mica, o que confere também uma muito melhor usinabilidade do compósito em comparação com o vidro puro (
,). Os cristais de mica presentes na vidrocerâmica são alongados e orientados aleatoriamente, e devido à sua disposição na matriz, estes cristais servem como defletores de trincas, aumentando a tenacidade do material.(
)
As restaurações de cerâmica pura são esteticamente satisfatórias porque são capazes de imitar o dente natural em cor, textura da superfície e translucidez, além de resistência mecânica, baixa densidade, boa estabilidade química, biocompatibilidade e resistência ao desgaste, tornando-se integrante da prática odontológica contemporânea (
,).
Algumas composições de vidrocerâmica à base mica utilizadas comercialmente podem ser fundidas e moldadas na forma final e são conhecidas por diferentes nomes comerciais, tais como: Bioverit (
); Dicor, que é baseado na flúor-mica tetrassilícica (
,); e Macor, que é baseado em cristais de fluorflogopita, que é um mineral do grupo dos silicatos, (KMg3AlSi3O10F2) (10). Uno et al. (
) desenvolveram uma vidrocerâmica contendo mica e partículas finas de zircônia tetragonal, e verificaram que o material apresentou excelentes propriedades mecânicas, com resistência à flexão de 500 MPa, tenacidade a fratura de 3,2 MPa.m½ e boa usinabilidade. Concluindo que a resistência à fratura de materiais frágeis aumenta com o aumento da tenacidade à fratura e a microestrutura formada pode ser controlada por meio da taxa de crescimento dos cristais precipitados na matriz. Uma restauração vidrocerâmica contendo mica apresenta uma resistência a flexão de 120 a 150 MPa, ligeiramente maior do que a vidrocerâmica leucítica. É indicada para o uso em coroas pré-molares. (
)
A mica moscovita é formada por camadas de alumino-silicato, KAl2(Si3AlO10)OH2, com algumas coordenações do grupo OH. Sob elevadas temperaturas a mica se torna instável, passando de um mineral hidratado para anidro (
). Uma típica reação durante a transformação térmica da muscovita é a dehidroxilação progressiva na faixa de temperatura de 800-1100°C com uma reação endotérmica muito ampla. Este fenômeno depende da estrutura e da formação de cristais grandes que retém os grupos OH de forma mais efetiva. Quando a mica é desidroxilada há a formação de água, que por sua vez é liberdada na forma de vapor, gerando poros no material. Consequentemente, quanto maior a concentração de mica maior será a tendência à formação de poros.
O objetivo deste trabalho foi o desenvolvimento e caracterização de um compósito vitrocerâmico com mica-muscovita, visando a obtenção de peças cerâmicas sinterizadas com baixa porosidade constituindo um material com potencial de uso em restaurações dentárias.
MATERIAIS E MÉTODOS
A preparação desta vidrocerâmica feldspática dental teve como base a composição com SiO2, Al2O3, Na2O, K2O, CaO. [15] Como componente principal para a preparação desta vidrocerâmica foi utilizada matéria prima de produção nacional, o feldspato da mineração Armil, localizada no estado do Rio Grande do Norte. A este feldspato foram adicionados alguns reagentes químicos (Na2CO3, K2CO3) para a reprodução da composição base. A mistura dos pós foi realizada por 24h à seco num moinho de rolos da marca M. S. Mistura modelo MSM-620/CF com frasco polimérico e corpos moedores de ágata. Esta mistura foi vertida em um cadinho de alumina e levada ao forno tipo mufla AN1509-CE2416 (ANALOGICA) para fusão, a uma temperatura de 1350ºC por 3h. Após a fusão, o material foi resfriado bruscamente em mistura água/gelo, obtendo-se, desta maneira, as fritas. A mesma foi cominuída num moinho automático Modelo MA-590/SE e peneiradas numa peneira de aço inox 325 malhas, Tyler, a fim de se obter uma distribuição de tamanho de partícula inferior a 45 µm, alternando-se moagem e peneiramento, até que toda frita produzida chegasse a granulometria desejada. 

Para a confecção das pastilhas sinterizadas foram preparadas misturas de 2,0 gramas cuja composição era basicamente: 90% frita e 10% de mica (em peso), cuja homogneneização foi realizada manualmente e à seco. As pastilhas foram prensadas uniaxialmente à frio em matriz cilíndrica de aço inox com 12mm de diâmetro aplicando 130,05MPa (1,5 ton) durante 90 segundos.
As pastilhas foram prensadas uniaxialmente à frio com adição de 10% mica em peso e sinterizadas em forno a vácuo CeramPress (Dentsply) e em forno tipo mufla EDG sem vácuo. A sinterização ocorreu em diferentes taxas de aquecimento, 2, 5 e 10°C.min-1, até atingir a temperatura de patamar de 1050°C onde permaneceu por 2h. As pastilhas foram designadas por SV-2, SV-5, SV-10 e SA-2, SA-5, SA-10, respectivamente.
As fases cristalinas do compósito após sinterização foram determinadas pela técnica de difração de raios X (XRD) através de um difratômetro da marca Shimadzu XRD-6000, utilizando radiação CuKα (30kV/30mA); em 2°θ foi de 5° a 80º, passo de varredura 0,04° e velocidade de varredura de 3°.min-1. As análises por microscopia eletrônica de varredura foram realizadas nos compósitos sinterizados, para verificar a porosidade. Utilizou-se o equipamento Zeiss DSM 940 (LABMIC/PEMM/COPPE/UFRJ), voltagem 20 kV, sinal elétron secundário e retroespalhado e alto vácuo. Para determinação da fração volumétrica (%) dos poros no compósito as imagens obtidas por MEV, foram analisadas através da ceramografia quantitativa utilizando um software de análise de imagem chamado Image Pro Plus 6.0 (Media Cybernetics, USA). Considerando a relação estereológica, determinou-se que a fração da área de poros medida em seção planar é igual a sua fração volumétrica (
).Foram feitas as médias aritméticas, desvio padrão e variância dos valores obtidos para a análise estatística. A dureza (H) e do módulo de elasticidade (E) foi determinada usando o método indentação instrumentada, com base no método Oliver e Pharr; (
) Foi utilizado o tribometro CETR UMTC software, .a força máxima aplicada foi de 2,0kgf (19,6N) por 30 segundos seguindo a norma ASTM C1327-99, a ponta utilizada foi do tipo Vickers. 
RESULTADOS E DISCUSSÃO 
Após o processo de sinterização realizado em diferentes taxas de aquecimento análises de DRX, Fig. 1, foram realizadas para confirmar que as fases cristalinas presentes na matriz vítrea é a leucita e mica-muscovita. Pode-se observar também que os tamanhos dos picos mais intensos da leucita aumentam com a diminuição da taxa de aquecimento, já os picos de mica muscovita diminuem. 
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Figura 1 – Difratograma de raios X dos compósitos sinterizados a 1050°C em diferentes taxas de aquecimento (a) sob vácuo (b) forno sem vácuo.
As imagens obtidas por MEV do compósito sinterizado sob vácuo mostrou regiões densas e porosas, Fig 2 (a-c). A análise estatística apresentada na Tab. 1 mostrou que, quando se reduz a taxa de aquecimento de 10 para 5°Cmin-1 a porosidade é quase nula, porém se reduzir para 2°Cmin-1 há um aumento na porosidade comparada a taxa de 5, porém inferior a taxa de 10.
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Figura 2 – Microscopia eletrônica de varredura das pastilhas sinterizadas à 1050°C em vácuo, variando a taxa de aquecimento: (a) 10; (b) 5 e (c) 2°C.min-1.
As imagens obtidas por MEV do compósito sinterizado sem vácuo também mostrou regiões densas e porosas Figura 3 (a-c). A análise estatística obtida pelo método de Gauss mostrou comportamento similar quando o compósito é sinterizado em vácuo. Ao se reduzir a taxa de aquecimento de 10 para 5°C.min-1 a porosidade também é reduzida, mas se mantém superior quando comparada com a sinterzação realizada sob vácuo. 

Tabela 1– Análise estatísitca da fração volumétrica de poros presentes nos compósitos sinterizados.

	
	SV-02
	SV-05
	SV-10
	SA-02
	SA-05
	SA-10

	Fração Volumétrica (%)
	0,886
	0,754
	7,980
	1,913
	1,537
	15,566

	Desvio Padrão
	0,922
	0,041
	1,288
	0,503
	0,296
	0,041

	Variância
	0,850
	0,002
	1,660
	0,253
	0,088
	0,002


A Tabela 1 apresenta a fração volumétrica dos poros presentes nos compósitos sinterizados determinados através do método de ceramografia quantitativa utilizando o software de análise de imagem (Image-Pro Plus 6.0). Observa-se que os compósitos SV-05 e SA-05 apresentou menor fração volumétrica de poros na matriz vítrea.
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Figura 3 – Microscopia eletronica de varredura das pastilhas sinterizadas à 1050°C sem vácuo, variando a taxa de aquecimento: (a) 10; (b) 5 e (c) 2°C.min-1
A Tab. 2 apresenta os resultados de dureza e módulo de elasticidade das amostras sinterizadas. Para a análise de dureza e módulo de elasticidade foram selecionados os materias de valores extremos de porosidade, ou seja, analisou-se o de maior (SV-10) e o de menor porosidade (SV-05). A diferença entre os valores de dureza e elasticidade apresentada se deve a maior concentração de poros presentes na matriz vítrea, a amostra SV-10 que possui maior porosidade apresenta menores valores de dureza e elasticidade. Apesar do material ser sinterizado sob uma taxa de aquecimento de 10°C.min-1 possuir menor duzera, o que se espera de um material usinável, não é aconselhado sua utilização como cerâmica dentária por possuir elevada porosidade.
Tabela 2– Propriedades mecânicas dos compósitos sinterizados sob vácuo, com taxas de aquecimento de 5 e 10°C.min-1.
	
	Dureza (H)
	Módulo de Elasticidade (E)

	Amostras
	SV-05
	SV-10
	SV-05
	SV-10

	Média (GPa)
	7,72
	5,89
	55,25
	47,84


CONCLUSÃO
O presente estudo mostrou que a densificação do material proposto é influenciado pela taxa de aquecimento de sinterização das pastilhas. Verifica-se que a taxa de aquecimento deve ser intermediária, nem muito alta e nem muito baixa, de modo a favorecer dois eventos: desidroxilação da mica e ceramização da matriz. A  taxa de aquecimento intermediária permite que ocorra a desidroxilação da mica e assim seja diminuida a porosidade do material, ou seja, para que a ceramização não interfira na liberação de gases da desisroxilação. Isto acontece porque quando se diminui a taxa de aquecimento mais energia é oferecido ao sistema para que ocorra o processo de desidroxilação que não deve ser conjugado com o evendo de densificação do material. Já quando se utilizou uma taxa intermediária (5°C.min-1) a energia fornecida é a mais ajustada para que os dois eventos ocorram sem que um interfira no outro.O ambiente em vácuo favoreceu a diminuição da porosidade do compósito. Os resultados apresentados indicam que as condições de processamento influenciam na fração volumétrica de poros do material. O uso de condições otimizadas de processamento (temperatura de sinterização, taxa de aquecimento) e a capacidade de se produzir materiais com baixa porosidade favorece seu uso no desenvolvimento de restaurações cerâmicas dentárias com características usináveis. A fração volumétrica (%) dos poros calculada mostrou que quando utiliz-se uma taxa de aquecimento muito alta ou muito baixa o material apresentou uma maior a concentração de poros no compósito. 
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THE INFLUENCE OF PROCESS CONTROL ON MACHINABLE MICA-MOSCOVITA FELDSPATICO GLASS POROSITY


Composites of muscovite mica and inorganic glass show higher fracture toughness than pure inorganic glass due to crack deflection caused by mica crystals, which is very interesting for the machining process. The biggest challenge is obtaining a densified material with a minimum quantity of pores in the matrix, due to the dehydroxilation of the mica because of the temperature. During this study (or research) composite pastels were produced in order to study the ideal conditions for sinterization to obtain a pallets with the minimum porosity possible. Pallets with 10% muscovite mica sinterized at 1050ºc for 2 hours in different ramps of heating, in both controlled and un-controlled environments were obtained. The techniques used in the characterization of the samples were: Diffraction of X-Rays (DRX), Scanning Electron Microscope (SEM) and image analysis. 
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