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Resumo: Nanotubos de carbono (NTCs) foram adicionados a uma matriz da Zirconia (ZrO;) para melhorar sua
resisténcia mecénica e rigidez e permitir o uso da Zirc6nia em novas aplicacfes. Entretanto, as propriedades mecénicas
deste novo composito ainda ndo sdo compreendidas completamente. O método de elementos finitos (FEM) tem sido
usado para compreender o comportamento mecénico de novos materiais. Portanto, este estudo esta focado em
desenvolver um modelo de elementos finitos para simular as propriedades mecénicas da Zirconia pura, e da Zircbnia
com NTCs (0,5%; 1.0% e 2,0% em peso). Amostras foram preparadas e testadas experimentalmente mediante o teste de
flexdo de trés pontos. Modelos de elementos finitos das amostras foram desenvolvidos e o teste experimental das
amostras foi reproduzido numericamente. O desempenho do modelo para simular as propriedades mecénica das
amostras foi avaliado mediante a comparacdo como os resultados experimentais. Os modelos tiveram uma boa
aproximacao com os resultados experimentais, o que indica a capacidade do método de elementos finitos em simular o
comportamento mecanico de novos materiais.
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1. INTRODUCAO
1.1 Zirconia e Compdsitos

A zirconia (ZrOy) tem sido muito usada em aplicacBes de engenharia na sua forma tetragonal estabilizada (TZP). No
entanto, por ser um material cerdmico, pode ser muito fragil para algumas aplicacbes, como em dispositivos
biomecénicos. Apesar de a ZrO, se mostrar uma excelente candidata a uma biocerdmica, o seu melhor desempenho se da
quando da realizagdo da transformacdo de microestrutura T para M, transformacédo esta que foi descoberta por Garvie,
Hannink e Pascoe em 1975. Esta transformacdo foi chamada de transformacéo de tenacificacdo e diversas tentativas de
reproduzir ou diversificar esta transformacéo vem sendo utilizadas, seja na forma de obter a transformagéo ou encontrando
novas maneiras de realizar a tenacificagdo da zirconia. (Hannink et al., 1999).

Os principais métodos de reforco ou tenacificacéo da zirconia estdo relacionados a adicionar particulas ou elementos
que influenciem na tenacidade, dureza, resisténcia mecénica e vida em fadiga de biocerdmicas de zirconia. [1,2] Entre os
métodos estdo a adicdo de agulhas ou fibras de Al;O3 e TiO2 em zirconias dos tipos ZTA e Y-TZP. Um novo método de
reforco da zircdnia e que vem sendo de muita controvérsia no meio académico é a adi¢éo de nanotubos de carbono (NTC)
a zircdnia. Gallardo-16pez et al. (2016) analisou a influéncia da adicdo de 1% em massa de NTC & Y-TZP em diferentes
métodos, encontrando uma queda na dureza e aumento na resisténcia a flexdo da bioceramica com uma maior dispersdo
de nano tubos nos contornos de gréo da Y-TZP.

Varios autores encontraram melhoras tanto na densificacdo quanto nas propriedades mecénicas da zircbnia, como
Mazaheri et al. (2011) que encontrou melhora na densificagdo da zircdnia com a adi¢do de nanotubos de carbono em
multiparedes (MWNT), resultado encontrado também por Poyato et al. (2016) e Zahedi et al. (2015). Em relacdo as
propriedades mecanicas, melhoras principalmente na resisténcia mecanica a flexdo e na tenacidade a fratura foram
encontrados por Mohapatra et al. (2015), Hassan et al. (2017) e Lamnini et al. (2019).

Mesmo com resultados promissores, muita discussdo se da com as reais condi¢des de processamento destes
compositos para que se consiga melhorias nas propriedades mecanicas na zirconia, além de métodos de fabricacao de
fronteira da ciéncia, que produzem apenas pecas de pequenas dimensdes. Mesmo com esses estudos e questionamentos,
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o mecanismo de reforgo dos NTCs na matriz ceramica ainda nao é totalmente compreendido e a confecgdo de amostras
para ensaiar diferentes condi¢des encontra dificuldades no tempo e custo de processamento para se conseguir realizar
avaliagGes mais precisas sobre o comportamento dos compdsitos.

1.2 Simulacao

Para ter um melhor entendimento do comportamento do compdsito de zircdnia e nanotubos de carbono foi utilizado
0 modelo de elementos finitos que tem sido amplamente usado para analisar propriedades mecénicas de novos materiais
e estruturas, pois este método pode simular as condicdes de carregamento e fornecer perfis de distribuicdo de tensdo e
deformacéo. Assim com os resultados dos modelos em elementos finitos foi feito uma comparativa para tentar entender
0 comportamento dos compdsitos.

2. OBJETIVO

Desta forma, este trabalho teve como objetivo desenvolver modelos de elementos finitos para simular o
comportamento mecanico de amostras de zirconia pura e de compositos de matriz cerdmica, com diferentes quantidades
de NTCs, e comparar 0 modelo de elementos finitos com resultados experimentais.

3. METODOS

3.1 Parte Experimental

Para a realizagéo deste trabalho foi escolhida zircénia 3Y-TZP da fabricante Tosoh® Corporation (Japdo) em formato
de pd, com tamanho médio de particulas de 40 nm e &rea superficial especifica de 16 m#/g. Como reforco, foram
escolhidos 0s nanotubos de carbono multicamadas, obtidos da fabricante Nanoamor (Nanostructured & Amorphous
Materials Inc. dos Estados Unidos). Os nanotubos de carbono multicamada (NTC) possuem pureza de 95%, didmetro
externo entre 50 e 100 nm, didmetro interno entre 5 e 10 nm e comprimento entre 5 ¢ 10 um sendo obtidos pelo processo
de deposi¢do quimica de vapor catalitica (CVD, em inglés).

Para a producdo dos compositos desejados, trés etapas foram realizadas: a mistura dos p6s, compactacdo e
sinterizagdo. Foram produzidas 2 composi¢des de compositos, com 1,00 e 2,00% de NTCs em massa, além de uma
condicéo de zirconia pura para comparagdo. O processo de mistura se deu com a mistura dos NTCs na Dimetilformamida
(DMF) em um béquer com concentragdo de 1 mg/ml. A mistura DMF-NTC foi agitada por ultrassom em um sonicador
(Vicking — modelo 350) com poténcia de 350 W por uma hora. Apés a sonicagdo, a mistura DMF-NTC foi agitada com
uma haste de vidro por 3 minutos para quebrar possiveis camadas aglomeradas de nanotubos, para enfim ser misturada
ao po de zirconia. A mistura do pé de zirconia com a solugdo DMF-NTC se deu em moinho de bolas, com jarros de Teflon
e 500 g de esferas de zirconia de 5 mm de didmetro, os jarros foram colocados em um moinho de bolas com rotacdo de
70 rpm por uma hora para finalizar a mistura.

Para a secagem, inicialmente a mistura Umida foi aquecida em um aquecedor de placa quente (Quimis - Q.261.2) com
agitacdo constante por aproximadamente 2 horas a 80 °C para remocdo do excesso de solvente. Ap6s a remocgéo do
excesso de solvente, a mistura foi colocada em uma estufa a vacuo (SP Labor — SL 104/12) com temperatura de 85 °C e
vacuo de -650 mmHg por 12 horas para a remogdo total do solvente.

Com o processo de secagem finalizado, a mistura seca foi retirada da estufa e os aglomerados compdsitos foram
quebrados com a utilizagdo de almofariz e pistilo. Ap6s a quebra dos aglomerados, 0 p6 composito foi colocado em uma
peneira com malha de 250 pm e agitada mecanicamente em um agitador mecénico (LABORTECHNIK — Thyr2) até que
todo o pd passasse pela peneira. Esse pé finalizado foi separado para posterior compactagdo (uniaxial e isostatica) e
sinterizagdo (T = 1.350 °C) dos corpos de prova do material compdsito para caracterizagcdo mecanica.

3.2 Caracterizacdo Mecanica

A caracterizacdo dos compositos se deu por meio de medidas das dimensdes (para encontrar a retracdo linear dos
compésitos), da densidade aparente e das propriedades dos compositos a flexdo (resisténcia a flexdo e moédulo de
elasticidade). Todas caracterizagdes foram realizadas nas trés condi¢cdes compositas (0,50 wt%; 1,00 wt% e 2,00 wt%) e
também da zircOnia pura, para medida de comparagdo com a ceramica pura. Apos a sinterizagao dos corpos de prova, foi
realizada a medida das dimensGes dos corpos de prova com um paquimetro digital Mitutoyo modelo ABSOLUTE AOS
para avaliagdo da retracdo linear dos corpos ap0s a sinterizagdo, comparando as dimensfes dos compositos a verde e
sinterizados.

A densidade foi medida utilizando-se do principio de Arquimedes, com o meio de imersdo utilizado sendo a agua
destilada a 25 °C e foram retiradas medidas da densidade aparente dos corpos de prova comparando com a densidade da
zirconia pura obtida neste trabalho. Para realizar a caracterizagdo da resisténcia dos corpos de prova e dos compdsitos
confeccionados neste trabalho a realizacdo de ensaio de flexdo em 3 pontos com base na norma ASTM C1161 (2018). A
distancia entre rolos utilizada foi de 20 mm e a velocidade de 0,2 mm/min, ambas seguindo a recomenda¢do da norma
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para corpos com comprimento entre 25 e 44 mm. Os ensaios foram realizados em uma méaquina universal de ensaios da
marca MTS e modelo Bionix® com célula de carga de capacidade 15 kN e a temperatura ambiente de 23 °C.

Com os ensaios de flexdo foram levantadas as propriedades mecanicas de tensdo limite de resisténcia a flexdo, ou a
tenséo de ruptura dos corpos de prova a flexdo e 0 moédulo de elasticidade utilizando a inclinagdo de reta ap6s o ensaio
realizado.

3.3 Coleta de dados para construcdo do modelo em elementos finitos

Inicialmente foi coletada as geometrias dos corpos, além dos resultados de tensdo, deformacédo, carregamento e
deslocamento dos testes destrutivos ao longo do tempo do ensaio de flexdo de trés pontos dos corpos de zirconia pura,
zircdnia com 0.5% de NTCs em massa, zirconia com 1% de NTCs em massa e zirconia com 2% de NTCs em massa.

Posteriormente com essa informacéo foi feito um tratamento de dados do ensaio do corpo de zircdnia (ZrO2) para
gerar o grafico Tensdo vs Deformacédo, apresentado na Fig. (1), e assim, através da equacdo da linha gerada por estes
pontos, obter o médulo de elasticidade (E). A partir da Fig. (1) podemos concluir que 0 modulo de elasticidade da zirconia
pura é 87.642 MPa
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Figura 1. Gréfico de Tensado vs Deformacao da Zirconia pura
3.4 Geracéo do Modelo em Elementos Finitos

Apos a coleta de dados, foi iniciada a programacao do cédigo a ser utilizado no ANSYS Mechanical APDL. A partir
da geometria do corpo, médulo de elasticidade e deslocamento maximo do corpo antes da quebra, o primeiro modelo em
elementos finitos do corpo de zircdnia puro foi criado.

Primeiro foi escolhido como seria gerada a malha do corpo no ensaio e optou-se por escolher um elemento
bidimensional, sendo o indicado o elemento Plane183. Os suportes do ensaio experimental de flexdo em trés pontos foram
simulados como dois cilindros em contato com o corpo de ensaio, e a carga foi aplicada na metade do comprimento do
corpo de ensaio, como indica a Fig. (2).

Posteriormente foi gerada a solucdo em elementos finitos, dividindo o tempo de aplicacdo da carga em 12 periodos
(steps), para assim gerar as propriedades mecanicas do corpo de ensaio em 12 periodos.

3.4.1 Zircbnia pura

Para 0 modelo de zirconia, foi escolhido um Gnico modulo de elasticidade uniforme ao longo de todo o corpo de
zircOnia, de acordo aos passos anteriores

3.4.2 Compésito de Zirconiae NTC 1,0% em massa

A segunda parte deste estudo foi introduzir o efeito dos nanotubos de carbono (NTC) no modelo de elementos finitos.
Para isso, duas abordagens foram propostas.
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Figura 2. Geometria do modelo de elementos finitos.

Na primeira abordagem, o modelo foi criado usando a geometria do corpo de prova em questdo, mas com um madulo
de elasticidade sendo a média ponderada do médulo de elasticidade dos nanotubos de carbono (NTCs) e do médulo de
elasticidade da zircdnia pura obtido no ensaio anterior, como mostrado na Eq. (1):

E, = P%,E, + P%,E, @

Onde E,;= modulo de elasticidade ponderado global, E;,;= médulo de elasticidade dos nanotubos, E,,= modulo de
elasticidade da matriz de zirconia, P%,= Porcentagem em peso dos nanotubos, P%,= Porcentagem em peso da matriz
de zirconia. O modulo de elasticidade ponderado (Ep;) foi aplicado a todos os elementos do modelo.

Na segunda abordagem, foi utilizada a mesma geometria, mas com um célculo do médulo de elasticidade diferente.
Para a amostra com 1% de nanotubos, em 99% do numero total de elementos do modelo foi atribuido o modulo de
elasticidade da zirconia pura; para o 1% restante de elementos foi atribuido o mddulo de elasticidade (E,) calculado de
acordo a Eq. 2. Foi adotado que cada elemento da malha do 1% restante de elementos do modelo, que representariam 0s
nanotubos, conteria uma Unica fibra de carbono, e o resto do elemento seria puramente zircnia, baseado nisso foi feito
uma média ponderada do mddulo de elasticidade, para o elemento, usando 0 moédulo de elasticidade do nanotubo de
carbono e mddulo de elasticidade da zirconia:

Epy = Mot @

Onde E,,,= modulo ponderado do elemento, E,,= modulo de elasticidade do nanotubo, E,= modulo de elasticidade da
zircdnia, A,,= Area do nanotubo dentro do elemento, A,= Area da zirconia dentro do elemento, A,= Area do elemento. O
modelo estd mostrado na Fig. (3).

3.4.3 Compésito de Zirconia e NTC 0,5% em massa

Depois de validar e otimizar o modelo de Zirconia-NTC (1.0% em peso), as mudancas necessarias e realizadas no
programa foram a geometria do corpo, deslocamento e nimero total de pontos selecionado que usam o moédulo de
elasticidade ponderado (E),), a fim de que os elementos selecionados representam 0.5% do ndmero total de elementos.
3.4.4 Compésito de Zirconiae NTC 2,09 em massa

Depois de validar e otimizar o modelo de Zirconia-NTC (1.0% em peso), as mudancgas necessarias e realizadas no

programa foram a geometria do corpo, deslocamento e nimero total de pontos selecionado que usam o moédulo de
elasticidade ponderado (Ey,), a fim de que os elementos selecionados representam 2,0% do nimero total de elementos.
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Figura 3. Elementos na malha do corpo de prova. Aos pontos vermelhos foi atribuido o médulo de elasticidade
ponderado, enquanto aos pontos azuis foi atribuido o modulo de eletricidade da zircénia pura.

4. RESULTADOS

As Figura 4c, 4d, 4e e 4f trazem as curvas de deslocamento vs carga que foram obtidas para cada amostra (Zircénia
pura; compdsito 0,5% NTCs em peso; compdsito 1,0% NTCs em peso; composito 2,0% NTCs em peso). Modelos de
elementos finitos foram criados baseados em cada amostra e o teste experimental foi numericamente reproduzido na
Figura 4b. Para o modelo de Zirconia pura, as propriedades do material foram calibradas para corresponder aos dados
experimentais. Para 0 modelo de compésito (1,0% em peso), 99% dos elementos tiveram atribuidas as propriedades da
Zirconia pura, de acordo com o modelo previamente calibrado. Para o 1% restante dos elementos foi atribuida uma
propriedade ponderada entre Zirconia e NTCs. Para 0 modelo de compésito (0,5% em peso), 99,5% dos elementos tiveram
atribuidas as propriedades da Zirconia pura, de acordo com o modelo previamente calibrado. Para o 0,5% restante dos
elementos foi atribuida uma propriedade ponderada entre Zirconia e NTCs. Para 0 modelo de compdsito (2,0% em peso),
98% dos elementos tiveram atribuidas as propriedades da Zirconia pura, de acordo com o modelo previamente calibrado.

Para 0 2% restante dos elementos foi atribuida uma propriedade ponderada entre Zirconia e NTCs. A Figura 4c
descreve as curvas de deslocamento vs carga para o teste experimental e a reprodugdo numérica da Zircbnia pura. A
Figura 4d descreve as curvas de deslocamento vs carga para o teste experimental e a reproducdo numérica do compdsito
(1,0% em peso). A Figura 4e descreve as curvas de deslocamento vs carga para o teste experimental e a reproducéo
numérica do composito (0,5% em peso). A Figura 4f descreve as curvas de deslocamento vs carga para o teste
experimental e a reproducgdo numérica do compdsito (2,0% em peso).

A rigidez do material foi calculada a partir da inclinagdo angular da curva deslocamento vs carga. A rigidez
experimental da Zirconia pura foi 7.420 N/mm, 2,81% maior que o respectivo modelo numérico 7 211,2 N/mm. A rigidez
experimental do compésito de Zircdnia com (1,0% em peso) foi 7.787 N/mm; 2,80% maior que o resultado numérico 7
326,2 N/mm. A rigidez experimental do compésito de Zirconia com (0,5% em peso) foi 6.932 N/mm; 10,05% menor que
0 resultado numérico 7.707 N/mm. A rigidez experimental do compdsito de Zirconia com (2,0% em peso) foi 5.233
N/mm; 30,96% menor que o resultado numérico 7.580 N/mm.

Os resultados obtidos demonstram que, as propriedades mecénicas da zirconia foram alteradas pela presenca dos
NTCs, que tém influéncia principalmente na rigidez do material, com o material compdsito obtendo uma rigidez
ligeiramente menor do que a zircbnia pura. A queda na rigidez também foi maior quanto maior a quantidade de NTCs na
matriz cerdmica, novamente confirmando a influéncia dos nanotubos.
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Figura 4. (a) Configuragéo do teste experimental, (b) Modelo numérico, comparagédo numérica do
Deslocamento vs Carga da amostra (c) de zirconia pura, (d) de Zirconia-NTC (1% em peso), (e) de Zirconia-
NTC (0,5% em peso) e (f) de Zircdnia-NTC (2% em peso).

5. CONCLUSAO

Baseado nos resultados, podemos concluir que NTCs tém uma influéncia direta nas propriedades mecanicas da
zircdnia, pois diminuem a rigidez do material. O método de elementos finitos também mostrou ser uma ferramenta precisa
simulando as propriedades mecénicas da cerdmica e do compdsito no teste de flexdo, comprovando que modelos
numeéricos podem ser usados para explorar as propriedades mecanicas sem necessidade de varios testes, agilizando o
processo de analise no desenvolvimento de novos materiais.

Para o compdsito de Zircnia com (2,0% em peso) o erro apresentado foi de mais de 30%, isto pode ser devido a que
para porcentagens maiores a 1,0% em peso de nanotubos, 0 compdésito comega a apresentar concentragfes de nanotubos,
que causa concentradores de tensao, em um efeito similar ao causado pelos contornos de grao. Mas este ndo é o Gnico
problema, devido a que foi feito um Gnico teste experimental para 2% ainda falta verificar se o teste foi preciso, para isto
seria necessaria a realizacdo de mais testes experimentais.
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Abstract. Carbon Nanotubes (CNTs) were added into a ceramic matrix of Zirconia (ZrO2) to improve the ceramic
strength and stiffness, and to allow the use of Zirconia in new applications. However, the mechanical behaviour of this
new composite material is not well understood. The finite element (FE) method has been widely used to understand the
mechanical behaviour of new materials. Therefore, this study aimed to develop finite element models to simulate the
mechanical behaviour of pure zirconia and zirconia composites with different quantities of CNTs. Pure Zirconia and
mixed Zirconia with CNTs (1.0% in weight) samples were prepared and experimentally tested via a three-point bending
test. Finite element models of the samples were developed and the experimental test was numerically reproduced. The
model's performance to simulate the samples’ mechanical behaviour was evaluated through comparison with
experimental results.
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