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Resumo

E realizada a anlise do efeito de precipitados no controle das alteragdes microestruturais em ligas de aluminio
nanoestruturadas consolidadas por extrusao a quente. O estudo foi conduzido em trés ligas de aluminio nanoestruturadas
em pé: a) liga Al-4,5%Cu supersaturada preparada por solidificagdo rapida e por moagem de alta energia; b) liga Al-3,0%Fe
nao supersaturada e rica em precipitados, preparada por solidificagdo rapida via atomizagdo a gas; e c) liga 6061 nao
super-saturada e rica em precipitados, preparada por solidificacao rapida via atomizagao a gas e contendo particulas de
reforco de Si;N,). As trés ligas foram consolidadas em grandes volumes por diferentes condiges de processamento via
extrusao a quente. Sao analisadas e discutidas as modificagbes ocorridas na microestrutura das ligas consolidadas em
funcdo das condicoes de extrusao. O efeito dos precipitados pré-existentes nas ligas nao supersaturadas mostra-se ser
mais efetivo para o controle do crescimento de grao. E discutido 0 aumento da tensio de extrusio para maiores taxas de
deformacado e menores temperaturas em associacdo com as modificagées microestruturais.
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HOT EXTRUSION OF NANOSTRUCTURED ALUMINIUM POWDER ALLOYS:
PRECIPITATION EFFECT ON THE MICROSTRUCTURE CONTROL

Abstract

Three nanostructured aluminium-powder alloys were utilized as follows: a) supersaturated Al-4.5%Cu prepared
by rapid solidification and mechanical-alloying; b) non-supersaturated Al-3.0%Fe, rich in precipitates, prepared by
rapid solidification via gas atomization; and c) non-supersaturated 6061 Al alloy, rich in precipitates, prepared by rapid
solidification via gas atomization and reinforced with Si;N, particles). The three different alloys were consolidated into
bulk material under various processing conditions via hot extrusion. The microstructure modifications of the consolidated
alloys as a function of the extrusion conditions were discussed and investigated. The effect of the pre-existent precipitates
from non-supersaturated alloys is shown to be more effective to grain growth controlling. The increase in the extrusion-
load with the increase of extrusion-rate and decrease of temperature are discussed in association with the modification
in the microstructures.
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I INTRODUCAO

O estudo para a producdo de ligas nanoestruturadas de
aluminio tem sido o foco de muitas pesquisas devido ao seu alto
potencial em termos de propriedades fisicas e mecénicas.('? Nesse
aspecto, os processos metaldrgicos de solidificacdo rapida® e de
moagem de alta energia® mostram-se bastante efetivos para a
preparagao de ligas metalicas nanoestruturadas em po, assim como
para a preparacao de ligas de materiais compésitos nanoestrutu-
rados em pé. O desenvolvimento de processos de consolidagdo
de ligas nanoestruturadas em p9, visando a obtenciao de materiais
nanoestruturados de maior volume, é de enorme interesse tecno-
l6gico de maneira a preservar toda ou parte de suas propriedades
mecanicas especiais. O processo de extrusdo a quente é um dos
mais efetivos processos de consolidagio de materiais em pé® e pode
ser usado com sucesso para a producao de ligas nanoestruturadas
de grande volume com propriedades mecanicas equivalentes.® No
presente estudo ¢ analisada a influéncia de duas variaveis principais
do processamento por extrusao a quente (temperatura e veloci-
dade de extrusao) na microestrutura e nas propriedades mecanicas
de materiais consolidados a partir das ligas nanoestruturadas em pé
de Al-3,0Fe, Al-4,5Cu e 6061-(5,0%Si,N,).

2 MATERIAIS E METODOS

Foram consolidadas as seguintes ligas em pé em grandes
volumes: a) liga Al-4,5%Cu supersaturada (referida como Al(Cu) no
presente trabalho), preparada por moagem de alta energia a partir
de particulas de pé de aluminio e de cobre puras; b) liga ndo-super-
saturada de aluminio (AA6061) com 5,0% em peso de particulas
de reforgo de nitreto de silicio (Si,N,), produzida previamente
por moagem de alta energia a partir de particulas de AA6061 e de
particulas de Si;N, (referida como AISiN no presente trabalho); e
c) uma liga Al-3,0%Fe (referida como Al(Fe) no presente trabalho),
preparada por atomizagio e rica em precipitados de Al ,Fe. Maiores
detalhes sobre a fabricacao dessas ligas em pé sao descritos por
Fogagnolo et al.”? Como primeira etapa, antes de cada extrusio,
os poés nanoestruturados de cada liga foram compactados a frio
(25°C) para a obtencio de pré-formas cilindricas com didmetro
de 26,2 mm e densidade relativa de 0,96. A segunda etapa foi a
consolidacao por extrusao a quente das pré-formas nas tempera-
turas de 375°C, 400°C e 425°C e nas velocidades de extrusdo de
[,0 mm/min, 15,0 mm/min e 30,0 mm/min, totalizando nove condi-
coes de processamento termomecanico com razio de reducio de
10:1. As ligas em p6 e os materiais extrudados foram caracterizados
por difracdo de raios X (DRX) através de um difratdmetro Rigaku
com radiacao Ka-Cu. Foram realizadas observacdes microestrutu-
rais por meio da técnica de microscopia eletrénica de transmissao
(MET) com um microscépio Philips CM—120 incluindo a andlise de
padrées de difracdo de elétrons por area selecionada (SAEDP) e
também a andlise por microscopia eletrénica de varredura (MEV),
em um microscopio Philips TMP XL-30. Os tamanhos médios
dos graos nanométricos foram estimados por medidas do alarga-
mento dos picos de difracdo de raios X do aluminio com o uso
de uma equacao modificada de Scherrer seguindo a metodologia
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de Hall-Williamson.® As propriedades mecénicas
dos materiais consolidados foram obtidas por
ensaios de compressao a temperatura ambiente
(25°C) em um equipamento de ensaios universal
Instron 5500R com velocidade de compressao de

0,5 mm/min.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura | mostra os picos de difracao de
raios X (DRX) de amostras extrudadas para as
trés diferentes temperaturas estudadas.
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Figura |. Difratogramas de DRX dos materiais em pé e
dos materiais extrudados sob diferentes temperaturas de

extrusdo: a) AISiN; b) Al(Cu); e c) Al(Fe).



Pela Figura |a podem ser observados picos de difracao refe-
rentes a presenca de uma matriz de Al-o. em solucdo sdlida, de
precipitados Mg.Si e da fase Si;N, proveniente das particulas de
reforco na liga AISIN.

A Figura |b (liga Al(Cu)) indica picos de difracao referentes
a fase Al-o. em solugdo sélida supersaturada de cobre na matriz
Al-o. para a liga em pé. A presenca de picos de AL,Cu deve-se a
precipitacdo durante as extrusdes nas temperaturas de extrusao
de 375°C e 400°C, porém para a liga extrudada a 425°C a fase
Al Cu nao foi detectada por DRX, sendo possivel o maior limite de
solubilidade nessa temperatura ter promovido alguma dissolucao
do cobre na matriz Al-o. e, consequentemente, uma porcentagem
de precipitados Al,Cu abaixo do limite de deteccao do equipa-
mento de DRX (menor que 5,0%).

AFigura | c (liga Al(Fe)) mostra picos indicativos da presenca
das fases Al-o (matriz) e Al Fe.

Paratodos os casos, é relevante notar a consideravel reducao
de espessura dos picos de Al-0. com o uso de temperaturas de
extrusao maiores, indicando a predominancia de graos altamente
refinados de Al-o. no pé inicial. Esse efeito é mais pronunciado na
liga Al(Cu), sugerindo um maior crescimento de grao durante as
extrusdes a quente. Outro comportamento relevante apresen-
tado foi a redugdo dos picos de Mg,Si com o uso de temperaturas
maiores de extrusio, indicando o aumento do tamanho desses
precipitados. Para a liga Al(Cu), tanto a largura como a intensidade
do pico da fase AlLCu diminuiram com o aumento da tempera-
tura de extrusao, indicando o crescimento e a dissolucao desses
precipitados. Para a liga Al(Fe), o uso de temperaturas de extrusao
maiores promoveu apenas uma leve reducao da espessura do pico
principal de Al-q, indicando haver um mecanismo mais efetivo no
controle ao crescimento de grao, havendo também um efeito de
contragdo dos picos da fase Al Fe consequentes do crescimento ou
da dissolucao desses precipitados.

A Figura 2 mostra os resultados obtidos (metodologia de
Hall-Williamson®) para o tamanho médio de grao da matriz Al-o.
das trés ligas de aluminio analisadas, tanto para as ligas na forma
de p6 como para as ligas consolidadas por extrusao, em funcao da
temperatura de extrusio. O valor indicado a 25°C corresponde
ao tamanho médio de grao das ligas em pé. Os dados obtidos
foram adicionados no grafico e foi tracada uma curva de tendéncia
representando o comportamento aproximado do tamanho de grao
médio para cada temperatura de extrusao, desde 25°C até 425°C
ou temperaturas superiores. Considerando-se uma temperatura
critica de extrusao, a partir da qual ocorra um aumento significativo
na taxa de crescimento de grao, observa-se que o tamanho médio
de grio aumenta rapidamente com o emprego de temperaturas
de extrusao acima de um valor critico de temperatura. Os mate-
riais extrudados a 425°C apresentam tamanho médio de grao de
360 nm para a liga AISiN, de 840 nm para a liga Al(Cu) e de 70 nm
para a liga Al(Fe). A Figura 2 indica que o comportamento do cres-
cimento do tamanho médio de grao dos materiais correspondentes
a cada temperatura de extrusao é similar, porém ha uma diferenca
marcante entre as taxas de crescimento de grao dessas ligas.
Embora os tamanhos médios dos graos das ligas em pé a 25°C sao
muito préximos (entre 22 a 40nm), conforme indicado na Figura 2,
é importante levar em consideragao que os estado microestrutu-

rais iniciais das ligas sao bastante distintos entre
si. A liga Al(Cu) é livre de precipitados pois as
particulas de cobre estao totalmente em solugao
sélida na matriz Al-a., enquanto que as ligas AlSiN
e Al(Fe) s3o ricas em precipitados. Com o uso da
temperatura de extrusao mais elevada, os precipi-
tados pré-existentes nas ligas AISiN e Al(Fe) atuam
efetivamente como barreiras ao crescimento
de grao da matriz, mas as particulas responsa-
veis pelo ancoramento dos contornos de grao
na liga Al(Cu) n3o estio presentes inicialmente e
precipitam durante o processamento. Apds uma
certa temperatura os precipitados de Al,Cu sio
dissolvidos e, novamente, ndao podem atuar como
elementos ancoradores de contornos de grao,
permitindo assim uma taxa de crescimento de
grao mais elevada nos materiais consolidados a
partir do pé da liga Al(Cu).
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Figura 2. Dependéncia do tamanho médio de grao com a
temperatura de extrusao das ligas AISiN, Al(Cu) e Al(Fe).

A Figura 3a (Al(Cu)), a Figura 4a (AISiN) e
a Figura 5a (Al(Fe)) apresentam imagens obtidas
por MET de microestruturas representativas das
ligas de aluminio em pé contendo os respectivos
padrées de difracao de elétrons por area selecio-
nada (SAEDP), mostrando o padrao de difracao
correspondente a fase Al-o, além de ser obser-
vado graos de dimensoes nanométricas (préximos
a 50nm para as trés as ligas). A Figura 3a nao indica
a presenca de precipitados, concordando com o
resultado obtido por DRX da Figura Ib.

A Figura 4a e a Figura 5a também revelam
a presenca de pequenos precipitados, especial-
mente localizados nos contornos de grao, sendo
indexados por SAEDP e correspondendo as fases
MgSi e AlFe, respectivamente, concordando
com os resultados obtidos por DRX da Figura la
e da Figura |l c. A Figura 4a indica que o tamanho
médio dos precipitados Mg,Si € de 22 nm apro-
ximadamente e corresponde a 6,0% de fracio
volumétrica, enquanto o tamanho médio dos
precipitados Al Fe é de |5 nm aproximadamente
e corresponde a 8,0% de fracao volumétrica.
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Figura 3. Imagens microestruturais de MET por campo claro e SAEDP da liga Al(Cu): a) liga em p6; b) liga extrudada a 375°C e 30mm/min;

e c) liga extrudada a 425°C e 30 mm/min.
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Figura 4. (a e b) Imagens microestruturais de MET por campo claro e SAEDP da liga AISiN: a) liga em pé; b) liga extrudada a 425°C e
30 mm/min; e c) Imagens de MEV-BSE mostrando as particulas de reforco (claras) de Si;N, e o espectro de EDS correspondente.

A Figura 3b (Al(Cu)), a Figura 4b (AISiN) e a Figura 5b
(Al(Fe)) mostram imagens de MET por campo claro das ligas
de aluminio extrudadas a 30 mm/min. O tamanho médio dos
graos apresentados nessas figuras estio em concordancia com
os resultados obtidos com a equagdo modificada de Scherrer e
pela metodologia de Hall-Williamson, pelos picos de difracao de
raios X, conforme mostrado na Figura 2. As principais caracte-
risticas microestruturais observadas pelas Figuras 3b, 4b e 5b
sdo: (i) a Figura 3b corresponde a microestrutura do material
processado a temperatura de extrusiao de 375°C, mostrando um
SAEDRP tipico das particulas, com a zona [0l I] do Al superposto
pelo eixo de zona [01 1] de Al,Cu e, mostra também, que os locais
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preferenciais de nucleacao desses precipitados
¢é intragranular, além de pequenos precipitados
atuando como ancorados nos contornos de grao;
(ii) a Figura 4b corresponde a microestrutura
da liga AISiN processada sob a maior tempera-
tura de extrusio, 425°C, e revela a presenca de
precipitados de Mg Si servindo como possiveis
ancoradores dos contornos grao e assim atuando
no controle do crescimento de grao. As parti-
culas de reforco de Si,N, na liga AISIN podem
ser observadas na Figura 4c através de imagens
de elétrons retroespalhados (BSE) obtidas por
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Figura 5. Imagens microestruturais de MET por campo claro e SAEDP da
liga Al(Fe): a) liga em p6 contendo particulas de intermetalicos Al Fe; e b) liga
extrudada a 425°C e 30 mm/min.

MEYV, além do seu respectivo EDS, apresentando-se homogene-
amente distribuidas, o que também contribui para uma melhoria
das propriedades mecanicas da liga; (iii) a Figura 3c (AICu) e a
Figura 5b (Al(Fe)) mostram a auséncia de precipitados nos mate-
riais consolidados sob a temperatura de extrusdo mais elevada,
425°C, porém verifica-se a presencga de precipitados nos materiais
quando consolidados em temperaturas de extrusao menores para
a liga Al(Cu) (Figura 3b) e no pé antes das extrusées do Al(Fe),
indicando uma possivel dissolugao desses precipitados quando
processados a 425°C (resultando que concorda plenamente com
as analises de DRX mostradas na Figura |b e na Figura Ic. Dessa
maneira, as analises por MET confirmam a ocorréncia do cresci-
mento de grao dessas ligas de aluminio nanoestruturadas durante
o processo de extrusao.

A Figura 6a mostra a dependéncia da resisténcia a
compressao no regime estacionario, G_, realizado a temperatura
ambiente (25°C), em relacdo a cada temperatura de extrusao das
ligas consolidadas. Quando as ligas de aluminio nanoestruturadas
em pé foram extrudadas a 375°C, os materiais consolidados apre-
sentaram uma resisténcia razoavelmente alta, primeiro devido ao
menor crescimento de grao durante a extrusio nessa tempera-
tura, como também devido ao efeito de endurecimento gerado
pelos precipitados em cada liga e, em especial, para a liga Al(Cu)
a um possivel efeito de endurecimento por solucédo sélida de Cu
na matriz de Al-o.. Entretanto, quando utilizadas temperaturas
de extrusio mais elevadas, a resisténcia dos materiais consoli-
dados é reduzida. Isso é resultado tanto do crescimento de grao
da matriz como do crescimento demasiado dos precipitados. O
crescimento dos precipitados leva a perda de coesao com a rede
da matriz reduzindo o efeito de endurecimento por precipitacio.
E importante notar o efeito das particulas de reforco de Si;N,
na liga AISiN, pois mesmo considerando o crescimento de grao
durante o processo de extrusdo a quente, a resisténcia meca-
nica dessa liga AISiN é sempre maior quando comparada as ligas
Al(Cu) e Al(Fe) sob as mesmas condicbes de processamento
termomecanico.
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Figura 6. Resisténcia a compressio no regime esta-
ciondrio, ¢, das ligas extrudadas: a) em fungao da tem-
peratura de extrusao; e b) em fungdo da velocidade do
émbolo durante a extrusao.

A Figura 6b indica a dependéncia da resis-
téncia a compressao do regime estacionario, G_,
realizado a temperatura ambiente (25°C), em
relacio a velocidade do émbolo durante as extru-
soes. A resisténcia sob compressido de cada liga
tende a ser maior com o uso de velocidades de
extrusdo mais elevadas, pois ocorre uma maior
velocidade da aplicacdo de pressao e de defor-
macao cisalhante entre as particulas durante
a extrusao gerando um maior encruamento.
Porém, de maneira geral, velocidades do émbolo
acima de 15,0 mm/min nao promoveram melho-
rias significativas nas propriedades mecanicas das
ligas extrudadas, sendo mais pronunciado para a
liga Al(Cu). Isso ocorre pois o aumento da taxa de
deformacao na extrusao esta relacionado com um
efeito competitivo entre o endurecimento através
do aumento da densidade de discordancias (encru-
amento) e o aumento da porcentagem de defeitos
na estrutura que fragilizam o material.

4 CONCLUSAO

Precipitados pré-existentes de Mg,Sina liga
AISiN (compésito) e precipitados pré-existentes
de Al Fe na liga Al(Fe) sao bastante efetivos para
auxiliar no controle ao crescimento dos graos
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da matriz Al-o. durante as consolidagdes por extrusao a quente e  entre graos altamente refinados somados a
assim permitiram a producio dessas ligas com boas propriedades ~ presenca de particulas de reforco de Si;N, é a
mecénicas. Houve a precipitagio de ALCu na liga Al(Cu) super- ~ mais eficiente no aumento do limite de resisténcia

saturada apds consolidagdes por extrusdo a 375°C e a 400°C,
porém a auséncia de precipitados ap6s a extrusio a 425°C indica

sob compressdo quando comparada as demais
ligas avaliadas.

um comportamento singular nessa liga. Considerando que o pé

inicial estava livre de precipitados, a liga Al(Cu) nanoestruturada é
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a menos efetiva em termos de controle ao crescimento dos graos Os autores agradecem ao CNPq e a
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REFERENCIAS

2

8

PEREPEZKO, J. H. et al. Amorphization and nanostructure synthesis in Al alloys. Intermetallics, v. 10, n. 11-12,
p. 1079-88, Nov. 2002.

BOTTA FILHO, W. J. et al. Consolidation of partially amorphous aluminium-alloy powders by severe plastic deforma-
tion. Materials Science Engineering A, v. 375-377, p. 936-41, July 2004.

HONG,; S. |. et al. Size-dependent structure and properties of rapidly solidified aluminum alloy powders. Scripta Mate-
rialia, v. 45, n. 12, p. 1341-7, Dec. 2001.

SURYANARAYANA, C. Mechanical alloying and milling. Progress in Materials Science, v. 46, p. 1-184, 2001.
ROBERTS, P R.; FERGUSON, B. L. Extrusion of metal powders. International Materials Reviews, v. 36, n. 2, p. 62-79,
1991.

PERES, M. M. et al. Hot extrusion of nanostructured Al alloy powder: extrusion ratio and temperature effect on the
microstructure and mechanical properties. Materials Science Forum, v. 570, p. 91-6, Feb. 2008.

FOGAGNOLOQ, |. B. et al. Effect of mechanical alloying on the morphology, microstructure and properties of alumi-
nium matrix composite powders. Materials Science Engineering A, v. 342, n. 1-2, p. 131-143, Feb. 2003.

LU, L.; LAI, M. O. Mechanical alloying. Boston: Kluwer Academic, 1998.

Recebido em: 21/11/2009
Aprovado em: 22/11/2010

Tecnol. Metal. Mater. Miner., Sdo Paulo, v. 7, n. 1-2, p. 6-11, jul.-dez. 2010 I



