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EFEITO DA ESPESSURA DE CAMADAS NA DUREZA
INSTRUMENTADA DE REVESTIMENTOS
MULTIFUNCIONAIS?

Luciano de Oliveira Castro Lara?
José Daniel Biasoli de Mello®

Resumo

Revestimentos multifuncionais com espessuras que variam de dezenas de
nanometros a alguns micrometros tém sido amplamente utilizados em aplicacdes
tribologicas e em muitas outras aplicacdes modernas de alta tecnologia. Com isso,
uma area de investigacdo que tem visto uma grande quantidade de trabalho é a
medicdo das propriedades mecéanicas de revestimentos multifuncionais, um
conhecimento que é critico para compreender os mecanismos de falha e de
deformacédo destas estruturas materiais de pequena escala. Neste trabalho
revestimentos de CrN-Si-DLC com diferentes espessuras foram depositados em um
substrato de aco 1020 por Deposicdo Quimica em Fase Vapor Intensificada por
Plasma (PECVD). As propriedades de dureza e modulo de elasticidade do DLC
foram determinadas através da técnica de indentacdo instrumentada e o efeito da
espessura de camadas na dureza instrumentada foi avaliada. Os resultados
mostram uma relacdo das propriedades de dureza e do modulo de elasticidade do
DLC com a espessura do revestimento, de tal modo que, ambas, decrescem com o
aumento da espessura desse revestimento.

Palavras-chave: DLC; Indentagdo instrumentada; Dureza; Modulo de elasticidade.

EFFECT OF THE THICKNESS OF LAYERS IN THE INSTRUMENTED HARDNESS
IN MULTIFUNCTIONAL COATINGS

Abstract

Multifunctional coatings with thicknesses ranging from tens of nanometers to a few
micrometers have been widely used in tribological applications and many other
applications of modern technology. With this, an area of research that has seen a
vast amount of work is the measurement of mechanical properties of multifunctional
coatings, a knowledge of which is critical to understand the failure and deformation
mechanisms for these small scale material structures. In this paper CrN Si rich
multifunctional DLC coating with different thicknesses were deposited on a steel
substrate (AISI 1020) by Plasma Enhanced Magnetron Sputtering (PECVD). The
properties of hardness and elastic modulus of DLC were determined by instrumented
indentation technique and the effect of the thickness of layers in the instrumented
hardness of the multifunctional coatings is evaluated. The results show a relationship
of hardness and elastic modulus properties of DLC with coating thickness, so that
both decrease with increasing the thickness of the coating.

Key words: DLC; Instrumented indentation; Hardness; Elastic modulus.
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1 INTRODUCAO

Filmes finos com espessuras que variam de dezenas de nanometros a alguns
micrometros tém sido amplamente utilizados em microeletronica e muitas outras
aplicacées modernas de alta tecnologia.’’ Uma area de investigacdo que tem visto
uma grande quantidade de trabalho € a medicdo das propriedades mecéanicas de
filmes finos, um conhecimento que € critico para compreender 0s mecanismos de
falha e de deformacao destas estruturas materiais de pequena escala.

As propriedades mecanicas, térmicas, elétricas, oOticas etc., de um determinado filme
sdo fortemente influenciadas pelas -caracteristicas de interacdo do sistema
revestimento/substrato, delimitando assim as potencialidades de aplicacédo
tecnoldgica deste revestimento. O estudo de revestimentos multifuncionais é uma
area de investigacado que tem crescido e que tem originado inUmeras publica%()es,
sendo recomendadas estas estruturas para aplicagbes tribolégicas.” O
desempenho desse sistema revestimento/substrato depende ndo sO das
propriedades do revestimento, mas essencialmente do compromisso entre as
propriedades do sistema revestimento/substrato. Contudo, a espessura do
revestimento tem mostrado forte influencia na determinacéo das propriedades desse
sistema.

Com o advento tecnoldgico surgiram novas técnicas de caracterizacdo de
propriedades mecanicas de materiais, sendo uma delas a indentac&o instrumentada.
A indentacao instrumentada € uma das técnicas mais simples e rapidas de obtencéo
de uma variedade de dados experimentais acerca das propriedades mecanicas dos
materiais solidos. A notoriedade desta técnica estd no fato que as propriedades
mecanicas do revestimento podem ser obtidas sem a necessidade de remocéo do
substrato.

O modelo de andlise de dados da indentacédo instrumentada, onde os dados do
descarregamento resultam de um contato puramente elastico (contato hertziano) é
de longe o mais bem sucedido e difundido. Esta abordagem foi desenvolvida durante
40 anos, com contribuicbes de varios grupos ao redor do mundo. A forma mais
utilizada é aquela apresentada por Oliver e Pharr,”® e é conhecido como o método
de Oliver e Pharr.

A importancia desse método deriva em grande parte do fato de que as propriedades
mecanicas podem ser determinadas diretamente a partir de medidas de carga e
deslocamento sem a necessidade da imagem da impressdao de dureza com
equipamentos de teste de alta resolugéo,(“) 0 que facilita a medicdo das
propriedades de materiais em escala micrométrica e nanométrica. Por esta razao, o
método tornou-se a principal técnica para determinar as propriedades mecanicas de
filmes finos. Filmes com dimensdes caracteristicas da ordem de 1 um sao agora
rotineiramente medidos, e com boa técnica, o método pode ser usado para
caracterizar, pelo menos em um sentido comparativo, as propriedades de filmes tao
finos como alguns nanometros.

Existem vérios estudos relacionados a analise de sistemas multifuncionais, contudo,
as propriedades sdo tratadas como constantes, independentemente da espessura
do revestimento, negligenciando assim o efeito que esta pode causar nas
propriedades desse sistema.

Neste trabalho revestimentos de CrN-Si-DLC com diferentes espessuras foram
depositados em um substrato de aco 1020 por Deposicdo Quimica em Fase Vapor
Intensificada por Plasma (PECVD). As propriedades de dureza e modulo de
elasticidade do DLC foram determinadas através da técnica de indentacao
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instrumentada e o efeito da espessura das camadas na dureza instrumentada de
revestimentos multifuncionais foi avaliada.

2 MATERIAIS E METODOS
2.1 MATERIAIS

Foram utilizadas amostras de um sistema de multicamadas (CrN-Si-DLC depositada
num substrato de aco 1020) com diferentes espessuras. Além da variacdo da
espessura total do revestimento multifuncional, ocorre a variagao da espessura entre
as camadas de DLC e de CrN. A Figura 1 mostra como estdo distribuidas as
camadas de DLC e de CrN sobre o substrato.

1 pm EHT = 20.00 k' Signal & = 5E1 Date ;21 Jul 2010
WO = 8.0 mm Mag= 1600 KX Spot Size = 260

Figura 1. Sec¢édo de corte da amostra A3.

Cinco amostras preparadas e com espessura média dos fiimes de DLC/CrN ja
determinados, conforme mostrado na Tabela 1, foram utilizadas.

Tabela 1. Espessura média dos filmes de DLC/CrN

Espessura do filme de DLC Espessura do filme de CrN
Amostras
(nm) (um)
Al 1,36+0,05 2,72+0,07
A2 1,78+0,07 3,19+0,05
A3 1,53+0,05 3,49+0,09
A4 1,14+0,06 1,44+0,08
A5 1,23+0,05 1,38+0,05

Foram realizados os ensaios utilizando o penetrador Vickers. O equipamento
utilizado para o ensaio de indentacao instrumentada é um durdémetro Fischerscope
modelo H100V. Esse equipamento permite a aplicacdo de cargas variando de 1 mN
a 1.000 mN e registra a profundidade de penetracdo em funcao da carga aplicada.
Para cada amostra foi realizado um total de 20 indentagcbes com uma carga de
20 mN. Os valores da dureza e do modulo de elasticidade foram calculados
utilizando a curva carga-deslocamento para carregamento elasto-plastico seguido
por descarga elastica.
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2.2 Indentacgao Instrumentada

2.2.1 Curva de carregamento-descarregamento

Doerner e Nix® elaboraram um método para determinar a dureza e o médulo
elastico através de dados da curva de carregamento-descarregamento (Figura 2).
Porém, o método desenvolvido por Oliver e Pharr® é o mais utilizado, difundido e
citado na literatura para determinar a dureza e o médulo elastico.

A Figura 2 mostra um registro do ensaio, o qual geralmente consiste de um Unico
ciclo de carregamento-descarregamento. Em carga maxima Pmax, @ profundidade de
penetracdo maxima hnax alcancada pelo indentador sera:

hmax=h0+hs:hf+he' (1)

Onde h. é a profundidade de penetracdo de contato, hs é o deslocamento da
superficie no perimetro de contato, h; € a profundidade de penetracdo permanente
apos o completo descarregamento do indentador e he € a recuperacao elastica.

’

h

._max

h——] - h, T h
|
h, | h,—

Figura 2. Curva carga-deslocamento para carregamento elasto-plastico seguido por descarga
elastica.?)

Existem quatro quantidades importantes que devem ser obtidas através da curva
carga-deslocamento, sdo elas a carga maxima (Pmax), 0 deslocamento maximo
(hmax), a rigidez do contato (dP/dh) e a profundidade final, hy.

A analise usada para determinar a dureza, H, e mddulo de elasticidade, E, é
essencialmente uma extensdo do método proposto por Doerner e Nix.®
Experiéncias tém mostrado que as curvas de descarga séo nitidamente curvadas e
geralmente bem aproximadas pela relacdo:®

P:al(h_hf)m (2)

Onde «; e m séo constantes.
Oliver e Pharr®® propuseram uma melhoria do método proposto por Doerner e Nix®
utilizando a relacéo acima obtida devido aos trabalhos desenvolvidos por Sneddon.”
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A Figura 3 mostra uma representacdo esquematica da superficie de um material
antes, durante e apds a penetracao de um indentador carregado por uma carga P.

indentador

superficie inicial

h | " descarregamento
he
¥

Figura 3. Representacdo esquematica da geometria da superficie da amostra nas situacdes de carga
maxima e apoés a retirada do indentador.®

carregamento

Durante o carregamento do indentador para dentro do material a uma carga pré
estabelecida, em qualquer instante de tempo uma profundidade de penetracédo h &
alcancada e dada por: ©

h=h, +h,. )

Em um ensaio de indentacdo instrumentada, a carga P e a profundidade de
penetracdo h sdo registradas em funcéo do tempo, de modo a fornecer a relagao
carga em funcao da profundidade.

2.2.1 Determinacéao das propriedades mecanicas

Num ciclo completo de penetracdo, é necessario medir a rigidez elastica do contato
S, a fim de determinar a area de contato projetada. Matematicamente ela é dada
por:

dpP =
S :E:am(h—hf) ! (4)

c

A partir da aplicacdo da componente elastica da solucdo da relacdo de forca
deslocamento de Sneddon,” Oliver e Pharrf® obtiveram o deslocamento do
perimetro de contato:

P
h, = e-mex 5
€3 ®)

S

Onde € € uma constante que depende da geometria do penetrador.
Usando a equacao que descreve o deslocamento vertical da periferia de contato,
tem-se a partir da geometria da Fig. 3, a profundidade de contato hc.

h=h_—h. (6)

h, = —c—m2, 7
€3 (7)

4189



abm v

Uma vez que a area de contato A é determinada, a dureza H é definida como a
pressdo média que o material suporta sob carregamento, e é calculada por:

P
H = —max 8
A ®)

Onde a area de contato A é:
A=F(h) 9

O modulo de elasticidade pode ser estimado a partir de uma relacdo bem conhecida
entre a area verdadeira de contato projetada A, a rigidez de contato S, e do médulo
de elasticidade efetivo Ec.®® A medicdo do médulo de elasticidade decorre da sua
relacdo com a area de contato e a rigidez de contato medida através da relacao.

s, =ﬁ% £ VA (10)

Onde g é um parametro adimensional.

Essa relacéo foi apresentada por Sneddon.(” Mais tarde, Pharr, Oliver e Brotzen®
mostraram que a equacao anterior € uma equacao que se aplica a indentadores com
uma grande variedade de formas, onde E¢ € 0 moédulo de elasticidade efetivo
definido por:

—= +— (11)

E e v sdo o modulo de elasticidade e coeficiente de Poisson da amostra, Ei e v
constantes elasticas do indentador. A Eqg. (11) € uma relagcdo muito geral que se
aplica a qualquer indentador axissimétrico.®’ Apesar de originalmente obtida para o
contato elastico, tem demonstrado que se aplica igualmente ao contato elasto-
plastico,®'? e que ndo é afetada por pequenas perturbacdes da geometria
puramente axissimetrica e também pelo efeito de empilhamento (pile-up) e
rebaixamento (sink-in).

No fen6meno de empilhamento, o material plasticamente se levanta ao redor da
impressao de contato. Ja no contato predominantemente elastico, o fenbmeno que
ocorre € o de rebaixamento, onde o material ensaiado sofre um “afundamento” ao
redor da impressdo de contato. Ambos os fenbmenos estdo mostrados
esquematicamente na Figura 4.

e we  cmpilhamento

sessws rebaixamento

s superficie original

Figura 4. RePresentagéo esquematica dos efeitos de empilhamento e de rebaixamento durante uma
indentac&o.*”

4190



abm v

Durante a ocorréncia do empilhamento, a area de contato € maior do que a prevista
na teoria do contato elastico.®® Com isso, a dureza e o médulo de elasticidade s&o
superestimados quando ndo se considera esse aumento de area conforme descrito
no trabalho de Pharr.”) As principais caracteristicas que influenciam a ocorréncia do
empilhamento sdo a relacdo entre tensdo de escoamento e moédulo de elasticidade e
0 expoente de encruamento do material.

Comumente o empilhamento ocorre em materiais com baixa relacdo o,/E ou com
baixa ou ndo capacidade de encruamento. Oliver e Pharr® indicaram que para
oy/E>0,03 o empilhamento nédo € significativo. Geralmente ndo se conhece o/E, no
entanto, trabalhos tém mostrado que existe grande correlagéo entre oy/E e a relagéo
entre a profundidade final e maxima de indentacdo (hi/hmax). Segundo Oliver e
Pharr®, o empilhamento é insignificante para hihma<0,7, caso contrario, o
empilhamento pode ou nao ser significante dependendo do encruamento.

3 RESULTADOS E DISCUSSOES

A Figura 5 mostra o comportamento da dureza do DLC em funcédo da espessura
total dos filmes DLC/CrN. A dureza decresce com o aumento da espessura total da
camada. O mesmo ocorre com modulo de elasticidade, calculado através do método
de Oliver e Pharr® como mostrado na Figura 6.
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Figura 5. Variagcéo da dureza em funcdo da espessura total da camada.
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Figura 6. Variagdo do médulo de elasticidade em funcéo da espessura total da camada.

A técnica de indentacgdo instrumentada permitiu obter os valores de dureza e médulo
de elasticidade. Apesar da baixa rigidez do substrato, encontrou-se valores para a
dureza da ordem de 10 Gpa a 26,5 GPa para o DLC. O mddulo de elasticidade para
o DLC foi da ordem de 81 GPa a 220 GPa e o coeficiente de Poisson considerado
0,30. De Mello et al.,*® analisaram um sistema, similar a este aqui tratado, de
multicamadas (CrN-Si-DLC depositada num substrato de aco 1020). Os valores de
dureza encontrados variaram de 12 GPa a 19 GPa.

Alguns fatores que podem causar essa diferenca de propriedades do revestimento
multifuncional sdo o efeito de empilhamento, o efeito de tamanho de indentacao,
variac6es morfolégicas e quimicas. Logo, uma exigéncia do método € que o material
ndo apresente o fenbmeno de empilhamento que afeta area de contato. A area de
contato € o principal parametro para calcular dureza e modulo de elasticidade dos
resultados provenientes do ensaio de indentagéo.

A Tabela 2 mostra a relacdo hi/hnax Obtida no ensaio de indentacédo para as cinco
amostras analisadas. Para todas as amostras a relacdo hi/hmax € menor que 0,7.
Como ja comentado, segundo Oliver e Pharr,” o empilhamento é insignificante para
uma relacdo hi/hnax<0,7, caso contrario, o empilhamento pode ou ndo ser
significante dependendo do encruamento. Materiais tipicos que possuem hyhmax<0,7
séo ceramicas e metais duros. Conforme mostrado na Tabela 2 as relagbes hi/hmax
sdo bem menores que 0,7, evidenciado a néo influencia do empilhamento na area
de contato formada durante a indentagao.

Tabela 2. Relacdo hi/h,.x Obtida no ensaio de indentagéo

Amostras hi/Nimax
Al 0,37+0,09
A2 0,32+0,10
A3 0,23+0,13
A4 0,45+0,04
A5 0,44+0,04

A profundidade de indentacdo ficou em aproximadamente 1/20 da espessura da
camada do filme. Pesquisadores mostram que a dureza de uma camada dura sobre
um substrato macio é influenciada pelo substrato se a profundidade de penetracéo é
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muito superior a 1/20 da espessura da camada dura.®*'® Neste trabalho, entre o
substrato macio e a camada de DLC existe uma camada intermediaria de CrN que
funciona como suporte para a camada de DLC, proporcionando que profundidades
da ordem de 1/20 da espessura do filme ndo afetem as propriedades determinadas
neste ensaio. A Figura 7 mostra a dispersdo do valor de dureza em funcéo da carga
aplicada e a estabilizacdo da mesma para cargas de até 20 mN.
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Figura 7. Dureza em funcado do carregamento.

Como mostrado na Figura 7, as menores cargas apresentam uma grande dispersao
devido aos efeitos de superficie e de geometria do penetrador. Com o0 aumento da
carga obtém-se resultados de dureza com uma dispersdo menor apresentando
valores mais estaveis de dureza.®”

A dispersdo do valor de dureza em funcéo da carga aplicada e a estabilizacdo da
mesma para cargas de até 20 mN é um fendbmeno conhecido como efeito de
tamanho de indentacdo, ISE (Indentation Size Effect). Este fenbmeno geralmente
envolve um aumento no valor de dureza com a diminui¢cdo da carga aplicada ou do
tamanho da indentacdo. O valor de dureza deveria ser independente da carga
aplicada ou do tamanho da indentacdo, com isso este efeito foi atribuido a diversos
fendmenos incluindo o atrito entre o indentador e a amostra, presenca de camadas
superficiais deformadas, a presenca de camadas superficiais de oOxidos e
contaminagdes quimicas, endurecimento de materiais durante a indentacao,
deformacdes elasticas, o tamanho das discordancias geradas, entre outros.*®
Begley e Huntchinson®™ dizem que a dureza é mostrada como dependente do
tamanho da indentacdo quando sua profundidade é menor que aproximadamente
50 um e as medidas de dureza podem aumentar progressivamente com a
diminuicdo dessa profundidade de indentag&o.

Outra explicacdo para a variacdo das propriedades do DLC poderia estar
relacionada a morfologia e composi¢cédo quimica desse elemento. Contudo, Lara, De
Mello e Costa®® mostraram que os espectros Raman obtidos para o DLC para as
varias espessuras apresentam bandas largas com picos centrados na regido das
bandas D e G do grafite, comprovando que trata-se de um filme de carbono amorfo
(Figura 8).
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Figura 8. Micro-espectroscopia Raman.”

As diferencas entre os espectros Raman para os filmes DLC n&o séo significativas.
Eles apresentam dois picos tipicos para o DLC (banda G em cerca de 1.555 + 7 cm™
e banda D em 1.380 = 7 cm™). A razdo de intensidade da banda D para G, Ip/lg,
sofre pequenas variacdes (0.60 + 0.08). Nao houve deslocamento consideravel do
pico G, 0 que sugere que ndo houve variacdo no grau de desordem das ligacdes
entre os carbonos. VariacBes consideraveis foram notadas nas intensidades dos
picos, que podem estar ligadas as diferentes espessuras do filme de DLC.

5 CONCLUSAO

Consideraveis variacfes da dureza e do modulo de elasticidade em funcdo da
espessura do revestimento foram encontrados no ensaio de indentacdo
instrumentada.

Foi evidenciado através da relacéo hyhmax proposta por Oliver e Pharr a néo
influencia do efeito de empilhamento na estimacéo das propriedades de dureza e
modulo de elasticidade.

Este trabalho mostra que a espessura do revestimento tem um papel importante na
resposta do sistema tribologico revestido. E estas variacbes advém provavelmente
de aspectos estruturais e morfolégicos.
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