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RESUMO

A grande variedade de materiais derivados de carbono,
incluindo a grafite expandida, é utilizada em muitas
aplicacBes da ciéncia, tecnologia e industria. Este tipo de
grafite oriundo do floco de grafite natural cristalino possui
a capacidade de conformacéo sem adigdo de qualquer tipo
de ligante produzindo assim um material s6lido e coeso com
baixa densidade. No presente trabalho, placas de grafite
foram produzidas por compactacéo de grafite expandida. A
pressdo aplicada determina a densidade aparente do
material produzido. A caracterizacdo de condutividade
térmica do material resultante foi realizada e estudada. A
placa de grafite com densidade aparente de 1,76 (g/cm®)
apresentou o maior valor de condutividade térmica, kxy =
338 (W/m.K) a 8,16°C a qual é comparavel com a do cobre
(~ 385 W/m.K a 25°C). Este material produzido a partir de
grafite expandido pode ser utilizado em aplicacdes de
conducéo de calor.

ABSTRACT

A wide variety of materials derived from carbon, including
expanded graphite, are used in many applications of
science, technology and industry. This type of graphite
arises from the natural crystalline graphite has the
capability of being shaped without binder addition and thus
producing a solid and cohesive material of low density. In
this study, graphite plates were produced by compression of
expanded graphite. The pressure applied establishes the
bulk density of the material produced. The characterization
of thermal conductivity of the material produced was
performed and studied. The graphite plate with bulk density
of 1.76 (g/cm®) presented the highest thermal conductivity,
kxy = 338 (W/m.K) at 8.16°C which is comparable with that
of copper (~ 385 W/m.K a 25°C). This material made from
expanded graphite can be used in applications of heat
conduction.

1. INTRODUCAO
A grande variedade de materiais derivados de carbono em

todas as suas formas, incluindo a grafite expandida, €
utilizada em muitas aplicacbes da ciéncia, tecnologia e nas
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mais diversas areas da industria. Esse segmento industrial do
carbono ¢é dos mais importantes e pujantes considerando que
nos ultimos trinta anos trés das mais importantes descobertas
no campo de materiais estdo relacionadas a0 mesmo, quais
sejam as fibras de carbono, a sintese de diamantes a baixa
pressao e as moléculas de fulereno [1].

A estrutura cristalina ideal da grafite é composta por uma
série de planos basais dispostos em camadas empilhados no
sentido paralelo ao eixo cristalografico principal, eixo z
representado esquematicamente na figura 1, em que a
estrutura atdmica é formada de ligacdes duplas do tipo sp”.
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Figura 1 - Representagdo da estrutura cristalina hexagonal de
um monocristal de grafite

Dentro de cada camada planar, o 4&tomo de carbono esta
ligado aos outros trés vizinhos através de 1 ligagdo sigma (o)
e 1 ligagdo pi (m) formando uma série continua de hexagonos
na qual pode ser considerada essencialmente como uma
molécula bidimensional infinita. A primeira ligagdo ¢é
covalente (ligagdo o) tem comprimento de 0,141 nm e alta
energia de ligacdo (524 kJ/mol). O quarto elétron de
valéncia hibridizado é justaposto com o outro elétron
deslocalizado do plano adjacente por uma ligagdo muito
mais fraca de van der Waals, que é uma ligacdo secundéria
decorrente da polarizagdo estrutural, com energia de ligagcdo
de 7 kJ/mol (ligagdo =) [1].

A estrutura cristalina da grafite natural torna possivel a este
material uma combinacdo Unica de propriedades, mostradas
na Tabela 1.
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Tabela 1 — Propriedades fisicas do cristal de grafite relativos a estrutura cristalina da Figura 1 [1]

Massa especifica
Condutividade elétrica

no plano xy

na direcdo z

Condutividade térmica

no plano xy

na direcdo z

Coeficiente de expansdo térmica
no plano xy

na direcdo z

Resisténcia a choques térmicos

Resisténcia a altas temperaturas

Modulo de Young
no plano xy
na direcdo z
Sistema cristalino

Parametros de rede
Cor

Ponto de sublimag&o (1° ponto triplo - 1atm)
Ponto de fusdo (2° ponto triplo — 100 atm)

2,26 g/cm® (300K, 1atm)

5.10" Qm™ a 25°C
5.10" Qm™ a 25°C

400 W/m.K a 25°C
2,2 W/m.K a 25°C

1.10°%/°C a 400°C

28.10°/°C a 400°C

115 W/mm a 25°C

3000 °C em atmosfera inerte
400 °C em atmosfera oxidante

C1; = 1060 GPa
Cs3=36,5GPa
Hexagonal

ap = 0,246 nm
Co=0,671 nm
preto metalico
4000 K

4200 K

A grafite natural é a forma cristalina do carbono que ocorre
naturalmente. Esse material é oriundo do metamorfismo do
carbono orgéanico ou de rochas carbonatadas, e encontra-se
disseminada em quartzitos ricos de silica metamorfoseado,
gnaisses e marmores. Os minérios de grafite sdo extraidos
em minas a céu aberto e em depdsitos subterrdneos [2]. A
grafite é naturalmente flotavel e particulas grosseiras de 1
mm podem ser flotadas em um pH médio ligeiramente
alcalino [3]. Grafite de alta pureza com teores de carbono
acima de 95% sdo obtidos por meio de operagdes adicionais
de purificagdo, em geral, processos quimicos de lixiviagdo
concentrado com fortes &cidos ou alcalis. A lixiviacdo pode
ser feita utilizando o &cido hidrofluoridrico para remover as
impurezas silicatadas e acido hidroclérico na remogao dos
carbonatos [4].

Atomos ou pequenas moléculas podem ser intercalados entre
as camadas dos planos basais da estrutura da grafite. Esse
produto intercalado é conhecido como sal de expansdo ou
composto intercalado de grafite (CIG), ou ainda, grafite
expansivel que tem a forma de flocos, conforme mostra a
Figura 2. As moléculas intercaladas sdo, na maioria dos
casos, constituidas de compostos de enxofre ou nitrogénio.
Sob acdo de calor, as camadas sdo separadas por termdlise,
tomando a forma de uma “sanfona”, conforme mostra a
Figura 3, onde os flocos de CIG se expandem produzindo
assim a grafite expandida (GE). Dependendo do tipo de
CIG, a expanséo pode se iniciar em temperaturas tdo baixas
quanto 150°C. Em condicfes de expansao livre, o volume
final do GE pode atingir vérias centenas de vezes o volume
inicial do CIG. As caracteristicas do CIG, isto é, a
temperatura de inicio e a capacidade de expansdo, sdo
determinadas basicamente pela qualidade de intercalacdo, ou
seja, 0 numero de camadas dos planos basais que sdo

intercaladas, e pelo agente de intercalacdo.[5].

Figura 2 — Imagem de Microscopia Eletronica de Varredura
MEV de flocos de grafite natural [6]

O tratamento térmico para expansdao do CIG é realizado
normalmente na faixa de 600 °C a 1200 °C para a producdo
de GE, Fgura 3. O aquecimento por aplicagdo direta de calor
geralmente requer uma quantidade significativa de energia,
especialmente no caso da producdo em larga escala, e a
expansdo do CIG, resulta no GE com volume equivalente a
100 — 700% do volume original do CIG [7]. Além disso, o
uso de métodos de expansdo baseados em radiofreqiiéncia
ou microondas sdo capazes de realizar aquecimento de um
volume maior de material em menor tempo a um custo mais
baixo [8]. O GE ¢ utilizado como agente isolante na
fundicdo de aco, material de cobertura quente ou pé
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exotérmico para cobrir lingotes, retardante de chama em
espuma de alta resisténcia em moveis e colchdes [9]. O GE
possui propriedades fisico-quimicas que se assemelham as
da grafite natural, devido a similaridade de microestrutura, e
¢ a matéria-prima bésica para obtencdo de produtos
moldados por compactacéo.

Figura 3 — Imagem de Microscopia Eletronica de Varredura
MEV de particula de grafite expandido GE [6]

A tecnologia de compactagdo e moldagem de GE
desenvolveu nas Ultimas décadas um mercado industrial
importante, complexo e diversificado de forma que o
produto final é utilizado em aplicacBes mecénicas, elétricas
e aeroespaciais. A classificacdo dessas aplicagdes €
resultado direto das propriedades intrinsecas dos materiais
fabricados e sua geometria final confeccionada. Algumas
propriedades, entre muitas, que definem essas aplicacdes
que podemos citar sdo: teor de C (pureza - %C), massa
especifica, porosidade e condutividade térmica.
Particularmente, selos de vedagdo e gaxetas sdo produtos de
GE utilizados em aplicagcbes mecéanicas tem como
propriedade intrinsecas a massa especifica de ~1,0 g/cm®,
teor de carbono superior a 95% e condutividade térmica
~260 W/m°C a 25°C. Por outro lado, eletrodos de grafite
obtidos de GE fazem parte de um dos componentes para
célula combustivel, do tipo Membrana de Troca de Prétons
(PEM) e as propriedades do material minimas exigidas para
esta aplicacdo prescrevem uma massa especifica de ~1,5
glcm® e teor de carbono superior a 99% [7]. J& para
aplicacbes aeroespaciais como escudos térmicos de
reentrada atmosférica e tubeiras de foguete, exige-se massa
especifica maior que ~1,75 g/cm® [1].

O GE pode ser compactado ou comprimido para formar
pecas moldadas geralmente como chapa fina ou estruturas
laminadas grossas, designadas como folha de grafite
flexivel, também chamada de Grafoil. O material nesse
formato é especialmente til para a fabricacdo de juntas e
vedacBes utilizada na inddstria automobilistica, trocadores
de calor e outros produtos [3].

As laminas de grafite flexivel sdo materiais impermeaveis a
gases e liquidos, resistentes a fogo, e permanecem resilientes
em uma ampla faixa de temperatura (-200 a +1650°C) e de
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pressdes. Além disso, sdo inertes ao ataque de produtos
quimicos por longos periodos de tempo. As laminas de
grafite flexivel podem ser processadas por calandragem,
injetadas ou moldadas por meio de moldes na forma de fitas
[9].

Por outro lado, a massa especifica aparente de um GE
moldado pode variar consideravelmente, dependendo
basicamente da matéria-prima utilizada e do processo de
fabricacdo. Valores encontrados em literatura citam a faixa
de 1,1 - 2,0 g/cm®, correspondendo a uma porosidade aberta
de 10 - 50%. O tamanho das particulas (granulometria) pode
ter um efeito considerdvel sobre as propriedades do GE
moldado. A reducdo do tamanho das particulas
(granulometria) acarreta um aumento substancial na massa
especifica aparente e, consequentemente, uma reducdo da
porosidade. As propriedades mecanicas tendem a aumentar,
por outro lado e de forma negativa, o coeficiente de
expansdo térmica aumenta o que pode levar a uma redugdo
da resisténcia ao choque térmico [1].

O grau de orientacéo dos grdos varia de acordo com o tipo
de técnica de processamento utilizado para a producdo de
GE moldado (extrusdo, moldagem por compressdo uniaxial
e moldagem isostatica) e tem um efeito consideravel sobre
as propriedades. O processo de extrusdo, por exemplo, tende
a alinhar as particulas na dire¢do do fluxo de extrusdo e o
GE extrudado resultante apresenta uma anisotropia
pronunciada, particularmente nas resisténcias a flexdo e
compressdo e nas propriedades elétricas. O processo de
prensagem isostatica, por outro lado, resulta em um material
gue é muito mais uniforme e consideravelmente mais
resistente. Em geral, no processo de moldagem de GE por
compressdo uniaxial deve-se considerar o atrito das paredes
do molde e o embolo da prensa, e o efeito de borda do
embolo podem causar a heterogeneidade na massa especifica
e consequentemente nas demais propriedades do material,
inclusive a presenca de linhas de fluxo e laminages no
produto final pode ocorrer [1].

Para materiais compactados de GE, a massa especifica
aparente, d, de um material compactado pode ser calculada
pela divisdo da massa do material compactado, em gramas,
pelo volume (cm® do material compactado [10]. A massa
especifica de um material compactado e a sua porosidade, P,
esta relacionada pela Equacédo 1 [11]:

po1- 4 )
d M
onde:
P — porosidade, adimensional;
d — massa especifica aparente do material, g/cm?;
dy — massa especifica maxima do material compactado, dy
= 2,26 g/cm®.

A fracdo em volume e o limiar de percolagdo podem ser
determinados pelas Equacdes 2 e 3 [12]:

p=— ()
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do A condutividade térmica definida pela Equacdo 4, é
P = d_ 3 usualmente determinada experimentalmente. Seus valores,
M para sélidos, podem variar muito, dependendo do material

onde:

@ — fragio de volume do material;

@. — fragdo de volume critica do material,

dy — massa especifica do GE sem compactagio, g/cm?;

Uma importante propriedade intrinseca dos materiais é a
condutividade térmica a qual expressa a capacidade de um
determinado material conduzir calor. A condutividade
térmica equivale a taxa de calor Q transmitida ao longo de
uma superficie x, numa direcdo normal a superficie de area
A, devido a uma variacdo de temperatura 47, sob condi¢Bes
de estado fixo (regime permanente) e quando a transferéncia
de calor é dependente apenas da variagdo de temperatura.

A conducdo de calor em solidos se processa por dois
mecanismos principais: a) por “ondas de energia” originada
das interacdes moleculares, conhecidas como “ondas de
rede” ou fénons; b) por movimento livre de elétrons,
presente em metais e semicondutores. Esses dois
mecanismos sdo afetados por varias outras componentes tais
como forgas moleculares, imperfei¢Ges, contornos de gréo, e
processos de espalhamento [13].

Em um sistema térmico, as taxas de troca de calor por
condugdo sdo calculadas através da equacéo de condugdo de
Fourier, descrita pela Equacéo 4:

g=—-k-A-VT (4)
onde:
g — taxa de calor, W,
A — area da se¢do transversal, m?;
k — condutividade térmica do material, W/m.K;
VT — gradiente de temperatura, °C/m

Para a conducdo de calor unidimensional, em regime
permanente, podemos obter a condutividade térmica do
material a partir da equacéo de conducdo de Fourier, descrita
pela Equacdo 5:

q= —all ()
OX
onde:
g — taxade calor, W;
A — area da secdo transversal, m?;
k — condutividade térmica do material, W/m.K;
0T/0x = AT/Ax — gradiente de temperatura, °C/m.

A taxa de calor aplicada, Equacdo 6, a qual corresponde a
potencia elétrica fornecida ou imposta sobre um corpo de
prova é determinada pela equagéo 6:

q=U-I (6)
onde:
g — taxa de calor, W;
U — diferenga de potencial ou tensdo elétrica, V;
| — corrente elétrica, A;

ser um bom condutor de calor, como os metais, ou um
isolante térmico como o ashesto [14].

Medidas de condutividade térmicas tém sido extensamente
realizadas por diferentes técnicas experimentais. O
"Thermophysical Properties Research Center (TPRC) Data
Books" (1963) lista aproximadamente 800 referéncias sobre
medicBes de condutividade térmica em soélidos, das quais,
cerca de 600, empregam essencialmente fluxo de calor
linear. Apesar do nimero elevado de trabalhos nesta area, a
discrepancia de resultados, para esta propriedade, é grande
devido aos varios métodos utilizados de medida [14, 15].

A condutividade térmica (k), no caso de condugdo de calor
unidimensional e em regime permanente, é entdo resultado
da taxa de calor em uma determinada direcdo (x) e da area
da secdo transversal divido pelo gradiente de temperatura
nessa direcdo. Em materiais carbonosos, isto ocorre
essencialmente por vibragdo da rede cristalina, fonons, e é
representada pela equacdo de Debye, Equacédo 7 [1]:

k=gC W, (7

onde:

k — condutividade térmica do material,;

g — multiplicador geométrico (constante);

Cp — calor especifico por unidade de volume do cristal;

v — velocidade de propagacdo das oscilagdes elasticas
provocando a transferéncia de energia térmica (fénon);

L — comprimento médio do caminho livre para o
espalhamento das oscilagdes elasticas;

Em processos de conducdo de calor em materiais
policristalinos, as ondas ou foénons (quantum de energia
térmica) podem ser espalhados pelos contornos dos
cristalitos, defeitos da rede cristalina, e por outros fénons.
Particularmente, a estrutura anisotrépica do cristal de grafita
influencia drasticamente as propriedades térmicas quando
esses materiais sdo utilizados em processos térmicos. Na
grafita, o espalhamento de fbnons quase ndo ocorre na
direcdo do plano basal, e assim, o caminho livre médio dos
fonons (Ly) tem valor significativo e a condutividade térmica
tem valor elevado nas dire¢Bes xy (Figura 1). No entanto, na
direcdo perpendicular ao plano basal (dire¢do z da Figura 1),
a condutividade térmica é aproximadamente 200 vezes
menor que nas direcfes xy.

A condutividade térmica de um cristal de grafite tem sido
reportada na literatura com valores téo elevados quanto 4180
W/mC, nas direces xy da Figura 1, para grafite pirolitico
com tratamentos térmicos sob tensdo altamente cristalino.
Entretanto, o valor médio para grafites piroliticos comerciais
é consideravelmente menor (~ 390 W/m.°C no plano xy e 2
W/m.°C na direcdo z a 25°C). Este valor ¢ ainda um valor
elevado, e a grafite, na direcdo do plano basal, pode ser
considerado um bom condutor térmico comparavel a metais
e ceramicas, como a prata (~ 420 W/m C a 25°C), o cobre (~
385 W/m °C a 25°C), o aluminio (~ 237 W/m°Ca25°C)ea
alumina (~ 25 W/m °C a 25°C). Na dire¢do perpendicular ao
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plano basal, a condutividade térmica da grafite é de
aproximadamente 2,0 W/m°C e, nesta direcdo, a grafite é um
bom isolante térmico, comparavel a muitos polimeros [1].

A condutividade térmica de grafite diminui com o aumento
da temperatura. Na Equacdo 7 (equacdo de Debye), a
condutividade térmica (k) é diretamente proporcional ao
caminho livre médio dos fénons (L;), que por sua vez é
inversamente proporcional a temperatura. Esse fendémeno é
devido ao aumento da amplitude da vibracdo dos atomos de
carbono termicamente excitados e o caminho livre médio
passa a ser o fator preponderante acima de temperatura
ambiente, compensando mais do que o aumento do calor
especifico, Cp [1].

Bonnissel e colaboradores [16] propuseram um modelo que
considera o efeito de anisotropia e porosidade, P, na
condutividade térmica de GE, sendo representado pela

Equacéo 8:
P
k=ks|1-3 8
S( 2+ Pj ©

onde:

k — condutividade térmica do material, W/m.K;
ks — condutividade térmica da fase solida, W/m.K;
P — porosidade, adimensional.

O valor de ks depende da orientagdo das camadas de grafite.
A anisotropia do material se intensifica com a intensidade da
pressdo aplicada durante o processo de compactacdo do
material devido ao alinhamento preferencial das laminas e
camadas de grafite. Assim, pode se determinar a
condutividade térmica no plano, Kk, € no eixo z, k,, pelas
Equacdes 9 e 10:

6y = [k (1= F@) iy TO] - @

d
K, =[ Ky, T (0) + Ky, (1 (9))]d— (10)
M
onde:
Ky € k; — condutividade térmica no plano xy e no eixo z,

Wim.K;

kpm — condutividade térmica do material totalmente
compactado, Ky, = 400 e ky, = 2,2 W/m.K;

d — massa especifica aparente do material, g/cm?;

dy — massa especifica maxima do material, dy = 2,26
glcms;

f(6) — ¢ a funcao de ponderagdo com as propriedades
seguintes:
parad < d,, (d, = 0,4 g/cm3), f{6) = 0,5 (amostra
totalmente isotropica).
para d > d,, f{6) aumenta com d entre 0,5 a 1 (amostra
anisotropica).

A interpretacdo fisica de 8 corresponde ao angulo médio de
rotacdo do plano basal dos cristais de grafite. Verifica-se que
para d = d, o valor de 8 é /4, e 0 material é totalmente
isotrépico. Para d = dy, na intensidade de compressdo
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maxima, 6 = /2, ou seja, o plano basal dos cristais de grafite
estdo orientados perpendicularmente a direcdo de
compressdo do material. O angulo 0 estd relacionado a
massa especifica (d) por meio da Equacédo 11:

g-"r_ 9u=-d (11)
4\° d, —d,

Em termos de condutividade, a massa especifica critica do
material, d., corresponde a conectividade limiar, a qual é
menor que a massa especifica aparente do GE nédo
compactado e existe um minimo de pontos de contato entre
as particulas. Acima de d., a teoria de percolacdo prediz que
o coeficiente de condutividade térmica obedece & proporcéo
estabelecida na Equagdo 12 [17]:

koc(d—d, ), d—d, (12)
onde:
k — condutividade térmica do material;
¢ — expoente;
d, — massa especifica critica do GE compactado, g/cm?;

O expoente & pode ser experimentalmente determinado
através do coeficiente de inclinagdo da reta obtido pelo
grafico de log ky, (W/m.K) em funcdo de log d, (g/cm?3). A
Equacdo 13 é uma aproximagdo da Equacdo 11 para valores
pequenos de d, sendo, portanto uma maneira pratica de se
determinar o comportamento da condutividade térmica em
funco da massa especifica conforme a equagdo 13 [18].

koc(d),d—de (13)

O presente trabalho visa a caracteriza¢do térmica de placas
de grafite obtidas por compactacdo de grafite natural
esfolheado ou expandido (GE). Diferentes pressdes foram
aplicadas & mesma quantidade de massa de GE resultando
em placas de grafite com massa especifica aparente e
espessuras diferentes, que vdo afetar diretamente o0s
resultados obtidos de condutividade térmica das mesmas. As
aplicacfes de materiais a base de grafite sdo delineadas em
funcdo de suas propriedades resultantes e para isto ambas as
propriedades, densidade e condutividade térmica, se tornam
necessarias serem conhecidas.

2. MATERIAIS E METODOLOGIA
2.1 Materiais

Os materiais utilizados no presente trabalho foram
fornecidos pela empresa Nacional de Grafite Ltda. No
processo de beneficiamento de minérios de grafite na
empresa sdo utilizados estagios sucessivos de moagem e
flotagdo, os quais resultam em um produto com teor de
carbono maximo de 90%. Posteriores operacdes de britagem
e moagem resultam em flocos de grafite natural com uma
vasta distribuicdo granulométrica. Um processo quimico de
purificacdo apds o processo de beneficiamento ainda €
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necessario para a producédo de flocos de grafite natural com
teor de carbono maior que 90% e maximo em torno de
99,9%, nessa etapa do processo utiliza-se a lixiviacdo
quimica [19]. Na fase seguinte, os flocos de grafite natural
purificados passam pelas etapas de lavagem, filtragem e
secagem. Finalmente, esse produto é submetido aos estagios
de peneiramento e moagem, em moinhos de martelo ou a
jato, para adequacdo da granulometria as exigéncias do
mercado.

A Nacional de Grafite utiliza o processo de intercalacéo
eletroquimico, baseado na reacdo entre a grafite natural e
H,SO, 98%/massa como um eletrolito e intercalante. Os
CGls-H,S0, sdo lavados com agua a 25°C, secos a 60°C por
12 horas e submetidos a tratamento térmico (choque
térmico) durante 30 segundos [20] a 1000°C na presenca de
ar, para produzir o GE. No presente trabalho a grafite
expansivel intercalado é definida como CGI.

O material fornecido pela Nacional de Grafite para
confecgdo das placas de grafite tem especificacdo 95200-
110, e apresenta teor de carbono de 97,16%/massa, teor de
impurezas 2,84%/massa, massa especifica de 6,71 kg/m®,
tamanho de particula 75 mm com minimo de 70%, e indice
de expanséo de 120 cm*/g.

A quantidade ou tracos das impurezas inorgénicas do GE
estdo listadas na Tabela 2 conforme informagfes do
fornecedor. A Tabela 2 mostra 0 teor de impurezas em
porcentagem por milhdo e em porcentagem em massa de
impurezas informadas pelo fabricante.

Tabela 2. Valores tipicos em ppm e em % em peso das
impurezas encontrados no p6 de GE 95200-100, segundo
informacdes da NGL

Teor de impurezas Teor de impurezas

(ppm) (% em peso)

Al 5430 0,54300
Ba 34 0,00340
Ca 320 0,032000
Cu 42 0,00420
Fe 1060 0,10600
Si 7920 0,7920

Ti 78 0,00780
Cr 38 0,00380
Co <0,2 <0,00002
Cd <0,1 <0,00001
Mo 15 0,00150

S N.D.* 0,10

*N.D. = ndo disponivel pelo fabricante.

A quantidade ou tragos das impurezas inorganicas contidas
nas amostras de GE utilizadas no trabalho foram medidas
por meio de Plasma Acoplado Indutivo (PAI) e
espectroscopia (BAIRD, Plasma Spectrovac) como um
método de espectrometria atbmica, conforme informagdes
do fabricante. O pé de GE foi primeiramente queimado e o
elemento C foi analisado por perda ao fogo, as cinzas,
impurezas inorganicas, foram entdo levados para o plasma
quente para analise de residuos incombustiveis. Analisadores
de enxofre (LECO, CR12 e SC32) foram utilizados para
medir a quantidade de enxofre no p6 de GE.
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O indice de expansdo minimo do GE determinado pelo
fabricante foi calculado por meio de um método padréo de
propriedade da empresa que se baseia em procedimento
disponivel em literatura [21], [22] e [23]:

1) O pé de GE é resfriado, apos tratamento térmico, a
temperatura ambiente em um forno de secagem.

2) 1 grama do p6 de GE previamente pesado é despejado
através de um funil e recebido em um cilindro graduado
de 4 cm de diametro. a distancia de queda livre foi
mantida a 40 cm.

3) A altura da coluna de pé é medida.

4) O indice de expansdo de GE é calculado a partir da
massa em gramas e do volume da coluna de p6 em cm®
ou ml. O indice de expansdo é dado em ml/g.

Os elementos em maior quantidade e de maior importancia
no pé de grafite expansivel ou composto de intercalacéo de
grafite sdo C, S e O. A grande quantidade de enxofre (0,10%
em peso, 1000 ppm) encontrada no GE revela que o p6 de
grafite foi pré-tratado com acido sulfdrico. Um dos métodos
de intercalagdo de grafite utiliza &cido sulfurico [24] e outras
pequenas quantidades de varios metais sdo provenientes de
cinzas contidas no pd de grafite [25]. Os tragos metélicos
presentes sdo devido a materiais argilosos. O restante das
impurezas é considerado como compostos organicos
adsorvidos e agua, a qual foi introduzida entre os planos
basais dos cristalitos de grafite durante o processo de
intercalacéo.

A érea superficial especifica das amostras de GE 95200-110
foi determinada por adsorcdo de nitrogénio utilizando a
equacdo Brunauer-Emmett-Teller (BET) e apresentou uma
area superficial de Sger 68,79 mZ/g. As medidas foram
executadas no equipamento Nova-1200 Ver. 6.01
(Quantachrome Corporation). As amostras foram secas a
200°C por 2 horas e desgaseificadas (vacuo) antes de cada
analise. Experimentos foram realizados em triplicata. Os
resultados acima determinados pelo Laboratério de
Combustdo e Propulsdo (LCP) do Instituto de Pesquisas
Espaciais (INPE). Os valores medidos estdo coerentes com
os valores ja publicados em literatura pelo préprio
fornecedor [19], [26].

2.2 Preparacéo das Placas de Grafite

As placas de grafite foram fabricadas por compactacdo
uniaxial de GE. O p6 de GE pode ser compactado em
matrizes de aco temperado, onde, pressionado por um
émbolo onde ocorre o entrelagamento das particulas,
produzindo um material sélido coeso sem adicdo de ligante,
na espessura e massa especifica desejadas, conforme mostra
a Figura 5.

O molde utilizado tem formato quadrado e uma &rea Util de
100 mm x 100 mm. Para a compactacdo foi utilizada uma
prensa hidraulica de 200 toneladas fabricante Rio Negro. As
prensagens foram realizadas em Laboratério da Usina de
Explosivos da Divisdo de Sistemas de Defesa (ASD-X) do
IAE/CTA.
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Figura 5 — Representacdo esquematica do processo de
prensagem ao longo do eixo de compactagdo com o molde

A determinacdo da massa especifica aparente dos corpos-de-
prova das placas de GE foi baseada no método ASTM
C559-90 de 2005 [10]. A porosidade e fracdo de volume dos
materiais obtidos foram calculadas por meio das Equacdes 1
e2.

2.3 Medidas de Condutividade Térmica

A determinacdo da condutividade térmica foi efetuada
segundo método descrito por Garcia [14]. As amostras de
grafite foram confeccionadas por compactacdo unidirecional
de GE 95200-110, conforme descrito anteriormente e
cortadas em fitas de forma de forma que fosse possivel a sua
insercdo dentro do equipamento para analise. Os corpos de
prova utilizados possuiam dimensfes de 10 cm x 2,5 cm
(comprimento x largura) e espessura variavel conforme
apresentado na Tabela 4.

O corpo de prova possui furos centrados de 1 mm de
didmetro para fixacdo dos termopares igualmente espacados,
com 10 mm entre centros dos furos, sendo cinco termopares
sobre 0 eixo Xx.

O termopar sobre o eixo x na posicao da origem é comum
para o0s trés eixos, X,y e z; assim, tem-se um total de cinco
termopares fixados no corpo de prova e cinco pontos de
medicdo sobre o eixo x.

O método experimental desenvolvido consiste na realizagao
de ensaios em uma camara termovacuo, Figura 6, em um
determinado corpo de prova. Esta cdmara foi desenvolvida
por Garcia (1987) para medicdo da condutividade térmica de
materiais.

Nesta cAmara de alto-vacuo a convecgdo térmica pode ser
desprezada. As paredes internas foram revestidas por
superisolantes (Multilayer Insulation — MLI), Figura 7, e
assim a troca de calor pela superficie do espécime também
pode ser desprezada. Internamente foram instalados uma
fonte de calor (dissipacdo elétrica em uma pelicula
aquecedora) e um sumidouro (bloco de aluminio refrigerado
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por um sistema de refrigeracdo por compressdo de vapor). O
corpo de prova, entdo, foi instalado entre a fonte de calor e 0
sumidouro. Por meio de termopares as variacBes de
temperatura no corpo de prova puderam ser obtidas no eixo
X.

* .
(@ (b)

Figura 6 — Vista frontal da camara termovécuo (a) e vista
posterior da caAmara termovacuo (b). Detalhe das interfaces
para o sistema de bombeamento e de aquisi¢do de dados de

temperatura e vacuo

Figura 7 — Blindagem de superisolante térmico “Multilayer
Insulation —-MLI” de 15 camadas

A taxa de calor aplicada ou poténcia elétrica fornecida com
corrente continua através da pelicula aquecedora foi
calculada por meio da Equacdo 6. As leituras diretas da
tenséo elétrica e da intensidade da corrente elétrica foram
feitos através do voltimetro e do amperimetro
respectivamente. Esses valores eram observados e anotados,
a cada série de medidas de temperatura. Como a convecgdo
e radiacdo de calor podem ser desprezadas, o fluxo de calor
unidimensional foi entdo obtido. Conhecendo o fluxo de
calor, as variacGes e gradientes de temperatura, e por meio
da Equacéo 5, obtém-se a condutividade térmica, Kyy.

A pelicula aquecedora foi montada na face superior do plano
x-y do corpo de prova com o formato retangular. Um filme
de aluminio de baixissima emissividade térmica foi colocado
sobre a pelicula para evitar perdas por radiacdo. Juntamente
com o ambiente de alto vacuo esta configuracdo garantia que
a poténcia elétrica dissipada na pelicula era absorvida pelo
material ensaiado. Os termopares foram dispostos sobre o
corpo de prova ao longo do sentido longitudinal x, o qual
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fica coincidente com o eixo vertical da camara de véacuo
(alinhado também com o eixo do sumidouro). A face inferior
do plano y-z foi acoplada termicamente com graxa térmica
com o0 sumidouro. As faces restantes ficavam desacopladas
termicamente pelo alto vacuo e pela blindagem do
superisolante térmico. Dessa forma tinha-se a face superior
do plano x-y do retdngulo com troca de calor (uma com a
pelicula e a outra com o sumidouro) e as demais faces
adiabéticas.

Para o desenvolvimento do trabalho foi utilizado uma série
de instrumentos, de materiais, € equipamentos que serdo
descritos detalhadamente a seguir: Aquecedor de pelicula:
Fabricante Minco, modelo HK5163R157L12, tamanho 25,4
X 25,4 mm, resisténcia 52,3 ohms, poténcia 5 W a 28 V.
Medidor de temperatura: termdmetro digital, fabricante
Yokogawa, modelo YEM TYPE 2575, resolugdo 0,1°C,
acuracidade -0,5° na faixa de -100 a 230 °C, termopar
juncdo tipo T (cobre e constantan). Fonte de alimentagéo
elétrica: Fabricante Hawlett Packard, modelo: Harrison
6200-B-DC, tenséo 0 ~ 10 V, corrente 0 ~2 A, resolugéo
1,5 mV; 2,5 mA. Voltimetro: Fabricante Ferrari, modelo
DT-830B Digital Multimeter, resolugdo 10 mV na faixa de 0
a 20V, acuracidade 1% DC.V. Amperimetro: Fabricante
Ferrari, modelo DT-830B Digital Multimeter, resolucdo 10
mA na faixa de 0 a 10A, acuracidade 1,8% DC.A. Camara
de vacuo: Material: agco carbono 1025, com espessura de
11mm, dimensdo 0,15 m x 0,13 m x 0,50 m (comprimento,
largura e altura), volume util 4,5 litros. Sistema de vacuo:
Bomba mecanica de duplo estagio, fabricante EDWARDS,
modelo E28MB8, deslocamento 11,4 m3/h, dltimo vacuo 2,5 x
10" mbar. Bomba de difusdo térmica, fabricante
EDWARDS, modelo Diffstak MK2-100/300, deslocamento
280 /s, Gltimo véacuo 3 x 10® mbar. Medidor de vécuo:
fabricante EDWARDS, modelo Digital Controler 1105,
indicador e controlador de vacuo, capacidade 02 sensor
Pirani e 01 sensor Penning. Sensores de vacuo: Fabricante
EDWARDS, tipo Pirani, modelo PRM10, faixa de medicéo
de 200 a 10° mbar, tipo Penning, modelo CP25-K, faixa de
medicdo de 102 a 107 mbar. Superisolante térmico: 15
camadas de kapiton perfurados, metalizados, espacgados por
reticulado de naylon preso por fita adesiva de kapiton.
Sumidouro: circuito de refrigeracdo formado por um
compressor alternativo de 1 hp; um condensador a ar
forcado por ventilador de micromotor de 1/40 cv; um capilar
de 0,32 mm de orificio no comprimento de 1250 mm; um
evaporador de tubo de cobre de %4 de comprimento 900 mm
com formato de espiral que envolve a base do sumidouro no
interior da cAmara de vacuo.

A figura 8 ilustra um esquema do equipamento experimental
constituido por um sistema de medicdo dotado de uma fonte
de calor e uma fonte fria entre os quais sdo posicionados 0s
corpos de prova de calor montados em uma camara de vacuo
e um sistema de bombeamento.

Para a medida de vacuo foi adotado os seguintes métodos:
Primeiro foi ligado a bomba mecénica até a obtencdo do
vacuo de 10" mbar. Depois de certificado que o vacuo
atingiu este valor, foi ligada a passagem de agua, de
arrefecimento da bomba de vacuo difusora antes do seu
ligamento. A partir de entdo esta bomba difusora foi ligada
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para a obtencdo do alto-vacuo (pressdo menor que 10
mbar). Nesse nivel de vacuo a conveccdo de calor pode ser
totalmente desprezada, garantindo ainda mais o fluxo de
calor unidimensional [14]. As bombas de vacuo
permaneceram em operacdo durante todo o tempo do ensaio.
Os valores de medidas das temperaturas sdo utilizados nos
calculos para encontrar os gradientes de temperatura. Essas
medidas tiveram inicio apds o nivel de vacuo na camara de
vacuo ter atingido valores satisfatérios, a fonte de
alimentacdo do aquecedor de pelicula ter sido ajustada e o
sistema de refrigeracdo do sumidouro ter sido ligado. E,
principalmente, todos os valores das grandezas terem sido
estabilizados. A estabilidade foi monitorada através das
observacdes dos transientes para a garantia da convergéncia,
para estabelecimento do regime permanente. Para este
experimento foi notado que um periodo de duas horas era
suficiente para atingir o regime permanente.

A andlise de condutividade térmica foi conduzida na
bancada de teste (Camara termovacuo), atualmente
localizada no Laboratério de Maquinas Hidraulicas do
Instituto Tecnoldgico de Aeronautica.
24 Analise de Incerteza dos Resultados de
Condutividade Térmica

A incerteza total de cada variavel é composta pela
combinacdo das incertezas sistematicas (oriundas dos
desvios fisicos nos sistemas de medicdo) com aleatdrias
segundo Coleman e Steele (1999) relata sobre este assunto.

Uma vez obtidas as incertezas totais de cada variavel (ditas,
incertezas primarias) é possivel propaga-las para o resultado
final. Ou seja, se o resultado r=r(a,,a,,a,..a,), a partir das

incertezas totais ja apuradas das variaveis a,a,,a,...a, €

possivel obter a incerteza total para o resultado “r”’. As
incertezas das varidveis devem ser obtidas, todas elas, no
mesmo nivel de confianga. Este trabalho adotou-se o nivel
de 95% (ou 20:1). Kline e McClintock (1953) descreve este
método de propagacdo de incerteza das variaveis para um
dado resultado final.

2 2 2 2
wo= [ e 2w, e O w2 O | w, (14)
Oa, ' da, ? Oa, N oa, "

Assim, a condutividade térmica pode ser escrita em funcédo
de quatro variaveis de acordo com a Equagéo 15:

ky =ko,U,1,VT,A) (15)

A incerteza do resultado da condutividade térmica pode ser
calculada pela Equacéo 16:

oY o,V ok, Y ok, \ 16
Wk — 7xy -\NU 2 + Xy W| 2 + Xy WVTZ + 7xy WA2 ( )
» ou al ~NT oA




v.29,n.2,2010

onde:
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Medidor de vacuo

Bomba de vacuo mecénica
Unidade de refrigeracédo
Bomba de vacuo difusora
Camara de vacuo
Amperimetro

Voltimetro
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Fonte de alimentacéo elétrica

9 Medidor de temperatura
10 Serpentina de resfriamento
11 Base do sumidouro
12 Acoplamento do corpo de prova
13 Corpo de prova
14 Dispositivo de fixacdo
15 Aquecedor de pelicula

Figura 8 - Vista esquematica do equipamento experimental

akxy |

Y= (17)
ou) A.vT

oK, U

o) A-VT (49)
0K,y U-l

ovT)  A-(VTY 4
Ky U1

a(A) AZ.VT 0)

Para a condugdo de calor unidimensional, em regime
permanente, o gradiente de temperatura obedece a Equagdo
21:

_oT _AT

VT = (21)
OX  AX

A incerteza aleatdria de cada variavel segue a formulagdo do
desvio padréo estatistico:

1 -\
o = m;(xi - Xj (22)

onde X éa média de amostra (X,,X,,X;...Xy) e N é 0
tamanho da amostra.
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Para uma confiabilidade de 95% sdo usados dois desvios
padrdes para o valor da incerteza. Estes sdo somados as
incertezas dadas pelo fabricante de cada equipamento ou
quando estas ndo sdo fornecidas, considera-se entdo a
metade do menor divisor da escala de medida do
equipamento para obter finalmente a incerteza total de cada
variavel.

A equacdo para a linha é: y = mx + b ouy = mix1l + m2x2 +
... + b (se existirem varios intervalos de valores x). O valor y
dependente é uma funcdo dos valores x independentes. Os
valores m sdo coeficientes que correspondem a cada valor X,
e b é um valor constante. Observe que y, X e m podem ser
vetores.

A precisdo da linha calculada por este método depende do
grau de dispersdo dos dados. Quanto mais lineares forem os
dados, mais preciso sera 0 modelo de calculo. O método dos
minimos quadrados € utilizado para determinar o ajuste
perfeito dos dados. Os calculos para m e b serdo feitos com
base nas seguintes formulas:

w) ()

-7

i=1

(23)

b=y-mx (24)
onde X e Y so as médias de amostra (X, X, , Xg...X ) €

(Y1, Y,, Ys.-.Yy ) respectivamente e N é o tamanho da
amostra.
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O valor do quadrado do coeficiente de correlacéo, R? pode
ser interpretado como a proporcdo da variancia em y que
pode ser atribuida a variancia em x. A equacdo para o
coeficiente de correlagdo do momento do produto Pearson,
R?, ¢ dada pela Equacéo 25.

R- g(xi—‘x‘j.(yi__y_j

G

i=1 i=1

(25)

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 Variacdo da densidade das amostras com a pressao
aplicada

As diversas massas especificas das amostras confeccionadas
por prensagem, conforme descrito no item 2.2 estdo
descritas na Tabela 3, bem como a variagdo da presséo
aplicada sobre o p6 de GE.

Nas placas de grafite foram necessarias 2 prensagens com o
mesmo valor de carga mecanica uniaxialmente aplicada para
desfazer as laminagBes encontradas ao longo da espessura
das amostras. Este tipo de defeito no material pode ocorrer
devido ao tipo de processo de fabricacdo por prensagem
uniaxial realizado nas amostras conforme ja relatado em
literatura [1].

Tabela 3 — Massa especifica, porosidade, fragdo em volume e pressdo aplicada na matriz de compactacéo das placas de grafite, obtidas
a partir de GE 95200-110

Espessura Massa . Fragdo em volume de Presséo na Média
o Porosidade . .
da placa Especifica grafite matriz Py, Pwm
(mm) (g/cm3) (Pa)* (Pa)*
+6
3,67 1,35 0,40 0,60 g’ggligw 2,94.10"7
+7
3,08 1,61 0,29 0,71 28318*7 5,03.10""
+8
2,81 1,76 0,22 0,78 1’81'18% 1,01.10"®
*1Pa = N/m2,

A massa especifica aparente, d, das amostras de grafite
aumenta com o aumento de carga mecénica uniaxialmente
aplicada sobre a superficie destas amostras. A deformacdo
plastica das particulas de GE também aumenta com o
aumento de carga mecénica. A maior pressdo (Py = 1,01 x
10*® Pa) aplicada resultou na fabricagdo da amostra de maior
massa especifica (1,76 g/cm3).

No processo de compactacdo de GE e obtencdo das placas
de grafite determina as propriedades da mesma, onde
predomina o alinhamento preferencial das camadas de

grafeno perpendicular a direcdo de compressdo, 0 que torna
a superficie da amostra com um aspecto liso e de brilho
metalico.

Observa-se que 0s resultados de pressdo aplicada se
encontram dentro das faixas de valores, para estes materiais,
comumente fornecida na literatura [27]. O aumento da massa
especifica das placas de grafite em funcdo do aumento de
carga mecanica externa ao longo de um eixo (compressédo
uniaxial) pode ser observado no gréafico da Figura 10.
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O comportamento da presséo aplicada em funcdo da massa
especifica aparente de GE compactado pode ser ajustado por
uma funcdo linear conforme a Equacgdo 26 disponivel em
literatura [28]:

Py =a, +b,.d (26)

onde: Py — pressdo aplicada na matriz, MPa;
d — massa especifica aparente do material
compactado, kg/ms;
ap € bp — coeficientes (dado empirico).

110 T T T T T T T T
Ajuste linear (95200-110)
= 95200-110

90 .

100

80 4 4

70 -

(MPa)

60 4

M média

50 4 [ ] 4

P

40 R

304 n 4

10 T T T T T T T T T
1300 1350 1400 1450 1500 1550 1600 1650 1700 1750 1800

d (kg/m?®)

Figura 10 — Pressdo média aplicada na matriz de compactagéo
das placas de grafite

No gréfico da Figura 10 é descrita a equacdo linear obtida
para as amostras elaboradas a partir da grafite 95200-110 e
determinado os coeficientes da equacdo acima citada, ap =
0,1642 e by = - 198. A linearidade (R* < 0,9000) deste
grafico revela que os valores determinados para as
constantes ap e bp ainda ndo expressam valores que indicam
uma tendéncia estabelecida, com o ndmero de amostras
analisadas.

Embora foram determinadas apenas 3 valores de pressdo
aplicada em fungdo da massa especifica aparente das
amostras produzidas para o GE 95200-110, o modelo
anterior torna possivel e previsivel o comportamento da
massa especifica aparente de uma placa fabricada por
compactacdo de GE em funcéo da presséo aplicada.

3.2 Condutividade Térmica de placas de grafite

Os gréficos da Figura 11 apresentam o gradiente térmico,
AT/Ax, obtido apés atingir o regime permanente, para as
diferentes taxas de calor, g, aplicadas sobre as amostras de
grafite com massa especificas de 1,76, 1,61 e 1,35 g/cm3. As
perdas de calor por radiagdo e convec¢do podem ser
consideradas despreziveis para as diferentes taxas de calor
aplicadas.

A tabela 4 mostra os valores das condutividades térmicas,
k., para cada placa de grafite de massa especificas
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diferentes. Esta tabela apresenta o resultado das
condutividades térmicas médias obtidas para cada amostra
medidas na direcdo x, ou seja, ao longo do plano xy.

Os célculos da andlise de incerteza dos resultados de
condutividade térmica foram feitos conforme formulacdo
matematica descrita no item 2.4. A Tabela 4 apresenta as
incertezas dos gradientes de temperatura e dos coeficientes
de condutividades k,, para as tensdes nominais de 4V e 6V.
Os calculos das incertezas dos gradientes de temperaturas e
dos coeficientes de condutividades k., foram realizados
conforme a Equagéo 16.
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Figura 11 — Variagédo dos gradientes térmicos para cada taxa de
calor aplicada na direcéo x
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O objetivo central da andlise de incerteza foi obter as
incertezas totais para as condutividades k. Estas foram
provindas das incertezas Primarias, sistematicas e aleatorias
combinadas das varidveis, todas com nivel de confianca de
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95%. Tais incertezas, que uma vez propagadas segundo o
método de Kline e McClintock (1953), resultaram nas
incertezas totais Wk, para as condutividades k.

Tabela 4 - Condutividade térmica, k,,, medida na direcéo x (Figura 1) das placas de grafite

Massa especifica Porosidade Temperatura Kyy Média Ky,
(g/lcmd) (%) (°O) (W/m.K) (W/m.K)
1,76 0,22 8,16 337,96
267 323,28 330,62 +£5,35
1,61 0,29 5,87 307,56
315 307.77 307,66 + 6,42
1,35 0,40 19,41 280,61 280,61 £ 7,74

Para cada taxa de calor imposta sobre a amostra, um valor
de condutividade térmica, com base na Equagdo 5 foi
calculado. Diferentes niveis de temperatura média no corpo
de prova resultaram para cada taxa de calor imposta e,
portanto diferentes valores de condutividade térmica foram
obtidos em funcdo de cada nivel da temperatura. O gréafico
da Figura 12 apresenta essas variagdes para as trés amostras.

#7777

d=1,76g/cm?
d=161g/cm?
d=135g/cm?

-
370 "
360 <

350 h

340 o g

330 4 g

320 1

K pAIm * C)

310 4 g
300 - g
290 4 b

280 o < e

270

T T T T T
50 -2,5 00 3,5 50 75

Temperatura média (" C)

T T T T T
100 125 150 175 200 235

Figura 12 - Condutividade térmica no plano xy, Kk, em fungéo
da temperatura média das placas de grafite

Os resultados se encontram dentro das faixas de valores,
para estes materiais, comumente fornecidos em literatura
[16]. Para um cristal de grafite o valor da condutividade
térmica, Ky, , é de 400 W/m.K [1].

Como duas diregdes podem ser consideradas no GE
compacto: perpendicular (x) e paralela (z) ao eixo de
prensagem, durante a compactacdo do GE a orientagdo do
plano basal no cristal de grafite produz uma anisotropia local
no material. A condutividade térmica, Ky, de uma placa de
GE compactado aumenta com o0 aumento da massa
especifica aparente, portanto é fato que a condutividade
térmica de uma placa de grafite porosa depende apenas do
teor de carbono ou volume de poros [22] e da orientacdo das
camadas de grafeno. Este comportamento da condutividade
térmica, k., se deve ao efeito em concorréncia de 2
processos: o alinhamento preferencial das camadas de
grafeno perpendicular a direcdo de compressdo, o que torna

a transferéncia de calor ao longo do plano xy possivel, e da
reducdo da porosidade, a qual é acompanhada por um
aumento da condutividade térmica.

A placa de grafite de maior massa especifica (d = 1,76
g/cm3) e menor porosidade apresentou valor médio de
condutividade térmica elevado para o plano xy sendo apenas
um pouco inferior ao valor do cobre.
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Figura 13 — Condutividade térmica para o plano xy, ki, em
funcdo da massa especifica aparente das placas de grafite em
coordenadas logaritmicas

O grafico da Figura 13 reflete o comportamento das
condutividades térmicas, ky,, medidas em fungéo da massa
especifica aparente de GE compactado e observa se que este
comportamento pode ser descrito por uma fungdo
exponencial com o expoente igual a 0,60. Para a obtencéo de
um expoente que expresse a realidade deste comportamento
é necessario no minimo 5 valores de Ky, portanto os valores
de ki, das 3 amostras acima descritos néo séo suficientes
para estabelecer uma proporcionalidade entre o coeficiente
de condutividade térmica e massa especifica de GE
compactado conforme informado por Celzard [18]. A
proporcionalidade proposta por Celzard tem expoente igual
a 1,5 conforme Equacéo 27:

Kocd®™ (27)
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O modelo anterior construido a partir de dados
experimentais torna possivel a previsdo do comportamento
da dependéncia da condutividade térmica com a densidade
de uma placa fabricada por compactacdo de GE.
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O valor da condutividade térmica foi calculado com base no
modelo proposto por Bonnissel [16], EquacGes 9, 10 e 11,
para as amostras de grafite com massas especificas
diferentes entre si para o plano xy, Ky, € no eixo z, k,. Os
valores estdo mostrados na Tabela 5.

Tabela 5 - Condutividade térmica teérica calculada para o plano xy, k,y, € no eixo z, k, das placas de grafite

Massa especifica Porosidade @  f(0) Ky k,
(glem?) (W/m.K) (W/m.K)

1,76 0,22 1,36 0,96 298 15

1,61 0,29 1,30 0,93 264 22

1,35 0,40 1,19 0,86 206 35

Os valores teoricos de Ky, da tabela 5 determinados por meio
de equacBes correspondem a valores inferiores a aqueles
encontrados de forma experimental, o que sugere que as
amostras de grafite possuam uma massa especifica maior do
que a massa especifica aparente obtida para as diferentes
amostras. Vale ainda ressaltar que para a determinacdo
destes  valores foram utilizados o0s pardmetros
correspondentes a um Unico cristal de grafite de ky, = 400 e
k, = 2,2 W/mK os quais variam de referéncia para
referéncia, como por exemplo ky, = 750 e k, = 4,7 W/m.K,
de acordo com Bonnissel [16].

4. CONCLUSOES

Os valores experimentais encontrados de pressdo aplicada
sobre GE compactado estdo em concordancia com aqueles
informados em literatura. O aumento da pressdo aplicada
sobre a matriz de compactacdo de GE resulta em um
aumento proporcional da densidade aparente das placas de
grafite confeccionadas conforme pode ser visto nos valores
relatados anteriormente.

Os ensaios realizados assim como 0 modelo semi-empirico
para a condutividade térmica produziram resultados
equivalentes aos citados na literatura. O elevado coeficiente
de condutividade térmica da amostra de GE compactado (K,
= 331 W/m.K), com massa especifica de 1,76 g/cm?, se deve
ao grande nimero de contatos de GE por unidade area
superficial, o qual € definido pela orientagdo preferencial
crescente de flocos de GE perpendicular ao eixo de
compressdo. Este grande nimero de contatos de GE torna
eficiente o transporte de fénons através do plano basal da
rede cristalina dos cristalitos de grafite e evidencia o alto
grau de ordenamento das camadas de grafeno nesta amostra.
A amostra de GE compactado com densidade aparente de
1,35 (g/cm®) é a amostra que possui maior porosidade, 40%,
e conseqientemente apresentou o menor valor de
condutividade térmica, ky, = 281 (W/m.K). Este fato revela
que o caminho livre significativo para ao espalhamento da
onda (fénon) é maior devido a porosidade da amostra e 0
menor grau de ordenamento das camadas de grafeno quando
comparado com a amostra de maior densidade aparente.
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