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Los materiales que combinan un determinado grado de porosidad con elevada conductividad térmica son
interesantes para algunas aplicaciones actuales de control térmico. En este trabajo se presenta el
desarrollo de una nueva familia de materiales compuestos porosos multifasicos. Estos materiales estan
inspirados en el reciente desarrollo de una clase de materiales compuestos que presentan alta
conductividad térmica y que combinan copos de grafito y particulas cerdmicas en una matriz metalica.
Sustituir las particulas ceramicas por particulas de sal comun (NaCl) permite obtener una estructura de
poros interconectados una vez que se elimina la sal por disoluciéon en agua. De esta forma se han
fabricado materiales espumados por medio de la infiltracién mediante presion de gas de aluminio en
preformas formadas por compactacion de copos de grafito y particulas de NaCl. La conductividad térmica
de estos materiales se ha medido y los resultados se discuten en base a célculos realizados mediante dos
modelos analiticos basados en las siguientes estructuras ideales: i) capas alternadas de copos de grafito
semi-infinitos y espuma metalica; y ii) espumas metdlicas con copos de grafito orientados.
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Materials combining a certain degree of macroporosity and high thermal conductivity are interesting for
current active thermal management applications. In this work a new class of multiphase composite porous
materials have been fabricated. The materials are inspired by a recently developed family of high thermally
conductive composite materials formed by combination of graphite flakes, ceramic particles and a metal
matrix. Replacing the ceramic particles by NaCl particles allow obtaining an interconnected pore structure
in the material after dissolution in water. Materials with aluminum matrices have been obtained by gas
pressure infiltration of preforms conformed by mixtures of graphite flakes and NaCl particles. The thermal
conductivity has been calculated and experimental results are discussed in accordance with two
mathematical models based on ideal microstructures: i) alternated layers of semi-infinite continuous
graphite flakes and metallic foam, and ii) a metallic foam with oriented graphite flakes in the struts.
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1 Introduccion

En los Ultimos afios, la tecnologia en el sector electrénico,
aeronautico y aeroespacial ha logrado importantes avances.
Debido a este rapido crecimiento actualmente se requiere del
desarrollo de nuevos materiales capaces de transportar y
disipar de forma efectiva el calor residual generado en el
funcionamiento de los equipos, cada vez mas potentes y con
mayores prestaciones. Las espumas metalicas, que consisten
en estructuras porosas interpenetradas, configuran un
conjunto de materiales de gran interés para estas industrias
debido a su baja densidad y a su elevada superficie especifica
por unidad de volumen. Dichas propiedades permiten que
estos materiales sean evaludos como potenciales disipadores
de calor para las aplicaciones mas avanzadas.

Algunos estudios recientes [1] han desarrollado materiales
compuestos ternarios combinando una matriz metélica con
particulas cerdmicas y copos de grafito (Gr), con el fin de
alcanzar conductividades térmicas cercanas a los compuestos
metal-diamante de alto rendimiento. Los nuevos materiales
presentados en este trabajo se han inspirado en la unién de
dos ideas: el empleo de copos de grafito como potenciadores
de la conductividad térmica (CT) y las ventajas que
proporcionan las propiedades interesantes de las espumas
metalicas. Se ha fabricado una nueva familia de materiales
espumados sustituyendo las particulas cerdmicas de los
compuestos ternarios por particulas plantilla de cloruro sédico
gue dan lugar, tras su disolucién, a estructuras de poro
interconectado. Por combinacion de diferentes volumenes de
Gf con la cantidad y tamafio apropiados de poros, se
consiguen materiales que proporcionan conductividades
térmicas en el intervalo 60-290 W/mK.

2 Procedimiento experimental

2.1 Materiales

Se utilizd aluminio de alta pureza (99.999% peso)
suministrado por Alfa Aesar (GmbH & Co KG - Karlsruhe,
Alemania). Los copos de grafito, de un tamafio medio de 10
mesh, se adquirieron de la misma compafiia con una pureza
superior al 99.9% en peso. La Figura 1(a) muestra una
micrografia de ellos, en la que puede observarse que poseen
un diametro promedio de unos 1000um y un espesor de
aproximadamente 30um. Las particulas de NaCl utilizadas
fueron de calidad analitica superior al 99.9% de pureza y
provienen de la compafiia Panreac Quimica S.L.U.
(Barcelona, Espafa). Las preformas se prepararon utilizando
principalmente dos tamafos de sal (80-100um y >355um), que
se obtuvieron por tamizado de las particulas adquiridas. Las
morfologias de las mismas se ilustran en la Figura 1(b) y (c).

2.2 Fabricacién de las espumas

Las espumas Gi/Al se fabricaron por el método de replicacién
[2-4], utilizando como preforma una mezcla compactada de
copos de grafito y particulas de cloruro sédico.

M

221 Preparacién de preformas Gi/NaCl

Se prepararon dos tipos de preformas que difieren en su
microestructura:

i) preformas formadas por capas alternadas de Gt orientados
y particulas de NaCl; y

i) preformas formadas por G; orientados y particulas de sal
distribuidos homogéneamente.

Para la preparacion de las preformas formadas por capas
alternadas de Gt orientados y particulas de NaCl se procedio
del siguiente modo. Pequefias porciones de particulas de
NaCl con un tamafio medio >355 mm se prensaron en un
molde de dimensiones 10x10x50mm a una presion de 2.5
MPa con la ayuda de una prensa hidraulica, resultando en
monolitos de 0.8 mm de altura. Por otro lado, se prepararon
monolitos de 0.2mm de espesor con pequefias porciones de
Gt en condiciones equivalentes. Finalmente se procedié a
empaquetar alternadamente los distintos monolitos de NaCl y
Gt y se prensé el conjunto bajo las mismas condiciones de
presion (2.5 MPa).

En la preparacion de las preformas formadas por G orientados
y particulas de sal distribuidos homogéneamente se siguio el
siguiente procedimiento. Se mezclaron, mediante agitacion
fisica, particulas de NaCl con G: en las proporciones
adecuadas. Posteriormente se virtio una cantidad controlada
de esta mezcla en un molde de dimensiones 10x10x50mm y
se agitdé mediante vibracidon durante unos 10 segundos. Este
tiempo se optimiz6 con el fin de conseguir una adecuada
orientacion de los copos de grafito [1,7,8] y al mismo tiempo
evitar la segregacion de la mezcla. Por Gltimo se aplicaron 2.5
MPa en la prensa hidraulica durante unos 30 segundos.

Las fracciones de volumen de NaCl y Gs empleadas para cada
una de las muestras estudiadas pueden consultarse en la
Tabla 1.
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Figura 1. Imagenes de microscopia electronica de barrido de los
materiales utilizados: copos de grafito (a) y particulas de NaCl
provenientes del tamizado en los intervalos de tamafio 80-100mm (b)
y >355mm (c).

2.2.2  Proceso de infiltracion y disolucion de NaCl

Para la conformacién de los materiales, se recurrid a la técnica
de infiltracion de las preformas por presion de gas con
aluminio liquido [5-7]. Se utiliz6 una cadmara de infiltracién
convencional de pared caliente, provista del equipamiento
necesario para la realizacion de vacio primario (hasta 2 mbar)
y presion (hasta 40 bar). Las infiltraciones con aluminio liquido
se llevaron a cabo a una temperatura de 760°C y 10 bar de
presion. Por medio del enfriamiento de la camara en un
contenedor de agua a temperatura ambiente justo después de
la infiltracion, se consiguié una solidificacion direccional del
metal, necesaria para evitar la aparicion de porosidad no
controlada por medio del rechupe metdlico.

La fase final de fabricacion de los materiales espumados
consiste en la disolucion de las particulas de sal mediante
agitacion magnética en agua destilada. Este método, que se
conoce con el nombre de replicacion, resulta ser
especialmente interesante ya que pueden conseguirse poros
de tamafio, distribucion de tamafios y forma controladas por
medio de la eleccidon adecuada de las particulas de NaCl, que
son el agente plantilla.

M

2.3 Caracterizaciéon de las espumas G¢/Al

2.3.1 Microestructura

Con el fin de evitar la deformacién plastica de los poros en el
proceso de pulido, las espumas GiAl se infiltraton a
temperatura ambiente con resina epoxi transparente
(Resoltech WWA/WWBA) y tras su solidificaciéon, se cortaron
para el pulido y estudio de sus microesructuras.

2.3.2 Medidas de conductividad térmica y modelizacion

Las medidas de conductividad térmica se llevaron a cabo en
un equipo construido en la Universidad de Alicante segun la
normativa internacional ASTM E-1225-04. Su funcionamiento
se basa en la imposicién de un flujo estacionario de calor entre
dos focos, uno frio y otro caliente, que atraviesa un conjunto
formado por la muestra y un patrén de conductividad conocida
[8-12]. Las muestras se colocaron de forma que los copos de
grafito quedaban orientados segun la direccion del flujo de
calor, de manera que la conductividad térmica medida es
considerada longitudinal al plano de orientacion de los copos
de grafito (de ahora en adelante nos referiremos a ella como
K<"). El equipo dispone de cinco termopares, tres de ellos
conectados al patrén, que permiten comprobar la linealidad de
su gradiente térmico, y otros dos, insertados en sendos
agujeros en la muestra. La medida del gradiente térmico en la
muestra permite, finalmente, obtener su conductividad térmica.

Para interpretar los resultados experimentales de
conductividad térmica se utilizaron dos modelos analiticos
basados en microestructuras idealizadas (ver Figura 2): i)
modelo de capas alternadas de espuma de aluminio y copos
de grafito orientados (modelo 1); y ii) modelo de espuma de
aluminio con copos de grafito orientados y distribucién
homogénea (modelo 2).

En su aplicacién, la conductividad térmica de los presentes
sistemas ternarios (con presencia de las fases Gy, metal y
poros) puede ser calculada en dos pasos, en los que en cada
paso se toman las fases de dos en dos. En un primer paso,
general a ambos modelos, se calcula la conductividad térmica
de un sistema binario comprendido por las fases metal-poro, a
través de la siguiente ecuacion:

Kmp = K .(L=V'))F® (1)

donde K, es la CT de la espuma metalica, K, la
conductividad del metal y V', la fraccién de volumen de poros,
que puede calcularse como el volumen de poro entre el
volumen total de la espuma (metal+poro).

En un segundo paso se considera un sistema binario
comprendido por Gi-espuma de aluminio, para el que se
toman expresiones diferentes en funcion de cada
microestructura idealizada.

El modelo 1, que se aplica a microestructuras formadas por
capas alternadas de Gy orientados y espuma de aluminio,
puede utilizarse la aproximacion de Maxwell, segun la cual:

Kb = Ve Kf + (1= Vp). Ky 2
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siendo V; la fraccion de volumen de copos de grafito y KfL la
conductividad térmica longitunal de los mismos.

El modelo 2, basado en una microestructura formada por
espuma de aluminio con copos de grafito orientados y
distribuciéon homogénea, utiliza el método de Hatta y Taya
[1,8,13], para el cual se obtiene la siguiente expresion:

Kt _ Vs
SL(1-ve)+

mp ®)

= ¢
Kmp L
Ki~Kmp

donde S* es un factor que depende de la morfologia y
orientacion de los copos de grafito, y viene expresada por la
siguiente relacion:

LTt
st = (4)

siendo D y t el diametro y espesor de los Gy, respectivamente.

MODELO 1: estructura ternaria de capas alternadas
espuma-Gf orientados

Capa
Copos
grafito

Capa
Nadl

MODELO 2: estructura ternaria con distribucion aleatoria

de Gf alineados

grafito

Particulas
NaCl

Figura 2. Esquema de las espumas fabricadas en este trabajo y
clasificadas por su estructura segun los modelos 1 y 2 empleados en
la caracterizacion de su conductividad térmica.

3 Discusion de los resultados

Las muestras se clasificaron en cuatro grupos (Tabla 1): A es
el cédigo para espumas de aluminio (sin presencia de grafito)
mientras que S y L responden a cddigos de espumas cuyos
tamafos de poro son pequefios y grandes (provenientes de
particulas de NaCl de tamafios 80-100um y >355um,
respectivamente). Ambos grupos de muestras S y L tienen
estructuras formadas por espuma de aluminio con copos de
grafito orientados y distribucion homogénea. Por ultimo, los
codigos KK hacen referencia a las muestras con capas
alternadas de espuma de aluminio y copos de grafito
orientados.

Tabla 1

Conductividades térmicas longitudinales k% (Wm™K™) medidas para
las espumas de Al y G{/Al fabricadas. Voo €s la fraccion de volumen
de poros, V; es la fraccion de volumen de Gty Vet €S la fraccion de
volumen de aluminio.

m%oe(llggs Vi Vporo Vimetal k&(W/mK)
A-1 - 0.56 0.44 67
A-2 - 0.80 0.20 21
L-1 0.54 0.36 0.11 167
L-2 0.34 0.52 0.14 102
L-3 0.16 0.66 0.18 60
S-1 0.48 0.32 0.20 165
S-2 0.30 0.44 0.26 125
S-3 0.14 0.56 0.30 80
KK-1 0.93 0.06 0.01 290
KK-2 0.52 0.39 0.09 147
KK-3 0.30 0.56 0.14 70

Los resultados de conductividad térmica para las diferentes
muestras de la Tabla 1 se grafican en la Figura 3 respecto a la
fraccion de volumen de poros (Figura 3a) y a la fraccion de
volumen de copos de grafito (Figura 3b).
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Figura 3. Conductividad térmica longitudinal medida para las
diferentes muestras de la Tabla 1 respecto a la fraccién de volumen
de poros (a) y respecto a la fraccién de volumen de copos de grafito
(G) (b). En la Figura 3a la linea corresponde al calculo tedrico de la
conductividad térmica de espumas de aluminio (sin Gy) utilizando la
ecuacion (1). En la Figura 3b las lineas son guias visuales que unen

muestras del mismo grupo.
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La Figura 3a evidencia que las espumas que contienen Gg
ofrecen valores de conductividad térmica para todos los casos
mayores que sus equivalentes espumas de aluminio con
fraccion de volumen de poros comparable. La tendencia
observable en la gréfica indica que a medida que la cantidad
de poros se hace menor las muestras con G presentan
valores de conductividad térmica que son cada vez mayores
con respecto a sus equivalentes espumas de aluminio. Los Gt
presentes en estas espumas resultan ser inclusiones térmicas
efectivas. La Figura 3b muestra la dependencia de la
conductividad térmica de estas muestras con el contenido de
copos de grafito. Para los tres grupos de muestras estudiados
existe una relaciéon muy cercana a la linealidad entre ambas
variables. Ademas, en este tipo de representacion se pone de
manifiesto la importancia de la microestructura de cada grupo
de muestras sobre la conductividad térmica. Para un valor
dado de fraccion de volumen de copos de grafito, las
tendencias comparadas de los tres grupos sefialan que las
microestructuras formadas por espuma de aluminio con copos
de grafito orientados y distribucion homogénea (muestras S y
L) ofrecen valores mayores de conductividad térmica que las
correspondientes muestras con microestructura de capas
alternadas de espuma de aluminio y copos de grafito
orientados (muestras KK). Asi mismo, dentro del conjunto de
muestras S y L, puede verse que las S poseen mayor
conduccién térmica que las L. Con objeto de profundizar en
este aspecto, la Figura 4 muestra imagenes metalogréaficas de
microscopia Optica de varios de estos materiales.

Figura 4. Micrografias de las muestras obtenidas por infiltracion de
aluminio liquido en preformas con un contenido del 80%vol. de NaCl,
correspondientes a los cédigos: L-3 (a) y (b), S-3 (c) y (d), y KK-3 (e).

Las microestructuras nos revelan que los materiales obtenidos
a partir de preformas con un alto contenido en particulas de
sal grande utilizadas para la obtencion de una estructura
porosa, deforman considerablemente los copos de grafito
(Figuras 3a y 3b). Como consecuencia, la alineacion de los
mismos se ve afectada, provocando una caida en el
rendimiento térmico longitudinal de las espumas. Por otro
lado, la utilizacion de particulas pequefias de NaCl en la
preforma permite que los Gt se mantengan alineados (Figuras
3c y 3d). Las muestras que presentan capas alternadas de
espuma de aluminio y copos de grafito orientados (Figura 3e)
poseen copos de grafito en contacto directo unos con otros,

/)
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formando laminas cuasi-infinitas. Los contactos GGt que se
dan en cada una de estas laminas son meramente fisicos, ya
que el aluminio no puede penetrar en estos espacios tan
pequefios en las condiciones de infiltracion utilizadas. Es por
tanto factible pensar que la conduccion en cada lamina esta
afectada por las interfases G¢G;, que por ser meramente
fisicas tendran bajos valores de conductancia térmica. En
conclusion, es probable que estos pobres contactos térmicos
Gi-Gt hagan disminuir el rendimiento de conduccion térmica
por unidad de volumen de copos de grafito. Si bien las
muestras KK presentan esta desventaja, su microestructura
claramente laminar permite con mayor facilidad que otras
microestructuras el paso de un fluido a su través para una
posible aplicacion de estos materiales en disipacién térmica
activa.

En base a los modelos de conductividad térmica expuestos se
puede calcular la conductividad térmica esperada para los
diferentes grupos de muestras. La Figura 5 muestra los
valores de conductividad térmica calculada segin el modelo 1
(Figura 5a) y segun el modelo 2 (Figura 5b) frente a los
valores experimentales. Para los célculos se ha tomado un
valor de conductividad para los copos de grafito de 300 W/mK,
en base a las indicaciones cordialmente ofrecidas por el
suministrador. Puede comprobarse, en base a la Figura 5, que
el modelo 2 ofrece una mayor correspondencia entre los
grupos de valores medidos y calculados para todos los grupos
de muestras. Este modelo esta derivado para microestructuras
formadas por espuma de aluminio con copos de grafito
orientados y distribucion homogénea, las cuales se
corresponden con las microestructuras observadas para las
muestras S y L y es por ello que es capaz de ofrecer una
adecuada prediccion de su conductividad térmica. El modelo 1
esta deducido para muestras con estructura de capas
alternadas de espuma de aluminio y copos de grafito
orientados y deberia por tanto ofrecer una mejor prediccién
gue el modelo 2 de la conductividad térmica de las muestras
KK. Sin embargo, debido probablemente a los factores ya
comentados de interconexion longitudinal térmicamente pobre
de los copos de grafito, ni el modelo 1 ni el modelo 2 son
capaces de ajustar razonablemente bien los valores
experimentales de estas muestras.

Por tanto, y con la excepcion de las muestras KK, los
resultados experimentales se correlacionan ligeramente mejor
con los calculados por el modelo 2 que con los calculados por
el modelo 1. No obstante, los errores asociados en el célculo
de la conductividad térmica de las muestras S y L con el
modelo 1 no son excesivamente elevados y es por ello que,
dada la sencillez del modelo 1, éste puede utilizarse para
tener una idea aproximada de la conductividad de estas
espumas.
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Figura 5. Cconductividad térmica longitudinal calculada frente a la
experimental para las diferentes muestras de espumas G¢/Al segln el
modelo 1 (a) y segun el modelo 2 (b).

4 Conclusiones

Se ha disefiado, fabricado y caracterizado una nueva familia
de materiales porosos que contienen copos de grafito de alta
conductividad térmica. Se han medido conductividades
térmicas longitudinales comprendidas entre 60 y 290 W/mK,
gue varian dependiendo del contenido de grafito, el tamafio de
poro y la organizacion estructural de las espumas. Aquellos
materiales con microestructuras formadas por espuma de
aluminio con copos de grafito orientados y distribucion
homogénea ofrecen conductividades térmicas que pueden
predecirse razonablemente bien con un modelo desarrollado
al efecto. Para aquellos materiales con microestructura de
capas alternadas de espuma de aluminio y copos de grafito
orientados no parece que ningln modelo desarrollado ofrezca
buena capacidad predictiva. Es probable que las mudltiples
pero térmicamente pobres interconexiones grafito-grafito
existentes en estos materiales disminuyan notablemente su
conductividad térmica.
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