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Resumo:

Neste trabalho foram estudadas diferentes condicGes de processamento do
carbeto de silicio ligado por reacdo (Reaction Bonded Silicon Carbide — RBSIC).
Em cada condicdo de processamento utilizada, um parametro do processo foi
alterado para verificar sua influéncia no processo e nas caracteristicas do material
final. Foram analisados 0s seguintes parametros: temperatura e tempo de
infiltracdo, tipo de coque utilizado na composicao do corpo-verde, e densidade a
verde. O tipo de coque utilizado se mostrou de extrema importancia ao processo,
para se obter um material completamente infiltrado foi observado que o coque
utilizado deve ser calcinado e estar livre de volateis. A maior densidade para o
material infiltrado (2,78g/cm3) foi obtida na condicdo de processamento onde foi
utilizado coque re-calcinado e o ciclo térmico possuia dois patamares para a
infiltragdo do silicio, um a 1450°C e outro a 1600°C, ambos com duracdo de 1

hora.
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1. Introducéao

A busca por materiais de elevado desempenho mecanico despertou grande
interesse na pesquisa e desenvolvimento dos ceramicos avangados com
aplicacOes estruturais. Estes cerAmicos experimentaram nas Ultimas décadas uma
continua evolucdo e ampliacdo do campo de utilizagdo em engenharia, uma vez
que apresentam propriedades Unicas, tais como resisténcia a elevadas
temperaturas, baixo coeficiente de atrito, inércia quimica, para citar algumas.
Todavia, continuam frageis.

O carbeto de silicio (SiC) € o grande destaque desta classe de ceramicos,
ele é considerado o mais importante entre os carbetos. Este material possui um
alto potencial como ceramico avancado. Suas excelentes propriedades mecanicas
a baixa e alta temperatura, resisténcia ao desgaste, propriedades térmicas e
resisténcia a corrosdo tem chamado a atencdo de muitos pesquisadores [1]. As
caracteristicas singulares do carbeto de silicio permitem que ele seja utilizado em
diversas aplicacdes estruturais, onde o requisito performance é explorado ao
maximo.

Apesar das boas propriedades alguns problemas ainda limitam o campo de
aplicacao do carbeto de silicio, assim como de outros ceramicos em geral. O alto
custo do processo e a dificuldade de sinterizacao juntamente com a dificuldade de
se obter geometrias complexas com elevada densidade e a fragilidade inerente
aos materiais ceramicos sao os principais fatores limitantes ao uso do SiC.
Contudo, alguns avancos relacionados ao processamento do SiC puderam ser
observados ao longo dos ultimos anos. Inicialmente, este material era usado como
abrasivo, e ainda €, porém a evolugdo nas técnicas de processamento permitiu
que sua aplicacdo em elementos estruturais, como sede de selos mecanicos,
bocais abrasivos, placas de blindagem balistica e tubeiras de misseis fosse
possivel.

Processos convencionais para a fabricagdo de componentes a base de

carbeto requerem temperaturas superiores a 1900°C e atmosfera inerte.



Normalmente objetos manufaturados convencionalmente requerem
posteriormente usinagem utilizando ferramentas diamantadas. As rotas mais
tradicionais e disponiveis comercialmente para a fabricacdo de componentes de
carbeto de silicio sdo através da sinterizacdo em estado solido (SES) ou
sinterizacdo em fase liquida (SFL). No entanto, como o SiC apresenta baixa
difusividade, isto torna o processo de densificagdo em estado sélido muito dificil,
para sinterizar o SiC em estado sélido sdo necessarias temperaturas entre 1900 e
2200 °C , além do uso de aditivos. A sinterizacdo em fase liquida requer
temperaturas menos elevadas entre 1700 e 1900°C, contudo ocorre elevada
volatilizacédo de aditivos, e a formacéo de uma fase vitrea nos contornos de gréo é
deletéria as propriedades do material; se comparado ao estado solido o SiC em
fase liquida apresenta menor dureza e condutividade térmica.

Uma rota alternativa para o processamento do carbeto de silicio é a técnica
de sinterizacdo por reacdo. O SiC ligado por reacdo, ou reaction bonded silicon
carbide (RBSIC), como € conhecido da literatura, consiste em promover a
densificacdo através da reacdo entre silicio e carbono. Este processo envolve a
infiltracdo, por capilaridade, de silicio fundido em um compactado poroso
denominado corpo-verde composto por carbeto de silicio e carbono. Esta técnica
apresenta vantagens particulares em relacdo as demais em termos de producao e
custo, uma vez que neste processo 0 ceramico pode ser produzido em
temperaturas relativamente baixas (1400-1600 °C) e em menor tempo, além disto,
deve-se considerar que o componente fabricado apresenta baixissima ou
nenhuma retracdo volumétrica, permitindo a fabricacdo de um determinado
componente em sua dimensao final de uso [2-5]. Esta particularidade ndo é
possivel nas técnicas tradicionais de sinterizacdo, pois tanto no processo em
estado solido quanto em fase liquida ocorre uma contracdo volumétrica do
componente sinterizado. Estas vantagens diminuem o0s custos do processo e
consequentemente do produto final; todavia, a vida (til dos elementos de
aguecimento e isolamento do forno sdo bastante sacrificados.

O procedimento para a obtencdo de um material completamente infiltrado e

com boas propriedades ndo € facil. O processo de infiltracdo com reacdo €



complexo e, por isso, é dificil de ser modelado. As caracteristicas do corpo-verde
e do processo de infiltragao influenciam diretamente as propriedades do corpo
infiltrado [6]. Para ser obter um material de alta qualidade todos os parametros
envolvidos no processo devem ser bem controlados, o que torna importante que
seus efeitos sobre a propriedade final do material sinterizado sejam conhecidos.

A proposta deste trabalho € estudar o processo de sinterizagdo por reacéo
a fim de se entender melhor o processo e conhecer quais séo as influéncias que

0s parametros envolvidos no processo exercem no resultado final.

2. Objetivo

Este estudo tem como objetivo tentar determinar a condicdo de
processamento mais préxima da ideal que produza um material com propriedades
gue sejam boas o suficiente para que este processo seja aplicado na producao de
sedes de selos mecanicos utilizados como vedacdo de bombas transportadoras

de fluidos.

3. Aplicacdes do carbeto de silicio

Devido as suas boas propriedades tribolégicas, resisténcia a altas
temperaturas, baixo coeficiente de expansdo térmica e excelente resisténcia ao
choque térmico tanto o carbeto de silicio processado convencionalmente quanto o
ligado por reacdo sdo usados em diversas aplicacdes estruturais. Pode-se citar
como exemplo de utilizacdo deste material a fabricagdo de componentes para
freios a disco de alto desempenho, material para camaras de combustéo, turbinas
a gas, trocadores de calor, bicos de solda, bocal para jatos de areia, hidroclones,
moldes de lentes, bocal de foguete, placas de desgaste para secagem por
aspersao térmica (“spray drying”), e também é usado em moldes e matriz para
extrusdo. Outra importante aplicacdo do carbeto de silicio é na fabricacdo de

sedes de selos mecanicos [7-9].



As atencdes deste trabalho estédo voltadas para o desenvolvimento de uma
condicdo de processamento que permita a aplicacdo do carbeto de silicio ligado
por reacao no processo de fabricagdo de sedes de selos mecéanicos.

3.1.Sede de selos mecanicos

O selo mecénico € usado para selar uma interface entre um eixo em
rotacdo e uma carcacga estacionaria. Esta condicdo é normalmente observada em
bombas centrifugas, apesar de também poder ser observada em outros
equipamentos rotativos. O sucesso alcancado pelos selos mecanicos se deve a
habilidade de minimizar ou eliminar vazamentos de fluidos de processo para o
meio ambiente ou atmosfera. A capacidade do conjunto sede/selo obter o
desempenho desejado depende de uma série de fatores como, por exemplo,
projeto do equipamento, condicdo de operacdo, e, principalmente, a selecdo do
material [10]. O carbeto de silicio € o material que obtém o melhor desempenho na
funcdo de sede e, atualmente, todas as sedes de SiC sdo importadas, o que
representa um montante superior a US$ 80 MM/ano no pais.

O projeto dos componentes dos selos é um desafio de engenharia. Para
minimizar vazamentos, a sede selante estacionaria e a sede em rotacdo devem
ser separadas por um filme muito fino, na ordem de 0,5 um. Como as faces das
sedes operam muito proximas, ou até juntas, existe um nivel de contato que
resulta em desgaste e geracdo de calor. Em situacdes onde o filme de fluido esta
ausente ou se rompe, as propriedades tribolégicas do material sdo as
responsaveis por evitar vazamentos e garantir a seguranca do equipamento.
Nesta situacdo, as propriedades do SiC fazem dele um sucesso na sua aplicacao
em sedes de selos mecéanicos, conforme exemplificado na Figura 1. A selecédo de
materiais para aplicagdo como sedes de selos mecénicos envolve requisitos de
elevada dureza, baixo coeficiente de friccdo, resisténcia ao choque térmico e

inércia quimica, para citar alguns [10].



Figura 1 - Selos feitos de SiC.
Fonte: Saint-Gobain/Carborundum Structural Ceramics,
Niagara Falls, N.Y

4. Revisao bibliografica

O carbeto de silicio € reconhecido como um dos cerdmicos estruturais mais
importante devido a combinacdo Unica de propriedades que este material
apresenta, tais quais, excelente resisténcia a oxidacdo, mantém a resisténcia
mecanica mesmo em altas temperaturas, resisténcia ao desgaste, condutividade
térmica alta, boa resisténcia ao choque térmico e densidade relativamente baixa
guando comparada aos metais.

A ampla variedade de propriedades do carbeto de silicio € atribuida ao alto
carater covalente da ligacao existente entre os atomos de carbono e silicio. A
ligacdo covalente é formada como resultado da sobreposicdo de orbitais
eletrdnicos de atomos vizinhos e ocorre tipicamente entre atomos néo inertes de
eletronegatividade similar. Sélidos covalentes, em geral, apresentam baixa
densidade, isto é ocasionado pelo pequeno empacotamento oriundo da
direcionalidade da ligacdo covalente. No carbeto de silicio os atomos de carbono e
silicio sdo covalentemente ligados e estdo arranjados em tetraedros coordenados,

seja na forma SiC4 ou CSiy[11,12].



4.1.Estrutura cristalina do carbeto de silicio

Carbeto de silicio € um material cristalino que exibe varias formas
polimorficas, sendo uma delas cubica. As demais consistem de variedades
hexagonais e romboédricas. A diferenca entre as formas ndo cubicas ocorre em
suas origens devido a um deslocamento helicoidal durante a formacéo. A forma
cubica é denominada de carbeto de silicio beta (B-SiC) e as formas nao-cubicas
sdo denominadas de carbeto de silicio alfa (a-SiC). Em geral, as rotas de
conversao quimica de precursores poliméricos originam a forma beta, ja a reducéo
carbotérmica da silica a alta temperatura origina cristais de carbeto de silicio alfa.
De fato, a forma alfa é a mais estavel, a conversado f—a ocorre quando a forma f3
€ aquecida até temperaturas superiores a 2000°C [13].

Os elementos silicio e carbono possuem, ambos, quatro elétrons no orbital
de ligacdo. Esses quatro elétrons sdo distribuidos em quatro niveis de energia
equivalentes, orbital sp*, originado da combinacdo de um orbital s e trés orbitais p.
No SiC os orbitais se distribuem espacialmente na forma de um tetraedro, e a
ligacdo entre o silicio e o carbono ocorre quando o orbital de um se sobrepdem ao
orbital do outro. Devido a pequena diferenca de eletronegatividade entre os
elementos, a caracteristica da ligacdo € predominantemente covalente (88%). A
forca e a direcionalidade intrinseca ao tipo de ligacdo sdo as responsaveis pelas
propriedades de resisténcia em alta temperatura e dureza [14].

A unidade basica de constru¢do dos cristais de SiC é baseada em um
arranjo tetraédrico, onde os atomos de Carbono estdo no centro e os de Silicio
estdo nos vértices (ou vice-versa), que se empilham de forma paralela ou
antiparalela, conforme mostrado na Figura 2. Quando o arranjo € paralelo, o cristal
formado € cubico (B-SiC). E quando a sequéncia de empilhamento envolve a
combinacdo de camadas paralelas com antiparalelas, o sistema cristalino é

hexagonal ou romboédrico (a-SiC) [15].



(a) (b)

Figura 2 - Empilhamento dos cristais de SiC.
(a) B-SiC, (b) a-SiC

A natureza da estrutura a-SiC permite uma variedade infinita de politipos,
sendo a forma mais comum a 6H. A designacdo dos politipos é feita pela
combinacdo de letras (H, R ou C para indicar se o tipo pertence a classe
hexagonal, romboédrica ou cubica, respectivamente) e nimeros, os quais indicam

a quantidade de duplas camadas empilhadas [13].

4.2.Sintese do carbeto de silicio

Comercialmente o pé de carbeto de silicio tem sido obtido através de uma
reducdo carbotérmica da silica, sendo este procedimento denominado de
processo Acheson. Este método de sintese consiste em se misturar em um forno
silica e uma fonte de carbono, que em geral € carvdo ou coque de petroleo. Esta
mistura € aquecida fazendo-se passar uma corrente elétrica entre grandes
eletrodos posicionados em extremidades opostas do forno [12-14]. A reacdo que

ocorre pode ser dividida em duas etapas [12].

SiOz(s) + C(s) = SiO(g) + CO(g) (1)

SiO(g) +2Ck) — SiC(s) + COyy) (2)



Estas duas reacdes resultam na reacao global:

SiOz(s) + 3C(S) — SiC(S) + ZCO(g) (3)

No processo Acheson obtém-se o carbeto de silicio na forma de grandes
blocos que necessitam ser cominuidos para que se obtenha o p6 com reduzido
tamanho de particula. O tempo e o tipo de moagem adotada definirdo a
distribuicdo granulométrica do po6 resultante. Além disso, impurezas como o
oxigénio, reduzem a qualidade do pd obtido. Nestes casos, a remocao de
impurezas é realizada mediante a lavagem com acido fluoridrico, em temperatura
ambiente [12].

Existem outros métodos de obtencdo de carbeto de silicio, como a
decomposicdo térmica de organosilanos, a conversdo quimica de polimeros
organometalicos, e ainda hd métodos de producdo de carbeto de silicio por
sintese em fase gasosa. Apesar de haver uma variedade de rotas para a sintese
do carbeto de silicio, o processo Acheson ainda é o mais utilizado, produzindo-se
a fase alfa do carbeto de silicio (a-SiC) em temperaturas mais altas (2000 —
2600°C) ou a fase beta do carbeto de silicio (3-SiC) em menores temperaturas
(1500 — 2000°C) [12,13].

4.3.Processamento do carbeto de silicio

Embora o SiC apresente excelentes propriedades fisicas e quimicas, o
aproveitamento completo de todo o potencial do material € dificultado por causa
da dificuldade de sinterizacdo apresentada por este material. A sinterizacdo de
sélidos covalentes € um processo complexo devido a alta energia da ligacdo
covalente que consequentemente exigira alta energia de ativacdo para que 0
processo de autodifusédo ocorra [14].

Antes de se apresentar o processo do RBSIC serdo apresentadas outras
duas rotas de processamento, a Sinterizagdo em Estado Sodlido (SES) e a

Sinterizacdo em Fase Liquida (SFL). Essas rotas também s&o utilizadas para a
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fabricacdo de sedes de selos, e a apresentacdo é importante para efeito de

comparacao e entendimento das variaveis envolvidas nos processos.

Sinterizacdo em Estado Sélido:

Na sinterizacdo em estado sélido, o transporte de material é realizado por
difusdo. A difusdo pode ocorrer através do movimento de atomos ou de lacunas
ao longo de uma superficie ou contorno de gréo, ou ainda através do volume do
material.

A forca motriz desse processo é a reducdo do excesso de energia
associada com superficies. Isso ocorre pela reducdo da area superficial total
através do aumento de tamanho médio das particulas, levando a um
coalescimento. No coalescimento, as particulas pequenas sdo convertidas em
particulas grandes [16].

A elevada razdo entre a energia do contorno de grao e energia de
superficie do SiC inibe a sua sinterizacdo em altas densidades. Para se contornar
esta dificuldade é necessaria a adicdo de aditivos de sinterizacdo. No caso do
carbeto de silicio os aditivos mais comuns sdo o boro e o carbono. O boro diminui
a energia do contorno de grao através de uma segregacédo seletiva, enquanto o
carbono aumenta a energia da superficie pela desoxidacdo e remocédo da SiO;
[16].

Devido aos fatores ja citados, a obtencdo de altas densidades em carbeto
de silicio sinterizado em estado sélido € extremamente dificil, e para isso séo
necessarios pos muito puros e com tamanho de particulas micrométricos ou sub-
micrométricos e temperaturas bastante elevadas, superiores a 2000°C.

Contudo o SiC-SES possui propriedades Unicas, quais sejam, elevadissimo
modulo de elasticidade (entre 390 a 440 GPa) e dureza (~2500 HV), inércia
quimica, alta condutividade térmica, resisténcia mecéanica sem variacdo até 1600
°C, baixo coeficiente de expansédo térmica e de atrito. Porém, a tenacidade a

fratura é muito pequena (~3 MPa.m*?) [15].



Sinterizacdo em Fase Liquida:

A sinterizagdo em fase liquida do carbeto de silicio ocorre mediante a
utilizacao de aditivos de sinterizacédo especificos, capazes de formarem uma fase
liquida na temperatura de sinterizacdo. Estes aditivos em geral sdo misturas de
oxidos ou nitretos, cuja composi¢cdo possua pelo menos um eutético ao longo da
faixa de composicao quimica do diagrama de fases.

A combinacéo do oxido de aluminio (Al,O3; ou alumina) com o éxido de itrio
(Y»,O3 ou Itria), tem sido vastamente empregada por permitir a sinterizacdo na
faixa de 1785 a 1950 °C (a temperatura sofre influéncia da pureza do po).

Neste processo a reducdo na energia de superficie ocorre pela eliminacéo
de interfaces sdlido/vapor e criacdo de areas de contornos de graos (interface
sélido/sdlido), seguido por crescimento de gréo, gerando a densificacdo. Quando
este mecanismo domina o processo de difusdo os poros presentes inicialmente no
material diminuem com o tempo e com a contragéo volumétrica do corpo [16].

O processo de sinterizacdo em fase liquida oferece duas vantagens em
relacdo ao processo em estado soélido. O processo € mais rapido e resulta em
densificacdo uniforme. Porém a presenca de uma fase vitrea gerada ao final do
processo podera ter efeito deletério as propriedades do material.

4.3.1. Carbeto de silicio ligado por reacao (RBSiC)

A técnica para a fabricacdo do reaction-bonded silicon carbide (RBSIC)
consiste em infiltrar silicio fundido em uma pré-forma porosa (corpo-verde). Essa
pré-forma em geral € composta por pés de SiC e uma fonte de carbono. O silicio
fundido infiltra através da acdo da capilaridade no corpo-verde e reage com o
carbono livre formando um novo SiC [17,18]. A maioria dos metais exibe um alto
angulo de contato com o carbono, requerendo, portanto, aplicacdo de presséo

para realizar a infiltragdo, o silicio , ao contrario, apresenta um baixo angulo de
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contato com o carbono, esta caracteristica permite que o processo de infiltracdo
ocorra espontaneamente atraves da acao capilar [1].

Neste processo a sinterizacdo é na verdade um processo de reacdo. Para
se fabricar um corpo denso, o corpo verde é aquecido em contato com o silicio. Ao
se fundir o silicio flui para dentro do corpo poroso, desta forma, uma reacao in situ
ocorre entre Si + C formando uma fase B-SiC secundaria, o qual se liga aos graos
de SiC originais, ao final do processo de reacao o silicio excedente preenche os
poros do corpo-verde, produzindo um corpo com densidade perto da densidade
tedrica do SiC [7].

A fase de carbeto de silicio inicial, que € usado como carga inerte, pode
consistir de qualquer politipo, tais como alfa ou beta e qualquer tamanho ou
combinacdo de tamanho de particulas. O tamanho de particula tipico esta na faixa
de aproximadamente 5 a 100 micron e a resisténcia do material final é
inversamente proporcional ao tamanho de grdo, como observado para a maioria
das ceramicas. Sdo usadas fracdes grosseiras por razbes econdbmicas ou de
formacdo. Nao ha necessidade de tamanhos de particulas ultrafinas e de alta
pureza.

As propriedades da pré-forma porosa, tais como tamanho do poro, volume
de poro e tamanho da particula de carbono, o processo de infiltracdo de silicio e a
reacdo quimica para formar o SiC sédo criticos e determinam a microestrutura final
do material [6,19].

O fenbmeno de infiltracdo e a reacdo quimica entre o silicio e o carbono
adicionam complexidade ao processo de densificacdo. A infiltracdo reativa € um
processo complexo para ser modelado, pois ndo é isotérmica, uma vez, que a
reacdo Si-C é exotérmica, além disso, envolve mudanca de volume [20,21]. A
formacdo do novo SIiC reduz a permeabilidade da pré-forma, reduzindo a
velocidade de infiltracdo. Sendo assim, para pré-formas com tamanho de poro
inicial pequeno, a infiltragdo de silicio ira parar prematuramente, resultando em
infiltragéo incompleta, e componente final com alta porosidade. Este fen6meno é
chamado de “chocking off” de infiltragdo. Se o tamanho de poro das pré-formas for

grande e alta porosidade, estas serdo infiltradas totalmente, mas o silicio residual

11



presente permanecera no componente, com efeitos deletérios a aplicacdes a alta
temperatura [2,6,20].

Uma completa andlise do processo seria muito complexa por causa das
interacdes nédo lineares entre fendbmenos em macro e micro escala. Os fendbmenos
em micro-escala, tais como, reacdo C-Si e fendmeno de transporte de energia e
massa, irdo determinar as caracteristicas do fluxo dentro de um poro
individualmente. J& na macro-escala, as interacdes entre 0s poros vizinhos
determinardo a estabilidade da frente de infiltracdo e, assim, a microestrutura do
composito e as taxas globais de infiltracdo/reacao e converséo de SiC [15].

Tensdes devido a gradientes térmicos severos resultantes da reacao
exotérmica causam trincas e a tensao residual devido a mudanca de volume e ao
mecanismo de resfriamento podera ter efeitos deletérios sobre a fragilidade do
material. Foi observado que aumentos de temperaturas da ordem de 400°C
podem ser gerados durante a reacdo exotérmica entre silicio e carbono causando
fraturas ocasionais [15,20,21]. Para minimizar essas tensfes térmicas é
necessario reduzir a velocidade da reacdo, para isso utiliza-se carbono com
tamanho de particula mais grosseiro.

A sinterizacdo por reacdo € um processo rapido e de baixo custo, a
vantagem desta técnica em relacdo aos métodos tradicionais esta nos seguintes
fatores: € possivel realizar a densificacdo a temperaturas centenas de graus
inferiores as utilizadas em métodos tradicionais, o tempo do processo € reduzido e
ndo ocorre contracdo da peca sinterizada, assim, € possivel se fabricar um
componente em sua dimenséo final dispensado a etapa de usinagem, que em
geral é demorada e de alto custo, pois tem de ser feita com ferramentas

diamantadas.

4.3.2. Evolugcdo microestrutural do carbeto de silicio ligado por reacéo

A infiltracdo de silicio fundido em pré-formas contendo SiC e uma fonte de
carbono, em condic¢des ideais, leva a uma conversdo completa do carbono em

carbeto de silicio. Os materiais totalmente convertidos contem carbeto de silicio
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como a principal fase e silicio residual como fase secundéaria. No entanto, em
condigbes experimentais ndo ideais, é possivel ter carbono livre ndo reagido e
porosidade no material final. A microestrutura final e, consequentemente, as
propriedades do material serdo funcdo das caracteristicas da pré-forma, tais
como, tamanho e quantidade dos gréos originais de SiC, presenca ,ou nao, de
volateis na matéria-prima precursora e também tamanho e ligacao entre 0s poros.

A teoria exata para explicar o processo de sinterizagdo por reacdo ainda
nao € conhecida. Atualmente a literatura apresenta interpretacdes conflitantes
sobre o exato mecanismo de formacéo do SiC através da reacao do silicio fundido
com o carbono [15,20].

Um dos mecanismos citados é o de difusdo controlada. Como o silicio
molha o carbono, este ao entrar em contato com a pré-forma se infiltra pelos
micro-poros e reage com o carbono convertendo-se em SiC gerando uma camada
sobre o carbono. Esta camada de SiC age como uma barreira para mais reacéo e
0 processo torna-se controlado pela difusdo do silicio ou carbono sobre esta
camada. A difusdo do silicio ou carbono sera a responsavel pelo restante da
conversao [3,8,15]. Acredita-se que esta camada esta sujeita a um aumento de
tensdo com o crescimento, chegando a se dividir ou fragmentar-se quando estas
tensdes atingem nivel de tensdo superior a resisténcia do SiC expondo assim
mais carbono livre para a reacao [15].

Outro mecanismo é a precipitacdo do B-SiC a partir de uma solucdo de
carbono em silicio fundido. A solucdo seria continuamente alimentada com
carbono devido a um transporte de massa gerado por um gradiente térmico
resultante da reacdo exotérmica, em fase liquida, entre carbono e silicio. O
carbono dissolvido difunde-se para regibes de temperatura mais baixa, onde
devido a baixa solubilidade, precipita como particulas de SiC [13-15].

No entanto, nem a teoria do mecanismo de difusédo controlada, nem a teoria
do mecanismo de precipitacdo do SiC, sdo capazes de descrever sozinhas todos
os fendbmenos de formacdo do RBSIC, por isso acredita-se que um modelo

realistico para a formagéo do RBSIC, deva ser um mecanismo hibrido.
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5. Materiais e métodos

Dois tipos de carbeto de silicio foram usados neste estudo, ambos
fornecidos pela fabricante H.C. Starck. O grau SiC UF-15 é um po
submicrométrico (dsp = 0,7 um e BET 15 g/m?) com cristalografia alfa (a-SiC), e o
grau PREMIX que é uma pré-mistura do SiC UF-15 com carbono, boro e ligantes,
gue sao aditivos de conformacao a verde e de sinterizacao.

O coque de petroleo foi fornecido pela Petrocoque, mas uma parte foi
enviada a verde (sem calcinacao) e outra calcinada a 1400 °C, aproximadamente.
O coque calcinado necessitou ser re-calcinado no laboratério a 2100 °C, a fim de
remover 0S gases remanescentes no coque, dado que 0s mesmos ainda
prejudicavam o processamento.

O silicio metélico utilizado foi fornecido pela fabricante Rima S.A., cuja
pureza comunicada foi de 99%.

Trés formulagBes quimicas foram preparadas e submetidas a diferentes

condicBes de processamento.

Tabela 1 - Formulagdes quimicas utilizadas

Condicao Composicéo do Corpo-Verde
C1 70% SiC (UF-15); 30% coque verde*
C2 70% SiC (Premix); 30% coque calcinado
C3 70% SiC (UF-15); 30% coque re-calcinado em laboratorio**

*Foi adicionado 2% pp de resina NOVOLAK sobre a massa total
**Foi adicionado 3% pp de PVA e 3% PEG sobre a massa total

As etapas necessérias para o desenvolvimento deste estudo compreendem
a caracterizacdo das matérias-primas, a preparacdo do corpo-verde, a
sinterizacdo e a caracterizacdo do material sinterizado. Diferentes pressdes de
compactacdo e ciclos de sinterizacdo foram utilizados a fim de se estudar a
influéncia destes parametros no processamento dos materiais. Os seguintes
parametros foram analisados: tipo de coque utilizado, tempo e temperatura de

infiltrac&o.
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5.1.Caracterizacdo da matéria-prima utilizada.

5.1.1. Medidas de densidade dos pos

A densidade dos pos foi determinada por picnometria de hélio utilizando-se
o picnbmetro ACCUPYC 1330 Micromeritics. Esta técnica se baseia na adsorgéo e
dessorcdo de gas hélio nos poros aparentes da amostra, onde o volume é
registrado e usado no calculo da densidade através da massa previamente
informada. Os pds séo secos a 120°C por cerca de 3 h, resfriados em dessecador
e entdo colocados na camara de analise.

Para esta andlise foi utilizado o equipamento do Grupo de Materiais
Especiais, Laboratorio de Caracterizacdo Fisica do Instituto de Pesquisas da
Marinha (IPgM)

5.1.2. Verificacdo da composicao e presenca de volateis no coque

A andlise das composi¢Bes dos coques utilizados foi feita pela empresa
Bureau Veritas do Brasil Sociedade Classificadora e Certificadora Ltda. A analise
determinou os teores de cinzas, material volatil, enxofre e carbono fixo nos
coques.

Cinzas (CZ) representam o residuo da combustdo do coque a 750°C, o
material volatil (MV) corresponde a perda de massa do material sobre a acao de
temperatura a 950°C e atmosfera inerte, o teor enxofre (S) foi determinado por
analisador Leco S632 com detector de infravermelho, e a razdo de carbono fixo
(CF) é o resultado da diferenca: (100-(CZ+MV)).

Na analise feita pela empresa nao foi fornecido grafico de perda de volatil
versus temperatura, entdo foi feito em nosso laboratério um acompanhamento do

desprendimento de volatil em funcdo da temperatura. Nesta analise, uma massa
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de 200 gramas de cada tipo de coque foi aquecida em vacuo continuo até 1600°C

e a variagdo da presséo interna do forno em fungéo da temperatura foi registrada.

5.1.3. Analise da composicéo das fases cristalinas

A identificacdo das fases cristalinas presentes na matéria—prima utilizada e
no material infiltrado foi realizada através da comparacdo dos dados relativos a
posicdo e intensidade dos picos de difracdo das amostras com o0 conjunto de
dados de padrbes fornecidos pelo Centro Internacional para Dados de Difracdo
(ICDD - International Center for Diffraction Data) mediante o uso dos cartbes
JCPDS (Joint Committee on Powder Diffraction Standards).

Assim, medidas de difracdo de raios-X foram realizadas utilizando-se um
Difratdmetro LabX XRD-6000 Shimadzu do Laboratério de Difracdo de Raios-X
(DEMM - UFRJ). Foi utilizada radiacdo CuKa-1,5418 A, 30kV/15mA. A varredura

foi de 26 de 10° a 80°, num passo de 2° por minuto.

5.1.4. Analise granulométrica

A andlise granulométrica permite determinar o tamanho e a distribuicdo de
tamanho de particulas em um dado sistema. Para a determinacdo do tamanho
meédio das particulas das matérias-primas precursoras foi utilizado o equipamento
Malvern Zetasize Nano. Este equipamento baseia-se no principio de difracdo da
luz por uma particula para a realizacao da medida de tamanho.

Para analisar os pos de SiC foi utilizada uma solugdo de agua ultra-pura
(MiliQ) com 0,1M de NaOH como meio dispersante. Os coques foram analisados

em alcool iso-propilico.
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5.1.5. Area superficial

Para a medicdo da &rea superficial das particulas dos pés, foi utilizado o
Micrometrics ASAP 2020 V3 2H. A medicao da area superficial especifica baseia-
se na adsorcao de gas nitrogénio por um material, e entéo é feita a relacéo entre o
volume de gas adsorvido e o volume de gas que foi injetado.

Antes do inicio da analise as amostras sofreram um pré-tratamento para a
eliminacdo de umidade e gases adsorvidos na superficie dos pds. Nesta etapa as
amostras foram aquecidas em vacuo para que a umidade e gases adsorvidos
fossem liberados da superficie e néo interferissem no resultado. ApGs esse pré-
tratamento as amostras foram pesadas para se determinar a massa real agora
livre de impurezas. A massa real € importante para se estabelecer a relacao

correta entre area e massa.

5.2.Preparacéo do corpo-verde

A preparacdo do corpo-verde compreendeu a homogeneizacdo das
misturas, a secagem, desaglomeracdo dos p6s e a prensagem. Apds a
prensagem mediu-se a densidade do corpo-verde para se determinar o grau de

porosidade resultante.

5.2.1. Homogeneizagao

A composicdo Cl (70% de SiC UF15 e 30% de coque verde) foi
homogeneizada em frascos de polietileno em meio contendo esferas de alumina e
alcool isopropilico durante 20 horas em um moinho de rolo. O uso do alcool se fez
necesséarios em fungdo do uso da resina fendlica Novolak. A composicdo C2
(Premix e coque calcinado) foi homogeneizada a seco em frascos de polietileno
com esferas de alumina durante 20 horas em um moinho de rolo. A composicao

C3 (SiC UF15 e 30% de coque re-calcinado no laboratério) foi homogeneizada a
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em frascos de polietleno com meio de agua destilada e esferas de alumina

durante 20 horas em um moinho de rolo.

5.2.2. Prensagem

Foi utilizada prensagem uniaxial para a conformacdo dos corpos-verdes.
Estes corpos foram prensados em forma de placa de aproximadamente 66x60x7
mm. Para a composicdo C1, foi utilizada uma pressado de 30 MPa, ja para C2

utilizou-se 5 MPa, enquanto para a C3 usou-se 25 MPa.

5.3.Sinterizacéao

O processo de infiltragcdo do silicio no corpo-verde ocorreu entre 1450 e
1600°C em atmosfera inerte. Para isto, utilizou-se um forno de atmosfera
controlada com resisténcia e isolamento de grafite. Foi utilizado o forno Series 45
Top Loaded Vacuum Furnaces, modelo 45-6x9-G-G-D6A3-A-25 (Centorr Vacuum

Industries), apresentado na Figura 3.

Figura 3 - Forno Series 45 Top Loaded Vacuum Furnaces (Centorr Vacuum Industries)
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5.3.1. Ciclo de térmico n° 1 (T1)

Este ciclo foi empregado somente na composi¢céo C1. Ele foi utilizado como
referéncia, sendo esta proveniente da tese de Doutorado de Evelise [15]. O ciclo

térmico utilizado para a sinterizacdo esta demonstrado na Figura 4.
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Figura 4 - Ciclo térmico n° 1.

Esta primeira tentativa ndo resultou em sucesso. Entdo, um estudo foi feito
para analisar os parametros envolvidos no processo. Foram analisados os
seguintes parametros: temperatura, nivel de vacuo e matéria-prima (coque).

Primeiramente, o ciclo térmico acima foi interrompido nas temperaturas de
1400, 1420, 1440, 1460, 1480, 1500 e 1550°C, cuja finalidade era a de verificar a
temperatura de fuséo do silicio e, assim, se o processo de infiltracao teria inicio. O
nivel de pressédo parcial dentro da camara foi alterado para 1700 e 1900 mTorr.
Constatou-se que era possivel infiltrar o silicio a 1450°C na faixa de pressao entre
1700 e 1900 mTorr. Contudo os resultados das infiltragdes ainda nao foram
satisfatorios, pois todas as amostras infiltradas, independente da temperatura,
apresentavam grandes defeitos (fratura tipica de explosdo). Observou-se,
também, uma grande dificuldade em controlar o nivel de pressao parcial dentro da

camara.
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Em funcdo dos resultados cima, decidiu-se por repetir o ciclo térmico
mostrado na Figura 4, mas agora com o sistema vacuo continuamente atuando. O
resultado foi a constatacdo de enorme quantidade de gases retidas no material,
mesmo em temperaturas acima de 950 C, conforme mostrado na Figura 5.
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Figura 5 - Liberacdo de gases do coque verde

A etapa seguinte foi a substituicdo do coque verde pelo coque calcinado.

Cabe ressaltar que o problema das explosdes dos corpos de prova ndo pode ser

atribuido ao ciclo térmico.

5.3.2. Ciclo térmico n° 2 (T2)

Baseado nos dados do ciclo térmico T1, submeteu-se a composicdo C2
(Premix + coque calcinado comercial) a quatro ciclos térmicos diferentes, mas
complementares entre si, conforme serd mostrado abaixo. As escolha da
composicdo C2 deu-se em funcdo do coque calcinado possuir menores teores de

substancias volateis, jA o SiC Premix por ser um po facil de conformar e que
resulta em um corpo-verde mais resistente sem a necessidade de adicionar ligante
a mistura de pdés. O ciclo térmico T2 esta mostrado na Figura 6. Importante frisar

que o patamar de infiltracdo ocorreu durante 30 minutos.
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Figura 6 - Ciclo térmico n° 2.

5.3.3. Ciclo térmico n° 3 (T3)

A composicao C2 foi submetida ao ciclo T3, mostrado na Figura 7. Este
ciclo é similar ao da Figura 6, porém com tempo do patamar de infiltracdo de 60
minutos. O objetivo era verificar se 0 aumento do tempo resultaria em um material

mais infiltrado e homogéneo.
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Figura 7 - Ciclo térmico n° 3
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5.3.4. Ciclo térmico n° 4 (T4)

A composi¢cdo C2 foi submetida a um novo ciclo térmico, mostrado na

Figura 8. Nesta condicao foram adicionados dois patamares ao ciclo térmico, um a

1200°C, para eliminacdo de possiveis volateis ainda existentes e fazer uma pré-

sinterizacdo, e outro a 1600°C para crescimento dos grdos, preenchimento da

porosidade residual e consolidacdo da microestrutura. Os patamares de 1200,

1450 e 1600°C tiveram duracdo de 30 minutos, 1 hora e 30 minutos,

respectivamente.
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Figura 8 - Ciclo térmico n° 4

5.3.5. Ciclo térmico n° 5 (T5)

A composicdo C2 foi submetida ao ciclo térmico mostrado na Figura 9.

Neste ciclo, o tempo de duracdo do patamar a 1600°C foi aumentado para 1 hora.

O objetivo era verificar o efeito do tempo a esta temperatura na consolidagéo do

material.
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Figura 9 - Ciclo térmico n° 5

A composicao C3 (SiC UF15 e o coque re-calcinado no laboratério) também
foi submetida ao ciclo de processamento T5. A introdugcéo do coque re-calcinado

foi feita para garantir que ndo haveria nenhum teor de volatil no material utilizado.

5.4.Caracterizagao do material infiltrado

5.4.1. Determinacao da densidade aparente

As amostras sinterizadas tiveram sua densidade determinada utilizando-se
o método de Arquimedes. Este método é um dos mais simples para determinar a
densidade de um material, baseando-se no volume de liquido deslocado por um
corpo sélido quando imerso em um liquido. As amostras sao pesadas ainda secas
(Ms), a seguir sdo imersas em agua destilada, fervidas durante um tempo e a
seguir realiza-se a pesagem da amostra fervida, chamada de massa imersa (M)),
pois a pesagem realiza-se com a amostra imersa na agua, sobre uma tela
metalica. ApOs a retirada do excesso de agua da superficie da amostra, realiza-se
novamente a pesagem da amostra, chamada agora de massa umida (My). A

densidade aparente D, € obtida pela equacao:
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Este procedimento foi realizado seguindo a norma ASTM C 20 — 00 [22].

5.4.2. Microestrutura

A analise microestrutural das amostras infiltradas foi feita através de
microscopia eletrénica de varredura (MEV) e microscopia otica com luz refletida.
Foram utilizados o microscoépio eletrénico JOEL JSM 6460 LV e o microscopio
Otico ZEISS AXIO IMAGER Alm. As amostras antes de serem analisadas foram
polidas em uma politriz semi-automatica modelo MINIMET 1000 da Buehler. Para
o polimento foram utilizadas 5 pastas de diamante com granulometria de 15, 9, 6,

3 e 1 um. Foi aplicada uma carga de 3 Ibf e uma rotacdo de 25 rpm nas amostras.

5.4.3. Analise da composicao das fases cristalinas no material
infiltrado

A difracdo de raio-x foi utilizada para analisar as fases presentes no
material infiltrado. O principal objetivo foi identificar a fase do novo SiC formado e
observar se seria detectado fase de carbono. A presenca, ou ndo, de picos
referentes ao carbono pode indicar se o processo de conversao do carbono em
SiC foi completo, ou se existe uma fase de carbono nédo reagido no material. O
procedimento utilizado na analise foi 0 mesmo utilizado na andalise das matérias-

primas.
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6. Resultados

6.1.Matéria-prima

6.1.1. Analise das propriedades fisicas das matérias-primas

As caracteristicas fisicas dos pos utilizados como materiais precursores sao
de fundamental importancia para o processo de sinterizacéo e infiltracao, pois as
propriedades do material infiltrado sao influenciadas pelas propriedades do corpo-
verde, e este por sua vez tem suas propriedades determinadas pelo material
precursor utilizado em sua composicao.

A densidade da matéria-prima é utilizada para o calculo da densidade
tedrica das misturas de pds. Através da razéo entre densidade teorica e densidade
do corpo-verde obtém-se o grau de porosidade presente no corpo-verde em
questdo. A porosidade € um parametro de extrema importancia no processo de
infiltracdo do silicio e consequentemente influenciaré a microestrutura do material
final. O tamanho e forma das particulas afetaram o modo de empacotamento do
corpo-verde e a area superficial do coque influencia a taxa de reacéo.

A fim de agrupar as informacdes a respeito das caracteristicas fisicas
relativas a dados de densidade, area superficial especifica e tamanho médio de
particula dos pos utilizados, os resultados estdo sumarizados na Tabela 2.

Tabela 2 - Caracteristicas fisicas das matérias-primas utilizadas

Matéria-Prima Densidade Tamanho Médio Area Superficial
(g/cm3) de Particula (um) Especifica (m3/qg)
SiC UF15 3,18 0,51 15,12
SiC Premix 2,73 0,51 15,12
Coque Verde 1,43 2,50 5,79
Coque Calc_lnado 203 260 3.79
Comercial
Coque Calcinado 205 235 1111

em Laboratdrio
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A andlise de tamanho médio de particula realizada nos trés tipos de coque
ndo resultou em medidas exatas, pois ndo foi possivel desaglomerar
completamente as particulas. O préprio equipamento avaliou o resultado como
sendo uma analise de baixa qualidade.

Como o silicio teve de ser fundido, ndo fazia sentido fazer a caracterizacao

deste material em relacéo as propriedades citadas acima.

6.1.2. Composicéo do coque

O resultado da andlise da composicdo dos coques feita pela empresa
Bureau Veritas estd apresentado na Tabela 3. Deve-se lembrar que o resultado
referente a material volatil (MV) se refere a perda de massa ocorrida até 950°C, e
este valor estd bem abaixo da temperatura maxima atingida no processo

estudado.

Tabela 3 - Composi¢éo do Coque

Amostra CZ (%) MV (%) S (%) CF (%)
Coque Verde 0,375 0,635 0,824 98,99
Coque Calcinado 0,415 0,085 0,893 995

A calcinacdo do coque que foi feita no laboratério foi realizada apds a
analise feita pela empresa, por isso os valores referentes a este coque nao estao
apresentados.

O acompanhamento da liberacao de volateis feita em laboratério mostrou
gue uma quantidade muito grande de gases é liberada apds 950°C, isto mostra
gue o teor de material volatil presente no coque € maior que o indicado na tabela
3. Curvas referentes a liberagdo de gases em funcédo da temperatura para cada
tipo de coque estédo apresentadas na Figura 10.

A Figura 10 tem como objetivo mostrar uma tendéncia de comportamento, e
nao de apresentar valores exatos. Deve-se destacar que esta analise foi feita em
vacuo continuo, ou seja, havia uma bomba de vacuo ligada o tempo todo, entao
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pode-se dizer que a quantidade de gases liberados foi muito maior que o

verificado, por isso os valores apresentados no gréfico ndo sédo exatos.
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Figura 10 - Variacéo da pressao interna do forno devido a liberacao de volateis versus
temperatura

6.1.3. Andlise das fases cristalinas

O carbeto de silicio apresenta um numero bastante grande de politipos, a
identificacdo precisa destes pode ser feita utilizando-se métodos tedricos de
refinamento como, por exemplo, o0 método de refinamento de RIETVIELD. No
entanto, a quantificacdo precisa dos politipos presentes nos pos utilizados nao
estd entre os objetivos deste trabalho, pois isto ndo altera o processo. Aqui se
busca a identificacdo das fases cristalinas presentes nos pés de carbeto de silicio.
Desta maneira, verifica-se se 0S mesmos sdo majoritariamente a ou 3.

As intensidades observadas nos difratogramas apresentados sao baseadas
em intensidades relativas ao maior valor de intensidade obtido para cada caso.
Nos difratogramas apresentados na Figura 11 pode-se observar que os dois

carbetos utilizados apresentam espectros muito semelhantes, através de
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comparacao com o cartdo JCPDS 29-1128 verificou-se que ambos os carbetos
séo a-SiC com politipo 6H.
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Figura 11 - Difratograma SiC. (a) SiC UF15; (b) SiC Premix; (¢) Padréo JCPDS 291128

Os difratogramas dos coques estdo apresentados na Figura 12. O coque
verde e o calcinado comercial apresentam o difratograma com aspecto serrilhado
e com picos largos, jA o coque calcinado em laboratério apresenta um pico mais
definido e sem o aspecto serrilhado. O difratograma do coque calcinado em
laboratorio foi comparado com os padrdes dos cartbes JCPDS, o cartdo que
apresentou melhor correlacdo foi o 41-1487, de acordo como cartdo o coque
apresenta estrutura hexagonal. Como os outros difratogramas nao sédo bem

definidos néo foi possivel fazer uma comparacédo, mas acredita-se que a estrutura
seja a mesma.
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Figura 12 - Difratogramas dos coques. (a) Coque verde; (b) Coque Calcinado; (c) Coque calcinado
em laboratério; (d) Padrdo JCPDS 41-1487

O difratograma do silicio esta apresentado na Figura 13. O cartdo JCPDS
gue apresentou a melhor correlacédo com o espectro observado foi 0 27-1402, este

cartdo indica que o silicio apresenta estrutura cubica de fase centrada com
orientacdo no plano [111].
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Figura 13 - Difratograma do silicio. (a) silicio; (b) JCPDS 27-1402

6.2.Corpo-Verde

Apos a prensagem a densidade geométrica dos corpos-verdes foi calculada.
A densidade calculada foi comparada com a densidade teorica da mistura que

compunha os corpos-verdes. A média obtida para cada composicdo esta
apresentada na Tabela 4.

Tabela 4 - Densidade relativa para cada composicéo do corpo-verde utilizada

Composicéo do Corpo-verde Densidade Presséo de
relativa (%) Compactacdo (MPa)
70% SiC UF15; 30% Coque
verde (C1) 45 30
70% SiC Premix; 30% Coque 55 5
Calcinado (C2)
0 i . 0,
70% SiC UF15; 30% Coque 42 o5

calcinado em laboratério (C3)

Os corpos-verdes compostos por SiC Premix mais Coque calcinado
apresentaram boa resisténcia, em geral, estes corpos ndo apresentavam defeitos
de prensagem e eram faceis de manusear. Os corpos-verdes compostos por SiC

UF15 mais coque verde apresentaram uma resisténcia moderada, as bordas eram
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regibes frageis que quebravam ao serem tocadas, era preciso cuidado ao
manusear estes corpos para que defeitos ndo fossem gerados. Os corpos-verdes
compostos por SiC UF15 mais coque calcinado em laboratério ficaram muitos
frageis, a0 se manusear estes corpos defeitos, como trincas, eram gerados ao

longo do corpo.

6.3. Material infiltrado

6.3.1. Processamento

Em um primeiro momento do trabalho, quando foi utilizado o coque verde
na composicao das pré-formas os resultados obtidos ndo foram bons, todas as
tentativas de infiltrag@o do silicio resultaram em amostras parcialmente infiltradas
e/ou com grandes defeitos, muitas vezes as amostras fraturavam durante o
processo. Apesar das inumeras tentativas o0s resultados eram sempre
semelhantes, independentemente da condicdo de processamento utilizada. A
Figura 14 apresenta exemplos de resultados do processamento de amostras que

continham o coque verde em sua COmposigao.
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Figura 14 - Resultado do processamento de amostras que continham coque verde

Em um segundo momento, ao se substituir o coque verde pelo coque
calcinado foi possivel obter um processamento bem sucedido, a partir deste
momento todas as amostras processadas foram infiltradas e o problema de
quebra das amostras nao foi mais observado. A Figura 15 apresenta exemplos de
amostras infiltradas que nao apresentaram defeitos como os observados na Figura
14.
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Figura 15 - Amostras infiltradas utilizando coque calcinado na composi¢éo

6.3.2. Densidade aparente do material infiltrado

As amostras infiltradas foram caracterizadas quanto a densidade. A média
das densidades das amostras em cada condicdo de processamento estdo

apresentadas na Tabela 5.

Tabela 5 - Densidade média das amostra infiltrada em cada condig&o de processamento

Condicao de processamento Densidade média (g/cm3)

C2-T2 2,52
C2-T3 2,61
C2-T4 2,71
C2-T5 2,70
C3-T5 2,78

As amostras da condicdo de processamento C1-T1 ndo foram analisadas
porque a infiltracdo foi parcial, resultando em amostras com grandes regides nao
reagidas.

Percebe-se pela tabela 5 que a menor densidade foi obtida na condicao de
processamento de menor temperatura e tempo, ja a maior densidade foi obtida no
processamento de maior temperatura e tempo, o que era um fato esperado.

O aumento no tempo do patamar a 1450°C contribuiu para aumentar a
densidade média de 2,52 para 2,61 g/cm3. A adicao de um patamar a 1600°C no
processo também resultou em aumento da densidade obtida que passou de 2,61
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para 2,71g/cm3. Ja o aumento no tempo do patamar a 1600°C néo gerou aumento
de densidade, esta se manteve aproximadamente igual. Novo aumento de
densidade s6 foi obtido com a mudanca da composicdo do corpo-verde, a
densidade passou entdo de 2,70 para 2,78 g/cm3. A mudanca da composicao do
corpo-verde alterou o grau de porosidade no mesmo, na composi¢do C2 o grau de
porosidade era de aproximadamente 45%, enquanto que no corpo-verde com
composicdo C3 era 58%, esta maior porosidade aliada ao fato do coque re-
calcinado utilizado na C3 estar livre de volateis facilitou o processo de infiltracdo

contribuindo para o aumento da densidade.

6.3.3. Microestrutura

Com os equipamentos disponiveis ndo foi possivel obter um bom polimento
das amostras, com isso a observacdo da microestrutura do material ficou
prejudicada. Foram utilizadas as técnicas de microscopia eletrénica de varredura e
microscopia Otica para analisar o material, porém devido a baixa qualidade do
polimento ndo foi possivel observar o contraste entre as fases SiC e silicio quando
as amostras foram observadas no MEV. No microscopio 6tico o contraste entre as
fases foi observado, mas néo foi possivel observar a microestrutura com maiores
aumentos, as amostras mesmo parecendo estar polidas ndo apresentaram
superficies completamente planas, como o foco do microscopio 6tico € muito
sensivel a diferencas de profundidades na superficie analisada, as micrografias
obtidas com 400 vezes de aumento, ou mais, ficaram desfocadas.

As amostras infiltradas a 1450°C por 30 minutos (C2-T2) apresentaram
algumas regifes mais densas proximas as bordas da placa infiltrada e regides
porosas distribuidas por todo o volume da placa. As micrografias de MEV da
Figura 16 apresentam o aspecto das amostras infiltradas nesta condigdo. As
regides mais escuras sdo as areas mais densas compostas por SiC e silicio, as

regides um pouco mais claras sao regioes porosas.
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Figura 16 - micrografias de MEV de amostras infiltradas na condi¢é@o de processamento C2-T2

. (@) e (b) aumento de 30X; (c) aumento de 500x na regiéo porosa, (d) aumento de 500X na regido densa, (e)
aumento de 1000x na regido porosa, (f) aumento de 1000x na regido densa, (g) aumento de 2000x na regido

porosa, (h) aumento de 5000x na regido porosa.

Na andlise feita com microscépio Otico obteve-se uma melhor distincao
entre a fase SiC e o silicio, porém nao foi possivel obter micrografias com grandes
aumentos, por isso ndo € possivel visualizar claramente os contornos dos graos
de SiC. Nas micrografias feitas com microscopio 6tico as regides claras sao a fase
silicio, as regifes cinza correspondem a fase SiC e as regifes pretas sdo poros
e/ou carbono nao reagido.

Na Figura 17 sdo apresentadas micrografias de amostras infiltradas a
1450°C durante 30 minutos (C2-T2).

JEET T LR R DR L 2 BN ooy ol S
Figura 17 - Duas amostras infiltradas a 1450°C durante 30 min. (C2-T2)
. Aumento de 200x
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Podem-se notar poros e/ou carbono nao reagido por toda a extensao das
amostras, também é possivel observar pequenas regides claras correspondentes
ao silicio residual em meio a fase SiC.

As amostras infiltradas a 1450°C por 1 hora (C2-T3) apresentaram maior
densidade que as infiltradas durante 30 minutos, mas também foi observada
porosidade distribuida por toda amostra como no caso anterior. A Figura 18
apresenta micrografias de amostras infiltradas nesta condicdo. Nestas amostras

as regides mais densas também se concentram nas bordas das placas.
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Figura 18 - Micrografia de MEV de amostras infiltradas na condi¢do de processamento C2-T3

()

. (a) e (b) aumento de 30x, (c) aumento de 500x na regido mais porosa, (d) aumento de 500x na regido
mais densa, (e) aumento de 1000x na regido porosa, (f) aumento de 1000x na regido densa, (g) aumento
de 2000x na regido porosa, (h) aumento de 2000x na regiao densa, (i) aumento de 5000x na regido
porosa, (j) aumento de 5000x na regido densa.
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Na figura 19 sdo apresentadas micrografias feitas com microscopio 6tico de
amostras infiltradas a 1450°C durante 1 hora (C2-T3).

Figura 19 - Duas amostras infiltradas a 1450°C por 1 hora (C2-T3)

. Aumento de 200x

Apesar do aumento de densidade obtido com esta condicdo de
processamento, regides porosas ainda sdo observadas por toda extensdo das
amostras. Outro ponto a ser observado séo as regides densas, com este aumento,
estas regides sdo semelhantes as obtidas com a condicdo de processamento
anterior.

Quando um patamar a 1600°C foi adicionado ao ciclo térmico o processo de
infiltragdo foi mais efetivo. As amostras infiltradas na condicdo C2-T4
apresentaram regifes porosas mais concentradas em uma faixa ao centro das
amostras. Observa-se que as areas nao densificadas neste processamento séo
menores se comparadas aos processos anteriores. Os poros nestas amostras sao
menores e menos profundos e estdo mais afastados um dos outros.

A Figura 20 apresenta as micrografias obtidas no MEV das amostras
infiltradas com esta condicao.
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Figura 20 - Micrografia de MEV de amostras infiltradas na condicdo C2-T4
. (a) e (b) aumento de 30x, (c) aumento de 500x na regido mais porosa, (d) aumento de 500x na regido
mais densa, (e) aumento de 1000x na regido porosa, (f) aumento de 1000x na regido densa, (g) aumento
de 2000x na regido porosa, (h) aumento de 2000x na regido densa, (i) aumento de 5000x na regido
porosa, (j) aumento de 5000x na regido densa.

A Figura 21 apresenta as micrografias obtidas no microscopio 6tico das
amostras infiltradas na condicdo C2-T4. Pode-se observar que a porosidade
diminuiu drasticamente, 0s poros presentes sdo menores e dispersos em meio a
regides completamente densas.

Com o aumento maximo que foi possivel atingir, ndo se observou grandes
diferencas em relagéo a tamanhos e distribuicdo de gréos entre as amostras desta

condicéo e das condi¢des anteriores.
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Figura 21 - Amostras infiltradas na condi¢gdo C2-T4
. Aumento de 200x

Com o aumento do tempo de duracdo do patamar a 1600°C a porosidade
fica ainda mais restrita a faixa central das amostras. A Figura 22 apresenta
micrografias de MEV de amostras infiltradas na condicdo de processamento C2-
T5.
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Figura 22 - Micrografia de MEV de amostras infiltradas na condicao de processamento C2-T5

)

. (a) e (b) aumento de 30x, (c) aumento de 500x na regido mais porosa, (d) aumento de 500x na regido
mais densa, (e) aumento de 1000x na regido porosa, (f) aumento de 1000x na regido densa, (g) aumento
de 2000x na regido porosa, (h) aumento de 2000x na regido densa, (i) aumento de 5000x na regido

porosa, (j) aumento de 5000x na regido densa.

Devido a falta de contraste entre a fase SiC e o silicio as regibes mais
densas das amostras processadas nesta condicdo se apresentam na micrografia
como uma imagem de uma tonalidade sO, assim, ndo € possivel identificar os
detalhes da microestrutura nas regibes mais densas apresentadas nas
micrografias acima.

A Figura 23 apresenta as micrografias obtidas no microscépio 6tico das
amostras infiltradas no processamento C2-T5. Nelas é possivel diferenciar o SiC

do silicio residual.

Figura 23 - Amostras infiltradas na condicao C2-T5
. Aumento de 200x
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As amostras infiltradas na condicdo C3-T5 tiveram infiltracdo completa. A
Figura 24 apresenta uma micrografia de MEV de uma amostra infiltrada nesta
condi¢do, mas devido a falta de contraste entre SiC e silicio, e por ter havido
infiltracdo completa, nada pode ser observado. O que se pode dizer € que ndo ha

poros, aparentemente.

COPPE

Figura 24 - Amostra infiltrada na condi¢do C3-T5

(aumento 500x)

A Figura 25 apresenta as micrografias obtidas no microscépio 6tico de uma

amostra infiltrada nesta condicdo de processamento.
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Figura 25 - Amostra infiltrada na condigdo C3-T5

(aumento 200x)

As amostras resultantes deste processamento foram completamente
infiltradas, porém estas amostras apresentaram areas extensas e com formato
alongado preenchidas com silicio residual, estas regiées tém a caracteristica de
trincas. Estas trincas podem ter sido causadas por defeitos de prensagem ou

foram geradas ao se manusear 0s corpos-verdes, ja que estes eram muito frageis.

6.3.4. Andlise das fases no material infiltrado.

Os difratogramas de raios-X dos materiais infiltrados estdo apresentados na
Figura 26. Exceto no processamento 1, quando ndo houve infiltracao significativa,
de forma geral, nos materiais que foram infiltrados foi observada a presenca das
fases a-SiC, B-SiC e silicio, a fase carbono néo foi observada.

A figura 26(f) apresenta o padrao de difragdo da fase B-SiC (cartdo JCPDS
29-1129), como observado, os picos da fase B em sua maioria coincidem com a
posicao dos picos da fase a (Figura 11(c) ), a fase (3 foi determinada pelo aumento
de intensidade do pico em torno de 71°. Na fase a que compde o SiC utilizado
como matéria-prima o pico a 71° é o de quarta maior intensidade, no material
infiltrado se considerarmos apenas os picos referentes ao SiC, o pico a 71° é o
terceiro mais intenso, esse aumento de intensidade foi causado pela formacao da
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fase B, como pode ser visto na figura 26(f) a fase [ possui o terceiro pico mais
intenso a exatamente 71°.
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Figura 26 - Difracdo de raios-X dos materiais infiltrados
. (@) processamento 2 (C2-T2); (b) processamento 3 (C2-T3); (c) processamento 4 (C2-T4); (d)

processamento 5 (C2-T5); (e) processamento 6 (C3-T5); (f) cartdo JCPDS 29-1129
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7. Discussao

7.1.Matéria-prima

7.1.1. Propriedades fisicas das matérias-primas.

Tanto o carbeto de silicio quanto o coque utilizado neste trabalho possuem
caracteristicas semelhantes aos que sdao comumente utilizados em trabalhos
reportados na literatura. MATTHIAS et.al [5,7,9] utilizou um carbeto de silicio do
mesmo tipo e fabricante em seus trabalhos. No trabalho de CHAKRABARTI e Das
[23] foi utilizado um coque de petroleo com area superficial proxima ao dos coques
utilizados aqui. Pode-se dizer que uma area em torno de 5 m2/g é baixa, com isso
a taxa de reacao se torna mais lenta.

O SiC Premix se diferencia do UF15 somente por ter tido o pd misturado a
agentes sinterizantes e aditivos. O ligante presente no pé do SiC Premix facilta
sua conformacéao inibindo a formacéo de defeitos de prensagem no corpo-verde e
também aumenta a resisténcia do mesmo. Segundo informac¢des do fabricante o
Premix possui 10%, em massa, de ligante em sua composi¢do, por isso sua
densidade é mais baixa.

Os coques utilizados se diferenciam uns dos outros principalmente pela
guantidade de material volatil presente na composicdo de cada um. Foi observado
que a densidade do coque verde (1,43 g/cm?) é muito menor que a densidade dos
demais coques utilizados, esta baixa densidade é causada pela enorme

quantidade de substancias volateis presentes nha composi¢ao deste coque.
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7.1.2. Composicéo do Coque

Através da analise da composi¢cdo dos coques observou-se que o coque
verde possui uma quantidade muito grande de material volatil. O coque calcinado
comercial possui uma quantidade muito menor de volateis, mas mesmo assim um
desprendimento de gases ocorre em temperaturas acima de 1200°C, conforme
pode ser visto na Figura 10.

A faixa de temperatura em que ocorre a liberacdo de gases do coque
calcinado comercialmente é critica para 0 processo, pois € nesta faixa de
temperatura que ocorre o inicio da infiltracdo. Por isso o coque teve que ser re-
calcinado a uma temperatura superior (2100°C). Pode-se observar também pela
figura 10 que o coque calcinado em laboratério ndo apresentou liberacéo de gases
significativa quando aquecido.

O desprendimento de gases € um fator que prejudica fortemente o processo
de infiltracdo, pois a liberacdo de gases e o fluxo de silicio para o interior da
amostras serdao fenGmenos concorrentes. Para se obter um material

completamente infiltrado o coque deve estar livre de volateis.

7.1.3. Fases cristalinas.

A fase a apresentada pelos dois carbetos utilizados é a fase mais estavel
do SiC, esta se forma em temperaturas superiores a 2000°C [13]. Como esta fase
€ estavel ela ndo sofrera modificacdo no processo de sinterizacdo, por isso ela
estard presente na microestrutura do material infiltrado.

A natureza da fase a permite uma infinidade de politipos, 0 mais comum é o
6H [13], justamente o politipo apresentado pelos carbetos utilizados. Este politipo
é formado por uma estrutura hexagonal com 6 camadas empilhadas.

Os picos largos e o aspecto serrilhado apresentado pelo coque verde e
também pelo calcinado comercial (Figura 12(a) e (b)) possivelmente foram

causados devido a impurezas na composi¢cao destes coques.
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O coque é um subproduto resultante da operacdo de refinamento do
petrdleo. O coque fica como residuo no fundo da coluna de destilacdo apds a
etapa denominada “cracking”. Em geral, o coque possui uma quantidade
significativa de hidrocarbonetos e impurezas (cinzas) [24] que poderiam gerar 0
aspecto apresentado pelos difratogramas.

O difratograma do coque calcinado em laboratério apresenta um pico
caracteristico bem definido. Este material € o coque calcinado comercial, porém
calcinado a 2100°C. Isto reforca a idéia que as impurezas e 0s volateis sdo 0s

responsaveis pelo alargamento dos picos dos outros dois coques.

7.2.Corpo-verde

O processo de infiltracdo € muito influenciado pelas propriedades do corpo-
verde, parametros tais como tamanho e volume dos poros e o modo como 0sS
poros sdo interconectados afetam a infiltragdo do silicio na pré-forma [6]. Em
geral, corpos-verdes com poros muito pequenos sao infiltrados parcialmente
devido ao fendbmeno que “chocking off” [20], este fendbmeno consiste no
estreitamento e fechamento dos poros interrompendo o fluxo de infiltrac&o.

Poros pequenos séo associados a corpos-verdes com alta densidade, como
a apresentada pela composicdo C2 (55% em relacdo a densidade teédrica). Em
todas as condicdes de processamento em que esta composicdo foi utilizada
verificou-se certa porosidade no material final. A composicdo C3, por outro lado,
foi completamente infiltrada, a densidade do corpo-verde com esta composic¢ao foi
de 42% da densidade tedrica.

Pode-se dizer que o0 sucesso da infiltracdo depende do ajuste das

propriedades do corpo-verde.
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7.3.Material infiltrado

7.3.1. Processamento

A dependéncia do comportamento de infiltracdo em relacdo a interagéo
entre os capilares que formam a porosidade aberta da amostra e o fato de haver
uma diminuicdo do tamanho dos poros devido a conversao do carbono em SiC ja
eram conhecidos. Mas a liberacdo de volateis por parte do coque se mostrou um
aspecto de fundamental importancia para o processo.

Quando ocorre um desprendimento violento de gases, como ocorre com 0
coque verde, ao sair o gas gera defeitos no corpo-verde como, por exemplo,
trincas. Se o desprendimento ocorre em uma temperatura acima do ponto de
fusdo do silicio um processo concorrente tem inicio, o silicio tenta infiltrar na
amostra e o0 gas tenta sair, com isso a frente de infiltracdo é freada ficando entao,
restrita as areas proximas da superficie externa. O silicio reage com o carbono e
se converte em SiC formando uma camada externa que fecha os poros, com o0s
poros fechados ocorre um aumento da pressdo interna na amostra devido a
liberacdo de gases, quando a presséo atinge um nivel critico a amostra quebra
conforme visto na figura 14.

Quando foi utilizado coque com menor teor de volatil a infiltragdo ocorreu
sem maiores problemas, e os defeitos de fratura explosiva ndo foram mais

observados.

7.3.2. Densidade aparente do material infiltrado

As densidades obtidas neste trabalho ficaram abaixo da faixa de densidade
reportada na literatura, que em condi¢des ideais normalmente se encontra entre
2,90 e 3,05 g/cm?3 [7,9,21,25].

Nas amostras resultantes dos processamentos C2-T2, C2-T3, C2-T4 e C2-
T5 foi observado que as mesmas apresentavam porosidade e possivelmente

carbono nao reagido também, isto justificaria o valor de densidade abaixo dos
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reportados. No caso das amostras do processamento C3-T5 nao foram
observados poros de tamanhos significativos, porém estas amostras
apresentaram grandes regifes preenchidas somente com silicio, como mostrado
na figura 25, a quantidade excessiva de silicio residual nestas areas, que estao
por toda a amostra, sdo a explicacdo para a densidade mais baixa.

Aprimorando as propriedades do corpo-verde para eliminar estas regioes
defeituosas seré possivel obter uma densidade mais elevada.

Foi observado que as densidades para os materiais infiltrados com os ciclos
T4 e T5 foram praticamente as mesmas, ou seja, 0 aumento no tempo de duracéo
do patamar a 1600°C néo gerou efeito sobre a densidade, uma explicacdo para
isso poderia ser a liberagdo de gases ainda presentes no coque. Como pode ser
observado na Figura 10 o coque comercial, mesmo calcinado, ainda apresenta
volateis que sao liberados em uma faixa de temperatura critica ao processo. Por
ainda haver gases no material, este tenta sair, mas como o processo de infiltracéo
e fechamento dos poros ocorre, o gas liberado do coque fica retido ocupando
espaco na forma de poros dentro da microestrutura do material.

Um aumento de densidade foi observado ao se substituir a composicdo C2
pela C3, nesta ultima foi utilizado o coque re-calcinado em laboratério, este coque
por ter sido calcinado a 2100°C ndo apresenta volateis que sejam liberados
durante o processo. Outro ponto que pode ser considerado na composicdo C3 € a
densidade a verde obtida, que foi menor que obtida com a C2, isto também pode

ter contribuido para uma infiltragdo mais facil.

7.3.3. Microestrutura

Os resultados dos processamentos com as condigdes C2-T2 e C2-T3 néo
foram satisfatorios, o material obtido nestes processamentos apresentaram
regides porosas distribuidas por todo volume das amostras. O ajuste dos
parametros temperatura, tempo e densidade a verde nao foi adequado, ficou claro
que ndo é possivel obter um material completamente denso com a condi¢céo

utilizada nestes processos. A densidade a verde de 55% em relacdo tedrica
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resulta em uma porosidade aberta muito estreita, isto diminui a velocidade da
frente de infiltracdo. Na temperatura de 1450°C o tempo utilizado ndo foi o
suficiente para que a infiltragédo do silicio em todos os micro-poros fosse completa,
também parece nao ter havido tempo suficiente para o crescimento dos grdos da
fase B-SiC.

Nas micrografias de regides porosas apresentadas nas Figuras 16(h) e 18(i)
pode ser observado que ha pequenos grdos se aglomerando na superficie de
graos maiores, estes graos menores podem ser o B-SiC crescendo na superficie
dos gréos originas das amostra. Fato semelhante foi observado por
CHAKRABARTI [25].

Nos processamentos com as condicdes C2-T4 e C2-T5, quando um
patamar 1600°C foi adicionado ao processo, materiais com densidades maiores
foram obtidos e a porosidade ficou restrita a uma faixa concentrada no centro das
amostras. A densidade média das amostras obtidas nestes processos foram
praticamente as mesmas (2,71 e 2,70 g/cm3), ou seja, 0 aumento no tempo de
duracdo do patamar a 1600°C feito ciclo térmico T5 ndo resultou em aumento da
densidade.

As micrografias das Figuras 20(i) e 22(i) revelam que a porosidade dos
materiais obtidos nestes processamentos sdo menos profundas se comparadas
aos processos anteriores (Figuras 16(h) e 18(i)). Os pequenos graos que cresciam
na superficie de grdo maiores observados nas Figuras 16(h) e 18(i) agora se
apresentam em tamanhos maiores, figura 20(i) e 22(i). Ao que parece, 0 patamar
a 1600°C contribuiu para o crescimento dos graos de B-SiC e consolidacdo da
microestrutura. Com a temperatura mais alta o silicio se torna menos viscoso e
infiltra mais facilmente pelos poros, tornando o material mais denso.

As figuras 21 e 23 mostram que as regifes pretas que podem ser poros ou
carbono néo reagido se apresentam isoladamente em meio a uma regido densa,
ou seja, ndo ha conexao entre as areas nao convertidas em SiC. Estas areas nao
convertidas podem ter como causa a alta densidade a verde obtida pelas
amostras que dificultaria a penetracdo do silicio na pré-forma, ou a liberacdo de

gases provenientes do coque durante 0 processo gue ocuparia espaco nha

56



microestrutura gerando poros. Estas areas também podem ter como causa
aglomerados de carbono, ja que a homogeneizacao foi feita a seco.

O processamento na condigao C3-T5 resultou em um material que aparenta
estar completamente denso. Apesar de uma infiltracdo completa ter sido obtida, o
material resultante deste processo apresentou muitos defeitos que se assemelham
a trincas e veios preenchidos com silicio, como mostrado na figura 25. Segundo a
literatura, trincas podem ser geradas no material infiltrado devido a variagdes
volumétricas ou tensbes térmicas geradas no processo [3,20]. Como estes
defeitos ndo foram observados nos processos anteriores onde se utilizou 0 mesmo
ciclo térmico e as amostras continham menos espac¢os para a acomodacao do SiC
formado , acredita-se que os defeitos no material tenham tido origem em falhas na
prensagem.

MATTHIAS [7] utilizou o mesmo SiC UF15 utilizado aqui, e observou que
por este po ter tamanho sub-micrométrico a area superficial de contato entre as
particulas € muito grande, o maior contato entre particulas aumenta a friccdo entre
as mesmas dificultando a prensagem. Esta dificuldade na prensagem também foi
observada aqui, a conformacdo dos corpos-verdes de composicdo C3 foi
complicada e estes corpos ficaram extremamente frageis.

Apesar de ainda haver areas ndo convertidas em SiC nas amostras feitas
na condicdo C2-T4, a microestrutura destes materiais parecem ser mais
promissoras que as apresentadas pelas amostras C3-T5, devido a grande
presenca de trincas e veios de silicio neste ultimo caso.

O fato de haver agente sinterizante e de compactacao na composi¢cao do
Premix ajudo na consolidacdo do material. Os agentes de compactacao facilitaram
a prensagem, livrando os corpos-verdes de defeitos nesta etapa. Acredita-se que
0S agentes sinterizantes tenham contribuido para uma pré-sinterizagdo no
patamar a 1200°C gerando um material com estrutura mais reforcada que
suportaria melhor as possiveis tensdes, sejam térmicas ou ocasionadas por
variacdes volumétricas, geradas durante o processo

Analisando-se somente as areas densificadas das amostras obtidas em

todos 0s processos nota-se que a quantidade de silicio residual presente é
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relativamente pequena. Com o aumento utilizado no microscopio 6tico nao foi
possivel observar diferencas significativas em relagdo a tamanho de gréo e silicio
residual para os diferentes processos. Aparentemente as microestruturas obtidas
nas regides infiltradas sdo semelhantes a microestrutura obtida por MATTHIAS [7]

em seu trabalho.

7.3.4. Fases cristalinas do material infiltrado

Como observado nos difratogramas, os materiais infiltrados apresentam
trés fases sendo elas, a-SiC, B-SiC e silicio residual. A presenca da fase a-SiC se
deve principalmente a matéria-prima utilizada, como esta fase é a mais estavel ela
nao sofre alteragcdo durante o processo. A fase 3-SiC foi formada devido a reacéo
entre o silicio e o carbono livre durante o processo de infiltragao, a fase § € menos
estavel e se forma em temperatura inferiores a 2000°C. O silicio € uma fase
residual que preenche 0s espacos vazios remanescentes apos o final do processo
de reagao.

Em todos os difratogramas a presenca da fase (3 foi verificada pelo aumento
de intensidade no pico a 71°, este aumento de intensidade indica que a difracao
de raios-X foi causada majoritariamente pela fase B, uma vez que a fase a
apresenta um pico nesta posi¢cao com intensidade menor.

O difratograma apresentado na figura 25(e) referente ao processamento de
n° 6 se diferencia dos demais pela alta intensidade apresentada pelos picos
referentes a fase de silicio residual. A alta intensidade destes picos se da devido
ao aumento da quantidade de silicio residual na microestrutura do material. Os
materiais resultantes deste processamento apresentaram areas defeituosas muito
extensas preenchidas com o silicio, como pode ser visto na figura 24, esta maior

guantidade de silicio presente nas amostras gerou picos mais intensos.
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8. Concluséo

Neste trabalho foram estudadas diferentes condicbes de processamento do
RBSIC com o objetivo de analisar a influéncia dos parametros envolvidos no
processo nas caracteristicas finais do material processado. Foram analisados a
temperatura e o tempo de infiltracdo, o tipo de coque utilizado na composi¢ao do
corpo-verde e a densidade do mesmo.

Com base nos resultados pode-se dizer que o tipo de coque utilizado é
fundamental, para se obter uma infiltragdo completa o coque deve ser calcinado e
estar livre de volateis. A densidade do corpo-verde também é um fator importante,
a maior densidade para o material infiltrado foi obtida com um corpo-verde que
possuia 42% da densidade tedrica.

O ciclo térmico T5 se mostrou eficiente, com pequenos ajustes de
composicdo e conformacdo do corpo-verde serd possivel processar um material
com caracteristicas semelhantes as apresentadas na literatura.

Quando o ciclo T5 foi aplicado as composicoes C2 e C3 o material
apresentou uma microestrutura interessante, apesar da presenca de alguns
defeitos. Como nao foram feitos ensaios mecanicos nédo € possivel dizer qual das

duas composicdes apresentaria melhores propriedades.
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