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RESUMO

A secagem rapida atingiu um nivel notavel devido a sua contribuicdo para a economia e
otimizagdo do comportamento de secagem das industrias de cerdmica vermelha no
Brasil. Estudos voltados especificamente para o comportamento plastico das argilas para
desenvolver composicdes adequadas para a secagem rapida pelo processo de conformacéo por
extrusdo ainda sdo escassos. Neste contexto, trés argilas de um mesmo depésito mineral
localizado na cidade de Itu/SP foram estudadas para uso na producdo de ceramica vermelha a
base de argila para secagem rapida. As argilas escolhidas foram caracterizadas quanto as suas
propriedades quimica e térmica, bem como investigadas quanto ao tamanho de particula,
capacidade de troca cationica, area superficial especifica e volume de distribuicdo de poros
abertos. Dez formulagdes foram desenvolvidas por planejamento de misturas simplex-centroid
(DoE), que foram analisadas quanto ao indice de plasticidade (IP), e sua conformacdo foi
avaliada por meio do fator de trabalhabilidade de extrusdo. A partir do diagrama de Winkler,
pode-se observar que todas as formulacGes estdo adequadas para o processo de fabricacao de
ceramica vermelha. As formulagdes selecionadas foram submetidas ao processo de
conformacdo por extrusdo a vacuo com umidade ideal de mistura. Em seguida, amostras dos
corpos de prova foram caracterizadas. Os resultados serviram para desenvolver a curva ideal de
secagem rapida, com ciclo total de 60 min e uma temperatura maxima de 160 °C. As amostras
foram submetidas a secagem forcada de ciclo rapido em um secador de laboratério estatico.
Avaliou-se também a curva de Bigot, densidade aparente relativa, porosidade aparente,
resisténcia mecanica a compressdo e aspectos visuais. Posteriormente, as formulacdes foram
gueimadas em forno elétrico a 900 °C com taxa de aquecimento de 1,6 °C/min e patamar de
120 min. Na sequéncia, as formulagdes foram caracterizadas quanto a sua varia¢do dimensional,
absorcéo de agua, resisténcia mecanica, cor de queima e microestrutura. Os resultados obtidos
mostraram a viabilidade de obtencéo de produtos de ceramica vermelha (tijolos) conformados
por extrusdo e com secagem rapida (60 min), chegando-se a alcancar valores de umidade
residual menor que 1%, sem apresentar nenhum defeito visual. Mesmo com umidade de
extrusao maior que 21%, mostrando que a umidade nédo teve influéncia nas trincas de secagem
para as condicdes de trabalho realizadas. O teor total de inertes, bem como a quantidade de
residuo bruto e a sua fracdo de particulas maiores, foi o que possibilitou este comportamento.
A variacdo dimensional das formulages p6s queima se mostraram dentro da variacao aceitavel
e Otima de trabalho. Quanto a absorcdo de agua e a resisténcia mecanica a compressdo, todas
as formulacdes se apresentaram dentro dos limites estabelecidos por norma técnica ABNT
(NBR 15270-1) e a sua cor de queima ficou um tom marrom escuro, tipico de ceramica
vermelha. Pelas micrografias foi possivel verificar que ndo houve nenhuma tendéncia a
formacédo de coracao negro, nem de microtrincas.

Palavras-chave: Conformacdo por extrusdo. Planejamento por misturas. indice de
plasticidade. Fator de trabalhabilidade. Secagem de ciclo rapido



ABSTRACT

Fast drying has reached a notable level due to its contribution to the economy and optimization
of the drying behavior of the red ceramic industries in Brazil. Studies focused specifically on
the plastic behavior of clays to develop suitable compositions for rapid drying by the extrusion
forming process are still scarce. In this context, three clays from the same mineral deposit
located in the city of Itu/SP were studied for use in the production of clay-based red ceramics
for quick drying. The chosen clays were characterized for their chemical and thermal properties,
as well as investigated for particle size, cation exchange capacity, specific surface area and open
pore distribution volume. Ten formulations were developed by designing simplex-centroid
(DoE) mixtures, which were analyzed for plasticity index (PI), and their conformation was
evaluated using the extrusion workability factor. From the Winkler diagram, it can be seen that
all formulations are suitable for the red ceramic manufacturing process. The selected
formulations were subjected to a vacuum extrusion forming process with ideal mixing
humidity. Then, samples of the specimens were characterized. The results served to develop
the ideal rapid drying curve, with a total cycle of 60 min and a maximum temperature of 160
°C. Samples were subjected to rapid cycle forced drying in a static laboratory dryer. The Bigot
curve, relative apparent density, apparent porosity, mechanical resistance to compression and
visual aspects were also evaluated. Subsequently, the formulations were fired in an electric oven
at 900 °C with a heating rate of 1.6 °C/min and a holding time of 120 min. Next, the
formulations were characterized according to their dimensional variation, water absorption,
mechanical strength, firing color and microstructure. The results obtained showed the viability
of obtaining red ceramic products (bricks) formed by extrusion and with quick drying (60 min),
reaching values of residual humidity lower than 1%, without presenting any visual defect. Even
with extrusion moisture greater than 21%, showing that moisture had no influence on drying
cracks for the working conditions performed. The total content of inerts, as well as the amount
of raw residue and its fraction of larger particles, was what made this behavior possible. The
dimensional variation of the post-burning formulations were within the acceptable and optimum
working range. As for water absorption and mechanical resistance to compression, all
formulations were within the limits established by ABNT technical standard (NBR 15270-1)
and their firing color was a dark brown tone, typical of red ceramics. From the micrographs, it
was possible to verify that there was no tendency to form a black heart or microcracks.

Keywords: Extrusion forming. Mixture planning. Plasticity index. Workability factor. Quick
cycle drying.



LISTA DE ILUSTRACOES

Figura 1 - Diagrama de tamanhos de particulas de Winkler. Os campos séo definidos como: (A)

tijolos macicos, (B) tijolos de vedacéo perfurados verticalmente, (C) telhas, blocos de alvenaria

estrutural e pisos (D) CEramicas ESPECIAIS. .........ccuerirerieieieiieste sttt 33
Figura 2 - Estrutura da CAUTINITAL .........ccoiiiieiieiece e 36
Figura 3 - EStrutura da 1T, ........ccceeveiieiece e 37
Figura 4 - Estrutura da montmoriloNita. ...........cceeieiieieiiic e 38
Figura 5 - Adsorgdo de dgua na superficie das argilas. ...........ccoeoererriieieinenes e 41

Figura 6 - Grafico de posicionamento de matérias-primas perante a sua plasticidade e

TR L= =1 0T - VOSSO USPSSSSN 44
Figura 7 - Indice de trabalhabilidade de argilas. .............cccceorevreiieeeieeiseieeseeeseee s 45
Figura 8 - Estados de consisténcia e limites de plasticidade das argilas: LP = limite plastico, LL
= limite liquido, IP = indice de plasticidade. ...........ccccoriiiiriinieie e 45
Figura 9 - Processo de fabricacdo de ceramica vermelha estrutural............cccoccovveviiieinenne 50

Figura 10 - Corte de uma extrusora de dupla hélice, com o respectivo grafico de pressdes

exercidas no seu interior e a identificagio das diferentes zonas...........c.ccoovevvererencnesesennnnn 52
Figura 11 - Imagem ilustrativa de uma porosidade aberta e fechada. ............cccccooeniiniinnnns 55
Figura 12 - Representacdo esquematica da formacgao de poros. ..........cccecereereneieneserieeniennns 56
Figura 13 - Mecanismos de transferéncia de umidade em um meio POroso. ..........ccccevveeveennene 58
Figura 14 - Forcas exercidas em um liquido em um capilar. ............cccoveiieiieiic i 59

Figura 15 - llustracdo da atuagdo dos mecanismos de secagem da peca de cerdmica vermelha
(tijolo de vedag@o com fUros NOFZONTAIS). .....ocvevveiiiiiiiiiieee e 62
Figura 16 - Representacdo esquematica dos dois tipos de dgua a serem removidos durante a
secagem: (a) agua livre ou intersticial e (b) agua fixada por forcas eletrostaticas a superficie das
PArtICUIAS 08 ArQIIA. .......eeeieieieee e 63
Figura 17 - Representacdo esquematica da eliminacdo de agua pelo ar que circula na peca...63
Figura 18 - Curva de secagem em fungao do tEMPO. ......cceeieeiiiiiiieieeie e 64
Figura 19 - Diferentes tipos de trincas: (a) trincas de retragdo; (b) trincas por falta de
homogeneidade da matéria-prima; (c) trincas por gradiente de umidade. ............ccccvvvvvrrennnne 65
Figura 20 - Representagdo esquematica da secagem de uma argila amida. ..........cccccecevirennnns 68
Figura 21 - Variagdo da retracdo de secagem em funcéo da 4gua de conformacdo — Curva de
2] o o] PSPPSR 69



Figura 22 - Variagéo da retragdo de secagem em fungdo da quantidade de umidade de duas
AIGHAS (2) € (D). e et ae e 71
Figura 23 - Fluxograma das atividades desenvolvidas neste trabalho...............cccccevvviieinenne 77
Figura 24 - Mapa esquematico mostrando as localiza¢des das principais Bacias Sedimentares
Brasileiras e o ponto de coleta das matérias-primas utilizadas neste trabalho. ........................ 79
Figura 25 - Fotografia mostrando os aspectos gerais das argilas utilizadas neste trabalho. AM —
Argila Amarela; AC — Argila Cinza; AV — Argila Verde. ... 80
Figura 26 - Diagrama triaxial das composi¢des desenvolvidas (% em massa). ...........ccccvenene 86
Figura 27 - Fotografia mostrando: a) Extrusora de laborat6rio Natreb NTB 140 e b) Corpos de
PIOVA EXITUSAUOS. ...ttt ettt b ekttt et b bbbt bt bt e e e e e b b e b et nbenre s 89
Figura 28 - Curvas de aquecimento para a etapa de secagem a) Taxa 1 (5,83 °C/min até atingir
200 °C e patamar de 30 min), b) Taxa 2 (3,89 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 15 min),
c) Taxa 3 (2,91 °C/min até atingir 200 °C). ......eoviirireeirierieese e 90
Figura 29 - Fotografia mostrando o secador rapido de laboratorio Natreb, modelo STL
(experimento de secagem): a) camara de secagem; b) tanque de vapor; c) fonte geradora de
(07 (o] ST P PR PRTR 93
Figura 30 - Difatrogramas de raio-x das argilas estudadas. ............ccocovovrivrieieneiencncnennn 102
Figura 31 - Analise térmica diferencial (ATD) e termogravimétrica (TG) das argilas estudadas.

Figura 32 - Forca (N) aplicada para indentacdo das matérias-primas usadas em funcdo da
umidade. Forca correspondente a 1 N equivale ao limite liquido (LL), forca correspondente a
46 N equivale a0 limite PIASTICO (LP). ....oviiiiieiiereee s 107
Figura 33 - Distribui¢fes cumulativas de tamanhos de particulas das matérias-primas estudadas.

Figura 34 - Correlacéo entre o indice de capacidade de troca catiénica e o conteddo de minerais
AFGIIOSOS. ...t b bbbttt bbbt ere s 110
Figura 35 - Forca (F) aplicada para indentacdo das formulacdes desenvolvidas em fungéo do
tEOF A8 AQUA (UYD). ...ttt ettt et et e et be et e e b e e aeenn e ba e beenaeeneeanas 113
Figura 36 - Superficie de resposta do indice de plasticidade (IP). ......c.cccevveiieiiiieiicieee, 115
Figura 37 - Classificacdo para extrusao das formulac6es estudadas: (a) no diagrama de Holtz e
Kovacs e (b) fator de trabalhabilidade de eXtruSa0. ...........cccoviveveiiiiiieie e 116
Figura 38 - Diagrama de Winkler das formulacdes estudadas. Os campos séo definidos como:
(A) tijolos macicos, (B) tijolos de vedacdo perfurados verticalmente, (C) telhas, blocos de

alvenaria estrutural e pisos (D) CEramicas SPECIAIS. ......cccevververerireririeieeesie e 118



Figura 39 - Curva de Bigot da formulacdo F5 com ciclo 1 de secagem répida...................... 119

Figura 40 - Curva de secagem da formulagao F5. ..........ccooeiiiiiiiiniiieee e 122
Figura 41 - Curva de secagem da formulacao F7..........cccccvoiiiiii i 122
Figura 42 - Curva de secagem da formulacao F8............cccooviiiiiiie i 123
Figura 43 - Curva de secagem da formulagio FL0..........cccceiiiiiiiinininiecee e 123

Figura 44 - Micrografias referentes as formulagdes F5, F7, F8 e F10, com seus respectivos
ciclos de secagem: C1 - 5,83 °C/min ateé atingir 200 °C e patamar de 30 min; C2 - 3,89 °C/min
até atingir 200 °C e patamar de 15 min; C3 - 2,91 °C/min até atingir 200 °C. ..........c..ccoeue.. 127
Figura 45 - Representacdo grafica da curva de secagem répida desenvolvida para o trabalho
com a Taxa 2 - 3,89 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 15 MiN........c.cccceveivrererereneenn 128

Figura 46 - Corpos de prova das formulacGes antes (a) e apos secagem (b) com ciclo rapido.

Figura 47 - Umidade e retracdo de secagem em funcdo do tempo para as formulagdes estudadas,
sob secagem de CICIO FAPIAO. .......oveiieiiieieere s 130
Figura 48 - Curvas de Bigot das formulagcfes F5, F7, F8 @ F10.........ccccccveveveeie i, 132
Figura 49 - Perda de &gua e retracdo de secagem em funcdo do tempo das formulacbes F5 e F7
sob secagem de CICIO FAPIAO. .......cveiiirieieere e 138
Figura 50 - Curva de Bigot de F5 e F7 com umidade de 21,43 e 21,63%, respectivamente..139
Figura 51 - Grafico da densidade aparente das amostras secas com secagem de ciclo rapido (60
min) e secagem em estufa por 24 h (110 £ 5 °C). cuoiiiiieiiiiiceece e 140
Figura 52 - Grafico da densidade relativa das amostras secas com secagem de ciclo rapido (60
min) e secagem em estufa por 24 h (110 £5 °C). .oviviiiieiiiiiee e 142
Figura 53 - Fotografias das pecas apds secagem rapida das formulagdes em estudo com o0s
FESPECLIVOS UETRITOS. .. . eviiiiicii ettt re e re e 143

Figura 54 - Fotografias das pecas da F7 com maior umidade de conformacéo de extrusdo em

SEU ESLAND VEITUE € SECO. ...ttt b et b ettt b e bbb b b e ene s 144
Figura 55 - Resisténcia mecanica & compresséo a Seco ap0S SECAGEM. .....ccvvverververververiernenn. 145
Figura 56 - Valores de RLq e AA das formulagdes estudadas. ...........ccocveveiiniiiiniienennnnn 146
Figura 57 - RMC das formulag0es eStudadas. ...........ccovveiiieneeiiiie e 148

Figura 58 - Fotografias mostrando a tonalidade das pecas queimadas para cada formulacao.



Figura 60 - Micrografias da formulagdo F7 seca em ciclo rapido (60 min) e queimada a 900 °C.

Figura 62 - Micrografias da formulagdo F10 seca em ciclo rapido (60 min) e queimada a 900
PSR 151



LISTA DE TABELAS
Tabela 1 - Previsdo de producéo de alguns minerais e produtos de base mineral.................... 19
Tabela 2 - Principais parametros de controle por tipologia de produto............ccccvevvevverieenene. 29

Tabela 3 - Composicéao de tamanhos de particulas dos produtos de cerdmica vermelha estrutural.

Tabela 4 - Valores médios dos tamanhos, espessuras e superficies especificas dos

(01 0] 0 0 g [=] = TSR 39
Tabela 5 - VValores de CTC para alguns tipos de MINErais. ...........covreriririerenene s 48
Tabela 6 - Raios i6nicos hidratados para 0S CAtIONS. .........cccoorireriiiene e 48

Tabela 7 - Relacdo entre umidade, pressdo de extrusdo e retracdo ap0s secagem de uma argila.

Tabela 8 - Classificacdo dos materiais em funcéo do indice de plasticidade. ...........cccccuuenee. 84
Tabela 9 - ComposicOes de massas de ceramica vermelha estrutural utilizando a ferramenta de
planejamento de misturas para as matérias-primas utilizadas no trabalho................cccccceni. 87
Tabela 10 - Composicdo quimica (% em massa) das argilas obtida por Fluorescéncia de raios
K e ettt e L et e et et At et et e bR e eLe L oAt he e h et e Rt e be et e At eReeRe b eReete et et eneere et et ere et s 100
Tabela 11 - Composicdo mineraldgica das matérias-primas estudadas obtidas por analise

72101 0] - 11T 103
Tabela 12 - Umidade in natura das matérias-primas estudadas. ............cccceevevvevrereiiieieennns 104
Tabela 13 - Teor de residuo bruto presente das matérias-primas estudadas. .............c..cc.c..... 105

Tabela 14 - Teor de residuo bruto retido por peneiramento para as matérias-primas estudadas.

Tabela 15 - Equacdo de regressdo e valores de limite plastico (LP), limite liquido (LL) e indice
de plasticidade (IP) para as matérias-primas estudadas. ...........c.ccceevvevieieereiiieieere e 108
Tabela 16 - Distribui¢do do tamanho e didmetro médio de particulas das matérias-primas. . 109
Tabela 17 - Capacidade de troca cationica das argilas estudadas............cccceoeverenciennnnnnnns 110
Tabela 18 - Area de superficie especifica e volume total de poros de cada argila estudada..111

Tabela 19 - Equacdo de regresséo e valores de limite plastico (LP), limite liquido (LL) e indice

de PIASLICIAAAR (IP). ...ttt bbb eneas 114
Tabela 20 - Analise de variancia (ANOVA) para o indice de plasticidade (IP). .........cc.c...... 114
Tabela 21 - Fator de sensibilidade de secagem (K).........ccocveiieeiieiiiiiie e 120

Tabela 22 - Reducgédo da umidade e retracdo de secagem dentro das diferentes zonas de secagem

(UMIAA, NEULTA € SECA). ..vververeetete sttt ettt sttt sb bbbttt et e et e bbb ene e 124



Tabela 23 - Reducéo de umidade ao final de cada uma das zonas de secagem. ...........c.c...... 131
Tabela 24 - Retracdo de secagem ao final de cada uma das zonas de secagem. ........ccccceeueee 131
Tabela 25 - Resultado do célculo de média ponderada da fracdo argilosa, composicao
mineraldgica e total de inertes para as formulagdes estudadas com base na Tabela 11......... 134
Tabela 26 - Residuo bruto e distribuicdo granulométrica retido por peneiramento para as
formulagdes estudadas na etapa de SECAGEIM. .........coviiiieieieieree s 136

Tabela 27 - Densidade real obtida por picnometria a gas hélio............cccoovevviiiiviic e 141



ABC
ABNT

AC
AFNOR
AM

AAM
ANFACER

ASTM
ASS
ATD
AV
BET
BJH
CCB
CERTEC
CIPEA
CTC
DPT
DRX
FRX
GMC
IBGE
ICE

IP
LABCER
LL

LP

MPa
NBR
PBQP-H
PC

PF

PVC
QUALIHAB
RLS
RMCS
SIAL
SIMA
TCU

TG

LISTA DE ABREVIATURAS E SIGLAS

Anuario Brasileiro de Ceramica

Associagdo Brasileira de Normas Técnicas
Argila Cinza

Associacdo Francesa de Normalizacao

Argila Amarela

Adsorcao de Azul de Metileno

Associacdo Nacional dos Fabricantes de Ceramica para Revestimentos,
Lougas Sanitarias e Congéneres

American Society for Testing and Materials International
Area Superficial Especifica

Anélise Térmica Diferencial

Argila Verde

Brunauer, Emmett e Teller

Barrett, Joyner e Halenda

Centro Cerédmico do Brasil

Ceramica Técnica

Comité Internacional pour I'Etude dés Argiles
Capacidade de Troca de Cétions

Distribuicdo de Tamanhos de Particulas
Difratometria de Raios X

Fluorescéncia de Raios X

Grupo de Materiais Ceramicos

Instituto Brasileiro de Geografia e Estatistica
IndUstria de Cerdmica vermelha estrutural
indice de Plasticidade

Laboratério Técnico de Cerdmica Vermelha
Limite Liquido

Limite Plastico

Mega Pascal

Norma Brasileira

Programa Brasileiro da Qualidade e da Produtividade no Habitat
Policarbonato

Perda ao Fogo

Policloreto de Polivinila

Programa da Qualidade da Construcao Habitacional
Retracdo Linear de Secagem

Resisténcia Mecanica a Compressdo a Seco
Solo Rico em Silicio e Aluminio

Solo Caracteristico em Silica e Magnésio
Teor Critico de Umidade

Termogravimétrica



SUMARIO

L INTRODUGAOD ..ottt sttt sttt sttt n sttt 19
2 OBIETIVOS ...ttt bttt sttt ettt bt n et ettt s 22
2.1 OBIETIVO GERAWL ...ttt ettt e e et e e e nnee s 22
2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS ..ottt 22
BIUSTIFICATIVA .ottt sttt s et e st bbb neebeneens 23
4 REFERENCIAL TEORICO ..ot tesie s sss st 24
4.1 A INDUSTRIA DE CERAMICA VERMELHA ESTRUTURAL ...cooovoveeeeeeeeeeeeeeeae 24
4.2 ARGILAS E ARGILOMINERAIS ... .ottt 26
4.2.1 Genealogia das argilas..........ccceiveiieieiieie e 27
4.2.2 Critério de selecao das argilas..........ccccoueveeieiieiiciccecce e 28
4.2.3 Argilas e SeuS PrinCiPaIS tIPOS .......coveiviririiiiiiiieeei et 30
4.2.4 Matéria-prima para a industria de cerdmica vermelha estrutural ..............ccco....... 31
4.2.4.1 Matérias-primas plasticas (fraco argilosa) ...........cccovveveeveiiieiieie e 34
4.2.4.2 Matérias-primas ndo plasticas (fracdo nao-argilosa) ...........ccccvvveveiveieeie e s, 39
4.2.5 SiStEMA AQUA € AFGIla........oiveieiieeieee et 41
O S o =TSy 1 o o F= o SR 43
4.2.7 Capacidade de troCa CAtIONICA..........oceiiririirieeieiei et 47
4.3 PROCESSO PRODUTIVO ..ottt sttt snens 49
4.4 SECAGEM ..ottt ettt n et 54
I o (o 1] o =T [ SR 55
4.4.2 Mecanismos de fixac8o de &gua em argila ..........ccocooeeiiiiiiiiiic e 57
4.5 FENOMENO DE SECAGEM .....covuveieeeeeeeeeeees s es st 60
4.5.1 Condicdes de equilibrio de um sélido imido com o ar de secagem ............ccccveneee. 60
4.5.2 PriNCIPIOS 8 SECAGEMN. .....uiueiuiiiirieieiisie ettt sttt e s be st eneenenens 60
4.5.3 FASES 0B SECAGERIM .. .c.eititiitieieeieeiie ettt sttt e bbbt b ettt s e et bbbt e b enes 62
4.5.4 Principais parametros de SECAGEM.........cciiieiie i eteecte et ettt sae e 66
4.5.4.1 RetraG8o de SECAGERIM .......eeiuiiieiiieiieieeiee et ettt et et e bt e besseesbe et e sneesbeeaeenee e 66
4.5.4.2 CUIVA A8 BIQOL......ciiitiiiiiiiiiieieiee ettt bbbt 68
4.6 ESTADO DA ARTE ..ottt ettt ettt et e e e e snae e e ante e e nna e e e anaee e e 72
SMETODOLOGIA ...ttt sttt ettt se et et nesre e 77
5.1 MATERIAS-PRIMAS ......ooiiiiiieeieeeeeeeseseste st tenes s tsses st en st se s naassnssnensans 78

5.1.1 Analise geologica da regifo de eStUdO..........cccoiiriiieieiee s 78



5.1.2 Beneficiamento das matériaS-primas..........coereiieriirenieneesesees e 80

5.1.3 Caracteriza¢io das MateriaS-Primas ........cccoeoeirerriinierieeese e 81
5.1.3.1 ANALISE QUIMICA .. eeveiuieitieiieeie et eie s ste e ste e e e e st e b e et essaesbe e e sreenteeneenneees 81
5.1.3.2 ANAlISE MINEAIOQICA .......ccvveieirieiieie ettt te e e e ns 81
5.1.3.3 ANALISE tEIMICA ... .cveieieieeiie sttt ettt te e s e e et e seeerenreareenes 81
5.1.3.4 ANALISES FISICAS ...vveveerieieiiiiie ettt ettt re e neenes 81
5.1.3.4. 1 UMIdAdE IN NAIUT......oiviiiiiiiiiiiieieieesie ettt bbb enes 82
5.1.3.4.2 RESTAUO DIULO.....cvviiiiieieiie ittt bbbttt 82
5.1.3.4.3 Indice de PIAStICIHAAE .............cceevrereeeieeeieeceeeee et en s en s 83
5.1.3.4.4 Distribuigdo do tamanho de particulas @ [aser............cocooevriniiniineneine e 84
5.1.3.4.5 Capacidade de troca CatibniCa..........ceceeiieiieiiicie e 85
5.1.3.4.6 Ensaio de area superficial especifica e volume de distribuicdo de poros ................ 85
5.2 ESTUDO DO COMPORTAMENTO DA PLASTICIDADE DAS COMPOSIQ@ES ...... 86
5.2.1 Caracterizagdo das FOrmMUIAGCHES. .........cceiviiiiiiirieeee s 87
5.2.1.1 Indice de PIaStiCIdAOE ..........c..cveveerceeeeieeese ettt 87
5.2.1.2 Andlise granulométrica por peneiramento e sedimentacao ..........ccccevveervecvereerieennnn, 88
5.2.2 Conformagao por extrusao dos COrpOS e PrOVA ........ccceoerverierieririeiereenie e e 88
5.2.2.1 FENOMENO U SECAGEIM ......eutitiiiitieteeseetete sttt sttt ettt st e bt s et e b bbb neeenes 89
5.2.2.1.1 DilatoOmetria OPLICA ........eoveeeierieieiesieeeeeeie ettt 90
5.2.2.1.2 Andlise termograviMEtIiCa ..........coveiieiieieeiicsie ettt 91
5.2.2.1.3 Curva de Bigot eXperimental............ccccvieiiiiii i 91
5.2.2.2 INVEStIJACAO U8 SECAGEM ... .eviiiitietieiieeete sttt sttt bbb 92
5.2.2.2.1 CUIVA 08 BIGOT.....ceuiiiiiiitiitisieseei ettt 94
5.2.2.2.2 Densidade aparente € relativa.............cc.coeieeieiie i 95
5.2.2.2.3 Resisténcia mecanica a COMPIreSSAO @ SECO ....vecveireerieereeireeireeieseesreesesreesseesesseesnas 97
5.2.2.3 Caracterizagdes tecnol0gicas POS-QUEIMA .......cveiierieireriiieiesiesie s 97
5.2.2.3.1 Retracao térmica linear de QUEIMA ..........cccceiiriiiiiiieie s 98
5.2.2.3.3 ADSOIGAD 08 AQUAL.....cvveveeeeiceeeeieeeesee sttt enes s ess e s es et es st ene st nasnensenensens 98
5.2.2.3.4 Resisténcia mecanica a compressao ap0s QUEIMA ..........cceeeveerveieeiieerieseesreesie e 99
5.2.2.3.5 COF 08 QUEIMA ...veeuiiieieite sttt bbbttt ettt b e 99
5.2.2.3.6 Analise MICrOESIIULUIAL...........ciiiieiieii e e e 99
6 RESULTADOS E DISCUSSOES ......covciieeeeeseeeeeese e st snn s, 100
6.1 CARACTERIZACAO DAS MATERIAS-PRIMAS .......ocvirererererieseeesresseresnienenen, 100

6.1.1 Caracterizaga@o QUITTICA .......ccurueruereeieie ittt sttt ettt sttt sne e b nne s 100



6.1.2 CaracterizaGio MINEralOgiCa.........ccooiriiiiiirieiie et 101

6.1.3 CaracCterizagao TEITNICA .........ccuiiiiriiiie e bbb 103
6.1.4 Caracterizagao fiSICA ........cccveiiiieie e 104
6.1.4.1 UMIdade IN NALUIA .....coveieiiiiiiiiciieieie ettt st sbe b nne s 104
6.1.4.2 RESIAUO DIULO.....cveiiieeieie ettt st neeneas 104
6.1.4.3 PIaStICIAAAE ........cueeieeie ettt e ae e beene s 106
6.1.4.4 Distribuicdo dos tamanhos de PartiCulas ............ccecveveieeiiiie e 108
6.1.4.5 Capacidade de troCa CatiONICA ........ccuecveiierireieieece e se e 110
6.1.4.6 Ensaio de &rea superficial especifica e porosidade.............cccoovvereinenninieneieeneens 111
6.2 COMPORTAMENTO DAS COMPOSICOES ESTUDADAS ... 112
6.2.1 Caracterizacao das COMPOSIGOES ........ccveieerrreieiieieeiie e ste e s e sreeee s e sreesresraesraeneeas 112
B.2. 1.1 PlaSTICIAAUE .......eiveeieeiieieee ettt b ettt nrenreas 112
I B ] - Ta 111 0] 1411 (T USSR SPROTPS 117
6.3 FENOMENO DE SECAGEM ...t eee s 119
6.3.1 Curva de Bigot experimental ...........c.cccoiviiiiii i 119
6.3.2 Determinacao da Curva de SECATEM ........ceciuieiiiieeiecie e e e e eee e sre e sra e 120
6.3.2.1 IMICIOSCOPIA OPLICA ....cveveeeieiiite ettt sttt nb ettt e e sbe e 126
6.3.3 Caracterizagdes tecnoldgiCas POS-SECAJEIM ........ceiererirerieeeiereeieresie e 128
6.3.3.1 CUINVA U BIQOT.....ecuiiiiiiiie ittt 132
6.3.3.2 Densidade relativa @ aparente.........ccccccveieeieeieieeie e 140
6.3.3.4 AnAalise Visual de defeITOS.........cuiiiiiieiecie e 142
6.3.3.5 Resisténcia Mecanica & COMPreSSAD @ SECO .....euviverveeererierireeieseeeeresieseesesre st seenesee e 144
6.4 CARACTERIZACOES TECNOLOGICAS POS-QUEIMA.........coooeeeeeeeeeereeeeeeeeeen. 146
6.4.1 Retracdo linear de queima (RLg) € Absorcao de agua ..........ccccceevveieevvevicciciieenns 146
6.4.2 Resisténcia mecanica a compressao (RMC).......cccovoieiiiiiiic i 147
6.4.3 COr 08 QUEIMA ......eiiieeiieeiieiieie et e et e e e e e s esteeseesseesseaneesseesseeneeareenseeneeas 148
6.4.4 MICIOSCOPIA OPLICA ...o.ovoeeecveeeicee ettt 149
7 CONCLUSAO. ..ottt 153
REFERENCIAS ..ottt s st s st anen st s s 156
F N =07 TSP 170

ANEXO A — Representacdo grafica das curvas de Bigot com ciclos de secagem rapida para as

formulagGes F5, F7, F8 e F10, com seus respectivos ciclos C1, C2e C3........cccooevveeieennn. 170



19

1 INTRODUCAO

Toda e qualquer acdo gera uma reacdo; no mundo globalizado néo € diferente. Qualquer
acdo tomada na economia acarreta uma reacdo das empresas em busca de melhoria e
aperfeicoamento de seus custos e otimizacdo de seus processos para se manter no mercado
(FARIA et al., 2019). No setor ceramico brasileiro, principalmente no setor de fabricacéo de
ceramica vermelha estrutural isso também acontece. Do ponto de vista futuro, de acordo com o
Ministério de Minas e Energia (2010), estima-se um aumento significativo na producao de
varios segmentos até 2030, inclusive no setor de ceramica vermelha. Conforme a Tabela 1, a
producéo nacional de aproximadamente 150 bilhdes de pecas ao ano vai aumentar em mais de

30%, proporcionando um aumento de milhdes de toneladas de argila por ano.

Tabela 1 - Previséo de producéo de alguns minerais e produtos de base mineral.

Produto un. 2008 2015 2022 2030

Minério de ferro t 351 585 795 1098

Ouro kt 55 120 180 200

Bem Cobre (contido) Mt 216 500 700 1000
Mineral Agregados Mt 496 727 1063 1524
Rochas ornamentais Mt 7.8 111 15,8 22,4

Bauxita Mt 26,8 42,3 56,7 79,3

Alumina Mt 7,82 13,5 18,2 25,7

Aluminio Mt 1,66 2,04 2,51 3,18

Metalurgia Niguel kt 25,8 33,6 80 132
Aco Bruto Mt 33,7 56 77,9 116

Ferro Ligas kt 984 1613 2177 3079

~ Cimento Mt 52 76 111 159
mge’ill(i)(_:os Cerédmica Vermelha estrutural ~ Bilhdes pecas 70 103 150 215
Ceramica de Revestimento Mm?2 713 1009 1458 2077

Fonte: MINISTERIO DE MINAS E ENERGIA (2010).

Estes niumeros colocam o Brasil como um dos principais produtores e consumidores
mundiais de argila para ceramica vermelha, com micro e pequenas empresas com escala de
producdo variando de 1.000 a 20.000 toneladas por més (CABRAL et al., 2012).

O processo de fabricacdo de cerdmica vermelha se divide em trés principais etapas:
conformacéo, secagem e queima. Sendo a secagem a etapa menos desenvolvida até os dias
atuais. A secagem € um processo fisico, em que acontece a reducdo da quantidade de agua
interna do produto, que percorre até a superficie por meios capilares, quando aplicado calor
(TELLJOHANN; JUNGE; SPECHT, 2008). Esse fendmeno que ocorre no interior de um sélido

(peca ceramica), pode ocorrer de forma liquida ou vapor, isso depende do material e da



20

quantidade de agua existente no seu interior, e como a umidade e a transferéncia de calor
ocorrem simultaneamente, se torna um processo complexo (BATISTA; NASCIMENTO; DE
LIMA, 2008).

Considerando-se os principais produtos (telhas e tijolos) no processo de ceramica
vermelha, sdo necessarias quantidades consideraveis de agua para que possa ser moldado pelo
processo de conformacdo por extrusdo, devido a plasticidade requerida por cada argila; porém,
NnOS processos posteriores (secagem e queima) retira-se a &gua completamente, utilizando-se
quantidades significativas de energia térmica (calor), desenvolvendo-se no produto as
caracteristicas técnicas apropriadas para as etapas subsequentes (INOCENTE et al., 2017;
NICOLAS et al., 2020; NIELD; SIMMONS, 2019) .

O setor de ceramica vermelha utiliza, tradicionalmente, o processo de secagem em ciclos
longos, tipicamente acima de 10 h. Esses elevados tempos de secagem reduzem
significativamente a produtividade, elevam os custos produtivos e, consequentemente, reduzem
a competitividade das inddstrias do setor (OLIVEIRA, 2011).

A secagem dos materiais ceramicos vem sendo estudada hd muitos anos (BEN
MABROUK; BELGHITH, 1995; KETELAARS et al., 1992; TOEI, 1985; TOEI; OKAZAKI;
TAMON, 1994; ZANDEN, 1996), buscando-se sempre otimizar o seu processo. Na Ultima
década, apesar de varios estudiosos ndo medirem esforcos para esse avanco no setor de
ceramica vermelha em todo o mundo, com trabalhos que explicam o fendmeno de secagem
(ALMEIDA et al., 2013; BRITO et al., 2017; CAVION et al., 2019; LIMA et al., 2020;
NASCIMENTO et al., 2020; SILVA et al., 2013; VASIC; GRBAVCIC; RADOJEVIC, 2014;
VASIC; PEZO; RADOJEVIC, 2020; YATAGANBABA; KURTBAS, 2016), o
comportamento de diferentes argilas no processo de secagem (CROZETTA et al., 2016;
GUALTIERI et al.,, 2016; HARRATI et al., 2020; HEYDARI; KHALILI; AHMADI-
BROOGHANI, 2017; MOUSSI et al., 2020; OUMMADI et al., 2019; SAHIB; ROBINSON,
2020; ZACCARON et al., 2020), a retracdo das pecas ceramicas na secagem (MANCUHAN
et al., 2016; OUMMADI et al., 2020) e a influéncia da temperatura de secagem (JHIDER,
BAGANE, 2020; LOPEZ; CORTES, 2013), todos de extrema importancia, estes estudos tém
se limitado a ciclos de secagem lenta (acima de 10 h). Apenas nos ultimos anos apresentou-se
estudos que buscaram otimizar os tempos de secagem para ciclos menores que 3 h, atribuindo
esse efeito principalmente & natureza das matérias-primas (ZACCARON et al., 2022;
ZACCARON; NANDI; BERNARDIN, 2021).

A secagem rapida (~60 min) é empregada aos materiais ceramicos com baixa umidade,

tipicamente abaixo de 8%. Entretanto, a adaptacdo de processo de secagem rapida a ceramica
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vermelha ndo € simples, pois nesse processo usam-se argilas de elevada plasticidade para
permitir sua conformacdo por extrusdo. Nesse processo, a umidade € superior a 20%, podendo
alcancar 25%. Assim, a retirada da agua em elevados teores pode causar a geracao de trincas
de secagem, que reduzem a resisténcia mecanica do material ou até inviabilizam o seu uso. No
entanto, ndo se tem uma compreensdo adequada sobre o efeito da composi¢do quimica,
mineraldgica e granulométrica no processo de secagem répida de materiais ceramicos com
elevado teor de agua (> 20%), que permitam dominar o processo para eliminar defeitos
permanentes (por exemplo, trincas). Dessa forma, 0 emprego de secagem rapida ao setor de
ceramica vermelha requer o estudo de argilas e composic¢des que permitam a adequada extruséo
e, a0 mesmo tempo, a reducdo da agua em tempos curtos de secagem (< 120 min) sem promover
0 surgimento de defeitos permanentes nas pecas secas.

As caracteristicas primarias das argilas ceramicas incluem sua composicdo quimica e
mineraldgica, granulométrica, capacidade de troca de cétions, area superficial especifica, teor
de sais soluveis e quantidade de material organico. As argilas sdo frequentemente descritas
como materiais naturais terrosos com granulos finos que exibem certa plasticidade quando
combinados com agua. De modo geral, o termo "argilas” geralmente se refere as partes de um
solo que tém diametro inferior a 2 um (micrometros) e sdo capazes de formar varios tipos de
minerais: silicatos lamelares de magnésio e de aluminio (filossilicatos), quartzo, feldspato,
carbonatos, 6xidos metélicos e até mesmo matéria organica (BARBA, 2002; MENEZES et al.,
2009; SANTOS, 1992).

Diante do exposto, visando contribuir com o avanco cientifico do setor de ceramica
vermelha, este trabalho apresenta um estudo para auxiliar na melhor compreensdo do
desempenho térmico de algumas argilas quando submetidas a ciclos de secagem réapida (60
min) para fabricacdo de ceramica vermelha estrutural por extrusdo, em especial para blocos
ceramicos de vedacdo. Espera-se, também, contribuir para a otimizagdo do processo, bem como

a melhoria dos resultados de produtividade e qualidade do produto.



22

2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

O objetivo principal atribuido a este trabalho é investigar o efeito composicional,
mineraldgico e granulométrico de trés argilas, no processo de secagem répida de cerdmica

vermelha estrutural.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

OE — 1 Conhecer as caracteristicas das matérias-primas utilizadas para se compreender
seu comportamento durante o processo de secagem rapida;

OE - 2 Estudar uma composigdo ceramica que cumpra os requisitos de processo e de
qualidade para fabricacdo de cerdmica vermelha estrutural no comportamento de secagem
rapida;

OE - 3 Desenvolver as condicdes otimizadas de secagem, visando a determinacdo dos
parametros de processo que permitam a secagem de ceramica vermelha estrutural em ciclos
rapidos;

OE - 4 Avaliar as propriedades tecnoldgicas do material obtido em ciclo rapido de

secagem para se conhecer suas propriedades finais.
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3 JUSTIFICATIVA

O mercado latino-americano, mesmo com diversos anos de pesquisa, ainda busca
inspiracao nas raizes europeias, que sempre esteve aprimorando suas construcdes, sofisticando
e tentando ao mé&ximo reduzir custos e tempos de obra. Porém, as caracteristicas estéticas e
tecnoldgicas dos materiais estruturais ndo perderam seu poder perante as inUmeras tecnologias
construtivas opcionais e cada vez mais vem crescendo ao longo dos anos. O crescimento do
mercado vem aliado ao desenvolvimento de leis ambientais, exigindo que as industrias
busquem conciliar alta qualidade, elevada produtividade e baixo pre¢co, com menor impacto
ambiental.

Assim, muitas das empresas ceramicas, que ainda em algumas regides sdo chamadas de
“Olarias”, dificilmente conseguirdo sobreviver a esse competitivo mercado, pois muitas sao
empresas familiares que ainda usam a secagem natural e queima em fornos intermitentes
abertos, sem qualquer controle, impactando diretamente na emissdo de substancias gasosas na
atmosfera, bem como produzindo materiais de qualidade inferior e que ndo atendem as normas
vigentes do setor (BUSTAMANTE; BRESSIANI, 2000).

A tecnologia de secagem répida ndo é nenhuma novidade em alguns setores,
principalmente para fabricacdo de revestimentos cerdmicos, que ja fazem uso dessa tecnologia
a varios anos, com secadores a rolos, utilizando o gas natural e recuperacao de calor dos seus
fornos como combustivel.

Baseado nesta contextualizacdo, é possivel argumentar a importancia do estudo de
secagem rapida para o processo de conformacao por extrusdo. A maior vantagem deste sistema
refere-se a busca por um ciclo rapido (60 min) para este sistema de secagem, abandonando um
paradigma que ha anos é fixado pelo setor de cerdmica vermelha estrutural (FACINCANI,
1993). Esse estudo € apropriado neste momento, pois o setor passa por mudancas significativas
de desenvolvimento tecnoldgico, melhoria de qualidade e aumento de produg&o, principalmente
para atender paises em desenvolvimento (ZHANG, 2013).

Esse trabalho estd alinhado, ao menos, ao objetivo 12 dos ODS - Objetivos de
Desenvolvimento Sustentavel da ONU - Organizagdo das Na¢des Unidas: Consumo e producdo

responsaveis.
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4 REFERENCIAL TEORICO

4.1 A INDUSTRIA DE CERAMICA VERMELHA ESTRUTURAL

O setor de ceramica vermelha é classificado pelo Instituto Brasileiro de Geografia e
Estatistica - IBGE como a indUstria inserida no ramo de atividades denominado transformacéo
de materiais ndo-metalicos e tratada por especialistas como a Industria de Ceramica vermelha
estrutural — ICE.

Contextualmente, a ICE esta inserida no ramo de materiais ceramicos, tendo como
principal atividade a producdo de blocos cerdmicos de vedacdo e estrutural, também telhas,
tubos, lajotas dentre outros tipos de produtos

Os nimeros mais recentes referentes a ICE relatam uma quantidade aproximada de 6900
ceramicas no territdrio brasileiro, com ganho anual ultrapassando R$ 18 bilhdes e empregando
mais de 1 milh&o de pessoas direta e indiretamente, mesmo que sejam em sua maioria de
pequeno e médio porte (ANFACER, 2021).

A ceramica vermelha foi aprimorada no Brasil entre os séculos XV1 e XIX na Bahia e
em Pernambuco, iniciado por colonizadores europeus, utilizando de suas técnicas de
construcdes europeias, construindo lindos palécios, casas e igrejas, usando principalmente
tijolos fabricados com argilas locais (CORREA, 2012).

A primeira grande fabrica de produtos ceramicos no Brasil, segundo o Anuario
Brasileiro de Ceramica (ABC, 1979), iniciou em Sao Paulo, em 1893, por seus fundadores de
origem francesa, naturais de Marselha, com o0 nome de Estabelecimentos Sacoman Fréres, que
anos depois foi alterado para Ceramica Sacoman S.A., encerrando sua producao na década de
1950. As telhas conhecidas por “francesas” ou “marselhesas” se referem a origem destes
empreendedores.

O processo de fabricagdo desses produtos, apesar de ser antigo, sofreu poucas alteracdes
ao longo dos ultimos anos no Brasil, em que uma quantidade significativa de empresas ainda
detém de técnicas desenvolvidas nas décadas de 1950 e 1960. Em 1990, com muito esforco e
trabalho governamental, iniciou-se um processo de aprimoramento da qualidade dos produtos,
surgindo alguns programas de qualidade; dentre eles, destacou-se o Programa da Qualidade da
Construcdo Habitacional - QUALIHAB, iniciado no Estado de S&o Paulo, pois estava em pleno
crescimento. Posteriormente, aplicado aos demais estados brasileiros, com alteracGes e
adaptaces significativas em funcdo das caracteristicas regionais, aprimorou-se para PBQP-H
(Programa Brasileiro da Qualidade e da Produtividade no Habitat) (BASTOS, 2003).



25

O mercado ceramico atual tem exigido a modernizagdo do setor, para que se alcance
maior competitividade, bem como o desenvolvimento tecnoldgico em seu processo e produto,
como melhoria da qualidade e respeito ambiental, atendendo rigorosamente as exigéncias de
normalizacdo (NANDI et al., 2015).

Devido a falta de investimentos em pesquisa cientifica e tecnologica na melhoria do
processo e de desenvolvimentos de novos produtos nos Ultimos anos, a ceramica vermelha
estrutural brasileira tem-se caracterizado pela elevada producdo, porém com baixa
produtividade, e produtos de baixo valor de mercado, elevado indice de produtos ndo-
conformes, baixa qualificacdo de mdo de obra e pouco investimento em sustentabilidade
(SOARES et al., 2004). Tavares e Grimme (2002) apresentam alguns ndmeros interessantes
relacionados ao setor de ceramica vermelha estrutural brasileiro, salientando que cada
funcionario produz em média 13.000 pecas, enquanto nos paises europeus esse mesmo nimero
ultrapassa 200.000 pegas.

No mercado nacional, poucas empresas de ceramica vermelha estrutural sdo similares
aos padrbes europeus, porém buscam cada vez mais aprimorar seus processos e uma melhor
qualidade de seus produtos, com isso podem obter, inclusive, certificacdo pelo Centro Ceramico
do Brasil - CCB.

Em busca de informacdes mais detalhadas sobre o setor, alguns trabalhos técnicos foram
desenvolvidos visando apresentar algumas caracteristicas da industria ceramica vermelha
estrutural em diferentes regies do Brasil.

Soares et al. (2004) apresentaram um diagndstico socioeconémico do setor de ceramica
vermelha estrutural no Rio Grande do Sul na regido central, onde concentra-se um amplo campo
de atuacdo. J& Bezerra (2005), apresentou um cenario parecido, porém voltado ao perfil das
industrias na regido nordeste. Apesar de estarem em localiza¢bes opostas, com um mercado
bem diferenciado um do outro, os problemas apresentados nos diferentes trabalhos séo
praticamente 0s mesmos, no que diz respeito a mao de obra, matéria-prima e processo.

Baseadas nas caracteristicas apontadas, a industria de ceramica vermelha estrutural tem
um papel de suma importancia no contexto nacional da construcéo civil, como na fabricagéo de
produtos para o desenvolvimento habitacional, geracdo de empregos e renda, contribuindo

diretamente para o crescimento e qualidade de vida das civilizacGes.
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4.2 ARGILAS E ARGILOMINERAIS

As argilas desde muitos anos sdo utilizadas como matérias-primas em uma série de
atividades domésticas, farmacéuticas, industrias da beleza, dentre inumeras outras finalidades.

E € na industria da transformac&o que a utilizacdo de argilas se destaca, adaptando-se
em conformidade com inimeras classifica¢des industriais, desde alimenticio, de transformagéo,
processamento quimico e até mesmo como insumo para construcao civil. A disponibilidade
natural e a riqueza mineral aliada a outras propriedades importantes, faz com que a argila seja
uma matéria-prima de inumeras utilidades no ramo industrial (SANTOS, 1989).

Um dos conceitos mais aceitos de argila refere-se a um material com caracteristica
terrosa, com graos bem finos, constituida essencialmente de argilominerais, contendo minerais
distintos aos argilominerais (quartzo, ferro, feldspatos), matéria organica e outras impurezas
(BARBA, 2002).

Relacionando-se a mineralogia, as argilas sdo silicatos qualificados por possuir uma
estrutura lamelar. Boa parte das argilas sdo heterogéneas, onde as suas caracteristicas sdo
dependentes da sua origem geoldgica e posicionamento de cava, ressaltando-se grande
complexidade e variabilidade composicional, mesmo em argilas extraidas de pontos muito
proximos (MENEZES et al., 2009; SANTOS, 1992).

As argilas podem ser caracterizadas em varios sentidos. Gomes (1988) apresenta alguns
termos: a) produto natural com caracteristicas plasticas; b) faixa granulométrica em que
dominam particulas de didmetro esférico equivalente a esferas de 2 um; c) rocha sedimentar
desenvolvida de particulas muito finas; d) misturas de minerais em que dominam
aluminosilicatos hidratados de granulometria fina, denominados argilominerais; e) fracdo mais
potenciada de uma argila.

Os argilominerais presentes nas argilas normalmente determinam a maioria das
propriedades para uma determinada finalidade, os quais se apresentam com variagdes referentes
a cristalinidade. Podem estar acompanhados de outros tipos de minerais nao argilosos tais como
quartzo, feldspatos, calcita, hematita e mica, estes normalmente com granulometria de 2 um
(VIEIRA et al., 2007).

Muitas das propriedades dos argilominerais sdo determinadas por sua granulometria,
que é uma das carateristicas mais importante. Como exemplo, pode-se citar a dependéncia da
sua forma e tamanho de particula, a plasticidade das massas, a permeabilidade e a resisténcia
mecanica em verde e ap6s seco dos produtos ceramicos (ZACCARON et al., 2015). Muitos

argilominerais podem ter uma fracdo com dimensGes nanométricas na faixa de 1 a 100 nm
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(COELHO; SANTOS; SANTQOS, 2007). Carbonatos, quartzo, feldspatos, juntamente com
Oxidos de ferro, aluminio e hidroxidos, muitas vezes estdo contidos na fracdo argilosa e
sedimentos de argila.

Como em sua grande maioria, estes minerais nao influenciam diretamente as condi¢fes
plasticas de uma argila e sdo chamados de ““constituintes ndo argilosos” e também de “materiais
acessorios” (BERGAYA; THENG; LAGALY, 2006).

Em muitos casos, as argilas apresentam elevada superficie especifica, auxiliando
diretamente no uso industrial, em que a interacdo solido-liquido é dependente desta
caracteristica, como na ceramica, catalise, purificacdo de dleos, dentre outros. A superficie
especifica é definida pela somatéria da area da superficie externa com a area da superficie
interna das particulas existentes, por unidade de massa, expressa em m2/g (GOMES, 1988).

O método de adsorcdo de gas foi apresentado por Brunauer, Emmett e Teller como
medida aprimorada da area superficial dos sélidos (LIMA et al., 2003). O nome dado a esta
técnica é BET, sendo a mais comum para a determinacao de area superficial especifica, onde o
gas nitrogénio é adsorvido a 77 K, expresso por meio de isotermas de adsorcdo, dando como
resultado a quantidade de gas adsorvido em funcdo da pressdo relativa. O resultado das
isotermas esta diretamente ligado ao tamanho de particulas, a presenca de poros ordenados e as
propriedades relacionadas a energia da superficie do mineral (BERGAYA; THENG;
LAGALY, 2006).

Hofmann (1989) definiu uma relacdo de valores referentes as particulas para o ensaio
de BET, afirmando que de 0 até 12 m#/g geralmente sdo cargas inativas, de 12 a 60 m2/g sdo
cargas parcialmente ativas e entre 60 e 250 m?/g sdo consideradas cargas ativas. Os
argilominerais se enquadram entre cargas ativas e parcialmente ativas, ja 0s materiais acessorios

ndo argilosos que estdo presentes nas argilas possuem cargas inativas.

4.2.1 Genealogia das argilas

Quando se refere argila como matéria-prima ceramica, é necessario considerar a sua
familia geologica. Parte das argilas foram inicialmente formadas a partir da decomposicao de
formagdes rochosas devido a acdo de diferentes fatores, pressdo tectdnica, movimentos
sismicos, varios tipos de erosédo e, também, pela aquisicdo de diferentes impurezas de origem

mineral durante o seu trajeto até ao seu local de sedimentacdo (BARBA, 2002).
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Portanto, dependendo das caracteristicas da rocha de origem, existem inimeros tipos de
argila, cada uma das quais tem propriedades particulares. Este processo resulta na formagéo de
uma serie de camadas de composicao bastante uniforme.

Hoje em dia, 0 conhecimento existente da crosta terrestre é limitado, pois explorou-se
uma por¢do muito pequena da camada da superficie, aproximadamente 4000 metros da
superficie terrestre. No entanto, por métodos indiretos, como os métodos sismologicos, foi
possivel demonstrar que a estrutura interna da terra é feita de camadas que tém uma composi¢éao
mais ou menos definida. Nas primeiras camadas para o interior da superficie encontra-se um
material rico em silicio e aluminio (SIAL). Mais internamente tem-se um material caracteristico
em silicio e magnésio (SIMA), mas com algumas porces de ferro, aluminio e outros elementos;
basicamente, sdo considerados 0s componentes principais da formacao da superficie da terra
(SANTOS, 1992).

E muito provavel que as primeiras rochas superficiais foram formadas por resfriamento
e subsequente cristalizacdo de correntes de magma da camada SIMA, provocado por erupcoes
vulcanicas e resfriado na superficie, dando origem a rochas basicas como basaltos. As argilas
sdo, portanto, um tipo de silicato e a sua formacéo obedeceu a trés mecanismos principais: por
heranca, por neoformacdo e por transformagdo. O primeiro mecanismo refere-se as argilas
derivadas diretamente de uma rocha e é este tipo de argila que predomina nos sedimentos de
rios e mares. Os outros dois mecanismos obedecem a uma reagdo quimica entre varios
componentes ou de argila pura (BARBA, 2002).

A desintegracdo mecanica consiste na destruicdo da rocha pela acdo do calor e do frio
com agitacdo do ar, simultaneamente com a hidrolise e a dissolugcdo dos minerais na agua. O
acido carbbnico é extremamente importante para o processo de dissolucdo, principalmente
guando a pressao no interior da crosta terrestre € alta; ao exercer sua a¢ao sobre a rocha eruptiva
ao longo das eras geoldgicas, pode modificar radicalmente sua composic¢ao quimica. Em geral,
camadas de argila sdo encontradas em quase todos os terrenos a poucos metros da crosta
terrestre (SANTOS, 1989).

4.2.2 Critério de selecdo das argilas
Uma das etapas determinantes para o desenvolvimento de qualquer produto ceramico

estd diretamente ligada a selecdo das matérias-primas para a formulagdo da composicéo. Os

critérios basicos de selecdo de matérias-primas dependem principalmente das propriedades
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finais do produto desejado, respeitando-se as normas técnicas estabelecidas por cada pais, bem
como pelos mercados consumidores.

Segundo Callister e Rethwish (2012), se devem considerar trés aspectos na avaliacdo
e/ou desenvolvimento de uma composicdo de massa ceramica:

v" funcionalidade: caracteristicas tecnol6gicas que possibilitam e condicionam o
processamento do produto;

v' propriedades do produto: a composicdo desenvolvida deve suprir as caracteristicas
desejadas para o produto final, tais como: resisténcia mecanica, cor, absorcdo de agua e
tamanho (estabilidade dimensional);

v’ caracteristicas econdmicas: preparar e avaliar a composicdo com argilas que nédo
estejam voltadas apenas ao processo produtivo, mas também abrangendo o seu custo, para
obtencdo de um produto ceramico mais econdmico.

Dependendo da tipologia de produto que se pretende produzir, os critérios de selecdo de
cada argila podem variar. A Tabela 2 relaciona a tipologia do produto com seus parametros
controlaveis (DONDI, 2006).

Tabela 2 - Principais parametros de controle por tipologia de produto.

Tipo de produto Parametros

indice Plastico Atterberg (% em massa)
Limite Plastico Atterberg (% em massa)
Retragdo verde-seco (%)
Resisténcia mecanica a seco (MPa)
Determinagdo TCU (Teor Critico de Umidade) pela curva
de Bigot (% em massa)
Retragdo seco e queimado (%)
Absorcéo d’agua (% em massa)
Resisténcia mecénica queimado (MPa)
Expanséao pés prensagem (%)
Revestimentos e pavimentos Resisténcia mecanica a verde (MPa)
Retracdo verde-seco (%)
Resisténcia mecanica a seco (MPa)
Viscosidade (Brookfield, Pa.s)
Retracdo verde e seco (%)
Louca Resistencia mecanica a seco (MPa)
Retracdo apds queima (%)
Absorcdo d’agua (% em massa)
Resisténcia mecéanica ap6s queima (MPa)

Fonte: Dondi (2006).

Tijolos e telhas
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4.2.3 Argilas e seus principais tipos

O grupo da caulinita e das micas sdo 0s que contém os principais minerais argilosos,
porém existe outros grupos, como o da vermiculita, da clorita, das esmectitas e da pirofilita; a
diferenga destes minerais € basicamente a sua estrutura e as suas possiveis substituicGes de
oxidos (WORRALL, 1982).

Existem diversas espécies de minerais inseridos em cada grupo de minerais argilosos,
0s mais frequentes sdo a montmorilonita no grupo da esmectita, a ilita e moscovita no grupo
das micas e a haloisita no grupo da caulinita (SANTOS, 1989).

Diversos tipos de minerais e produtos naturais sdo encontrados ao nosso redor, porém
as argilas sdo as que detém o maior nimero de diversidade e aplicacdes de mercado (MACEDO
et al., 2008b).

Santos (1989), destaca uma classificacao basica a nivel de utilizagdo industrial dos tipos
mais comuns de argilas, que se resume a argilas tipo ball clay, argilas refratarias, argilas
vermelhas e argilas tipo China clay:

¢ Argila ball clay: argila com caracteristica muito plastica e granulometria fina. Estas
argilas sdo compostas majoritariamente por caulinita, fracdes de montmorilonita e 6xidos
alcalinos (Na20 e K>0), 6xido de ferro, muscovita e eventualmente alguma matéria organica.
Em verde apresenta cor azulada ou negra, com grande variacdo dimensional tanto na secagem
quanto na queima;

e Argilas refratarias: Sao argilas com baixo teor de contaminacao, resistentes a fusédo
ou deformagc&o acima dos 1500 °C. E essencialmente composta por SiOz e Al,Os, em que a
silica pode variar entre 44,5 e 81,4% e a alumina entre 11,9 e 37,8%. Geralmente apresentam
cores mais claras com textura granular; sua aplicacdo mais comum esta ligada a fabricacdo de
tijolos e artigos refratarios;

¢ Argilas vermelhas: Sua principal caracteristica se refere a cor avermelhada, devido ao
elevado teor de impurezas, que neste caso se refere ao Oxido de ferro, em quantidade suficiente
para que consigam queimar em temperaturas relativamente baixas (850-950 °C). Boa parte das
argilas desta classe sdo relativamente plasticas, apesar de ocorrerem normalmente na natureza
combinadas com fracdes arenosas. S&o utilizadas em produtos cerdmicos em que a cor nao é
um limitante, como na fabricacao de tijolos e telhas;

e China clay: Argila primaria, também comercialmente chamada de caulim, muito

empregada na producdo de massas para porcelanas. Sua composi¢do quimica é composta
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basicamente de silica e alumina. E uma argila pura isenta de 6xidos croméforos, apresentando
cor clara ap6s queima, facilitando o seu uso em artigos de porcelana, que usualmente

apresentam cores muito claras.

4.2.4 Matéria-prima para a industria de ceramica vermelha estrutural

No processo de fabricacdo de ceramica vermelha estrutural (blocos, tijolos, telhas), entre
as matérias-primas mais utilizadas se destacam as argilas, pois estdo em praticamente todas as
formulacdes. Considerada uma das matérias-primas mais utilizadas em diversos segmentos, por
possuir grande diversidade e, em Varios casos, conter em sua composi¢do uma variedade de
minerais.

A facilidade e disponibilidade na natureza, bem como sua variedade, faz com que as
argilas se tornem um insumo mais econdémico e funcional para o setor, possibilitando em alguns
casos seu uso sem nenhum tipo de tratamento e beneficiamento.

Encontrar uma argila na natureza em estado estavel (puro) € muito improvavel, devido
ao fendmeno de degradacdo, bem como de transporte e de reacdes quimicas (FACINCANI,
1993). Em sua grande maioria sdo acompanhadas de outros materiais, que podem ser
representados por minerais acessorios, ou materiais complementares, como, por exemplo,
quartzo, feldspatos e carbonatos.

As argilas comumente usadas para 0 processo de ceramica vermelha estrutural tém a cor
avermelhada como principal carateristica. Esta carateristica refere-se as altas quantidades de
Oxidos cromoforos (neste caso 6xido de ferro); em alguns casos contém valores superiores a
4% (FACINCANI, 1993).

As caracteristicas finais irdo determinar o tipo de argila e as suas propriedades, fazendo-
se indispensavel uma caracterizacdo minuciosa de todas as matérias-primas, envolvendo
caracteristicas fisicas e quimicas, mineraldgicas e reolégicas, dentre outras (MACEDO et al.,
2008a).

Os depositos de argilas para o processo de ceramica vermelha estrutural estdo
praticamente em todo o territério nacional, possuindo ampla distribui¢do geografica e com dois
tipos principais de depdsitos: argilas quaternarias e de bacias sedimentares (COELHO, 2009).

Para as argilas quaternarias, destacam-se 0s depdsitos em planicies aluvionares, onde
concentram-se tradicionais formacdes de argilas em regifes interiores e na planicie costeira,
destacando-se as regides litoraneas. Nestas areas concentram-se quantidades significativas de

agua, ou acontece inundacgdes constantes; nessas regides, juntamente com a argila, costuma
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acumular matéria orgéanica, que posteriormente ird exercer alteracbes no comportamento
técnico do material. Por estas condicdes, as argilas quaternérias apresentam elevada umidade e
alto teor plastico (MOTTA et al., 2004).

Ja as argilas de bacias sedimentares estdo relacionadas as regiGes geoldgicas mais
antigas. No Brasil, as principais bacias sedimentares datam de 570 a 65 milhdes de anos (eras
Paleozoica e Mesozdica) e posteriormente a Terciaria (65 a 1,8 milhdes de anos). Estas bacias,
em grande parte em regides marinhas, constituem espessas camadas argilosas que sofreram
litificacdo, transformando-se em rochas compactas, que em boa parte das regides aparecem
sobre a terra em formas de montanhas, colinas e morros (SANTOS, 1989).

As argilas de caracteristicas sedimentares e que sdo de interesse cerdmico sdo
normalmente classificadas como folhelhos, argilitos e siltitos, dentre outras rochas de
carateristica pelitica, comumente chamada na ceramica vermelha estrutural de tagua. S&o
argilominerais do grupo das ilitas e possuem grandes depdsitos formando camadas argilosas
continuas e homogéneas de varios metros. Também apresentam maior abundancia que argilas
quaternarias e estdo bem distribuidas no territério brasileiro, apresentando um desempenho
favoravel no setor de ceramica vermelha estrutural, principalmente no processamento térmico
(MINISTERIO DE MINAS E ENERGIA, 2010).

Por possuir maior homogeneidade e por estarem situados em lugares mais favoraveis de
extracdo, os taguas estdo sendo constantemente utilizados em massas de ceramica vermelha
estrutural, substituindo as argilas quaternarias (argila de varzea). Porém, para este feito, sdo
necessarios equipamentos de maior robustez, pois estes materiais apresentam maior dificuldade
de extrusdo, dificultando sua trabalhabilidade (ZACCARON et al., 2020).

De um modo geral, as argilas utilizadas para o processo de ceramica vermelha estrutural
se dividem em dois principais tipos, materiais plasticos e ndo plasticos. Os materiais ndo
plasticos neste contexto representam as areias, micas, 6xidos de ferro e outros, atuando como
desplastificantes nas composi¢des. Ja as argilas plasticas apresentam granulometria mais fina,
com tamanhos abaixo de 2 um. Sendo assim, um processo que tenha apenas um tipo de argila
se torna instavel e de dificil trabalhabilidade.

Para auxiliar e facilitar o processo produtivo de ceramica vermelha estrutural, utilizam-
se misturas entre argilas, com fracOes de argilas plasticas e ndo plasticas, com o intuito de se
obter uma distribuicdo de tamanhos de particulas adequada ao processamento e as carateristicas
de qualidade do produto almejado (PRACIDELLI; MELCHIADES, 1997).
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Uma referéncia tedrica, muito conceituada e de determinada importancia para a
aplicacdo de argilas é o diagrama triangular de Winkler (Figura 1), que define pardmetros
granulométricos para os produtos apresentados na Tabela 3.

Como estd ligada diretamente as propriedades dos argilominerais, a medida da
distribuicdo de tamanhos de particulas é muito relevante para a caracterizacdo de qualquer
produto ceramico (CROZETTA et al., 2016).

Apesar das especificacdes apresentadas na Figura 1, muitas vezes na pratica isso ndo
acontece, pois € comum se encontrar empresas que utilizam massas de especificacdo para
fabricacéo de telhas (Grupo C), por exemplo, no processo de fabricacdo de tijolos perfurados
verticalmente (Grupo B), ou vice-versa. Principalmente no processo de fabricagéo de ceramica
vermelha estrutural, em que a composi¢cdo da massa na maioria dos casos € realizada
empiricamente, baseada sempre na experiéncia de uma pessoa mais antiga no processo, ou
técnico responsavel, ou em algumas situacdes passadas de geracdo para geracao. Este método
adotado por grande parte dos ceramistas prejudica muito a padronizacdo das composicoes,
consequentemente, prejudicando o processo produtivo, devido a erros de dosagem que causam

problemas técnicos e de acabamento do produto.

Figura 1 - Diagrama de tamanhos de particulas de Winkler. Os campos séo definidos como:
(A) tijolos macicos, (B) tijolos de vedacéo perfurados verticalmente, (C) telhas, blocos de
alvenaria estrutural e pisos (D) ceramicas especiais.
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Tabela 3 - Composicéao de tamanhos de particulas dos produtos de cerdamica vermelha estrutural.

Composicao de tamanhos de particulas (%)
Tipos de produto

2 um 2a20pum 20 pm
A. Tijolos macigos 10a30 10a50 40a70
B. T_uolos de vedac&o perfurados 20 2 40 10a50 30 260
verticalmente
C_. Telhas, blocos de alvenaria estrutural e 95 3 55 10 2 40 5450
pisos
D. Ceramicas especiais 25a48 35a55 5a30

Fonte: WINKLER (1954).

4.2.4.1 Matérias-primas plasticas (fracdo argilosa)

A maior parte do corpo ceramico é composta pela fracdo argilosa, que confere
plasticidade: se estiver em meio aquoso atua como agente de suspensdo. Promove retragdo na
etapa de secagem e eleva a resisténcia mecanica a verde.

Como mencionado anteriormente, os argilominerais sdo basicamente os constituintes
dessa fracdo argilosa, os quais sdo classificados como silicatos de Mg, Al, e Fe hidratados,
apresentando estruturas cristalinas em camadas (s&o filossilicatos), formados por folhas
consecutivas de tetraedros de SiOs, ordenados hexagonalmente, e interligados com folhas
octaédricas de hidroxidos de metais tri e divalentes. Boa parte dos argilominerais, em sua forma
natural, € composta basicamente por particulas com tamanhos geralmente abaixo de 2 um.
Determinados argilominerais podem dominar uma fragdo com tamanhos na faixa de 1 a 100 nm
(COELHO; SANTOS; SANTOS, 2007).

A sua estrutura é formada por sobreposicdo de camadas bidimensionais devidamente
organizadas (lamelas) e entre elas esté a regido interlamelar (espago livre). Pode ser formada
por lamelas eletricamente neutras, ou estar carregada de ions que sustentam a eletroneutralidade
do sistema. Esse tipo de composto é interessante, pois existe a possibilidade de se abrigar
materiais de diferentes origens e caracteristicas, agregando novas propriedades ao conjunto por
meio da influéncia da natureza elétrica que se situa entre os elementos (KOMATSU,;
OTAGURO; RUVOLO, 2014).

Segundo Barba (2002), os argilominerais presentes na fracdo argilosa apresentam

estrutura cristalina constituida por camadas tetraédricas e octaédricas de 4&tomos ou ions de
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oxigénio e de ions hidroxila com céations pequenos ao redor, majoritariamente Si** e AP*. A
organizacdo das camadas (tetraédricas e octaédrica) e o espacamento entre si (7, 10 e 14 A,
dentre outros valores) € 0 que origina o tipo de argilomineral, bem como as mudancas que
podem ocorrer no interior da estrutura.

De acordo com o Comité Internacional pour I'Etude dés Argiles (CIPEA), ha duas
categorias de argilominerais cristalinos (SANTOS, 1989):

a) silicatos cristalinos com estrutura em camada ou lamelar: podem ser separados em
dois grupos ou familias: camadas 1:1 ou diférmicos e camadas 2:1 ou triférmicos. A
nomenclatura 1:1 e 2:1 mencionada é referente a quantidade de camadas de tetraedros SiOs e
de octaedros de hidréxidos, respectivamente, que adentram na composi¢do da célula unitaria da
estrutura cristalina do argilomineral,

b) silicatos cristalinos com estrutura fibrosa: sdo compostos por somente dois
argilominerais: sepiolita e paligorsquita (atupulgita).

Boa parte dos argilominerais possui estrutura lamelar. Santos (1989) também relata que
existem subdivisdes, que possuem propriedades estruturais, tais como:

I. Distancia interplanar basal;
I. Grau de substituicdo na camada octaédrica da célula unitéria;
I1l. Possibilidade das camadas basais se ampliarem pelo ingresso de moléculas polares
(&4gua, glicerol e etilenoglicol);
IV. Tipo do arranjo ao longo dos eixos cristalograficos, que no interior dos argilominerais

lamelares exibem os seguintes grupos:

v' grupo da caulinita;

v' grupo da montmorilonita, ou da esmectita;

v' grupo da vermiculita;

v’ grupo das micas hidratadas ou hidromicas;

v' grupo das cloritas;

v' grupo dos argilominerais de camadas mistas ou interestratificadas;

v’ grupo das serpentinas;

v’ grupo da paligorsquita-sepiolita;

v" grupo do talco-pirofilita.

A fragcdo majoritariamente argilosa para fabricagdo da cerdmica vermelha estrutural é
formada de uma mistura de diferentes familias de minerais. Os argilominerais mais comuns
sdo:

v' Caulinita:
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Considerado o argilomineral mais comum, é um 1:1 com estrutura de silicatos
combinada por camadas alternadas de [Si>Os]* e [Al2(OH)4]?*. Sua composicao quimica tedrica
é Si2Al,05(0OH)4 (expressada usualmente como Al203.2Si02.2H20) (CORREIA et al., 2009).

A caulinita pode formar-se pela acéo de fluidos hidrotermais de origem profunda sobre
rochas &cidas e incluso sobre rochas basicas, se a acdo da chuva é mais intensa e arrasta 0s
minerais alcalinos e alcalinoterrosos, criando as condigdes para a formacao de caulinita. Se a
intensidade de lavagem desse material for menos intensa, se formardo outros materiais como
ilita e montmorilonita (EMILIANI, 1971).

Sua estrutura é desenvolvida por meio de uma camada do mineral, sendo composta por
uma folha octaédrica de alumina e uma folha tetraédrica de silica, que dividem um plano
comum de atomos de oxigénio, e as camadas repetidas do mineral sdo ligadas por hidrogénio
(EL-ZAHHAR; AWWAD; EL-KATORI, 2014). A Figura 2 mostra a estrutura da caulinita.

Figura 2 - Estrutura da caulinita.
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Fonte: Lancellotta (2008).

A caulinita apresenta tamanhos de particulas maiores que outras classes de argilas.
Como consequéncia desta granulometria mais grossa, as argilas cauliniticas apresentam
plasticidade mais baixa, porém secam com mais rapidez e apresentam maior porosidade,
causadora de sua baixa resisténcia mecanica a seco (MELO et al., 2002).

A caulinita normalmente possui cores claras apds queima, isso se deve ao fato de possuir
baixo contetido de d6xido ferro e de outros elementos cromoforos em sua composicao, possui
baixo indice de plasticidade e menor retencéo de agua (MACEDO et al., 2008b).

v llita:

A ilita pertencente ao grupo das micas hidratadas, se diferencia das argilas

montmoriloniticas por causa da sua substituicdo nas camadas tetraédricas de silica e ndo nas

octaédricas, na qual o fon coordenado pode ser Al*3, Fe™® Fe? ou Mg*?; além do mais, na
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camada tetraédrica o silicio pode ser substituido pelo aluminio, produzindo um desequilibrio
elétrico. Encontram-se ions K* ou Na* entre as camadas tetraédricas adjacentes que contrariam
0 desequilibrio de cargas elétricas resultantes das substituicbes isomorficas referidas,
assegurando a ligacdo eletrostatica entre camadas estruturais adjacentes. O distanciamento entre
camadas estruturais ¢ de 10 A e estdo unidas umas as outras, em regra, por ions K*. A
composicdo quimica da ilita pode ter a seguinte expressdo: Kx(Al, Mg)a(Si,
Al)gO20(OH)4.nH20, com x < 1 (FABRIS, 2006).

As argilas iliticas utilizadas para a producdo de ceramica vermelha estrutural podem
afetar diretamente a temperatura de sinterizacdo e, assim, as propriedades finais do material,
principalmente tratando-se de cor e resisténcia mecanica. A ilita apresenta um comportamento
ceramico intermediario entre a caulinita e a montmorilonita, podendo ser considerada como um
ponto de equilibrio na maioria de suas caracteristicas. Normalmente ndo apresenta problemas
graves de secagem e a sua resisténcia mecéanica a seco € alta, permitindo facilidade para
manipulacdo. No processo de sinterizagdo, a ilita é gradualmente desidroxilada sem colapso da
estrutura a temperaturas que variam, dependendo do tamanho das particulas e da duracdo do
aquecimento, habitualmente entre 400 e 550 °C. Ainda no processo de sinteriza¢do, consegue
vitrificar rapidamente a partir dos 800 °C devido ao seu alto contetdo de KO (MURAD;
WAGNER, 1996).

A estrutura da ilita, que é apresentada na Figura 3, é outro exemplo de mineral de argila
2:1, idéntica a montmorilonita, porém com as camadas intensamente ligadas por um atomo de
potassio, que preenche o orificio hexagonal na folha tetraédrica, e contendo cristais com
espessura de cerca de 10 a 30 nm (LANCELLOTTA, 2008).

Figura 3 - Estrutura da ilita.
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Fonte: Lancellotta (2008).
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Por ser frequentemente originaria de sedimentos, principalmente folhelhos argilosos
(shales), ou taguas, a ilita ndo deve ser confundida com mica detrital transportada nem com
mica muscovita, que sdo comuns em rochas metamorficas (tipo “filito ceramico”) (SANTOS,
1989).

v" Montmorilonita

A montmorilonita € um dos argilominerais mais abundantes entre as esmectitas, sua
formula quimica geral € Mx(Als-xMgx)SigO20(OH)s, ¢é hidrofilica e muito ativa
eletroquimicamente. A sua formacdo € dada a partir de rochas basicas como os feldspatos
calcicos ou de magnésio, por alteracdo de cinzas vulcanicas e rochas magmaticas ricas em Ca
e Mg, principalmente em climas aridos que impedem a dissolucdo dos ions necessarios para sua
formacdo. Os seus tamanhos de particulas podem variar de 2 a 0,1 um com tamanho médio de
~0,5 um e sua caracteristica morfologica pode ser tipo placas ou laminas. Pertencente ao grupo
dos filossilicatos 2:1, em que as placas sdo caracterizadas por estruturas constituidas por duas
folhas tetraédricas de silica com uma folha central octraédrica de alumina, que sdo ligadas entre

si por &tomos de oxigénio comuns a ambas as folhas (Figura 4).

Figura 4 - Estrutura da montmorilonita.
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Fonte: Lancellotta (2008).

As placas da montmorilonita exibem perfil irregular, sdo muito finas, possuem tendéncia
a se aglomerarem no processo de secagem e boa capacidade de lamina¢&o em contato com agua.
O empilhamento dessas placas ocorre por meio de forcas polares relativamente fracas e forcas
de Van der Waals. A montmorilonita apresenta a propriedade de substituir algum dos aluminios
da sua camada octaédrica, como por exemplo AI** por Mg?* ou Fe?*, ou Mg?* por Li*, onde o
cristal perde sua neutralidade elétrica devido aos elementos terem diferentes cargas. Para

recuperar a neutralidade elétrica, o cristal absorve ions sodicos intercambiaveis, que podem ser
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substituidos com facilidade por outros ions. Estes se alojam nas cavidades hexagonais que
formam os oxigénios da superficie do cristal. Os ions intercambiaveis tém a capacidade de
absorver muitas moléculas de agua, aumentando a distancia entre as camadas do cristal,
provocando importantes dilatagdes (BARBA, 2002; SANTOS et al., 2015).

Este efeito explica a grande tendéncia a reidratacdo que apresentam as argilas
montmoriloniticas e a dificuldade em eliminar a Gltima umidade no processo de secagem.

A caulinita é considerada o maior argilomineral, sua estrutura apresenta espessura com
valor de cerca de 1 um, enquanto a montmorilonita possui uma espessura de somente alguns
nandmetros. Baseado nesta afirmacdo e sabendo que a atividade da superficie esta relacionada
ao tamanho de particula, conclui-se que a montmorilonita € mais reativa do que a caulinita
(ARAB; ARAUJO; PEJON, 2015).

A Tabela 4 apresenta os tamanhos respectivos dos argilominerais comumente utilizados

na ceramica vermelha estrutural e suas superficies especificas.

Tabela 4 - Valores médios dos tamanhos, espessuras e superficies especificas dos
argilominerais.

Vista lateral Espessura tipica  Diametro médio Superficie especifica

(nm) tipico (nm) (km?/kQg)
—. 3 100-1000 0,8
Montmorilonita
| | 30 10000 0,08
llita
50-2000 300-4000 0,015
Caulinita

Fonte: Yong & Warkentin (1975) apud Holtz e Kovacs (1981).

4.2.4.2 Matérias-primas néo plasticas (fragdo nao-argilosa)

A fracdo ndo-argilosa de uma matéria-prima é constituida pelos minerais acessorios, que
normalmente sdo representados pelos carbonatos, feldspatos, silica, compostos de ferro e
titanio, sais solUveis e matéria organica.

Segundo Barba (2002), a silica esta presente na composi¢do de inUmeras argilas,
normalmente em forma de quartzo, que é o mineral mais encontrado na crosta terrestre. No

processo de fabricacdo de ceramica vermelha estrutural, o quartzo ajuda na diminuigdo da
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plasticidade da massa, facilita 0 aumento da permeabilidade da peca, auxiliando no processo de
secagem. No quesito refratariedade, que também é uma das funges do quartzo, é dependente do
tamanho das particulas e de suaquantidade, poistamanhos grandes diminuem a reatividade, atuando
como material inerte, enquanto tamanhos menores de quartzo sdo mais reativos, facilitando a reacéo
com o0s outros constituintes da massa. Outra caracteristica influenciada pelo quartzo nas argilas
é que, com elevada quantidade de quartzo, existe um aumento significativo no coeficiente de
expansdo térmica linear (dilatacdo). De forma negativa, as altas quantidades de quartzo
favorecem a reducdo da resisténcia mecanica do material.

Os carbonatos mais comuns encontrados nas argilas séo a calcita (CaCO3), a magnesita
(MgCO:3) e a dolomita (MgCa (CO3)2). Boa parte dos carbonatos atuam como reguladores de
porosidade e proporcionam um intervalo de queima maior, como atuam na reducédo da expansao
por umidade dos materiais. Se ao adicionar uma quantidade significativa de carbonato com
tamanhos de particulas muito pequenos, é possivel diminuir a temperatura de decomposi¢do
dos carbonatos e aumentar a reatividade da massa (SANTOS, 1992).

Os feldspatos também fazem parte da familia dos ndo plasticos, que podem ser definidos
como aluminossilicatos de sodio, célcio, potassio e bario, com diferentes tipos de classe, dentre
0S quais 0s principais sao: albita (NaAlSi3Og), anortita (CaAl.Si20s) e ortoclase (KAISi3Os).
Sdo encontrados em sua grande maioria em argilas residuais e raramente em argilas
sedimentares. Fazem parte de aproximadamente 50% de muitas rochas, com muita abundancia
na crosta terrestre, em sua grande maioria misturados principalmente com quartzo (BARBA,
2002).

A importancia da fracdo ndo-argilosa estd diretamente ligada e atuante principalmente nas
etapas de conformacdo e secagem do produto, favorecendo na diminuicdo da retracdo e
favorecendo o processo de secagem. Na fase de queima também contribui no controle
das transformacdes e deformac6es. Devido a sua contribuicdo na etapa de queima, 0s
materiais acessorios (ndo plasticos) sdo ainda classificados como inertes, vitrificantes e
fundentes, porém é claro, isso depende da mineralogia, tamanhos de particulas e temperatura
de queima (ALVAREZ-ROZO et al., 2018). O feldspato, por exemplo, é por natureza fundente,
porém isso esta ligado diretamente a temperatura a que for submetido, pois em temperaturas
abaixo de 1100 °C se comporta como um inerte (FACINCANI, 1993).

A utilizacdo de feldspatos e outras matérias-primas fundentes como fracdo nao argilosa
atua diretamente na aceleracdo da sinterizacdo, devido & formacéo de fase liquida viscosa, de
modo a proporcionar melhorias nas caracteristicas finais do produto, bem como um redutor do

ciclo de queima industrial. Este liquido viscoso formado auxilia no preenchimento das
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cavidades do corpo ceramico, dependendo da sua viscosidade, diminuindo assim a porosidade.
Os 6xidos mais eficientes na formacdo de liquidos sdo os alcalinos (Na2O e K20) e os alcalino-
terrosos (CaO e MgO) (OLIVEIRA; HOTZA, 2015).

4.2.5 Sistema agua e argila

Para esclarecer o comportamento da plasticidade no processo de conformacdo por
extrusao em materiais ceramicos é preciso relacionar a interacdo das particulas de argila com a
agua.

Segundo Santos (1992), a reologia dos sistemas &gua e argila devem ser analisados com
maior énfase em grande parte das aplicacdes tecnologicas, como é o caso das composicdes de
massas de ceramica vermelha estrutural; em funcdo do tamanho das particulas em suspenséo,
esses sistemas sdo chamados coloidais. Cada particula coloidal pode formar sistemas esféricos
(esferocoloides) ou anisométricos, fibras (como celulose) ou placas (como a maioria dos
argilominerais), como ilustra a Figura 5, sendo que a viscosidade desses sistemas é fortemente

dependente da presenca dessas particulas do tipo anisométricas.

Figura 5 - Adsorc¢do de agua na superficie das argilas.
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Fonte: Adaptado de Pavlidou e Papaspyrides (2008).

Algumas propriedades, como plasticidade, viscosidade, comportamento reologico,
poder ligante e resisténcia mecanica no estado Umido, sdo diretamente determinadas pelas
distancias intersticiais e arestas dos argilominerais, sendo estes que influenciam na formacao
da camada de agua adsorvida na superficie (SHIROMA, 2012).

Forbes e Chryss (2017) descrevem que o estado de agregacgéo das particulas de materiais
argilosos pode mudar segundo o pH e a concentracdo de eletrolitos, bem como as diferentes

orientacOes das particulas de argila podem influenciar diretamente o comportamento reoldgico
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da suspensdo mineral, por meio de fatores como a fracdo de volume efetivo e a presenca de
intensas forcas interparticulas (atrativas e repulsivas).

Tudo o que foi exposto anteriormente deve ser correlacionado com a realidade da
fabricacdo industrial de ceramica vermelha estrutural. Na pratica, quando se trabalha com
material na forma plastica para conformacéo, o teor de umidade é limitado ao que é solicitado
pelo processo, no caso cerca de 22%. Esse teor ndo seria satisfatorio para desenvolver sistemas
coloidais, por ndo haver agua suficiente para cobrir a superficie de todas as particulas e aceitar
a formacéo de uma dispersao.

No entanto, é necessario considerar que a massa ceramica € composta por varios
minerais com caracteristicas Unicas e em quantidades variaveis. Cada um destes minerais tem
diferentes graus de afinidade com a agua, de modo a absorver ou repelir a agua.

Praticamente todos os minerais (sulfetos, carbonatos, silicatos, 6xidos e sais), se forem
imersos em &gua, tendem a molhar a sua superficie, efeito este que esta relacionado com a sua
hidrofobicidade. Alguns minerais, como molibdenita, talco, carvdo, enxofre e grafita, s&o
naturalmente hidrofébicos possuindo um carater ndo polar em sua superficie (CHAVES, 2008).

Argilominerais, segundo o Comité Internacional para Estudos de Argilas, sdo
hidrofilicos e apresentam plasticidade exatamente por interagirem fortemente com &gua, isso
devido as hidroxilas disponiveis na superficie das lamelas e das ligagcBes de hidrogénio
formadas (SANTQOS, 1989).

Tratando-se da dgua encontrada nos corpos ceramicos recém extrudados, esta &gua pode
ser ligada as particulas minerais de diferentes maneiras, com energia de ligacdo diferente e,
possivelmente, diferentes graus de dificuldade para ser devidamente removida do interior do
material (ALVAREZ, 2013).

Diante desta colocacdo, considera-se que a d&gua bruta do material ceramico se apresenta
de algumas formas:

e Agua intersticial — usualmente chamada de 4gua de conformagc&o, se encontra entre as
particulas minerais nos capilares. Ocupa um espaco consideravel entre as particulas do corpo
argiloso, ou seja, esta ocupando 0s espagos vazios (intersticiais) entre as particulas, que quando
eliminada gera uma perda significativa de volume (retracdo) (ALVAREZ, 2013; VIEIRA;
FEITOSA; MONTEIRO, 2003);

e Agua higroscopica — se encontra ligada as particulas minerais por forcas elétricas,
préprias do dipolo da agua, assim como das cargas naturais dos cristais que formam as argilas
(ALVAREZ, 2013);
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e Agua cristalografica — esta ligada quimicamente aos cristais dos minerais de argila, a
sua quantidade é dependente da sua natureza quimica e mineraldgica das matérias-primas. Esta
agua para ser removida necessita de muita energia térmica, na maioria dos casos ndo é toda

eliminada na secagem e sim no processo inicial de queima (ALVAREZ, 2013).

4.2.6 Plasticidade

Conhecendo as diferencas resumidas de plasticidade entre os diferentes tipos de argilas
existentes e demais matérias-primas consumidas no processo de fabricacdo de ceramica
vermelha estrutural, é de suma importancia estudar e conhecer os parametros e caracteristicas
que estdo atribuidas e definem esta propriedade téo significativa ao processo.

Sabendo que a plasticidade no processamento de materiais a base de argila é uma
propriedade importante, pois define os parametros técnicos para converter uma massa ceramica
em uma determinada forma por aplicacdo de pressao (ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA,
2011).

Em sistemas argilominerais, se define plasticidade como sendo a propriedade de um
material que permite que ele seja deformado algumas vezes sem ruptura, quando submetido a
uma forca suficiente para causar deformacdo e que lhe mantém a forma ap6s a forca aplicada
ser retirada (PERKINS, 1995).

Um sistema argila-agua que apresenta alta plasticidade necessita de mais forca para
deforma-lo e se deforma em maior extensdo sem fissurar, do que um de baixa plasticidade, que
se deforma mais facilmente e rompe mais cedo (ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA, 2011).

Ribeiro et al. (2004) relataram que a plasticidade esta associada a formacéo de filmes
de 4gua, que atuam como lubrificantes em volta das particulas argilosas. Se houver dgua em
excesso, esta dgua que se apresenta livre permite determinada fluidez, implicando diretamente
na reducdo da plasticidade; isso é causado pelo excessivo distanciamento das particulas. Se
houver o efeito contrario, do teor de agua ser reduzido e as particulas se tocarem, a plasticidade
deixa de ser observada.

Os ceramistas estdo acostumados a chamar de argila “gorda” ou altamente plastica e
argila “magra” aquela relativamente ndo plastica. Na industria, a plasticidade também é referida
em algumas das situagbes como: extrudabilidade, ductibilidade, trabalhabilidade ou
consisténcia (HANDLE, 2007).

Holtz e Kovacs (1981) definiram um diagrama com os parametros de propriedades

plasticas de uma argila (Figura 6), relacionando o indice de plasticidade com o limite liquido;
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por meio desse diagrama possibilita-se a orientacdo e determinacdo das caracteristicas plasticas

de cada argila estudada e o tipo de mineral que se atribui.

Figura 6 - Grafico de posicionamento de matérias-primas perante a sua plasticidade e
mineralogia.
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Fonte: Holtz e Kovacs (1981).

Como na industria ceramica vermelha estrutural o processo de conformacao € realizado
por extrusdo, é possivel se determinar, a partir do indice de plasticidade e do limite plastico, a
classificacdo de diferentes tipos de argilas em suas condicGes de extrusdo, classificando-as em
zona de extrusdo Otima e aceitadvel, conforme apresentado na Figura 7. Para indices de
plasticidade entre 10 e 34% e limite plastico entre 18 e 31%, considera-se uma extrusdo
aceitavel. Para uma extrusdo otima, estes valores devem estar entre 15 e 25% de indice de
plasticidade e entre 18 e 25% para o limite plastico.

Reed (1995) define consisténcia os estados das matérias-primas cerdmicas apresentados
da seguinte forma: p6 seco, granulos, corpo plastico, pasta e deslizamento, que sdo dependentes
do teor de liquido. A Figura 8 apresenta a resisténcia ao cisalhamento aparente em funcéo da
quantidade de agua para um material tipico argiloso. Ao adicionar dgua a argila seca, o primeiro
efeito € um aumento na coeséo, que tende a atingir um maximo quando a agua quase desprendeu
todo o ar dos espacos entre as particulas. A quantidade minima de agua necessaria para fazer a

argila deformar é comumente chamada de limite plastico (LP). A adicdo de 4gua nos espacos
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induz a formacdo de um corpo de resisténcia bastante alta que, no entanto, pode romper

facilmente na deformagéo.

Figura 7 - indice de trabalhabilidade de argilas.
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Fonte: Dondi (1999).

Figura 8 - Estados de consisténcia e limites de plasticidade das argilas: LP = limite pléastico,
LL = limite liquido, IP = indice de plasticidade.
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Uma argila plastica pode suportar quantidades consideraveis de agua, passando por um
estagio em que permanece como um pé seco. A medida que o teor de 4gua aumenta, a argila

torna-se uma pasta, na qual a resisténcia ao escoamento diminui constantemente. A argila fica
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Umida e pegajosa e ndo consegue mais manter a sua forma. O teor de agua que corresponde a
este estado ¢ chamado de “limite liquido” (LL). Com teores de 4gua ainda maiores, o sistema
torna-se uma dispersdo. A diferenca das quantidades de agua nesses dois pontos limites, em
relagdo a massa seca da argila, ¢ expressa como o “indice de plasticidade” (IP) (ABAJO, 2000;
ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA, 2011).

A medicdo e o controle da plasticidade em argilas tradicionais contendo materiais
ceramicos sdo indispensaveis para caracterizar o sistema e otimizar as condi¢bes de
processamento (RIBEIRO et al., 2004).

O processo de conformacdo e a prépria argila sdo alguns pontos que podem influenciar
na plasticidade (ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA, 2011).

Fatores relacionados a argila sdo teor de umidade, composicdo mineraldgica,
distribuicdo dos tamanhos das particulas, tipo de cations trocaveis, presenca de sais e material
organico. Ja os fatores relacionados ao processo sao pressao, temperatura e caracteristicas dos
aditivos utilizados (ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA, 2011; BERGAYA; THENG;
LAGALY, 2006; RIBEIRO et al., 2004).

Segundo Ribeiro et al. (2004), a plasticidade das argilas é afetada principalmente por:

e Teor de 4gua e temperatura da agua;

e Dimenséo das particulas solidas;

e Composicao/mineraldgica das particulas solidas;

e Distribuicdo de tamanhos das particulas solidas;

e Forma das particulas e sua estrutura interna;

e Agregacdo das particulas;

« Area superficial das particulas e sua atragdo intermolecular;

e Presenca de outros materiais (nomeadamente matéria organica e areia, dentre
outros);

e Orientacdo das particulas na massa;

e Origem das argilas e tratamentos prévios.

De acordo com Santos (1992), a plasticidade de uma argila € atribuida a:
a) Presenca de matéria organica sob a forma de sais himicos, que atuam como coloides
e interagem com as particulas de caulinita, resultando na formagdo de peliculas de &gua

adsorvida na superficie das particulas;
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b) Presenca da esmectita ou ilita, em granulometria fina, por estarem adsorvidas as
particulas lamelares da caulinita, dificultam a formac&o de agregados do tipo face-aresta;

c) Elevada proporgéo (~80%) de particulas com tamanho abaixo de 2 pm;

d) Finura significativa das laminas hexagonais de caulinita das argilas plasticas.

Todas as caracteristicas citadas referem-se a aspectos muito importantes em relacdo a
plasticidade da argila. Um dos aspectos bésicos é a forma das particulas e a sua interacdo com
a agua. Estes aspectos aliados ao fato de que a definicdo de argila trata de materiais com
tamanhos muito pequenos de particulas, normalmente abaixo de 2 um, e considerando que
abaixo de 1 um as interacdes entre estas particulas passam a ser tratadas no campo dos coloides,
é de suma importancia ponderar esta questdo no intuito de compreender o desempenho destes

materiais no processo produtivo.

4.2.7 Capacidade de troca catidnica

A capacidade de troca de cations (CTC) do solo e de argilas constitui uma caracteristica
de muita importancia. No caso de solos, o valor da capacidade de troca de cations reflete, dentro
de certos limites, a quantidade e a natureza do material coloidal. Para as argilas, o valor de CTC
associado a outras caracteristicas fisicas e quimicas, contribui para a sua identificacdo. Porém,
a CTC de um mineral é dependente de sua densidade superficial e de sua superficie especifica
(CARRETERO; POZO, 2007).

Na estrutura dos argilominerais ha uma distancia consideravel entre lamelas (7 a 20 A);
onde ocupam-se as moléculas de dgua. Os grupos hidroxilas ionizados atraem cétions que estdo
presentes na solucdo. Esses cations podem ser provenientes da solubilidade dos sais presentes
nas argilas comerciais (inclusive impurezas) ou de dgua de reciclo (CHIAPPONE et al., 2004).

Os argilominerais tém cations fixados na superficie, entre as camadas e dentro dos
canais de sua estrutura cristalina, estes cations podem ser trocados por reacdo quimica por
outros ions em solugdo aquosa sem modificar sua estrutura cristalina. Essa quantidade de ions
gue um argilomineral é capaz de permutar é denominada como sua capacidade de troca
cationica (CTC) e representa uma medida do grau de substituicdo isomérfica do argilomineral
(ARAB; ARAUJO; PEJON, 2015).

A Tabela 5 apresenta os valores conhecidos de CTC para alguns argilominerais.
Observa-se que a CTC de um material estd diretamente ligada & sua composi¢do

quimica/mineraldgica, pois 0 nimero de cations trocados depende da concentracdo de outros
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cations, poréem permutéveis, que apresenta em sua composi¢do quimica, que esta associada a
area de superficie especifica da particula (GRIM; GUVEN, 1978).

Tabela 5 - Valores de CTC para alguns tipos de minerais.

Minerais CTC (meq/100 g de argila)
Caulinita 3-15
Ilita 10 - 40
Clorita 10- 40
Esmectita 60 - 150
Montmorilonita 70 - 150
Matéria organica 150 - 200

Fonte: Grim e Gliven (1978).

Para que ocorra, esta reacdo depende do tipo do cétion, do seu estado de hidratacdo, de
seu tamanho, da sua carga e da composi¢do quimica/mineraldgica da argila (NAVARRO;
ALBARO; FUSTER, 1999; SANTOS, 1992).

Os cations trocaveis mais comuns sdo Ca2*, Mg?*, Na* e H*, e pequenas quantidades de
K™ e Li" em algumas esmectitas.

Todo o cation possui um raio de hidrata¢do e quanto maior esse raio, maior € 0 nUmero
de moléculas de agua que o envolve e, com isso, maior a dificuldade para que este seja
adsorvido (NORTON, 1948; SANTOS, 1992).

A Tabela 6 apresenta valores para os raios de hidratacdo para alguns tipos de cation.

Tabela 6 - Raios i6nicos hidratados para os cations.

Cation Raio (A) Hidralt_i(g;) (mol Raio de(t}si\;jratagéo
Li* 0,78 14 7,3
Na* 0,98 10 5,6
K* 1,33 6 3,8
Mg*? 0,78 22 10,8
Ca*? 1,06 20 9,6

Fonte: Reed (1995).

Vale salientar que os espacos interlamelares existentes na estrutura da argila e a sua

concentragédo de ions é que definem o fluxo de espécies difundidas durante uma troca cationica
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e que a troca desses cations atua diretamente na modificacdo do potencial eletrocinético da
particula (SPAGNOLI; SHIMOBE, 2019).

Outro ponto relevante é a matéria organica existente nas argilas, considerada como uma
das impurezas mais frequentes em sua composi¢do. Em muitos casos, a sua existéncia pode ser
observada pela coloracdo da argila, que varia de cinza a preto. Destaca-se a sua importancia na
presenca de cargas majoritariamente negativa que se desenvolvem em sua superficie, bem como
sua influéncia significativa sobre a capacidade de troca cationica. A Tabela 5 apresenta um
valor de CTC da ordem de 150 a 200 meq por 100 g de argila, muito semelhante a
montmorilonita (SANTQOS, 1992).

Um dos ensaios mais utilizados para CTC € o de Adsorcao de Azul de Metileno (AAM),
gue é um corante catidonico que em solugdo aquosa se dissocia em anions cloreto e cations “azul
de metileno”. Quando adsorvidos pela argila, formam uma camada monomolecular quase
completa sobre a superficie dos argilominerais (HANG; BRINDLEY, 1970).

Para o ensaio de adsorcdo de azul de metileno, a norma da Associacdo Francesa de
Normalizacdo (AFNOR, 1998) é utilizada por varios estudiosos ha muitos anos, aplicando-se o
método da mancha (KAHR; MADSEN, 1995; TAYLOR, 1985; YUKSELEN; KAYA, 2008).

O corante de azul de metileno tem sido usado para a determinacdo da superficie
especifica de diversos materiais ha décadas, sendo, em estado aquoso, um corante cationico,
Ci6H1sN3S*, que pode ser adsorvido por argilominerais com superficie carregada
negativamente (YUKSELEN; KAYA, 2008).

Chiappone et al. (2004) afirmaram que o método proposto pela AFNOR ¢ apropriado
para amostras homogéneas com maior quantidade de fracdo fina, considerando o ensaio de
mancha de azul de metileno como critério para identificar e classificar argilas, proporcionando
simplicidade e mais rigor ao processo, pois ndo se trata de um ensaio empirico, tendo uma

significancia precisa.

4.3 PROCESSO PRODUTIVO

Boa parte dos produtos ceramicos sdo elaborados a partir das necessidades humanas e
para aplicacdes especificas, com matérias-primas selecionadas e de caracteristicas apropriadas
para o devido fim, bem como métodos adequados para chegar ao produto desejado.

Dentre sua composi¢do para fabricacdo de ceramica vermelha estrutural, a principal

matéria-prima utilizada é a argila.
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No processo de producdo das massas cerdmicas estruturais, além da argila séo
misturados diferentes elementos ceramicos, cada um com caracteristicas particulares. Por
exemplo, para reduzir a retracdo da massa, utiliza-se os ndo plasticos, enquanto os fundentes
contribuem para diminuir a temperatura de sinterizacdo da massa (OLIVEIRA; HOTZA, 2015).

A Figura 9 mostra o esquema generico de fabricacdo dos produtos de cerdmica vermelha
estrutural. Esse processo € praticamente comum a maioria dos produtos e empresas desse setor,
havendo minimas modificacbes de acordo com as propriedades particulares de cada matéria-
prima ou produto final (OLIVEIRA, 2011).

Figura 9 - Processo de fabricagdo de ceramica vermelha estrutural.
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Os meios de fabricacdo de cerdmica vermelha estrutural podem ser classificados em

mistura via seca e mistura in natura. Na mistura via seca, as argilas e demais matérias-primas
sdo preparadas na auséncia de agua; em alguns casos passam pelo processo de moagem em



51

moinho de martelos e, se for conveniente, em moinhos perpendiculares. Posteriormente sdo
misturadas em misturadores mecanicos, em que sdo acrescentadas quantidades suficientes de
agua para que se consiga a plasticidade ideal e, em seguida, sdo armazenados por alguns dias
para descanso e homogeneizagdo da umidade. Em seguida, passam pelo processo de laminacéo
e extrus&o para, posteriormente, serem secas e queimadas em temperaturas industriais entre 850
e 1000 °C e ciclos de queima que oscilam de 20 a 72 h (OLIVEIRA, 2011).

Contudo, na via in natura, as argilas e demais componentes sdo dosados respeitando-se
as devidas proporcoes definidas por cada empresa e passam em alguns casos por desintegrador
(se as argilas tiverem torrdes e pedras); sao misturados e normalmente utilizados com umidade
in natura. Em alguns casos, se necessario, faz-se a adi¢ao de agua para se alcangar a plasticidade
ideal. Apds a preparacdo, a massa descansa por alguns dias e segue para 0 processo de
conformacao.

Segundo Nandi e Montedo (2009), a decisdo da utilizacdo entre 0S processos
mencionados depende das caracteristicas técnica, mercadolégica e administrativa de uma
industria, bem como o tipo de argila existente na regido.

Apds a preparacdo da massa, tem-se a etapa de conformacéo, porém é realizado mais
uma mistura e laminacdo para que a massa fique devidamente homogénea, e € no processo de
conformacdo que o produto ganhara forma e sofrera pequenas variagfes dimensionais e de cor
até o processo final de queima.

Para a producdo de ceramica vermelha estrutural, a conformacédo é realizada pelo
método de extrusdo de uma massa plastica, cuja propriedade esta a cargo do tipo de argila e dos
métodos de preparo das composicdes; neste caso, refere-se as quantidades entre o material
plastico e ndo plasticos, em que a distribuicdo granulométrica é considerada uma variavel de
influéncia neste sistema (LIMA et al., 2020).

A massa plastica é forcada pela rotacdo de um eixo helicoidal no interior de um
compartimento cilindrico (HANDLE, 2007). O equipamento usualmente utilizado para o
processo de conformacéo por extruséo € a extrusora (maromba). A Figura 10 apresenta o corte
de uma extrusora de dupla hélice ou comumente chamada de monobloco. Em seu interior ha
um eixo helicoidal (hélice) que gira, comprime e avanga a massa argilosa ou pléstica para dentro
da cavidade. A compressdo exercida sobre a massa argilosa a conduz através das aberturas de
uma matriz de formato apropriado (boquilha). Devido a sua plasticidade, a massa adota a forma
de um prisma cuja sessdo corresponde a abertura da matriz (RIBEIRO; FERREIRA;
LABRINCHA, 2003).
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Figura 10 - Corte de uma extrusora de dupla hélice, com o respectivo grafico de presses
exercidas no seu interior e a identificacao das diferentes zonas.
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No processo de extrusdo, o grafico de tensdo apresenta dois picos em zonas diferentes
(Figura 10), em que o primeiro pico de menor intensidade surge logo no fim da primeira hélice,
junto ao conjunto de picadores interno na entrada da cdmara de vacuo, surgindo a primeira
restricdo a passagem da massa. O outro pico se inicia na zona de pré-compressao e tem o seu
maximo atingido na entrada da foca (embudo), no final da hélice, definindo a zona onde se
desenvolvem as forgcas de compressédo do material e desgastes elevados dos componentes da
extrusora (RIBEIRO; FERREIRA; LABRINCHA, 2003).

A plasticidade da massa nesta etapa interfere na qualidade do produto. Para isso, sempre
que possivel, deve-se extrudar as massas respeitando-se seu equilibrio de umidade, evitando

maiores problemas operacionais e desfavoraveis em termos de extrusdo (FACINCANI, 1993).
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A dureza de uma massa ou a sua compactabilidade é a uma propriedade que se destaca
durante a extrusdo, pois refere-se a peca verde (resisténcia mecanica, permeabilidade) e ao
material queimado (absorcao de agua, resisténcia mecanica e dimensao).

Quanto maior a compactabilidade, maior sera a dificuldade na secagem, pois o
coeficiente de difusdo efetivo da &gua decresce com a reducdo da porosidade. A
compactabilidade é funcdo da distribuicdo de tamanhos de particulas e as argilas, por
apresentarem elevada proporcdo de particulas de tamanho pequeno, favorecem a obtencéo de
elevada compactacdo. A adicdo de material ndo plastico com maior granulometria altera os
valores da compactabilidade até determinados limites; apds, comega a decrescer (BARBA,
2002; PRACIDELLI; MELCHIADES, 1997).

Apds este processo, o material é encaminhado para a secagem; nesta etapa inicia-se 0s
processos fisico e termodinamico, em que a umidade de um material solido é transformada para
a fase gasosa, por meio de fornecimento de energia térmica (calor), porém restrita pela umidade
residual que sempre permanece no produto. Usualmente esse processo se da por convecgdo;
todos os teores de umidade sdo referentes a massa do material seco a uma dada temperatura,
definindo-se como seca a peca que permanece com a massa constante depois de determinado
tratamento a temperatura que oscila de 70 a 120 °C comumente (BATISTA; NASCIMENTO;
DE LIMA, 2008; GUALTIERI et al., 2016; KATEKAWA,; SILVA, 2006; NICOLAS et al.,
2020; TOEI; OKAZAKI; TAMON, 1994).

E uma importante fase do processo na qual é reduzida a umidade residual da peca recém-
formada. Esta operacdo pode ser feita por meio de secagem natural, em que as pec¢as sdo
expostas em temperatura ambiente, ou secagem artificial por meio de injecéo de ar quente em
um secador. Na maioria dos secadores, a secagem ocorre mediante injecéo e circulacdo de ar
guente. O ar com baixa umidade serve como portador de energia e arrasta as moléculas de agua
livre situadas na superficie da peca. Quanto maior for a temperatura do ar e menor for sua
umidade relativa, maior sera a eficiéncia de secagem dos produtos, porém é importante ressaltar
que este fator € dependente das carateristicas das matérias-primas que compdem a massa
ceramica (OLIVEIRA, 2011).

ApOs 0 processo de secagem, as pecas ceramicas sdo encaminhadas & queima, que
constitui uma fase importante e delicada do processo. Confere ao produto as propriedades
desejadas, desde que as fases anteriores do processo, preparacdo, conformacdo e secagem,
tenham sido devidamente executadas no processo de fabricacdo e é nesta etapa que

normalmente manifestam-se muitos defeitos (JOHARI et al., 2010).
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Caracterizada por um conjunto de transformacdes e reagdes conduzidas pelo calor, a
queima ceramica é uma fase bastante complexa do processo e como resultado reduz a area
especifica total e o volume aparente total, em funcdo do aglomeramento das particulas,
aumentando assim a resisténcia mecanica e diminuindo a absor¢éo de 4gua do produto (LEONE
PADOA, 1990).

4.4 SECAGEM

O processo de secagem no setor de ceramica vermelha estrutural € uma das fases mais
importantes e delicada. Como esté relacionada com a troca de energia térmica por conducéo,
conveccao e/ou radiacdo, em alguns casos com a juncdo desses processos, considera-se um
processo termodinamico. Porém, ira realizar um processo fisico por meio da mudanca do estado
liquido da &gua para vapor e a sua remogao para 0 meio ambiente. Esse transporte de 4gua do
interior do material até a superficie pode ser realizado de forma liquida e/ou vapor, porém vai
depender do produto, seu método de fabricacdo, bem como o teor de umidade presente
(ALMEIDA et al., 2014).

No processo de fabricacdo de ceramica vermelha estrutural, usualmente a secagem
ocorre com o calor transferido por conveccao, em que 0 gas utilizado € o proprio ar resultante
do resfriamento da queima das pecgas, enquanto em outros casos utiliza-se alguma outra forma
de geracdo de calor, como por exemplo fornalhas, e o liquido a ser eliminado é a agua. O ar
utilizado na secagem que normalmente estd com temperatura superior a 100 °C, transfere parte
de sua energia para o solido imido elevando sua temperatura e fazendo com que o liquido seja
transformado em vapor. O sistema também absorve boa parte da energia (aquecimento do
equipamento e perdas). No intuito de conseguir uma secagem eficiente e homogénea sob
determinadas condicGes de operacdo, é essencial conhecer e estudar a umidade relativa,
temperatura, velocidade e volume do ar; estas propriedades garantem a qualidade final de
secagem e também do produto (CROZETTA et al., 2016) .

Para realizar uma secagem uniforme, é necessario que a taxa do liquido em evaporagéo
ndo seja maior que a taxa de difusdo da agua do interior da peca para a superficie e deste modo,
a agua pode evaporar a uma taxa homogénea, ndo sendo prejudicial ao material que esta
secando. A agua ira transitar pelos capilares do material, com uma velocidade de difuséo que
depende de alguns fatores, dentre eles:

e temperatura do produto,

e mineralogia das matérias-primas,
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e caracteristica das particulas e dos capilares,
e quantidade de umidade no produto,

¢ tensdo de vapor do liquido na peca e sua relacdo com a presséo de vapor do ar.
4.4.1 Porosidade

Os materiais ceramicos estruturais extrudados apresentam porosidade apds queima. A
porosidade € denominada pelo volume de vazios (%) e definida como a razéo entre o volume
de vazios (Vv) e o volume de material (V7). A Equacgdo 1 expressa essa relagdo (LOWELL et

al., 2004):
P =¥ x (100) (Equaciio 1)
T

A Figura 11 apresenta alguns tipos de porosidade:

. Porosidade aberta;
. Porosidade fechada.

Figura 11 — Imagem ilustrativa de uma porosidade aberta e fechada.
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Os poros podem ser classificados em trés categorias quanto as suas dimensdes,
microporos (<2 nm), mesoporos (2-50 nm) e macroporos (>50 nm).

Nos microporos, as moléculas se encontram adsorvidas, ficando submetidas ao campo
de forca da superficie solida. No entanto, nos meso e macroporos, as moléculas no centro do
poro ndo sofrem esta acgéo, criando duas fases no material ceramico: a fase adsorvida na
superficie e a fase fluida no interior do poro. A retencdo de &gua no interior do material esta
ligada diretamente com a existéncia e tipo de poro, dificultando ou facilitando sua
permeabilidade, ou seja, a agua tem menor ou maior dificuldade (ZACCARON; NANDI;
BERNARDIN, 2021).

E sabido que a permeabilidade depende do nimero de poros, da sua forma, tamanho e
das caracteristicas quimico e mineralogica da argila. Um fator que assume importancia na
porosidade aparente € a granulometria, que afeta 0 comportamento de secagem (CROZETTA

etal., 2016). A Figura 12 apresenta um granulo com suas particulas e seus macros e microporos.

Figura 12 - Representacdo esquematica da formacao de poros.
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A érea superficial e a polaridade dos materiais ceramicos o0s caracterizam diretamente
guanto a sua adsorcao, ou seja, uma massa ceramica que possui area superficial alta, possui
capacidade elevada de adsorcéo. Por outro lado, os poros existentes no material determinam a

acessibilidade das moléculas de agua ao interior do corpo cerdmico; desta forma, a distribuicdo
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e o tipo de poros existente no material ceramico sdo determinantes para caracterizar sua
propriedade de adsor¢do de agua (BROSNAN; ROBINSON, 2003).

4.4.2 Mecanismos de fixacdo de agua em argila

Ao inicio de um processo ceramico, principalmente na fabricagdo de cerdmica vermelha
estrutural, logo que se adiciona 4gua a uma massa seca, uma parte desta agua cobrird a
superficie das particulas de argila, formando uma pelicula de agua conhecida como agua
higroscopica ou agua superficial, cuja intensidade de adsorcdo dependera da polaridade da
superficie da molécula do liquido. Nesse processo ha uma forca entre a agua e o solido, ou seja,
a agua se liga a nuvem de cargas negativas na superficie da argila, devido a atracdo que essa
superficie desempenha sobre o lado positivo da molécula de dgua. Esse processo gera uma
cobertura da superficie do material em finas camadas de agua; esse fendmeno de adsorcéo é
dependente das caracteristicas das particulas do material ceramico, como por exemplo, sua
morfologia, granulometria e area superficial (BROSNAN; ROBINSON, 2003;
SCHLUMBERGER; THOMMES, 2021; TELLJOHANN; JUNGE; SPECHT, 2008).

Em uma etapa posterior, a continuidade do acréscimo de agua preenche 0s vazios
existentes entre as particulas ceramicas, por meio do fenémeno de capilaridade. No mesmo
instante, formam-se filmes de agua continuos ao redor das particulas, atraindo uma com a outra,
constituindo-se assim o fendmeno de plasticidade (ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA,
2011).

Em resumo, a interacdo da agua com a massa ceramica se da primeiro pela cobertura
superficial das argilas, preenchimento dos capilares entre as particulas, preenchimento dos
macroporos e, por ultimo, a agua em excesso que separa as particulas, ou agua de plasticidade.
O inverso desta sequéncia se aplica a remocao de agua pelo processo de secagem.

A 4gua assume um importante papel no processo de fabricacdo de produtos ceramicos,
em quantidades controladas, proporciona a caracteristica plastica de uma argila, permitindo
operacdes de processamento como o processo de conformagao por extrusdo. Vale salientar que
é de suma importancia conhecer os seus principios fisicos e quimicos quando em contato com
0 material ceramico (MAROTO; AZCARATE; O’KELLY, 2021).

A fixacdo de umidade em meios porosos pode se dar por adsor¢do quimica ou fisica.
Nesse sistema, um fluido, que serd chamado de adsorvido, adere e é retido na superficie de uma

substancia, que recebe o nome de adsorvente (REED, 1995).
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Na adsorcéo quimica, a adesdo do adsorvido a superficie do adsorvente se estabelece
por ligagBes quimicas, em geral covalentes (o tipo de ligacdo depende muito das substancias
que participam do sistema), conduzindo a formacdo de um composto quimico de superficie,
tratando-se de um processo exotérmico e irreversivel (RUTHVEN, 1997; SCHLUMBERGER;
THOMMES, 2021).

Na adsorcao fisica, ndo ha formacao de ligagbes quimicas e as moléculas ou atomos se
aderem a superficie do adsorvente, em geral, por meio de forcas de Van der Waals, que sdo
ligacGes intermoleculares de longo espectro, porém muito fracas e impossibilitadas de formar
ligagdes quimicas. Por esse motivo, a adsorcao fisica € um processo reversivel (RUTHVEN,
1997).

A condensacdo capilar, em que a fase liquida preenche alguns poros, segundo Mendes
(1997), pode ser considerada outra forma de fixacdo da umidade; ele explica que em poros
preenchidos com &gua, as principais trocas sao realizadas pelo ciclo de condensacdo, migracao
capilar e evaporacdo, enquanto nos poros isentos de agua as trocas acontecem principalmente

por difusdo (Figura 13).

Figura 13 - Mecanismos de transferéncia de umidade em um meio poroso.
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Para que ocorram 0s mecanismos de fixacdo de agua, necessita-se de energia e baixa
tenséo superficial; em resumo, a tensdo superficial é a for¢ca por unidade de area que um liquido
exerce sobre um material que esteja em contato, variando suas caracteristicas de acordo com as
propriedades de cada elemento. A tensdo superficial de um liquido é muito maior entre as
moléculas em contato com o ar ou com seu proprio vapor, ou até mesmo com gas a baixa
pressdo. Poréem, quando este meio de ligagdo € um outro tipo de liquido, um sélido ou gas a
elevada presséo, a tensdo superficial € muito menor (BRESCIA; VASCONCELOS, 2022).

Outro ponto que é valido ressaltar e ja é conhecido, é que a tensdo superficial da agua
diminui com o aumento de temperatura; isto ocorre pela quebra das pontes de hidrogénio,
facilitando a evaporacao da agua. Porém, este fendmeno tem relacdo direta com a capilaridade
do material e a interacdo da dgua com a superficie que encontra (ROUQUEROL et al., 2014).

Relacionado ao interior do poro do material ceramico, quando esta com a presenca de
liquido, as moléculas de agua sdo atraidas para a superficie pela acdo das pontes de hidrogénio,
criando desta forma uma forca de succao que contribui para o preenchimento de vazios no poro.
A agua nesse ponto atinge uma determinada elevacdo, formando um nivel e gerando um angulo
de contato 6 > 90, fazendo com que haja equilibrio entre as forcas de suc¢édo e de gravidade
atuantes na direcdo vertical do capilar. Deste modo, o equilibrio da coluna de liquido se deve
ao anulamento de forcgas iguais e opostas, em que uma € o peso da propria coluna de &gua e a
outra € a forca que a parede do cap ilar exerce na superficie da é&gua (Figura 14)
(SCHLUMBERGER; THOMMES, 2021).

Figura 14 - Forcas exercidas em um liquido em um capilar.
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Fonte: Adaptado de Rouquerol et al. (2014).
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4.5 FENOMENO DE SECAGEM

4.5.1 Condicdes de equilibrio de um sélido umido com o ar de secagem

No processo de secagem de materiais ceramicos, o ar utilizado normalmente oriundo de
alguma fonte de calor (reaproveitamento de calor de fornos e fornalhas, por exemplo), circula
sobre a peca porosa, fazendo com que esse ar ganhe ou perca umidade. Na maioria dos casos
esse ar entra com baixa umidade e acaba saindo praticamente saturado (100% de umidade).
Para que esse meio poroso reduza a umidade, a presséo de vapor desse ar deve ser menor que a
do meio poroso que esta secando; esse processo acaba quando se atingir o equilibrio. Da mesma
forma, se a pressao do ar for maior que a do meio poroso, ocorre 0 processo inverso, em que o
meio poroso absorve umidade até alcancar o equilibrio. Esse equilibrio se estabiliza quando
ambos estiverem na mesma condicdo de pressdo de vapor, originando as curvas de equilibrio
entre umidade do meio poroso e umidade relativa do ar, em determinada temperatura
(FACINCANI, 1993).

Se for realizado um processo de secagem por conveccao, 0 material que esta contendo
certa quantidade de umidade é colocado frente ao ar controlado (temperatura T, pressdo P e
umidade relativa). O processo evoluird para uma condicéo de equilibrio entre o sélido e o ar
circulante a medida que o tempo avanca, até o sélido apresentar uma umidade final; esta
umidade de equilibrio se refere a determinadas condicBes de secagem. Quando chegar nesta
fase, irdo cessar as trocas de umidade do sistema (TOEI; OKAZAKI; TAMON, 1994).

Considera-se entdo que a umidade de equilibrio é a umidade limite que um sélido pode
atingir para determinadas condicGes de secagem (BROSNAN; ROBINSON, 2003).

4.5.2 Principios de secagem

Para que ocorra o0 processo de secagem, a massa ceramica a ser seca e 0 ar circulante,
gue formam o sistema, ndo podem estar em equilibrio. Normalmente, o ambiente de secagem
estd com temperatura superior ao corpo ceramico Umido, fazendo que haja um transporte de
umidade, do ndcleo para a superficie do meio poroso, esse transporte ocorre na forma de liquido
e vapor, dependendo do tipo do sélido e do teor de umidade presente (LIMA et al., 2020).

O ar que circula no processo de secagem, gquanto mais seco e aquecido estiver, maior a
transferéncia de calor ao corpo cerdmico e maior a evaporagdo da dgua. O ar consegue absorver

a agua do sistema até que atinja a sua total saturagé@o, ou que atinja o equilibrio entre a pressédo
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externa de vapor do ar com a pressao interna do vapor no interior da peca (BROSNAN;
ROBINSON, 2003).

O processo de secagem podera ocorrer pelo fenémeno de capilaridade (alto grau de
hidratacdo combinado ao tamanho e distribuicdo de poros) e ou por meio do fenémeno da
difusdo (baixo grau de hidratacdo) (SCHERER, 1990).

A &gua deve fluir do interior da peca para a superficie, respeitando-se a velocidade de
evaporacdo, porém este efeito sé pode ocorrer enquanto houver dgua em excesso dentro dos
capilares; apenas deste modo a taxa de evaporacdo permanecera constante.

Em funcdo de existir forca de atracdo entre agua e argila, ocorre uma reducao
significativa da taxa de evaporacdo. Sendo assim, a taxa de evaporagdo da dgua na superficie
da argila é muito inferior do que na superficie livre da dgua. Parte dessa energia provocara o
aumento da temperatura nessa regiao, dando inicio ao processo de transferéncia de calor para o
interior da peca (BLANCO ALVAREZ, 2013).

Segundo Brosnan e Robinson (2003), a vaporizacao de &gua na superficie do material
gera um gradiente de umidade com o interior, dando inicio ao processo de difusdo, gerando um
gradiente de evaporacao do interior para a superficie, isso influenciado pelo fluxo de calor que
ocorre no sentido inverso. Nesta etapa existe a movimentacao ndo apenas liquida como também
vapor, sendo na fase liquida um fenémeno de capilaridade, enquanto a movimentagdo do vapor
é basicamente um fendmeno de difuséo.

A secagem é um processo complexo que envolve fendbmenos fisicos e térmicos,
principalmente relacionados com a transferéncia de calor e de massa, entre o gas de secagem
(ar quente) e o material ceramico. A Figural5 ilustra a dispersdo da umidade no produto de
ceramica vermelha (tijolo de vedacdo com furos horizontais), onde o ponto (a) mostra a
transferéncia de calor, que atua sobre as moléculas de 4gua do interior da peca, € que por meio
de difusdo (b) migram para a superficie da peca, evaporando (c).

Vale ressaltar que a taxa de difusdo deve ser proxima a de evaporacdo, para que ndo
surjam defeitos no material durante o processo de secagem. Se a evaporacdo for mais rapida
qgue a difusdo, a taxa de saida de agua pelos capilares para a superficie se interrompe,
ocasionando a retracdo pelo acomodamento das particulas, fechando os canais de difusao.

Desta forma, a agua interna ndo consegue chegar ate a superficie, em que em muitos
casos ocorre a evaporagdo violenta no interior da peca, ja que o volume da agua no estado de
vapor € muito maior que no estado liquido. Nesse caso, como 0s capilares mais préximos da

superficie estdo bloqueados, fissuras podem ocorrer (GOMEZ et al., 2020).
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Figura 15 - llustracdo da atuacdo dos mecanismos de secagem da peca de ceramica vermelha
(tijolo de vedacdo com furos horizontais).
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Fonte: Zaccaron (2018).

Em termos energéticos, a &gua é removida considerando o calor sensivel (quantidade de
energia para variar a temperatura) e o calor latente (quantidade de energia para troca de estado,
neste caso de liquido para vapor). Baseado nisso, o calor sensivel utiliza 1 caloria para aumentar
1 K a temperatura de 1 g de agua e no calor latente utiliza-se aproximadamente 540 calorias
para evaporar 1 g de 4gua. Essa consideravel diferenca do alto calor latente de vaporizagédo da
agua é devido as pontes de hidrogénio na fase liquida, que acaba retardando a evaporacao até o
ponto em que tenha energia térmica suficiente para fazer com que as moléculas de dgua passem
para a fase de vapor (BROSNAN; ROBINSON, 2003).

No processo de secagem de uma massa ceramica, é possivel afirmar que a transferéncia
de calor e umidade é proporcionalmente controlada pelas condigdes externas; j& 0 movimento
interno de umidade do centro até a superficie é controlado pelas propriedades da massa, como
a permeabilidade, densidade e granulometria. A espessura do produto também é um fator
determinante para o processo de secagem, ja que implica no crescimento da proporcéao entre a
massa e a agua a ser retirada e a superficie de evaporagéo, neste caso deixando o processo mais
lento (NASCIMENTO et al., 2020; SCHERER, 1990).

4.5.3 Fases de secagem

A umidade do produto ceramico a ser seco é tipicamente acima de 20%, podendo em
alguns casos ser superior a 25%. Durante a etapa de secagem, a agua deve ser conduzida do
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interior da peca, através dos capilares até a superficie, evaporando livremente (FACINCANI,
1993).

Segundo Alvarez (2013), a perda de agua € dividida em dois estagios, em que, no
primeiro, as moléculas de &gua livre na superficie da peca evaporam, dando espago para que

moléculas do interior da peca possam migrar para a superficie (Figura 16 e Figura 17).

Figura 16 - Representacdo esquematica dos dois tipos de dgua a serem removidos durante a
secagem: (a) agua livre ou intersticial e (b) &gua fixada por forcas eletrostaticas a superficie

das particulas de argila.

Capilar com &gua livre

S

=]

S

Fonte: Alvarez (2013).

%

T

I

O

RRAN
8K

Figura 17 - Representacdo esquematica da eliminacéo de agua pelo ar que circula na peca.
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O processo de secagem de uma peca ceramica € muito delicado e exige muitos cuidados,
porém pode ser amplamente ajustado e controlado quando a taxa de evaporagdo ndo excede a
velocidade de difusdo da dgua do centro da peca para a superficie da massa; assim, a dgua
consegue difundir e evaporar a uma taxa que ndo danifica o produto. Esse processo,
devidamente controlado, seria algo ideal se fosse possivel realiza-lo com menor tempo possivel.

Na primeira fase da secagem, a taxa de evaporacdo da &gua € constante e pode ser
observada na Figura 18, em que parte da superficie do corpo ceramico fica continuamente
coberta por um filme de agua; essa dgua evapora, sendo continuamente substituida pela agua
transportada pelos capilares (BROSNAN; ROBINSON, 2003).

Figura 18 - Curva de secagem em funcdo do tempo.
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Segundo Brosnan e Robinson (2003), esta primeira fase da secagem é de suma
importancia, pois mais de 60% da umidade do produto é liberada nesta fase e é neste periodo
que ocorre a maior retragdo do produto. Alguns cuidados devem ser tomados, no sentido de que
ndo haja uma evaporacao excessiva neste primeiro estagio, o que poderia levar a uma excessiva
retracdo da peca e que favoreceria a formacéo de trincas, ou até mesmo a ruptura da peca. Mas
as trincas ndo estdo diretamente relacionadas com a retracdo, mas sim pela diferenca de retragédo
na peca. As trincas podem acontecer devido a fatores como tipo de matérias-primas utilizadas,
processo de mistura inadequado, processo de conformacéo irregular, pela secagem diferencial

ao longo da peca ceramica ou até mesmo a forma geométrica da peca.
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A Figura 19 (a, b e c) apresenta os diferentes tipos de trinca conhecidas, ocasionadas
por fatores distintos. A Figura 19(a) consiste no tipo mais comum de trinca, que se relaciona
com o gradiente de retracdo na peca, atingindo a superficie da peca primeiro, antes que seu

interior inicie a fissurar.

Figura 19 - Diferentes tipos de trincas: (a) trincas de retracdo; (b) trincas por falta de
homogeneidade da matéria-prima; (c) trincas por gradiente de umidade.

Fonte: Autor (2022).
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Esse defeito é consequéncia de uma taxa de secagem inicial muito alta, baixa
permeabilidade do produto e alta retragdo, que agem de forma isolada ou com defeitos
combinados. A Figura 19(b) trata de uma trinca por falta de homogeneidade na mistura,
surgindo aglomeracdes de particulas ou granulos dentro da estrutura do material ceramico,
devido a falta de mistura e homogeneidade das argilas que compdem a massa. A Figura 19(c)
mostra a trinca referente ao gradiente de 4gua, que ocorrem devido a movimentacao da agua de
uma posicdo para outra dentro da peca. Durante a secagem, o ar circulante incide sobre a
superficie, secando-a mais rapidamente que a face em que ele ndo age, produzindo um gradiente
de umidade e ocasionando a retra¢do no interior da peca (FACINCANI, 1993).

Facincani (1993) ainda explicou que quando a agua intersticial (dgua livre) é eliminada,
a retracdo da peca termina e esse ponto € chamado de ponto critico. A partir desse ponto, a taxa
de evaporacéo diminui.

A segunda fase da secagem (Figura 18), ocorre em uma taxa decrescente. Nesta fase,
praticamente ndo ocorre mais o efeito de retracdo, porém o produto ainda contém quantidades
significativas de agua.

Durante esta fase, a agua ndo evapora na superficie da peca, mas sim no seu interior,
dentro dos capilares, onde esta ligada as particulas de argilas. Para que este fendmeno ocorra, a
temperatura do ar circulante deve ser alta o suficiente. E nesse periodo que ocorre o decréscimo
da viscosidade da agua do interior da peca em funcao do aumento da temperatura, influenciando
a taxa de transporte de agua no capilar e a taxa de difusdo do vapor de agua atraves da estrutura
porosa que compde o corpo ceramico (BROSNAN; ROBINSON, 2003).

4.5.4 Principais parametros de secagem

4.5.4.1 Retracdo de secagem

A retracdo de secagem é um pardmetro muito significativo ao se avaliar o
comportamento de uma argila na secagem. A retracdo de secagem excessiva ou sem controle
constitui um problema importante na industria ceramica, principalmente na ceramica vermelha
estrutural, uma vez que promove o surgimento de trincas das pecas na secagem (FACINCANI,
1993).

E importante ressaltar que para uma mesma argila, a retracdo aumenta & medida que

aumenta a umidade da peca (Tabela 7).
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Como apresentado na Tabela 7, a retracdo de secagem diminui com o aumento da
pressdo de extruséo e com a diminuicdo da umidade de extrusdo. Segundo Abajo (2000), para
uma mesma umidade de extrusdo, podem ocorrer distintas retracdes de secagem, caso tenha
variacdo granulometrica da argila ou uma mistura deficiente, ou seja, falta de homogeneizacgéo
da massa. O autor ainda destaca que quanto menor for a granulometria da argila, maior sera a
retragcdo para uma determinada umidade de extrus&o.

A medida que aumenta o teor de agua livre, se reduz a consisténcia da massa, assim
promovendo a separacao entre as particulas, resultando em maior retracdo de secagem, como
pode ser vista na Tabela 7. E com 0 aumento da retracdo, o risco de surgimento de trincas é
maior, requerendo maior tempo de secagem. Do mesmo modo, sob as mesmas condicGes de
secagem, porém com menor quantidade de &gua, a peca retrai menos, diminuindo
consideravelmente a probabilidade de trincas. Baseado nestas afirmacdes, a reducao do teor de
agua da peca, sem comprometer a extrusao, permite a obtencdo das melhores condicGes de
secagem (ALVAREZ, 2013).

Tabela 7 - Relacdo entre umidade, pressao de extrusédo e retracao apos secagem de uma argila.

Pressdo de extrusdo Umidade de Retracéo de
(kgf/cm?) extrusao (%) secagem (%)

7 21,66 8,22

12 18,13 5,74

17 15,75 4,74

22 14,91 3,91

Fonte: Abajo (2000).

A Figura 20 apresenta esquematicamente a evolucdo da eliminacdo da agua de
conformacdo, bem como da retracdo de secagem de uma massa ceramica:

| — Esta etapa representa um material ap0s 0 processo de extrusdo, em que é possivel se
observar as particulas argilosas, que se encontram separadas uma das outras pela camada de
agua de plasticidade e que envolve as faces das particulas lamelares argilosas;

Il — Apds determinado tempo, boa parte da dgua que separa as particulas € eliminada,
porém ainda resulta agua nos capilares, denominada dgua intersticial. Nesse ponto, as particulas

se conectam umas com as outras e a retracao reduz-se quase a zero;
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Il — Aqui o material argiloso estd praticamente seco, ou seja, sem umidade aparente
entre as particulas. Toda a &gua intersticial foi eliminada e a pega ndo apresenta retragcdo em
relacdo ao estagio Il.

Atingido o estagio final da retracéo, o prosseguimento do processo de secagem aumenta

o volume do poro, porém o volume total da peca permanece constante (ABAJO, 2000).

Figura 20 - Representacdo esquematica da secagem de uma argila imida.
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Fonte: Vieira; Feitosa; Monteiro (2003).

4.5.4.2 Curva de Bigot

A retracdo que as pegas cerdmicas experimentam no processo de secagem,
principalmente produzidas pelo processo de conformacdo por extrusdo, como ja visto
anteriormente, sao de grande importancia cientifica e tecnologica, pois € nesta etapa que podem
surgir tensdes no interior da peca ceramica, tendo como consequéncia a possivel formacao de

trincas que comprometem a qualidade do produto.
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No intuito de compreender melhor este contexto, em 1921 Bigot expandiu seus estudos
sobre materiais argilosos, relacionando a quantidade de agua perdida com a diminuicdo do
volume (retragdo). A perda de massa ¢ diretamente proporcional a retracéo.

Bigot (1921) observou as modificagdes na massa argilosa no periodo de adaptacdo do
produto com as condicGes de secagem e definiu o ciclo completo em trés fases, que Oliveira
(2011) resume da seguinte forma:

1° fase: diminuicdo do volume proporcional a agua eliminada;

2° fase: formacdo de poros, continuada com pequena retracéo;

3° fase: término da reducdo de volume e 0s poros sdo proporcionais a dgua eliminada.

A curva de Bigot, além de acompanhar a perda de massa em func¢éo da retracéo linear,
em sua representacdo grafica sugere a otimizacdo do ciclo de secagem, fornecendo dados
prévios de tempos e custos envolvidos em lotes de secagem de produtos especificos
(OLIVEIRA, 2011).

A Figura 21 mostra uma tipica curva de Bigot, tendo como eixo das abscissas a retragdo
de secagem e no eixo das ordenadas, o teor de 4gua de conformacéo, onde os pontos A, B e C,

com as retas referenciais E e D, auxiliam na interpretacdo da curva.

Figura 21 - Variacdo da retracdo de secagem em funcdo da dgua de conformacédo — Curva de
Bigot.
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De acordo com Vieira et al. (2003), o ponto A representa na ordenada (ponto E), a
quantidade de &gua de umidade que as pegas apresentam no inicio da secagem. Na abscissa
obtém-se a retracdo total que ird ocorrer no processo de secagem. O trecho A — B representa a
primeira fase de secagem, em que a diminuicdo de volume é proporcional a agua eliminada e a
velocidade de secagem é constante. Esta é considerada uma das fases mais complexas, j& que a
eliminacdo da &gua é acompanhada de retracdo de secagem e, sem o devido controle dos
parametros de secagem ja mencionados, o risco de trincas aumenta.

O trecho B — C representa a segunda fase de secagem, caracterizada pela eliminacao da
agua intersticial; é uma fase de curta duracdo. Nesta etapa ocorre o desaparecimento do filme
de agua na superficie da peca, alterando a sua cor. A quantidade de 4gua que se desloca para a
superficie por capilaridade é cada vez menor em consequéncia da formacéo de vazios no interior
da peca, até que a agua intersticial proveniente dos capilares que ndo produzem retracdo vai-se
tornando predominante (VIEIRA; FEITOSA; MONTEIRO, 2003).

Facincani (1993) destacou em sua teoria 0 ponto B como ponto de umidade critica, ou
seja, teoricamente, 0 ponto B deveria situar-se no eixo da abscissa, indicando auséncia de
retracdo de secagem quando inicia-se a eliminacdo da agua intersticial. Entretanto, na pratica,
nem todas as particulas entram em contato ao mesmo tempo, ja que a superficie seca com mais
rapidez do que o interior da peca. Deste modo, parte da 4gua evaporada ainda se origina da
interposicéo entre as particulas. E neste ponto em que se extingue a probabilidade de surgimento
de trincas de secagem.

O trecho C — D ¢ caracterizado pela eliminacdo da quantidade final de agua. A taxa de
secagem diminui a valores proximos de zero. Esta fase é controlada pela permeabilidade da
peca ceramica. Essa parte final de secagem ndo é alcancada nos secadores, mas sim nos fornos
de queima.

Na Figura 22, esta representada a curva de secagem de duas argilas (a) e (b), ambas com
15% de umidade. Este valor corresponde a 1,7% de retracdo na argila (a) e a 4,3% de retracao
na argila (b). Ao longo das retas 1 e 2, ocorre a primeira fase do processo de secagem.

Segundo Abajo (2000), quanto menor a granulometria da argila, maior sera a superficie
especifica e, por consequéncia, maior a quantidade de agua; assim, a reta 1-2 serd maior, caso
que acontece com a argila (b). Ja o trecho 2 a 5 representa a &gua contida nos poros da parede
apos término da retracdo. E quanto maior for a distancia nesse trecho, maior sera a porosidade

do material e maior sera a taxa de secagem.
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Figura 22 - Variacdo da retracdo de secagem em funcdo da quantidade de umidade de duas
argilas (a) e (b).
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Fonte: Abajo (2000).

O ponto 2, que Facincani (1993) apresenta como ponto critico, constitui uma indicacao
muito valiosa sobre a granulometria da argila. As particulas mais grosseiras sdo as que primeiro
entram em contato umas com as outras, deixando entre elas espagos vazios que podem ou ndo
ser ocupados por outras de menor tamanho. Desta forma, uma argila porosa indica um
predominio de particulas grossas e uma quantidade baixa de particulas com tamanhos
intermediarios, que podem preencher os espacos vazios. A argila (a) apresenta um ponto critico
de 13,5% e a argila (b) 9,5%; assim, a argila (a) apresenta particulas mais grosseiras e maior
porosidade, facilitando sua secagem.

Na prética, a secagem transcorre no trecho 1 — 3 — 4 — 5, uma vez que nem todas as
particulas entram em contato ao mesmo tempo; além disso ha superficies que secam mais rapido
que outras, variacOes de secagem entre o interior e 0 exterior da peca, superficies mais expostas
ao ar quente e seco que outras. Existe uma fase intermediaria, em que parte da 4gua evaporada
procede da interface das particulas e outra dos intersticios entre as particulas (capilares) e nao
produz mais retragdo (VIEIRA; FEITOSA; MONTEIRO, 2003).

O trecho do grafico 3 — 2 — 4 constitui uma informagdo muito Util, pois revela as
diferencas de secagem que as argilas podem apresentar. A maior variacdo apresentada pela

curva de Bigot no caso da argila (b) em relacdo a argila (a) explica os problemas de secagem
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que pode apresentar esta argila em escala industrial, indicando que a taxa de secagem devera
ser reduzida, aumento do ciclo de secagem (ABAJO, 2000).

E possivel observar que a maior retragdo acontece entre os pontos 1 e 3; assim, deve-se
diminuir a velocidade de aquecimento nesse periodo, para que ndo ocorra principalmente
fissuras. A taxa de secagem pode ser aumentada entre os pontos 3 e 4 e, a partir do Gltimo ponto,
a secagem poderé ser feita com maior fornecimento de energia (ABAJO, 2000).

Na prética, € possivel afirmar que uma argila como a argila (a) demonstra menor risco
de apresentar trincas, em relacdo a argila (b), e podendo ser desenvolvida em ciclos de secagem
relativamente mais curtos.

As curvas de Bigot, sdo consideradas ferramentas de suma importancia para se

determinar o comportamento de uma argila ou de uma massa argilosa no processo de secagem.

4.6 ESTADO DA ARTE

Por ser uma fase complexa e delicada na etapa de fabricacdo de produtos ceramicos, a
secagem pode causar defeitos que prejudicam a qualidade do produto final. E um tema que vem
sendo estudado por diversas areas, com o intuito de melhorar o entendimento dos mecanismos
envolvidos, bem como aprender a forma de controla-los.

Dentre as pesquisas realizadas, podem-se encontrar varios trabalhos que buscam
entender o comportamento de secagem em distintos tipos de argilas, e a investigacdo prévia
desse comportamento agrega parametros avaliativos importantes para tomada de deciséo.

Existem trabalhos de vérias décadas sobre o tema de secagem, porém, um chama muito
a atencdo e foi citado inimeras vezes por outros autores que trata sobre a Teoria da Secagem
(SCHERER, 1990).

Scherer (1990) fez uma revisdo minuciosa das etapas de secagem, com énfase no
periodo de taxa constante, quando os poros estdo cheios de agua. E neste periodo em que existe
0 aumento maximo das tensdes e ocorre a maior parte da retracdo. Ja proximo a superficie de
secagem, € onde a tensdo no liquido é maior, resultando em maiores tensdes compressivas
naquela regido. Esse efeito produz diferentes contracdes no solido, que é o causador das fissuras
de secagem. A probabilidade de fissura esta relacionada ao tamanho do corpo, a taxa de
evaporacao e a resisténcia da matéria-prima em suportar tensoes.

Na década de 1990, Ketalaars et al. (1992), desenvolveram matematicamente um estudo
uni e bidirecional, no intuito de relacionar a influéncia da retragdo no comportamento de

secagem e nas tens@es internas em um material ceramico, apresentando consideracfes sobre
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retracdo unidirecional, retracdo isotropico e sem retracdo. Em seus resultados, o indice de
secagem ¢€ influenciado pela maneira como o produto retrai, sendo maior para a retracao
unidirecional e, de acordo com o aumento da retracdo, também crescem as tensdes que
provocam fissuras e deformacdes nas pecas.

Ketelaars, Lauf e Coumans (1992) apresentaram um calculo matematico utilizando a
teoria da difusdo liquida com o intuito de analisar o comportamento da umidade em materiais
ceramicos quando estd em transporte. A ideia foi entender a implicacdo da variacdo do
coeficiente de difusdo com o teor de umidade, que resultou em um retardo do coeficiente de
difuséo durante o comportamento de secagem.

O processo de secagem em material ceramico pode sofrer influéncia de meios internos
e externos ao processo produtivo, bem como pelo sistema de migracdo de agua interno do
produto. Desta forma, pesquisadores (HASATANI; ITAYA, 1992) apresentaram as mesmas
ideias, que no decorrer do processo de secagem de argila, 0 mecanismo atuante para migragéo
de &gua até a superficie é por difusdo liquida. No entanto, outros estudiosos ja afirmavam que
o transporte por difusdo liquido e vapor sdo os mecanismos dominantes, em que o transporte de
agua dentro do material argiloso ¢ dominado pelo transporte liquido; ja o transporte de vapor
apresenta significancia somente para pequenos teores de umidade (VAN DER ZANDEN,;
SCHOENMAKERS; KERKHOF, 1996; ZANDEN, 1996).

Avaliar as decorréncias da secagem e o seu controle é de suma importancia para que se
consiga alcancar a qualidade desejada. Cadé et al. (2004) e Lucena et al. (2005) concluiram
que, durante a etapa de secagem, quanto maiores forem os gradientes de umidade e temperatura
no interior do sélido, maiores sdo as chances de se causar defeitos irreversiveis. Segundo 0s
autores, é de fundamental importancia avaliar os efeitos da secagem e aprimorar o controle do
processo, uma vez que estes afetam as propriedades fisicas e quimicas do material e tais
mudancas afetam consideravelmente o processo de transferéncia de calor e massa.

Nascimento et al. (2005) realizaram um estudo experimental apresentando a influéncia
da temperatura e o formato da peca na cinética de secagem de tijolos. Analisaram as alteracdes
volumétricas e o comportamento da cinética de secagem em amostras com forma de
paralelepipedo. Os resultados mostraram que o fenbmeno de reducdo de volume afeta
consideravelmente a taxa de secagem do solido, bem como a distribuicdo do conteudo de
umidade em seu interior. Os gradientes mais altos do contetdo de umidade se situam nas
proximidades dos vértices do solido, em qualquer instante do tempo.

Santana (2006) reportou em um estudo referente as pecas ceramicas submetidas a

secagem em estufa, a diferentes temperaturas e, posteriormente, queimadas a 900 e 950 °C.
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Foram apresentadas e discutidas as andlises das propriedades, fisico-mecéanica de placas,
juntamente com as curvas da cinética de secagem e de retracdo dos corpos de provas. Concluiu-
se que quanto mais baixas sdo as taxas de aquecimento, melhores sdo os resultados das
propriedades fisico-mecanicas dos materiais apresentados, bem como os produtos com bordas
retas possuirem melhores propriedades do que os corpos com bordas arredondadas.

O comportamento de secagem pode ser avaliado matematicamente; varios estudos
experimentais, analiticos e numéricos sdo destacados para o comportamento de secagem de
materiais cerdmicos. Varios autores apresentaram estudos experimentais que relacionam
diferenciais de umidade, contracbes volumétricas, temperaturas, bem como as tensdes
provocadas no decorrer do processo de secagem e experimentos numéricos atribuidos aos
coeficientes de difusdo, que dependem diretamente das condicdes experimentais (ALMEIDA,
2009; BATISTA; LIMA; DE, 2009; BATISTA; NASCIMENTO, 2005; BATISTA;
NASCIMENTO; DE LIMA, 2008; BEN MABROUK; BELGHITH, 1995; JOAO; DA;
SANTOS, 2018; LUCENA; NASCIMENTO; LIMA, 2005; SILVA, 2009; SILVA et al., 2013;
ALMEIDA et al., 2013; BRITO et al., 2017; CAVION et al., 2019; VASIC; GRBAVCIC;
RADOIJEVIC, 2014; VASIC; PEZO; RADOJEVIC, 2020; YATAGANBABA; KURTBAS,
2016), comportamentos de diferentes argilas no processo de secagem (CROZETTA et al., 2016;
GUALTIERI et al.,, 2016; HARRATI et al.,, 2020; HEYDARI; KHALILI; AHMADI-
BROOGHANI, 2017; MOUSSI et al., 2020; OUMMADI et al., 2019; SAHIB; ROBINSON,
2020; ZACCARON et al., 2020), o fendbmeno de encolhimento das pecas ceramicas na secagem
(MANCUHAN et al., 2016; OUMMADI et al., 2020) e a influéncia da temperatura nas argilas
submetidas a secagem (JHIDER; BAGANE, 2020; LOPEZ; CORTES, 2013).

Chemkhi e Zagrouba (2005) exibiram os resultados de um estudo voltado ao
comportamento de trés argilas. As diferentes condi¢bes experimentais foram aplicadas
modificando a temperatura e a umidade relativa do ar de secagem. Segundo 0s autores, muitas
vezes se utiliza curvas de secagem sem nenhuma afinidade funcional entre o coeficiente de
difuséo e o teor de umidade. O exame realizado do coeficiente de difusdo, verificado a partir
das curvas de secagem, mostrou que os coeficientes de difusdo estdo sujeitos as condicdes
experimentais, mostrando-se mais efetivos os resultados que com maior temperatura € menor
umidade relativa do ar de secagem.

Lopez e Cortes (2013) avaliaram a transferéncia de agua durante a secagem de tijolos,
o efeito da umidade relativa e temperatura do ar na taxa de secagem. Os perfis de umidade e o
momento do aparecimento do ponto critico foram avaliados. A umidade relativa e a temperatura

sdo importantes para explicar a transferéncia de massa durante a etapa de secagem, bem como
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serem usados para monitorar a estabilizagdo entre a umidade do material e a umidade relativa
do ar de secagem.

Alternativas tecnologicas de secagem também foram avaliadas. Vorhauer et al. (2019)
mostraram um processo alternativo para a secagem de argila imida com base na combinacéo
de aguecimento por micro-ondas e secagem por convecgdo. O controle do processo ndo pode
ser baseado de forma confidvel apenas na temperatura, devido que neste processo o fenémeno
que dita a cinética de secagem ¢é a transferéncia de massa associada ao aguecimento por micro-
ondas. Os seus resultados indicam que a otimizacdo do processo de secagem e a qualidade do
produto dependem da frequéncia e duragdo dos dois periodos subsequentes de aquecimento
intermitente e secagem convectiva.

Alguns artigos de revisdo aprofundada de secagem também séo encontrados na literatura
(GOMEZ et al., 2020; KATEKAWA,; SILVA, 2006; LIMA et al., 2020; NASCIMENTO et al.,
2020), em que sdo discutidos diferentes aspectos, tais como: os fundamentos, as cinéticas de
remocao de umidade, os defeitos, o controle e a otimizac&o do processo de secagem, com énfase
a produtos de argila. Todos os estudos apresentados sdo de extrema importancia, porém
baseiam-se em comportamentos ja existentes, respeitando-se condutas de ciclos de secagem
lenta (acima de 10 h).

Tratando-se da otimizagcdo do processo de secagem com relacdo ao tempo de
permanéncia das pecas em seu interior, ou seja, reduzindo seu ciclo de trabalho, pouco se tem
encontrado na literatura. Nao que a secagem rapida (~60 min) seja alguma novidade no mundo
ceramico, porém é empregada a materiais ceramicos com baixa umidade, tipicamente abaixo
de 8%. Entretanto, a adaptacdo de processo de secagem rapida a ceramica vermelha estrutural
ndo € simples, pois nesse processo usam-se argilas de elevada plasticidade para permitir sua
conformacao por extrusdo. Nesse processo, a umidade é superior a 20%, podendo alcancar 25%.
Assim, a retirada da dgua em elevados teores pode causar a geracdo de trincas de secagem que
reduzem a resisténcia mecénica do material ou até inviabilizam seu uso.

Apenas nos ultimos anos apresentaram-se estudos que buscaram otimizar os tempos de
secagem para ciclos menores (180 min), atribuindo esse efeito principalmente para as matérias-
primas.

Zaccaron, Nandi e Bernardin (2021) estudaram o comportamento de trés diferentes
tipos de argilas na secagem. Formularam 10 composi¢des por meio da conformacéo por
extrusdo e submeteram as amostras a ciclos de secagem forcada de 180 min, alterando a
temperatura e velocidade do ar. Usaram como ferramenta de analise o fator de coeficiente de

sensibilidade a secagem (fator K) para relacionar as propriedades das argilas, condigcdes de
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secagem e perdas no processo. Concluiram que a retracdo foi o fator determinante para
propagacao de defeitos (trincas) e as formulagdes que continham o argilito em sua composicéo
foram mais favoraveis ao processo de secagem.

O comportamento da granulometria também foi avaliado por Zaccaron et al. (2022) no
processo de secagem répida (~180 min), usando como principais matérias-primas uma argila
plastica, uma argila de caracteristica arenosa e uma argilito (tagud), assim foram desenvolvidas
10 composicBes pelo método de delineamento de misturas (simplex centroide). Foram
conformadas pelo método de extrusdo com umidade entre 16 e 27% e submetidas a secagem
forgada em ciclos rapidos de 180 min. Como resultado, a utilizacéo de teores maiores que 33%
da argila plastica resultou em perdas significativas. Esse fato se deve ao baixo teor de particulas
grossas (>45 um), que dificultou a difusdo da agua entre os capilares, resultando em uma alta
retracdo e causando trincas de secagem. A utilizacdo de argilitos ou materiais desplastificantes
mais grossos minimizam o numero de defeitos de secagem (trincas).

Dessa forma, o emprego de secagem rapida ao setor de ceramica vermelha estrutural
requer o estudo de argilas e composi¢cdes que permitam a adequada extrusdo e, ao mesmo
tempo, a reducdo da agua, sem promover o surgimento de defeitos permanentes nas pecas secas.

A ideia € fornecer subsidios para que pesquisadores e indudstrias possam melhorar seus
conhecimentos e tomar decisdes apropriadas sobre este topico de grande importancia para as
indUstrias de ceramica vermelha estrutural, porém com meios mais rapidos de resposta. Até
entdo apresentado por alguns autores aqui citados tempos de secagem de aproximadamente 180
min. Desta forma ciclos mais rapidos de secagem devem ser avaliados e estudados, no intuito
de contribuir para a ciéncia e tecnologia de empresas otimizando o tempo de permanéncia dos
materiais (blocos de alvenaria e estrutural) nos secadores até atingir a umidade residual
necessaria (industrialmente > 2%), como por exemplo desenvolver meios que possibilitem

ciclos de secagem > 60 min.
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5 METODOLOGIA
Nesta secdo descrevem-se os materiais e 0s metodos aplicados, bem como as técnicas
de caracterizacgdo utilizadas em cada etapa deste trabalho. A Figura 23 apresenta o fluxograma

com as principais etapas experimentais envolvidas.

Figura 23 - Fluxograma das atividades desenvolvidas neste trabalho.
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OE: Obijetivo especifico; DPT: distribuicdo de tamanhos de particulas; BET/BJH: superficie especifica e volume
de poros; CTC: capacidade de troca catidnica; FRX: fluorescéncia de raios X; DRX: difratometria de raios X;

ATD/TG: andlise térmica diferencial e termogravimétrica;

Fonte: Autor (2022).
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5.1 MATERIAS-PRIMAS

O estudo foi realizado com trés argilas denominadas Argila Amarela (AM), Argila
Cinza (AC) e Argila Verde (AV), que foram cedidas gentilmente pela empresa Ceramica
Incargel.

A escolha dessas matérias primas se deve a alguns requisitos, dentre eles a sua
localizagdo estratégica, perto de inlmeras empresas ceramicas com altos volumes de producéo
(acima de 10.000 ton/més), também pelo fato de que existe um volume de matéria-prima para
mais de 50 anos de extracdo e por ultimo por fazer parte da composi¢do da massa de algumas
importantes empresas produtoras de ceramica vermelha estrutural, os pesquisadores decidiram
examinar o comportamento dessas matérias-primas para 0 processo de secagem rapida.

Para que a determinacdo de massas ceramicas seja bem-sucedida, é fundamental
entender as matérias-primas antes de iniciar o processo de mistura. O tipo de argila disponivel
para consumo é o fator que determina que tipo de maquinario e tecnologia sdo mais adequados

para uma determinada industria.

5.1.1 Andlise geoldgica da regido de estudo

A area onde as matérias primas foram extraidas se localiza na por¢éo sudoeste do estado
de Sdo Paulo, onde afloram rochas sedimentares e vulcanicas que constituem a sequéncia da
borda oeste da Bacia do Parand e sedimentos ndo consolidados que constituem a Planicie
Costeira ou formam depositos aluviais atuais. O embasamento cristalino regional é composto
de rochas granitoides tardias pos-tecténicas.

Na regido costeira, também ocorre uma diversidade enorme de depositos de areia, silte
e argila, relacionados a processos marinhos e continentais, sdo representacdes geoldgicas do
periodo quaternario, ou seja, Sdo mais atuais.

A amostra AM esté localizada em uma encosta de morro e possui dep0sito mais espesso
e homogéneo, e esta posicionada em uma situacdo topografica mais favoravel, fora da area de
inundacdo. A é&rea de mineracdo dessa matéria-prima localiza-se em Itu, SP, estando
geograficamente em 23°16°35,47”S e 47°20°49,52”°0 (Figura 24).

A argila AM ndo é extraida em cavas alagadas, e sim em taludes e por isso é comumente
denominada de “argila de morro”, sendo aplicada no processo fabril como sendo argila arenosa,

ou seja, siliceous clay, a cor amarelada pode ter influéncia da presenca de éxido de ferro
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(Fe203), 0 que caracteriza a colocacdo avermelhada apds queima, usada para fabricagdo de
ceramica vermelha estrutural.

Ja aamostra AC se encontra em uma formacéo de camadas horizontais, com mais de 30
m de profundidade, necessitando de escavacgédo; possui boa homogeneidade, deposito espesso e
a sua lavra se d& por meio de bancadas. A matéria-prima AC € popularmente chamada de
“tagud”. Os taguds, que sdo rochas sedimentares (argilito), com presenga de argilominerais,
possuem carateristica fundente que ajudam na diminuicao da absor¢éo de dgua e principalmente
na resisténcia mecanica do produto final. Por serem materiais de alta dureza, necessitam de
beneficiamento como forma de cominuir, e trabalhando com granulometria maior podem
auxiliar no processo de secagem. A area de mineracdo dessa matéria-prima localiza-se em ltu,
SP, estando geograficamente em 23°16°50,61”’S ¢ 47°20°30,92”0 (Figura 24).

Por fim, a amostra AV, que também possui formacdo de camadas horizontais,
necessitando, portanto, de escavacdo e aprofundamento, porém a sua camada possui pouca
espessura e esta mais perto da superficie, facilitando a extracdo. A matéria-prima AV também
¢ enquadrada como um “tagud”, com propriedades semelhantes as citadas anteriormente na
argila AC. A area de mineracdo dessa matéria-prima localiza-se em Itu, SP, estando
geograficamente em 23°16°49,43”S e 47°20°20,83°0 (Figura 24).

Figura 24 - Mapa esquematico mostrando as localiza¢Ges das principais Bacias Sedimentares
Brasileiras e o ponto de coleta das matérias-primas utilizadas neste trabalho.

BrASH

" Amostras

Amostra Latitude Longitude
AM 23°16'35.47"S 47°20'49.52"0
AC 23°16'50.61"S 47°20'30.92"0 1
Fa AV 23°16'49.43"S 47°20120.83"0

Fonte: Cabral Junior et al. (2012).
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Muito embora as argilas AC e AV sejam mineradas bem proximas (entorno de 400 m),
e dentro da mesma formacdo geoldgica, possiveis alteracdes no perfil do terreno fazem com

que acontecam mudancas significativas nas propriedades de cada uma das matérias-primas.

5.1.2 Beneficiamento das matérias-primas

Aproximadamente 150 kg de cada matéria-prima foi coletada em cinco pontos
diferentes de cada jazida correspondente. Por meio de processo de quarteamento (TAN, 2005),
as amostras foram homogeneizadas e reduzidas a 100 kg de cada tipo para ensaios laboratoriais
e desenvolvimento do trabalho. O material restante foi armazenado em sacos plésticos.

As amostras foram secas em estufa laboratorial (Deleo) a 45 + 5 °C até obter massa
constante. Uma vez desidratadas, a argila AM foi homogeneizada em um homogeneizador
Natreb (HNTB 100) e posteriormente desagregada com moinho de rolos de laboratorio
(Laminador Natreb, LN-15) enquanto as argilas AC e AV foram moidas em um moinho de
martelos (Servitech CT-058) com abertura de peneira de 8 mm (abertura minima utilizada em
moinho industrial).

A Figura 25 mostra uma imagem dos aspectos gerais das argilas utilizadas neste
trabalho.

Figura 25 - Fotografia mostrando os aspectos gerais das argilas utilizadas neste trabalho. AM
— Argila Amarela; AC — Argila Cinza; AV — Argila Verde.

Fonte: Autor (2021).
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5.1.3 Caracterizac¢do das matérias-primas

5.1.3.1 Analise quimica

Para a caracterizacdo, as amostras foram inicialmente preparadas mediante
desagregacdo em um almofariz de porcelana até malha 200 mesh (74 pm). Subsequentemente,
parte do material das amostras foi analisada quimicamente, por espectrometria de fluorescéncia
de raios X (FRX, Bruker S2 Ranger). A perda ao fogo (PF) das amostras foi determinada apds
calcinagdo a 1000 °C por 3 h.

5.1.3.2 Anélise mineralogica

A andlise de fases mineraldgicas foi realizada por difracdo de raios X (DRX, Bruker D8
Phaser), com radiagio CuK, (A = 1,5406 A), 30 kV e 30 mA, faixa de varredura de 2—-72° 20
e taxa de varredura de 2° mint. A quantificacdo semiquantitativa de fases foi realizada pelo
método de analise racional. A fracdo de argila (<2 um) foi determinada por meio da norma
técnica NBR 7181 (ABNT, 2016) referente a analise granulométrica de solos. Esse ensaio foi
realizado no laboratério LDRX, da Universidade Federal do Rio Grande do Sul em Porto
Alegre.

5.1.3.3 Analise térmica

A andlise térmica diferencial e termogravimétrica (ATD/TG) foi realizada em um
analisador simultaneo (STD Q600), com taxa de aquecimento de 10 °C min™! da temperatura
ambiente a 1400 °C em ar sintético. O ensaio foi realizado no Laboratério de Cerdmica Técnica
(CerTec), no Parque Cientifico e Tecnoldgico (i.Parque/Unesc).

As informagfes fornecidas pelo ATD s&o complementadas pelos dados obtidos da
andlise termogravimétrica (TG), que registra as perdas de massa associadas as transformacdes

gue ocorrem durante 0 aquecimento.

5.1.3.4 Andlises fisicas

Neste item apresenta-se 0s ensaios fisicos realizados nas matérias-primas em estudo,

que tem como principal objetivo a verificacdo das suas propriedades e caracteristicas fisicas.
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5.1.3.4.1 Umidade in natura

A umidade in natura consiste no teor de 4gua que acompanha a argila bruta apds a
extracdo. O ensaio consiste em retirar uma aliquota do material bruto, pesar e posteriormente
desidratar e pesar novamente. A umidade foi calculada a partir da medida das massas Umida e
seca (balanca Marte, AC 10K, precisdo de 0,1 g), utilizando-se a Equacgéo 2, este ensaio foi
replicado trés vezes para calculo da média e desvio padrédo e foi realizado no Laboratorio
Técnico de Ceramica Vermelha (LABCER), em Morro da Fumaga, SC.

U =8 o q00 (Equagco 2)

my,

Em que:
U = Umidade in natura (%);
my = massa Umida (g);

ms = massa seca (Q).
5.1.3.4.2 Residuo bruto

O ensaio de residuo bruto é a quantidade de material que ndo pode ser dispersa sem o
auxilio de algum equipamento. O residuo também determina a qualidade do produto final, tem
importancia nos aspectos de conformacédo, secagem e também queima, sua condi¢do o torna téo
importante quanto a distribuicdo de tamanhos de particulas e grdo argiloso (FACINCANI,
1993).

Para realizacdo do ensaio secou-se completamente uma pequena porc¢ao de argila a 100
+ 5 °C em uma estufa (marca Deleo); em seguida pesou-se (balanca Marte, AC 10K, precisdo
de 0,1 g) e diluiu-se em &gua, seguido de repouso por 24 h para desprendimento das particulas
e, em seguida, peneirado em peneira de #325 mesh (44 pum). A quantidade de material retido
na peneira foi desidratada e por meio da Equacdo 3 calculou-se o teor de residuo bruto na argila.
Este ensaio foi replicado trés vezes para céalculo da média e desvio padrdo e foi realizado no
Laboratdrio Técnico de Cerdmica Vermelha (LABCER), em Morro da Fumaca, SC.

mpr

Rb =

x100 (Equacéo 3)

Mam

Em que:
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Rb = Residuo bruto (%);
m,= massa retida na peneira (g);

m,,,, = massa da amostra inicial (g).

Ap0s se obter o teor de residuo bruto na argila, este passou por peneiramento em
agitador eletromagnético (BerTel) por um periodo de 5 min, usando-se um conjunto de
aberturas de peneiras de 590, 420, 297, 210, 149, 105 ¢ 74 um (OLIVEIRA, 2011) para a
determinacédo da distribuicdo de tamanhos de particulas. Este ensaio foi replicado trés vezes
para calculo da média e desvio padrdo e foi realizado no laboratdrio de Materiais Ceramicos do
i.Parque/UNESC em Criciuma/SC.

5.1.3.4.3 indice de Plasticidade

O indice de plasticidade (IP), pode ser considerado a identidade de uma determinada
argila. Como ja comentado anteriormente, as argilas sao materiais compostos de argilominerais
em diferentes teores, possuindo também outros elementos, como quartzo, feldspato e matéria
organica. Na composicdo ceramica, a sua principal funcdo é fornecer a plasticidade,
trabalhabilidade e resisténcia mecénica a conformagéo do produto ceramico.

A plasticidade € o principal fator para que aconteca a conformacéo dos corpos ceramicos
pelo processo de extrusao (OLIVEIRA; HOTZA, 2015).

O método utilizado para avalia¢do da plasticidade foi indentacdo com base na literatura
(DOMENECH et al., 1994). As amostras, ap0s serem totalmente secas em estufa a 45 + 5 °C,
foram moidas em moinho de martelos (Servitech, modelo CT 058) com abertura de peneira de
3 mm e em seguida peneiradas em peneira de malha 140 mesh (105 um). Na sequéncia, foram
misturadas com a quantidade de dgua necessaria para atingir o estado de limite plastico (LP)
até limite liquido (LL) em 10 teores diferentes para cada matéria-prima.

As amostras prontas foram mantidas em recipientes plasticos fechados por 24 h, para
melhor homogeneizar a umidade. Apds esse periodo, as amostras foram transferidas para o
molde cilindrico e o excesso foi removido usando uma espétula, preenchendo completamente
0 molde e deixando a superficie superior totalmente lisa.

Quando a parte conica do indentador foi completamente inserida na massa plastica, foi
registrado o valor da forca. J& que a superficie da pungdo inserida permanece constante em
todos os testes, o valor da forga de indentacdo pode ser assumido como um valor relativo da

resisténcia ao cisalhamento ou consisténcia.
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Este ensaio foi realizado em um Penetrometro de cone (Natreb) no Grupo de Materiais
Ceramicos (GMC) do i.Parque/lUNESC em Criciima/SC e os indices de plasticidade foram
calculados, considerando que o limite liquido (LL) e o limite plastico (LP) séo encontrados para
as consisténcias de 1 a 46 N, respectivamente (DOMENECH et al., 1994). O indice de
plasticidade é calculado conforme a Equagé&o 4:

IP = LL —LP (Equacéo 4)

Em que:

IP = indice de plasticidade (%);
LL = Limite liquidez (%);

LP = Limite plastico (%).

Segundo Modesto e Bernardin (2008), o indice de plasticidade indica a quantidade de
agua que deve ser acrescentada a argila (do limite de plasticidade) para leva-lo ao estado liquido
(limite de liquidez). A Tabela 8 apresenta uma relacdo de classificagdo de plasticidade em
funcéo do indice de plasticidade.

Tabela 8 - Classificacdo dos materiais em funcéo do indice de plasticidade.

Classificagdo do material Faixa de IP
N&o plastica IP=0al
Fracamente plastica 1<IP<7
Medianamente plastica 7<IP<15
Altamente pléstica IP>15

Fonte: Oliveira (2011).

5.1.3.4.4 Distribui¢ao do tamanho de particulas a laser

Para a realizagdo deste ensaio, inicialmente as amostras passaram pelo processo de
sonicagdo por 1 min com a mesma intensidade, no intuito de dispersar bem a amostra. A
distribuicdo do tamanho das particulas foi determinada por difratometria a laser (CILAS 1064)
na faixa de 0,04—500 um por um periodo de 60 s, usando-se poliacrilato de sodio (Disperlan
LP/G, Lamberti) como dispersante. Esse teste foi realizado no Laboratorio de Caracterizacao
de Materiais do i.Parque/UNESC, em Criciima/SC.
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5.1.3.4.5 Capacidade de troca cationica

Os minerais argilosos sdo carregados negativamente em funcao da presenca de cargas
permanentes, devido as substituicGes isomorficas nas folhas octaédricas e tetraédricas e a
formagéo de cargas negativas nas bordas (AMMANN; BERGAYA; LAGALY, 2005). A
capacidade de troca catidnica (CTC) é a capacidade da argila de reter cétions para equilibrar
essa carga negativa. A CTC foi realizada por adsorc¢éo de azul de metileno (AAM) pelo método
de mancha (AFNOR, 1998). A quantidade de azul de metileno absorvida pela amostra de argila
permitiu se determinar a capacidade da argila em adsorver cations de uma solucéo e, assim,
prever como a argila reagira, com base na CTC. Este ensaio foi realizado no laboratoério
ceramico da Empresa Ceramica Amorim — SE.

A CTC é calculada com base na Equacéo 5:

VxCx100
P

CTC = (Equacéo 5)

Em que:

CTC = Capacidade de troca catiénica (meq 100 g);

V = volume gasto da solucdo de azul de metileno (mL);

C = Concentracéo (%);

P = Peso da argila seca (g) (balanga Bel S2202H, precisao de 0,01 g).

5.1.3.4.6 Ensaio de area superficial especifica e volume de distribuicdo de poros

Para a determinacéo de area superficial especifica (ASS) e o volume de distribuicdo de
poros abertos, as argilas foram analisadas na forma de p0, passante em malha 200 mesh (74
um), preparadas em vacuo a temperatura de 300 °C por aproximadamente 3 h para remocao
total da umidade e gases adsorvidos no material e, em seguida, analisadas em um equipamento
da marca Quantachrome modelo Nova 1200e, utilizando nitrogénio liquido como adsorbato, O
ensaio foi realizado no Laboratorio de Valorizacdo de Residuos (VALORA), no Parque
Cientifico e Tecnologico (i.Parque/Unesc). Os resultados foram determinados por intermédio
dos métodos matematicos BET e BJH (BRUNAUER; EMMETT; TELLER, 1938).
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5.2 ESTUDO DO COMPORTAMENTO DA PLASTICIDADE DAS COMPOSICOES

Nesta etapa do trabalho, as argilas foram utilizadas para desenvolvimento de
composicdes pelo método de delineamento de misturas (simplex centroide), que consiste em
investigar diferentes formulagdes com diferentes teores das argilas (% em massa), que resultou

na investigacdo completa de um diagrama (Figura 26).

Figura 26 - Diagrama triaxial das composic¢des desenvolvidas (% em massa).
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Fonte: Autor (2022).

Foram definidas 10 misturas (Tabela 9), partindo das argilas puras (100%), de acordo
com os Vértices do diagrama, e interagdes de duas vias (lados) e trés vias (centroides), a fim de
otimizar o projeto. O delineamento de misturas proporcionou escolher um modelo matematico
eficaz para previsdo das propriedades de cada componente original, bem como, das
composicdes em determinadas proporcbes. Ao todo, aproximadamente 12 kg para cada
formulacdo foi preparada, sendo essa etapa realizada no Laboratorio Técnico de Ceramica
Vermelha (LABCER), em Morro da Fumaga.
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Tabela 9 - Composi¢des de massas de ceramica vermelha estrutural utilizando a ferramenta de
planejamento de misturas para as matérias-primas utilizadas no trabalho.

Argila (% em massa)

Formulacéo
Amarela (AM) Cinza (AC) Verde (AV)
F1 100 0 0
F2 0 100 0
F3 0 0 100
F4 50 50 0
F5 50 0 50
F6 0 50 50
F7 33,4 33,3 33,3
F8 66,6 16,7 16,7
F9 16,7 66,6 16,7
F10 16,7 16,7 66,6

Fonte: Autor (2022).

5.2.1 Caracterizacdo das formulacgdes

Uma das etapas determinantes para o desenvolvimento de qualquer produto ceramico
esta diretamente ligada a sele¢do das matérias-primas para o desenvolvimento de formulacGes
de massas. Os critérios basicos de selecdo de matérias-primas (Item 4.2.2) estdo relacionados
principalmente as propriedades finais do produto desejado, respeitando-se as normas técnicas
estabelecidas por cada pais, bem como pelos mercados consumidores.

5.2.1.1 indice de Plasticidade

Uma vez dosadas e homogeneizadas, as composi¢cdes foram colocadas em sacos
plasticos e ficaram em repouso por 24 h, para uma melhor homogeneizagdo. Em seguida foram
investigadas pelo método de indentagdo (de acordo com o item 5.1.3.4.3 indice de
Plasticidade). As composicdes foram avaliadas perante a qualificacdo do seu indice de
plasticidade, bem como sua trabalhabilidade para o processo de conformacéo por extruséo,
relacionando IP com LL. O critério de avaliacdo utilizado nesta etapa considerou as
composi¢cdes que apresentaram o0s melhores resultados do gréfico de trabalhabilidade,

selecionando-as para a etapa posterior.
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5.2.1.2 Andlise granulométrica por peneiramento e sedimentacdo

As formulacGes passaram por analise granulométrica obtidas pela técnica de
peneiramento e sedimentacao, sendo a técnica mais apropriada para a elaboracdo do diagrama
de Winkler, baseada no principio da Lei de Stokes (STOKES, 1852) e em conformidade com a
norma NBR 7181 (ABNT, 2016). Para isso, foi separado 1 kg de cada formulagéo e o preparo
das amostras envolveu na secagem em estufa 110 £ 5 °C (Solab SL-100), destorroamento e
determinacdo da umidade higroscopica.

Neste procedimento, o processo de peneiramento é realizado para particulas com
diametros entre 76 mm (#3”) e 0,075 mm (200 mesh). Desta forma, com auxilio de vibragao,
peneirou-se uma amostra de argila (seca em estufa) em um conjunto de peneiras de aberturas
sucessivamente menores, para a determinacao das fracGes retidas ou passantes em cada abertura
de malha. Este processo divide-se em peneiramento grosso, argila retido na peneira de 2,0 mm
(10 mesh) e peneiramento fino, argila passante na peneira de 2,0 mm. O célculo dos didmetros
equivalentes da fracdo fina da argila foi realizado a partir dos resultados obtidos durante a
sedimentacdo do solido em um meio liquido (agua deionizada). Assumindo que as particulas
da argila tenham forma aproximadamente esférica, aplicou-se a Lei de Stokes para relacionar
velocidade de sedimentacdo e diametro de particulas. A velocidade de queda de particulas é
obtida indiretamente por meio da medida da densidade da suspensdo. Agita-se a suspensdo a
fim de homogeneizé-la e entdo se introduz um densimetro em intervalos de tempo regulares
medindo-se a densidade. A leitura do densimetro foi correlacionada com a altura de queda das
particulas.

Com base nos resultados, foi possivel criar o diagrama de Winkler para avaliar se as
devidas formulagbes estdo aptas ao processo de fabricacdo de cerdmica vermelha estrutural,
colocando-se como um critério de complemento ao item 5.2.1.1 indice de plasticidade. Este

ensaio foi realizado no laboratoério ceramico da Empresa Cerdmica Amorim — SE.

5.2.2 Conformacéo por extrusao dos corpos de prova

A etapa de preparacdo das formulagbes, conformacdo dos corpos de prova e de
caracterizacgdes tecnologicas foram realizados no Laboratorio Técnico de Ceramica Vermelha
(LABCER), em Morro da Fumagca.

De posse dos melhores resultados avaliados pelos critérios escolhidos nas etapas

anteriores, as composi¢des foram submetidas & umidificagcdo de acordo com o equilibrio de
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umidade ideal para cada formulacdo. Para isso buscou-se trabalhar proximo ao LP, no intuito
de se colocar a menor quantidade de 4gua possivel; em seguida foram laminadas (Laminador
Bertan, LB140) e colocadas em sacos plasticos, onde ficaram em repouso por 24 h para melhor
homogeneizacdo da umidade. A conformacéo das amostras foi feita pelo processo de extrusao
(extrusora a vacuo Natreb, modelo NTB 140), Figura 27 (a), que conta com uma bomba e um
marcador de vacuo (separou-se as amostras apenas quando o valor de vacuo atingiu 700 mm
Hg). Sabendo que a velocidade de extrusdo influéncia nas caracteristicas do material
(RIBEIRO, 2004), foi adotado para este trabalho a velocidade de 13 rpm para a conformacéo
dos corpos de prova. Foram preparados 12 kg de cada formulacéo e conformados 30 corpos de
prova para cada, com formato tipico de blocos tradicionais de vedacdo, com medidas de 35 mm
X 40 mm x 55 mm (Figura 27 (b)). Os corpos de prova foram devidamente pesados e
identificados, em seguida colocados em sacos plasticos e hermeticamente fechados sem contato
com o ar e depois armazenados em caixas fechadas; isso se torna necessario para garantir que

as pecas estejam com as mesmas condic¢des de umidade nos ensaios subsequentes.

Figura 27 - Fotografia mostrando: a) Extrusora de laboratério Natreb NTB 140 e b) Corpos de
prova extrusados.

Fonte: Autor (2022).

5.2.2.1 Fendmeno de secagem

Ao se submeter o material cerdmico ao processo de secagem por convecgdo sob
determinadas condi¢fes psicrométricas do ar, o fendmeno de secagem podera ser representado
a partir de um gréafico, que relaciona diretamente a perda de massa em funcdo do tempo e
temperatura (ALVAREZ, 2013; BROSNAN; ROBINSON, 2003; FACINCANI, 1993).

Visando buscar uma curva de secagem ideal para as composi¢cdes selecionadas,
realizou-se os ensaios de dilatometria dptica e analise termogravimétrica; desta forma
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representou-se o fendbmeno da velocidade de secagem de forma mais precisa, criando uma
representacdo gréfica da curva de Bigot, correlacionando-se os resultados de umidade e retracéo

de secagem com o tempo (min) e a temperatura (°C).

5.2.2.1.1 Dilatometria Optica

O ensaio de dilatometria dptica foi realizado apenas com as composi¢des selecionadas
na etapa anterior. As amostras, ap0s 0 processo de extrusdo, foram cortadas (5 mm x 5 mm x
15 mm), armazenadas em sacos plasticos hermeticamente fechados e colocadas em um
ambiente com ar saturado até a finalizacdo dos ensaios no dilatbmetro 6ptico (Misura 3.32
HSM-ODHT). O ensaio foi realizado no laboratério da Ceramica e Construcdo Civil do
SENAI/SC de Criciuma.

A Figura 28 apresenta as curvas de aquecimento que foram utilizadas para as
composigdes; tragou-se trés curvas de aquecimento em um periodo de 60 min. A primeira com
taxa de aquecimento de 5,83 °C/min, a segunda com 3,89 °C/min e a terceira com 2,91 °C/min
até atingirem o patamar de 200 °C (todas as curvas foram iniciadas a temperatura ambiente de
25 °C).

Figura 28 - Curvas de aquecimento para a etapa de secagem a) Taxa 1 (5,83 °C/min até atingir
200 °C e patamar de 30 min), b) Taxa 2 (3,89 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 15 min),
¢) Taxa 3 (2,91 °C/min até atingir 200 °C).
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Fonte: Autor (2021).
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5.2.2.1.2 Anélise termogravimétrica

O ensaio termogravimétrico foi realizado utilizando-se igualmente as condicdes do
ensaio anterior (5.2.2.1.1 Dilatometria Optica) para se definir a perda de massa (dgua) na
secagem. As analises termogravimétricas foram realizadas em um analisador simultaneo
DTG/DTA/DSC TA Instruments, modelo SDT Q600, com atmosfera de ar sintético, com
temperatura e taxa de aquecimento apresentadas na Figura 28.

Os corpos de prova foram preparados com as mesmas caracteristicas e condi¢des do
ensaio dilatométrico (5.2.2.1.1 Dilatometria Optica), ou seja, ao inves de se colocar p6 como
usualmente ocorre, foram usadas as dimensfes de 5 mm x 5 mm x 15 mm, recém-saidos do
processo de extrusdo, dentro dos cadinhos, tanto no cadinho de amostra como no de referéncia,
de uma forma que eles se mantivessem firmes e equilibrados. O ensaio foi realizado no
Laboratdrio de Valorizacdo de Residuos (VALORA), no Parque Cientifico e Tecnoldgico
(i.Parque/Unesc).

5.2.2.1.3 Curva de Bigot experimental

Para critério de avaliagdo e definicdo da melhor curva de secagem, usou-se as
informacdes geradas a partir da curva de Bigot, com acréscimo do tempo e temperatura em sua
analise, bem como a andlise de fissuras na superficie das pecas.

A curva de Bigot descreve a evolucdo da retracdo de secagem em funcdo da perda da
agua de conformacdo. O conhecimento desta curva facilita a elaboracdo de um ciclo de
secagem, diminuindo-se o tempo de exposi¢édo da peca ao calor, ou seja, otimizando-se o tempo
de forma que as pecas ndo apresentem defeitos. A curva de Bigot representa dois estagios
peculiares da etapa de secagem: (i) perda de massa inicial com retracdo, neste periodo a taxa de
evaporacao é constante; e (ii) perda de massa sucessiva, porém com retracdo bem menor
(periodo de taxa de evaporagéo decrescente). A evaporacao de agua na etapa de secagem ndo é
um processo linear (MANCUHAN et al., 2016; VIEIRA; FEITOSA; MONTEIRO, 2003).

No intuito de se avaliar a sensibilidade das formula¢es no processo de secagem rapida,
foi aplicado o célculo de coeficiente de sensibilidade de secagem (k), que foi definido de acordo
com a Equacdo 6 (ATANASOV, 2005; AUNGATICHART; WADA, 2009; ZACCARON et
al., 2022).



92

k = (Equacéo 6)

Em que:

k = Coeficiente de sensibilidade a secagem;

m = Umidade de moldagem da massa ceramica (%);
mer = Umidade critica (%).

Para a umidade do ponto critico, considera-se a umidade no ponto onde se interrompe o
fluxo liquido do interior da peca para a superficie e cessa-se o regime constante de evaporacao.
Foi determinado como sendo o ponto de intersec¢do de duas linhas tracadas pela analise de
dados experimentais representados em uma curva de Bigot e determinado pelo cruzamento de
linhas de tendéncia geradas no grafico.

O coeficiente de sensibilidade permite classificar as massas ceramicas como levemente
(k <1,2), moderadamente (k = 1,2-1,8) e suscetivel a secagem (k > 1,8). Massas ceramicas que
possuem alta sensibilidade a secagem indicam que podem surgir no corpo ceramico altas
tensGes, principalmente quando a secagem é acelerada ou ndo uniforme (AUNGATICHART;
WADA, 2009)

A avaliacdo de trincas foi realizada mediante microscopia Optica na superficie dos
corpos de prova de cada composicao e para cada ciclo, realizadas em um microscépio digital
ROHS, com escala de aumento de até 1000 vezes. O ensaio foi realizado no Laboratério de
Ceramica Técnica (CerTec), no Parque Cientifico e Tecnologico (i.Parque/Unesc).

5.2.2.2 Investigacdo de Secagem

Com as composicOes selecionadas, e com a definigdo da curva de secagem, 0S COrpos
de prova foram submetidos ao ciclo de secagem de 60 min em um secador rapido de laboratério
Natreb, modelo STL (experimento de secagem) (Figura 29).

O equipamento de secagem tem como principio de funcionamento uma secagem estéatica
e contracorrente por convecgao. E composto por um tanel retangular, tem acoplado um sistema
de vaporizacdo de agua Figura 29(b) e uma fonte geradora de calor que utiliza como
combustivel gés butano (CsH10) (Figura 29(c)).

Possui um pequeno exaustor de insuflamento (Figura 29(a)) que tem acoplado um motor
de 1,5 cv, controlado por um inversor de frequéncia que esta em sua poténcia maxima, que gera

velocidade de ar constante de 1,8 m/s no interior do secador. Na parte traseira do equipamento
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existem dois pequenos exaustores que fazem a retirada de ar tmido, porém de tamanho menor
e com motor de 0,5 cv em cada um deles. Foram utilizados 12 (doze) corpos de prova para cada
ensaio, sendo 3 de cada formulacao e sempre colocados de forma aleatéria para evitar qualquer
tipo de tendenciosidade. O equipamento possui um termopar fixo e devidamente calibrado
(Estatica — certificado 233786 — data 11/04/22 — MVF 001), em que se utilizou para identificar
a temperatura, que foi anotada a cada 15 min, e controlada seguindo o critério estabelecido pelo
resultado da curva de secagem que foi estabelecida pela curva de Bigot, estabelecida por meio

dos resultados dos ensaios de dilatometria e termogravimetria.

Figura 29 - Fotografia mostrando o secador rapido de laboratério Natreb, modelo STL
(experimento de secagem): a) camara de secagem; b) tanque de vapor; c) fonte geradora de
calor.

Fonte: Autor (2021).

A umidade relativa do ar foi controlada por meio de um medidor de umidade AKSO
(modelo AK625) a cada 15 min, posicionado nos gases de saida do secador. A cada 15 min
foram realizadas as medidas de peso e tamanho de cada corpo de prova. O ensaio foi replicado
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4 vezes, somando um total de 48 corpos de prova ao final do ensaio, que foram encaminhados

aos ensaios subsequentes.
5.2.2.2.1 Curva de Bigot

A curva de Bigot, nesta etapa do trabalho, foi realizada com o intuito de se avaliar a
perda de massa comparada com a retracdo durante o processo de secagem de ciclo rapido.

O ensaio foi realizado durante o teste de secagem de ciclo rapido, com medidas de massa
(9) e medida de comprimento (mm) a cada 15 min; o tempo de realizagdo da medida de cada
peca é de aproximadamente 15 s, totalizando 180 s para as 12 pecas, ou 3 min; assim, a primeira
peca era a cada 15 min e a Ultima a cada 18 min. As leituras foram sempre iniciadas da direita
para a esquerda, para manter a ordem de sequéncia. Para se evitar perdas de eficiéncia de
secagem, apenas abria-se a porta de acesso, retirava-se a peca e em seguida colocava-se
novamente, retirando-se a outra e assim se procedeu para todas as medidas, em todas as réplicas.
Estas medicbes foram realizadas durante o ciclo de 60 min, totalizando 4 medi¢fes para cada

réplica.
e Perda de 4gua

A perda de agua foi calculada mediante a medicdo de massa (g) (balanca Marte, AC
10K, precisdo de 0,1 g) dos corpos de prova periodicamente, o que resultou na perda de massa
em funcdo do tempo de secagem. Este ensaio mostra a evolugdo da perda de massa, que ocorre
a medida que avanca 0 processo de secagem, e serviu para montar o grafico referente a curva
de Bigot.

O ensaio relaciona a massa inicial com as das leituras durante o ensaio; foram avaliados
3 corpos de prova para cada formulacdo em cada ensaio. Como foram realizadas 4 réplicas,
totalizou 12 corpos de prova para cada formulagédo e um total de 48 corpos de prova. Por ultimo,
as pecas foram secas em estufa por um periodo de 24 h a 110 + 5 °C para retirada total de agua
e novamente pesadas (balanga Marte, AC 10K, preciséo de 0,1 g), no intuito de se calcular a
umidade residual, e em seguida os resultados foram aplicados conforme apresentado na

Equacdo 7:

U= (“‘%‘“)xmo (Equacdo 7)

1
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Em que:
U = Umidade (%);
m; = massa inicial (g);

m,, = massa durante processo de secagem (g).

e Retracdo de secagem

Durante o processo de secagem, ocorre a evaporacdo da agua dos capilares da peca,
fazendo com que o produto sofra uma retracdo, alterando a sua dimensdo, causada pela
desidratacdo dos argilominerais presentes.

Este ensaio consiste em realizar as medigBes (paquimetro Manual UNIVERSAL,
precisdo de 0,02 mm) na peca verde (ap6s o processo de extrusdo); foram avaliados 3 corpos
de prova para cada formulacdo em cada ensaio, (4 réplicas), totalizando 12 corpos de prova
para cada formulagdo e um total de 48 corpos de prova. Por Gltimo, as pecas foram secas em
estufa por um periodo de 24 h a 110 + 5 °C e novamente realizou-se as medicGes (paquimetro
Manual UNIVERSAL, precisao de 0,02 mm). A retracdo de secagem foi calculada utilizando-

se a Equacéo 8:

RTLg = ‘LiL_.L—fx100 (Equacéo 8)
Em que:

RTLg = Retracdo de secagem (%);

L; = comprimento das pecas cruas recém extrudadas (mm);

L = comprimento das pecas cruas pos-secagem (mm).
5.2.2.2.2 Densidade aparente e relativa

No processo de fabricacdo ceramica, alguns fatores podem influenciar na densidade de
um produto, principalmente as suas matérias-primas, conformacdo e quantidade de agua
adicionada.

A avaliacdo da densidade das pecas cruas serve para se observar o nivel de
empacotamento das argilas nas formulac6es (YANG et al., 2003).

O ensaio de densidade esta baseado no principio de Arquimedes, descrito como sendo

0 volume de um liquido (em estado de equilibrio) deslocado em virtude da imersdo, total ou
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parcial de um corpo, que corresponde ao préprio volume do corpo. As forgas atuantes sobre o
corpo sido chamadas de empuxo (DAL BO; NEVES; AMARAL, 2010).

Os corpos de prova foram impermeabilizados com parafina e submergidos em agua para
se obter o valor correspondente ao volume do corpo. A Equacdo 9 foi usada para encontrar

densidade aparente das amostras:

m

Pap = T (Equacdo 9)

Em que:

pap = densidade aparente (g/cm?);

m = massa inicial (g) (balan¢a Marte, AC 10K, precisao de 0,1 g);

mg — m; = V = correspondente a diferenca entre a massa impermeabilizada (mg) e a massa
imersa (m;) no liquido (balanca Marte, AC 10K, precisdo de 0,1 g), compativel com o volume

do corpo em imersdo (cm?®).

Para se calcular a densidade relativa, determinou-se primeiramente a densidade real,;
para isso, foi utilizado o ensaio de picnometria de gas hélio (Quantachrome, Ultrapyc 1200) no
Laboratério de Ceramica Técnica (CerTec), no Parque Cientifico e Tecnoldgico
(i.Parque/Unesc). A Equacao 10 mostra o calculo utilizado para determinar a densidade relativa

a partir do resultado da densidade aparente e densidade real:

Srel = p;p X 100 (Equacéo 10)

Em que:
8¢ = densidade relativa;

Pap = densidade aparente (g/lcm®);

p, = densidade real (g/cmd).

A partir da densidade relativa, pode-se calcular a porosidade total. A porosidade é um
fator determinante no surgimento e propagacdo de trincas, interferindo nas propriedades do
material obtido, como na resisténcia mecanica de uma peca cerdmica, agindo também como
concentrador de tensdo (BARSOUM, 2003).
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A porosidade total das pecas é definida como a soma da porosidade aberta e da
porosidade fechada. O calculo para se determinar a porosidade total foi realizado a partir da

Equacéo 11:

P, =1—06. X100 (Equagéo 11)

Em que:
P. = Porosidade total (%);

8,1= Densidade relativa (g/cm?®);

5.2.2.2.3 Resisténcia mecanica a compressao a seco

Em alguns processos ceramicos (ceramica de revestimento, ceramica vermelha
estrutural, ceramica de louca, por exemplo), que exigem movimento de pecas cruas, €
necessario gque a peca tenha resisténcia mecanica suficiente para suportar determinados tipos de
manuseio sem fraturar ou fissurar (OLIVEIRA; HOTZA, 2015). Argilas mais plasticas tendem
a ter maior coesdo entre as particulas e, por conseguinte, sdo mais resistentes a seco; porém, sao
problematicas em relacdo a secagem. O teste de resisténcia mecanica a compressdo a seco foi
realizado com o intuito de se investigar o comportamento mecanico das formulagcdes em relacdo
ao processo de secagem com ciclo rapido. O ensaio foi realizado nas pecas apds secagem que
ndo apresentaram nenhum defeito aparente. Foram utilizados 5 corpos de prova de cada
formulacdo. Foi usada uma prensa hidraulica Universal da marca Pavitest modelo 13001C com
capacidade maxima de 100 ton, a uma taxa de aplicacdo de forca de 50 N/s e os resultados
foram comparados entre si. Este teste foi realizado no laboratério Técnico de Ceramica
Vermelha (LABCER).

Todos os processos de producdo buscam maior qualidade do produto, além de maior
eficiéncia. Desta forma, foi realizada uma anélise visual das pecas produzidas por cada

formulacéo no processo de secagem rapida.
5.2.2.3 CaracterizagOes tecnoldgicas pos-queima
As caracteristicas tecnologicas das composi¢cdes foram avaliadas, objetivando-se

observar se as formulac6es estudadas e as condicdes testadas seriam adequadas para aplicagédo

industrial. Para a realizagdo dos ensaios, as pecas (7 corpos de prova) que foram secas no
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secador de ciclo rapido foram queimadas em forno muflado (JUNG, J200) a 900 °C, com taxa
de aquecimento de 1,5 °C/min e patamar de queima de 120 min. Dondi (2006) apresentou como
requisitos determinantes para o processo de ceramica vermelha estrutural apos queima, 0s
ensaios de retracdo de queima, resisténcia mecanica a compressao, absorcdo de agua e analise

microestrutural.

5.2.2.3.1 Retracdo térmica linear de queima

Da mesma forma que no comportamento de secagem, durante o processo de queima as
pecas retraem, caracteristica da densificagdo do material ocorrida no aquecimento. As medidas
foram realizadas na peca crua e seca (pagquimetro Manual UNIVERSAL, precisdo de 0,02 mm),

e posteriormente ap6s a queima. Os valores foram calculados utilizando-se a Equacgéo 12:

Ls—Lq
Ls

RTLq = x100 (Equagdo 12)
Em que:

RTLq = Retragdo térmica linear de queima (%);

Ls = comprimento das pecas cruas pds-secagem (mm);

Lq = comprimento das pecas pos-queima (mm).

5.2.2.3.3 Absorcéo de Agua

As pecas, apds o processo de queima, foram pesadas (balanca Marte, AC 10K, precisdo
de 0,1 g) e posteriormente colocadas em banho de imersdo, em dgua em temperatura ambiente
e por um periodo de 24 h. Apo6s esse periodo imerso, as pecas foram removidas e, com o auxilio
de um pano Umido, retirou-se o excesso de umidade, pesou-se novamente (balanca Marte, AC
10K, precisdo de 0,1 g) e calculou-se a absorgéo de agua pela Equacéo 13. O ensaio foi efetuado
conforme norma técnica NBR 15270-2 (ABNT, 2017).

AA = %xmo (Equacdo 13)
Em que:
AA = Absorcéo de agua (%);

m, = massa das pecas pés-queima umidas (g);
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mg = massa das pecas pds-queima (g).

5.2.2.3.4 Resisténcia mecanica a compressado apds queima

A resisténcia mecanica a compressao das amostras queimadas foi determinada com as
mesmas pecas que foram submetidas ao ensaio de absorcéo. Atendendo a norma técnica ABNT
NBR 15270-2 (ABNT, 2017), foram utilizadas 4 pecas de cada formulacdo para este ensaio.

O ensaio foi realizado em uma maquina universal de ensaios, prensa hidraulica
Universal da marca Pavitest modelo 13001C, com capacidade maxima de 100 ton, a uma taxa

de aplicacdo de forca de 50 N/s no Laboratorio Técnico de Ceramica Vermelha (LABCER).

5.2.2.3.5 Cor de queima

Devido ao valor estético do produto acabado, a cor do material € uma caracteristica
crucial que necessita ser avaliada. A sua avaliagdo pode determinar o tipo de aplicacdo que uma
determinada argila ou formulacdo tera ou, em alguns casos, até mesmo limitar o seu teor em

determinadas composicdes. A avaliacdo e qualificacao foi visual.

5.2.2.3.6 Analise microestrutural

A informacdo sobre a microestrutura de uma cerdmica é importante; muitos tipos
diferentes de defeitos microestruturais podem surgir durante o processo ceramico antes e
durante o processo de queima (YANG et al., 2003).

A analise microestrutural foi realizada em um microscopio 6tico NIKON ECLIPSE
(modelo MA 100), em uma escala de aumento de 20 vezes. Inicialmente foi feita a preparacédo
das amostras, que foram cortadas (3 cm x 3 ¢cm) e lixadas com lixa d’agua grossa, seguida de
uma média e uma fina para acabamento. A seguir, foram lavadas com agua para retirar as
particulas soltas, secas em estufaa 110 + 5 °C por 12 h e, em seguida, analisadas. As amostras
foram analisadas diretamente sobre a superficie cortada, em diferentes regides da amostra e em

diferentes aumentos da imagem.
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6 RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo séo apresentados e discutidos os resultados experimentais obtidos.

6.1 CARACTERIZACAO DAS MATERIAS-PRIMAS

Os ensaios desta etapa sdo relativos as argilas que foram selecionadas para este trabalho,

e a partir delas, foram desenvolvidas as formulagdes para o estudo da secagem rapida.

6.1.1 Caracterizacdo quimica

A Tabela 10 mostra a anélise quimica por FRX das argilas estudadas. O resultado da

andlise quimica indica que as argilas sdo compostas majoritariamente por SiO- (silica).

Tabela 10 - Composicao quimica (% em massa) das argilas obtida por Fluorescéncia de raios

X.

Elementos Amostras (% em massa)
AM AC AV
SiO; 66,4 62,0 50,0
Al,Oq 17,1 15,2 18.6
CaO 0,1 22 04
Fe O3 5,7 5.8 73
K>0 2.4 3.8 45
MgO 0,8 31 25
MnO 0,1 01 01
Na.O 0,1 21 03
P,0Os 0,1 0.2 0.2
TiO; 0,8 0.8 0.9
il 64 47 6.2

*PF: Perda ao fogo
Fonte: Autor (2021).

As argilas com teor de silica acima de 70% s&o normalmente pouco preferiveis devido
as reacOes inconvenientes com outros Oxidos, gerando fases indesejaveis em baixas
temperaturas de queima (MONSIF et al., 2019). A argila AM possui 0 maior teor de silica

(acima de 66%), seguida da AC e AV, com aproximadamente 62 e 59%, respectivamente. Estes
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valores podem ser considerados usuais nas matérias-primas utilizadas para fabricacdo de
ceramica vermelha estrutural (INOCENTE et al., 2017; NANDI et al., 2014)

Observa-se que as matérias-primas estudadas apresentam elevados teores de 6xido de
ferro, acima de 5%, o que proporciona uma cor avermelhada ap6s a queima, tornando-as
adequadas para a fabricacdo de cerdmica vermelha estrutural (DONDI; RAIMONDO;
ZANELLI, 2014; HARRATI et al., 2020; PARDO; JORDAN; MONTERO, 2018).

Destaca-se também a presenca de 0xidos fundentes nas matérias-primas, principalmente
Na20 e K0, onde AC apresenta valores que ultrapassam 5% do total desses 0xidos, seguido
por AV com mais de 4% e, por ultimo, AM com teor de 2,5%. Esses Oxidos favorecem a
formacdo de fase liquida viscosa no processo de sinteriza¢do, contribuindo para a diminuicao
da porosidade e, em consequéncia, aumentando a resisténcia mecanica (CAVALCANTE et al.,
2004; DONDI et al., 1999; ZANELLI et al., 2011).

Com relacdo a perda ao fogo (PF), esta pode ser atribuida as reac6es de desidroxilagdo
dos silicatos, combustdo da matéria organica e decomposi¢cdo dos carbonatos (ELICHE-
QUESADA et al., 2018). Nas amostras estudadas, os valores estdo entre 4,7 e 6,4%, que sdo
tipicamente encontrados em composi¢des de ceramica vermelha estrutural (OLIVEIRA, 2011).
Valores elevados de perda ao fogo podem causar alta porosidade no material ceramico apés a
queima (ACHIK et al., 2021).

6.1.2 Caracterizacdo mineralogica

A composicao mineraldgica das amostras (Figura 30 e Tabela 11) revela que AM e AC
contém valores expressivos de quartzo (JCPDS 01-085-0795 e 01-086-1628), 36% e 33%,
respectivamente, enquanto em AV o teor de quartzo é significativamente baixo (4%).

A mica muscovita (KAI2SisAlO10(OH,F)2, JCPDS 01-075-0948) esta presente em todas
as argilas, com teores variando entre 30 e 79%. A amostra AC apresentou 2% de calcita (CaCOs,
JCPDS 01-072-1651) e 12% de clorita (Mg,Al,Fe)12[(Si,Al)sO20, JCPDS 96-901-0167) e 21%
de albita (NaAlSizOs, JCPDS 01-084-0752), juntamente com AV que contém 8% de albita e
ortoclésio (KAISizOg, JCPDS 01-075-1630). A caulinita (Al2Si2Os(OH)4, JCPDS 01-083-0971)
ocorre apenas em AM (34%) e a montmorilonita ((Na,Ca)o3(Al,MQ)2Si4010(OH)2nH20,
JCPDS 96-900-2780) com um teor baixo (1%) somente em AV. De um modo geral, 0s
principais minerais que compdem as matérias-primas estudadas sdo 0 quartzo e a mica

muscovita, apresentando quantidades significativas em todas as argilas.
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O quartzo pode ser importante para 0 processo de secagem, pois pode atuar como

auxiliar na conformagédo, agindo como desplastificante formador de capilares que ira facilitar

no processo de secagem rapida (CROZETTA et al., 2016) .

Figura 30 - Difatrogramas de raio-x das argilas estudadas.
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Fonte: Autor (2021).



103

Tabela 11 - Composicdo mineral6égica das matérias-primas estudadas obtidas por anélise
racional.

Fracéo argilosa Composi¢do mineraldgica (%)

Amostras

(52 pm, %) Q M C CH K MT A O
AM 49,5 36 30 - -3 - -
AC 28,2 33 32 2 12 - N
AV 50,1 4 79 - . . 1 8 8

Q: Quartzo; M: Muscovita; C: Calcita; CH: Clorita; K: Caulinita; MT: Montmorilonita; A Albita; O: Ortoclasio
Fonte: Autor (2021).

6.1.3 Caracterizacao térmica

A Figura 31 apresenta as analises térmicas das argilas estudadas, onde é possivel se

observar certa similaridade entre as curvas.

Figura 31 - Analise térmica diferencial (ATD) e termogravimétrica (TG) das argilas estudadas.
7T T1—"
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Fonte: Autor (2021).

A andlise TG mostra perda de massa a uma temperatura menor que 100 °C,
correspondendo & evaporacdo da agua (NIETO; ABAD; AZANON, 2008). A amostra AV
apresenta perda de massa mais significativa (~5,5%), o que pode influenciar negativamente no
processo de secagem rapida, pois demonstra maior sensibilidade nesta faixa de temperatura,

seguida da amostra AM (~2%) e da amostra AC (~1%); neste caso, seria a mais aconselhada
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para aplicagcdo no processo de secagem rapida. Na faixa de temperatura entre 300 e 800 °C,
ocorre a perda massa associada a quantidade de dgua evaporada em funcdo da desidroxilacdo
de minerais argilosos (ALMEIDA AZZl et al., 2016), em especial da caulinita (NIETO; ABAD;
AZANON, 2008). Entre 300 e 500 °C, este evento é mais intenso para AM, devido & maior

quantidade de caulinita apresentada em sua composigéo (34%) Tabela 11.

6.1.4 Caracterizacao fisica

6.1.4.1 Umidade in natura

A umidade in natura incide no teor de 4gua que segue a argila bruta apos a extracdo. Na

Tabela 12 é possivel se observar a umidade das argilas estudadas.

Tabela 12 - Umidade in natura das matérias-primas estudadas.

Matéria-prima Umidade in natura (% em massa)
AM 18,8 + 0,36
AC 250,54
AV 15,9+0,25

Fonte: Autor (2021).

Observa-se que a argila AM possui a maior umidade in natura; isso se deve por ser
oriunda de uma superficie de vegetacdo e estar sempre em contato com agua. Ja as argilas AV
e AC, por mais que sejam oriundas de cavas que muitas vezes se tornam alagadas, a sua umidade
é mais baixa. Porém, o maior pertence a argila AC, que esta relacionada ao tipo de argila, sua
composicao quimica e minerais presentes. A amostra AC é de caracteristica muito mais dura e
compacta que as demais, sua estrutura é tdo compacta que dificulta a penetragdo da dgua em
seu interior.

AM e AV apresentaram valores comuns de umidade, normalmente encontrados em
materiais mais argilosos (OLIVEIRA, 2011).

6.1.4.2 Residuo bruto

Residuo bruto é o teor de material que somente pode ser desagregado com o auxilio de

alguma ferramenta ou equipamento de cominui¢do. De acordo com Oliveira (2011), o residuo
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contido na argila (material ndo argiloso — areia) auxilia em varias etapas do processo produtivo,
como por exemplo, na secagem.

As impurezas frequentemente encontradas nas argilas, tais como a silica (quartzo livre),
auxiliam na reducéo da retracdo, ja que sdo materiais que ndo absorvem agua, ou seja, ndo tém
interacdo com a umidade e acabam reduzindo o teor de &gua necesséario a conformacéo,
reduzindo consideravelmente a retracdo da peca (BARBA, 2002).

A Tabela 13 mostra o teor de residuo bruto contido nas matérias-primas estudadas.

Tabela 13 - Teor de residuo bruto presente das matérias-primas estudadas.

Matéria-prima Residuo bruto (% em massa)
AM 17,15+ 0,39
AC 57,74 + 1,47
AV 7,55 + 0,36

Fonte: Autor (2022).

Observa-se que a AC possui 57,74% de residuo bruto, o que auxilia no processo de
secagem, porém vale salientar que quantidades excessivas de residuo tendem a diminuir a
resisténcia mecanica das pecas, devido a diminuicdo da coesdo entre as particulas argilosas. Ja
a argila AV foi a que apresentou o menor indice de residuo bruto, 7,55%.

A argila AM apresentou um valor intermediario (17,15%), mas comum entre as argilas
de uso em ceramica vermelha estrutural. E importante ressaltar que as argilas AC e AV, em seu
processo produtivo industrial, sdo submetidas ao processo de cominuicdo por moagem em
moinho de martelos industriais com aberturas de peneiras que oscilam entre 8 e 12 mm. Para o
teste, foram submetidas & moagem em moinho de laboratério com abertura de 8 mm. Por
apresentarem maior dureza, os procedimentos tradicionais de preparacao de ceramica vermelha
estrutural ndo sdo apropriados para fragmentar estes materiais.

A Tabela 14 apresenta o teor de residuo bruto retido por peneiras. Oliveira (2011)
afirmou que uma distribuicéo ideal do residuo bruto é aquela que seja bem homogénea para que
possa auxiliar nas etapas de extrusdo e secagem. De acordo com a Tabela 14, é possivel observar
que as argilas AM e AV caracterizam um material mais fino, ja que grande maioria de seus
residuos sdo passantes em malha 100 mesh; ja a argila AC possui um residuo bruto mais
grosseiro, tendo predominio maior do que 60% do material retido em malha 50 mesh.

Normalmente o residuo bruto das argilas é constituido majoritariamente por quartzo

livre, porém o residuo apresentado das argilas AC e AV exibe material caracteristico de sua
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propria composicdo. Acredita-se que por serem materiais mais duros, s&0 necessarios outros
métodos para avaliacdo da sua composicao granulométrica. Porém, estima-se que no processo
de fabricacdo de ceramica vermelha estrutural, se comportariam bem no processo de secagem,
pois 0 processamento de conformacdo ndo afetaria a distribuicdo granulométrica e como
apresenta particulas maiores, facilitaria o processo de difusdo da agua entre os capilares das
argilas. Esta afirmacdo sera avaliada no decorrer do desenvolvimento do trabalho.

Tabela 14 - Teor de residuo bruto retido por peneiramento para as matérias-primas estudadas.

Peneira Retido (% em massa)

Mesh pum AM AC AV
30 595 1,43+0,03 27,10+ 0,99 2,22 +0,28
40 420 0,32 £ 0,04 9,57+0,31 0,36 + 0,08
50 297 0,47 +£0,04 6,13 +0,13 0,34 +£0,10
70 210 1,21 +£0,05 5,42 +0,18 0,61 +0,09
100 149 2,60 0,08 3,79+0,10 0,82 + 0,08
140 105 3,95+ 0,06 2,79 £0,09 1,20+£0,12
200 74 3,21+0,12 1,52 + 0,06 1,01 +£0,13
Finos - 3,96 £ 0,12 1,42 £0,12 0,99 £0,10
Total grosso 17,15+ 0,39 57,74 £ 1,47 7,55 + 0,36
<44 um 82,85+ 0,39 42,26 £ 1,47 92,45 + 0,36

Fonte: Autor (2022).

6.1.4.3 Plasticidade

A Figura 32, representada pelo gréafico de forca de indentacdo pela umidade das
amostras, mostra que o teor de agua utilizado para AV é bem maior que para as outras
formulacdes, tanto para se alcancar o limite plastico (LP) — 22,28 como o limite liquido (LL) —
36,88. Comportamento contrario apresentou AC, que necessitou de menor quantidade de agua
para alcancar tanto LP — 14,14 como LL — 22,33. Ja a argila AM se comportou de forma
intermediaria, com valores de LP — 16,54 e LL — 35,82, demonstrando trabalhar tanto em
situagBes com menor quantidade de agua quanto com valores mais elevados.

Sé&o trés argilas de caracteristicas plasticas distintas, a argila AM por possuir maior faixa
de trabalho, com menor e maior quantidade de 4gua, seria uma das Unicas possibilidades de se

utilizar isoladamente, sem nenhuma mistura. Porém depende de varios outros fatores
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tecnoldgicos, dentre eles: granulometria, produtividade de extrusdo, tempo de secagem e
resisténcia mecanica.

Figura 32 - Forca (N) aplicada para indentacdo das matérias-primas usadas em funcédo da
umidade. Forca correspondente a 1 N equivale ao limite liquido (LL), for¢ca correspondente a
46 N equivale ao limite plastico (LP).
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Fonte: Autor (2021).

Observa-se na Tabela 15 que o indice de plasticidade de AM é maior do que de AV e
AC, com valores de 19,28, 14,16 e 8,19%, respectivamente.

Segundo Oliveira (2011), pela indicacdo da Tabela 8, é possivel observar que AM ¢é
considerada altamente pléstica, AV esta no limite entre mediamente para altamente plastica e
AC como mediamente plastica.

Argilas com maior plasticidade tendem a apresentar maior resisténcia & deformagcéo,
isso se da pelo fato de que as argilas plasticas necessitam de elevada umidade para serem
moldadas, devido a interagdo dos argilominerais com agua (MODESTO; BERNARDIN, 2008).
Ja as argilas menos plasticas tendem a apresentar menor resisténcia a deformacdo, uma vez que
na sua grande maioria sao compostas por quantidades apreciaveis de minerais que adsorvem
menores quantidades de 4gua na superficie de suas particulas, como o quartzo livre; isto acarreta

baixa interacdo com agua e menor capacidade de serem moldaveis. Para estas, a variacdo de
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umidade, mesmo que pequena, resulta em uma variagéo bastante expressiva na forga necessaria
para indentacdo/deformacdo (ANDRADE; AL-QURESHI; HOTZA, 2011; DOMENECH et
al., 1994).

Tabela 15 - Equacdo de regressdo e valores de limite plastico (LP), limite liquido (LL) e
indice de plasticidade (IP) para as matérias-primas estudadas.

Argila Equacao LP LL IP
AM F =5,107 U494 16,54 35,82 19,28
AC F=2,10" U838 14,14 22,33 8,19
AV F =8,10™ U™ 22,28 36,88 14,60

Fonte: Autor (2021).

6.1.4.4 Distribuicdo dos tamanhos de particulas

O conhecimento da distribuicdo dos tamanhos de particulas é importante para a
otimizacdo do processamento. E um aspecto fundamental no estudo de argilas, pois pode
influenciar nos parametros fisicos da matéria-prima; em alguns casos, pode afetar a resisténcia
mecanica, a permeabilidade e a densidade do material. Particulas mais finas tanto podem ajudar
no empacotamento (aumentando a densidade da peca), favorecendo o aumento da resisténcia
mecanica, como podem dificultar o escoamento da dgua do interior da peca para a superficie,
dificultando a secagem e aumentando significativamente o seu tempo de execucédo. Deste modo,
a distribuicdo dos tamanhos das particulas assume papel relevante associado a propriedade
plastica de composi¢des para aplicacdo em ceramica vermelha estrutural (MONTEIRO, 2004).

A Figura 33 mostra a distribuicdo cumulativa de tamanhos de particulas e a curva por
distribuicdo de tamanhos das argilas estudadas.

E possivel se observar que as amostras AC e AV praticamente apresentaram distribuico
trimodal muito proxima; no entanto, o primeiro pico se da em tamanhos abaixo de 1 um e com
menos de 10% de sua distribuicdo. J& a amostra AM apresenta um comportamento bimodal.
Como sao particulas argilosas e ndo esféricas, com relagdo a densidade de empacotamento,
considera-se 0 mesmo tratamento que o de particulas esféricas, porém com valores inferiores
de densidade (CONCEICAO, 2011).

A distribuicdo granulométrica das matérias-primas nas fragdes acumuladas de 10, 50 e
90%, assim como o didmetro médio de particulas (Dm) e suas fragdes sao mostrados na Tabela
16.
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Figura 33 - Distribui¢des cumulativas de tamanhos de particulas das matérias-primas
estudadas.
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Fonte: Autor (2022).

Tabela 16 - Distribuicdo do tamanho e diametro médio de particulas das matérias-primas.

Distribuicao de tamanho (um) Fracéo de tamanhos diferentes

Matéria- (%0)
prima
10%  50% 90% Dm <2 um 2-20 um 20-44 pm
AM 1,12 5,03 23,73 9,21 14,59 70,31 15,07
AC 1,46 4,66 14,50 6,53 12,57 84,66 2,39
AV 1,26 4,11 14,21 6,24 10,18 84,79 6,09

Fonte: Autor (2022).

Observa-se que AM tem uma distribuicao granulométrica mais grosseira, com tamanho
médio de particulas superior a 9 um, porém apresenta a maior concentracdo abaixo de 2 pum,
enquanto AC e AV apresentam distribui¢cdo granulométrica muito similar entre si. Parte disso
se deve a formacdo geoldgica de cada argila, pois a AM vem de uma formagdo montanhosa
(argila comumente chamada de argila de morro) e as argilas AC e AV séo oriundas de cavas e

com uma formagao muito mais antiga.
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6.1.4.5 Capacidade de troca cationica

A Tabela 17 apresenta o resultado da capacidade de troca catidnica para as argilas
estudadas. Como a capacidade de troca de cations (CTC) estd diretamente ligada a suas
carateristicas de composi¢do quimica/mineraldgica, pois quanto maior o teor de material
argiloso, maior é a CTC (argila AV), que também esta associada a area de superficie especifica
da argila (GRIM; GUVEN, 1978).

A Figura 34 apresenta os resultados de CTC pelo teste de adsorcéo de azul de metileno

(AAM) em comparacdo com os teores de minerais argilosos (Tabela 11).

Tabela 17 - Capacidade de troca cati6nica das argilas estudadas.

Matérias-primas AM AC AV

CTC (meqg/100 g) 15,27 8,86 27,11

Fonte: Autor (2022).

Figura 34 - Correlacdo entre o indice de capacidade de troca catibnica e o contetdo de
minerais argilosos.
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E possivel observar que quanto maior o teor de minerais argilosos, maior ¢ CTC. A
amostra AV é composta basicamente por 50,1% de material argiloso, seguida de 49,5% para a
amostra AM e 28,2% para a amostra AC (Tabela 11). Deste modo, quanto maior o valor de
CTC, maior serd a capacidade de expansdo lamelar de um material argiloso, onde sera
necessario um volume maior de azul de metileno para cobrir uma camada molecular das
particulas contidas em uma determinada massa de argila (ARAB; ARAUJO; PEJON, 2015).

Porém, é possivel observar que as amostras AM e AV tém praticamente 0 mesmo teor
de material argiloso, o que diferencia o maior CTC da amostra AV € o seu diametro médio de
particula ser menor (Tabela 16); com isso apresentou também a maior area de superficie
especifica (Tabela 18), pois ja é sabido que estas caracteristicas sdo dependentes do tamanho
de particulas (JONG, 1999; KIMPE; LAVERDIERE; MARTEL, 1979; PETERSEN et al.,
1996).

Assim, relacionando-se os valores de CTC com o comportamento de perda de massa
das matérias-primas estudadas (Figura 31), é possivel dizer que AV teve a maior perda de agua
até a temperatura de 100 °C (~5,5%) e teve o maior valor de CTC, seguida de AM e AC com
aproximadamente 2 e 1%, respectivamente. Isto se deve a existéncia de interacdo entre a
capacidade de troca catiénica e a capacidade de adsorcao de agua entre a camada molecular das
particulas de cada argila estudada.

Neste caso, para o processo de fabricacdo de ceramica vermelha estrutural, em que se
busca utilizar uma formulacdo que tenha a maior facilidade de eliminacdo de 4gua e a menor
guantidade até os 100 °C, para auxiliar no processo de secagem rapida das pecas ceramicas, a
utilizacdo da matéria-prima AV, ou outra com este mesmo comportamento, deve ser moderada

ou até mesmo excluida.

6.1.4.6 Ensaio de area superficial especifica e porosidade

Os resultados da area de superficie especifica obtidos das argilas estudadas podem ser

visualizados na Tabela 18.

Tabela 18 - Area de superficie especifica e volume total de poros de cada argila estudada.

Argilas AM AC AV
Avrea de superficie especifica (m2/g) 36,27 20,79 45,92
Volume especifico de poros (cm?/g) 8,88x 102  536x10? 8,11 x 10

Fonte: Autor (2022).
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E sabido que a area de superficie especifica depende de varios fatores, como o tipo e a
quantidade de minerais argilosos presentes, a capacidade de troca catibnica e o tamanho de
particulas (JONG, 1999; KIMPE; LAVERDIERE; MARTEL, 1979; PETERSEN et al., 1996).

Analisando-se os resultados das argilas estudadas, pode-se constatar que AV possui
maior valor de area de superficie especifica, seguida de AM e AC. Como esperado, para 0s
argilominerais, quanto maior a fracdo argilosa e menor o didmetro de particulas (Tabela 11 e
Tabela 16), maior a area superficial especifica.

Pela classificacdo de Hofmann (1989), que descreve uma relacdo de valores dos
tamanhos de particulas e o ensaio de BET, classificou as argilas estudas como cargas
parcialmente ativas, caracteristica de argilominerais que possuem materiais nao argilosos
(cargas inativas) presentes em sua composicao.

Segundo Grohmann (1972), quanto maior a area de superficie especifica, maior a
reatividade de um material e, inclusive, maior adsor¢do de &gua nas superficies das particulas
argilosas. Assim, correlacionando-se os valores de capacidade de troca catiénica com a area de
superficie especifica e a dificuldade de eliminacdo de agua por secagem, comparativamente
com as argilas estudadas, o uso da AV nas formulacdes deve ser moderado. Além disso, 0
volume cumulativo de dessor¢do BJH dos poros é maior para as amostras AM (8,88 x 102
cm®/g) e AV (8,11 x 102 cm?/g) do que para a amostra AC (5,36 x1072 cm3/g).

De um modo geral, analisando-se o conjunto de resultados apresentados das trés argilas
estudadas, a argila AC parece reunir as melhores caracteristicas para compor uma formulacao

de ceramica vermelha estrutural para secagem rapida, seguida da argila AM e da argila AV.

6.2 COMPORTAMENTO DAS COMPOSICOES ESTUDADAS

Nesta etapa do trabalho apresenta-se os resultados relacionados ao comportamento das
composicdes que foram desenvolvidas por meio do método de delineamento de misturas
(simplex centroide), utilizando diferentes percentuais das argilas AM, AC e AV.

6.2.1 Caracterizacao das composicoes

6.2.1.1 Plasticidade

Uma das propriedades essenciais na fabricagdo de ceramica vermelha estrutural € a
plasticidade, pois confere trabalhabilidade na extrusdo (MODESTO; BERNARDIN, 2008). Os
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resultados de plasticidade dos materiais determinados pela técnica de indentagdo sdo
apresentados na Figura 35. O limite de liquidez (LL) e o limite de plasticidade (LP), assim como
o indice de plasticidade (IP), de cada amostra foram calculados utilizando-se as equacdes
obtidas das regressdes e estdo apresentados na Tabela 19, considerando que LL e LP séo
encontrados nas consisténcias de 1 e 46 N, respectivamente (DOMENECH, 1994).
Observa-se que o teor de agua utilizado para F3 (Tabela 19) é bem maior que para as
outras formulagdes, tanto para se alcancar LP como LL, pois F3 corresponde a 100% de AV.
Estes resultados estdo em concordancia com os resultados de area superficial especificae CTC,
pois quanto maior forem estes valores, maior a quantidade de &gua necessaria para alcancar a
plasticidade necessaria para extrusdo. O comportamento contrario se da para a F2, que se refere
a 100% de AC, que necessitou da menor quantidade de agua para alcancar tanto LL como LP,
e foi a argila que teve os menores valores de CTC (Tabela 17) e de area superficial especifica
(Tabela 18). Porém, AM apresentou 0 maior indice de plasticidade, ja que possui a maior

diferenga entre o LL e LP, favorecendo seu uso em distintas umidades.

Figura 35 - Forca (F) aplicada para indentacao das formulacGes desenvolvidas em funcao do
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Tabela 19 - Equacdo de regressdo e valores de limite plastico (LP), limite liquido (LL) e
indice de plasticidade (IP).

Formulacao Equacao LP LL IP
F1 F=5,107 U494 16,54 35,82 19,28
F2 F=2,10" U838 14,14 22,33 8,19
F3 F=8,101 U7 22,28 36,88 14,60
F4 F =310 U"® 16,92 28,84 11,93
F5 F =6,10%0 Y8 20,87 36,33 15,46
F6 F =310 ysou 16,79 27,08 10,29
F7 F =1,10%0 U666 17,81 31,63 13,82
F8 F=2,10° U012 18,64 35,24 16,60
F9 F=9,10° U569 15,73 27,33 11,60
F10 F = 4,100 U692 19,31 33,50 14,19

Fonte: Autor (2021).

Os resultados obtidos foram validados por analise estatistica. A Tabela 20 mostra 0s

resultados de indice de plasticidade e, com auxilio de anlise de variancia (ANOVA), foram

tracados como superficie de resposta (Figura 36). A confiabilidade (ou probabilidade)

considerada foi de 95%. Para a andlise dessa propriedade, foi considerado o maior valor de F,

maior significancia, juntamente com o menor valor de p, maior confiabilidade (p-value).

Tabela 20 - Anélise de varidncia (ANOVA) para o indice de plasticidade (IP).

IP F p R2
Linear 39,03 0,00 0,92
Quadratico 0,38 0,77 0,94
Cubica especial 10,13 0,05 0,99
Cubica 0,21 0,84 0,99

Em que: F: F-valor; p: p-valor; R?: ajuste.

Fonte: Autor (2021).
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Ao correlacionar os resultados apresentado pela superficie de resposta referente ao
indice de plasticidade mostrados na Figura 36, com a classificagdo dos materiais em fungéo do
indice de plasticidade descritos na Tabela 8, conclui-se que apenas as formulagdes F1, F5 e F8
apresentam-se como altamente plasticas com IP > 15%. Para estas formulacdes que sdo
altamente plésticas, deve-se redobrar os cuidados no processo de secagem, pois uma secagem
mais rapida pode provocar defeitos em funcéo da rapida evaporacéo de agua, muitas das vezes,
provoca trincas e, em alguns casos lascamentos. As demais formulacdes estdo classificadas
como medianamente plasticas com IP entre 7 < IP < 15, o que favorecem sua utilizacéo para o

processo de secagem rapida.

Figura 36 - Superficie de resposta do indice de plasticidade (IP).
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Fonte: Autor (2021).

E possivel observar que ha uma tendéncia de aumento do IP & medida que AM é
incorporada, seguido de AV e tendo AC como um redutor de plasticidade. A Equacao 14 mostra

a formula de ajuste para IP:

IP = 18.502 * AM + 7.720 * AV + 14.312 * AC (Equacio 14)

A Figura 37(a) mostra o diagrama de Holtz e Kovacs (HOLTZ; KOVACS, 1981), isto

é, IP em funcdo de LL, das formulacdes estudadas. Esta figura indica que todas as formulacbes
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estédo dentro das classificagOes de baixa e moderada plasticidade, sabendo que F1, F2 e F3 sdo
as argilas puras (AM, AC e AV, respectivamente). AM (F1) apresentou o maior valor de IP,
isso pode ser explicado a partir da sua composi¢do mineraldgica, que apesar de ter uma fracdo
de argila similar a AV (F3) (valores de 49,5 e 50,1%, respectivamente) e possuir uma
quantidade maior de quartzo, ndo apresentou minerais de caracteristicas de baixa plasticidade,
como albita e ortoclasio (TORETTI et al., 2012), e por apresentar 0 maior teor abaixo de 2 um
(Tabela 16).

Figura 37 - Classificacdo para extrusdo das formulagdes estudadas: (a) no diagrama de Holtz e
Kovacs e (b) fator de trabalhabilidade de extruséo.
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As formulacgdes F3, F5 e F8 aparecem na &rea de argila ilitica do diagrama. Os baixos
valores de IP de F2, F4, F6 e F9 estdo relacionados ao alto teor de feldspato (albita) e da argila
AC presente nas formulacdes, respectivamente, 100, 50, 50 e 66,6%.

Além do diagrama de Holtz e Kovacs, as propriedades plasticas das argilas estudadas
sdo mostradas no gréfico de fator de trabalhabilidade de extrusdo (CASAGRANDE, 1948) da
Figura 37(b).

No geral, as formulagdes F5 e F8 apresentam-se com elevado potencial para extrusao.
Ja as formulagdes F3, F7 e F10 caracterizam-se por apresentar extrusdo aceitavel. O valor de
IP é importante para determinar esta aplicabilidade.

Com base nos resultados apresentados, pode-se destacar as formulac6es F5 e F8 para o
processo de extrusdo na fabricacdo de ceramica vermelha estrutural, seguidas de F7 e F10,
assim como F3, porém esta corresponde a 100% de AV e ndo é recomendavel trabalhar apenas
com uma argila no processo produtivo, ja que qualquer iniciativa de correcdo de defeitos que
possam surgir no decorrer do processo devido a matéria-prima é dificultada.

6.2.1.2 Granulometria

A Figura 38 mostra a adequacéo das formulacdes estudadas para a obtencéo de produtos
ceramicos por meio do Diagrama de Winkler (WINKLER, 1954).

O diagrama de Winkler é uma ferramenta importante para o processamento de ceramica
vermelha estrutural, pois com base na granulometria das argilas, pode-se avaliar sua utilizacéo
para a fabricacdo de tipos especificos de produtos ou a necessidade de mistura com outras
matérias-primas.

Como mencionado anteriormente, o vértice representado pela fragdo < 2 um esta ligado
aos argilominerais. Isto significa que as formulaces que se localizam mais proximas deste
vértice apresentam maior plasticidade. Esta maior plasticidade, por um lado, é vantajosa, pois
resulta em pecas com maior resisténcia mecanica e menor desgaste nas maquinas de preparacao
de massa e de producgdo. Por outro lado, uma maior plasticidade exige o uso de mais agua, 0
que dificulta a etapa de secagem e resulta em maior gasto energético para a retirada de agua de
conformacao e da agua de constitui¢do dos argilominerais na etapa de queima. Pode-se verificar
que todas as formulacGes estudadas estdo adequadas para o processo de fabricacao de tijolos de
alvenaria, bem como fabricagéo de telhas (SEMIZ, 2017; STRAZZERA; DONDI; MARSIGLI,
1997).
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Figura 38 - Diagrama de Winkler das formulagdes estudadas. Os campos sdo definidos como:
(A) tijolos macicos, (B) tijolos de vedacéo perfurados verticalmente, (C) telhas, blocos de
alvenaria estrutural e pisos (D) ceramicas especiais.
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Fonte: Autor (2021).

A técnica de formulacdo de massas ceramicas utilizando planejamento experimental de
misturas (DoE) e analise de variancia (ANOVA) a partir das argilas estudadas mostrou-se uma
ferramenta adequada para a analise da viabilidade de utilizacdo para o comportamento de
plasticidade para o processo de conformagéo por extrusdo. Através do fator de trabalhabilidade
de extrusdo foi possivel definir e otimizar a quantidade de formulagdes que poderiam ser
utilizadas para o processo de secagem rapida, pois atribui-se apenas as formulacGes que
apresentaram condicGes Otimas e aceitaveis de extrusdo. Selecionando-se apenas quatro
principais formulagdes (F5, F7, F8 e F10), que pelo diagrama de Winkler, mostraram-se aptas

para o processo de ceramica vermelha estrutural.
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6.3 FENOMENO DE SECAGEM

6.3.1 Curva de Bigot experimental

A Figura 39 ilustra a curva de Bigot, que foi obtida a partir dos resultados dos ensaios
de Dilatometria Optica e Anélise termogravimétrica para a F5 e ciclo 1. As demais curvas de
Bigot sdo apresentadas no Anexo A.

Baseado nas informacdes apresentadas na Figura 39 e no Anexo A, é possivel observar
que todas as formulagdes tiveram uma pequena diferenca de umidade inicial. I1sso se deve ao
corpo de prova ser muito sensivel; por mais que todos os cuidados tenham sido tomados, é
possivel que tenha ocorrido alguma pequena alteracdo. Porém, em ambas formulacgoes e ciclos,
por ser uma secagem muito rapida, € possivel observar na intercepcao das linhas de tendéncia
que todas apresentam um ponto critico com valores altos de umidade, caracteristico de uma
secagem forcada, fazendo com que o escoamento de liquido para a superficie se interrompa

rapidamente, aumentando assim o valor de umidade critica (FACINCANI, 1993).

Figura 39 - Curva de Bigot da formulacdo F5 com ciclo 1 de secagem répida.
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Quanto a retracdo das formulagdes, F5 foi a que mais retraiu (aproximadamente 6%),
sequido de F7, F8 e F10, com aproximadamente 4,0; 3,7 e 3,2%, respectivamente. Em teoria,
as formulacbes que possuem baixa retracdo de secagem S40 Menos sensiveis aos Processos
térmicos de secagem. Neste caso, o0s resultados apresentados demonstram que as formulacdes
F10, F8 e F7 sdo as mais apropriadas para o comportamento de secagem répida.

Com base nas linhas de tendéncia definidas para cada formulacéo estudada, foi possivel
calcular os respectivos pontos criticos e, com os valores de umidade inicial e umidade do ponto
critico, calculou-se o fator de sensibilidade de secagem (k) de acordo com a equacéo 6 (Tabela
21).

Tabela 21 - Fator de sensibilidade de secagem (k).

Formulacdes Ciclo 1 Ciclo 2 Ciclo 3
F5 0,30 0,12 0,12
F7 0,13 0,10 0,10
F8 0,07 0,06 0,07
F10 0,07 0,09 0,09

Fonte: Autor (2022).

Os valores de k encontrados estdo bem abaixo da classificacao apresentada na literatura
(AUNGATICHART; WADA, 2009), que considera o valor de k < 1,2 para uma secagem
levemente sensivel. Segundo estes resultados, nenhuma das formulacbes apresenta
sensibilidade de secagem, colocando-as aptas para a secagem rapida, porém comparando-as
entre si, a F5 apresentou maior sensibilidade referente as demais formulagées em todos os
ciclos.

O modelo de determinacdo da curva de secagem répida apresentado nesse trabalho é
original, em especial a obtencdo da curva de Bigot a partir dos resultados combinados de anélise
termogravimétrica e dilatometria Optica, e sera avaliado junto com os demais resultados

subsequentemente.

6.3.2 Determinacéao da curva de secagem

As Figuras 40 a 43 ilustram as curvas de secagem para a perda de massa relacionada

com a retragdo de secagem em funcdo do tempo, que neste caso foi de 60 min e temperatura
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com trés taxas de aquecimento (Taxa 1 - 5,83 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 30 min
(ciclo 1); Taxa 2 - 3,89 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 15 min (ciclo 2); Taxa 3 - 2,91
°C/min até atingir 200 °C (ciclo 3)). Os nimeros aqui apresentados, da mesma forma que no
item 6.3.1, foram extraidos dos resultados dos ensaios de dilatometria Optica e analise
termogravimeétrica.

Nestas figuras, é possivel observar que para todas as formulacées o ciclo 1 (C1) foi o
mais intenso, seguido do ciclo 2 (C2) e ciclo 3 (C3). Para as formulacGes F5 e F10, nos
primeiros 30 min a umidade ja € menor que 2% (umidade residual normalmente utilizada nos
secadores tradicionais brasileiros) para o ciclo 1; para F7 e F8 o tempo é um pouco menor,
aproximadamente 20 min. Essa pequena diferenga mostra que F7 e F8 tém maior facilidade de
extracdo de agua, pois para todos os outros ciclos elas mantiveram condicdo de secagem
facilitada, ou seja, maior facilidade de extracdo de agua e limite plastico mais baixo (Tabela
19), 17,81 e 18,64%, respectivamente, favorecendo uso em umidades mais baixas.

Quando avaliadas as trés taxas de aquecimento para a secagem rapida, observa-se que a
medida que o tempo de secagem total é reduzido, neste caso o ciclo 1, em que alcanca o patamar
de 200 °C em apenas 30 min, o ponto critico € menor comparado as outras duas taxas de
aquecimento. Esta condicdo se deve a taxa de evaporacdo superficial, que foi aumentada em
um pequeno espaco de tempo, porém com energia térmica o suficiente para continuar secando
o interior da peca. Porém, observa-se que para F8 o valor de ponto critico € maior, 0 que pode
estar relacionado a quantidade de &gua inicial. F5, F7 e F10, para o ciclo 1, iniciaram com
guantidades de agua menores que para os ciclos 2 e 3. Nessa etapa ocorrem variacdes sensiveis
nas dimensdes da peca, devido a evaporacao da agua coloidal (de amassamento) e que libera
espaco para a aproximacao das particulas. Observa-se que a retracdo de secagem cessou, ou
seja, alcangou seu valor maximo antes mesmo de alcancar o valor de umidade critica (primeira
fase de secagem). Isso ocorreu por causa da evaporacdo excessiva de agua nesse primeiro
periodo, devido as elevadas taxas de aquecimento. Esta retracdo excessiva da peca favorece a
formacéo de trincas, ou até mesmo a ruptura da peca (AUNGATICHART; WADA, 2009;
FACINCANI, 1993; SCHERER, 1990).

E notavel que até o ponto critico, para todas as formulagBes e taxas de aquecimento
estudadas, a perda de agua foi constante e rapida. J&, apos o ponto critico, observa-se uma perda
de agua significativa, que neste caso pode-se chamar de fase 2 e, posteriormente, ocorre uma

pequena perda de 4gua, com retracdo de secagem nula, que se define como fase 3.
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Figura 40 - Curva de secagem da formulagdo F5.
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Fonte: Autor (2022).
Figura 41 - Curva de secagem da formulacdo F7.
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Fonte: Autor (2022).
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Figura 42 - Curva de secagem da formulagdo F8.
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Figura 43 - Curva de secagem da formulacao F10.
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Como nesta etapa do trabalho o objetivo é desenvolver uma curva de secagem
apropriada, deve-se criar fases especificas para um bom comportamento de secagem,
principalmente baseado nos resultados aqui mencionados e na interpretacdo de algumas
literaturas (FACINCANI, 1993; OLIVEIRA, 2011; ZACCARON et al., 2022), bem como em
secadores industriais, que para uma secagem ideal a curva deve obedecer a alguns critérios: ter
uma zona Umida (~40% do tempo) com umidade relativa média do ar de 90%; zona neutra
(~30% do tempo), que concentra o periodo de transicdo da zona Umida para a zona seca com
umidade relativa media do ar < 50%; e, por ultimo, a zona seca (~30% do tempo) em que a
umidade relativa média do ar passa dos 50% para menos de 2% e os valores de temperatura se
tornam constantes.

Baseado neste contexto e aplicando-o para os ensaios realizados, foi possivel criar a
Tabela 22, em que a zona Umida representa a perda de massa e retracdo de secagem até os 24

min (40% do tempo do ciclo), zona neutra dos 24 aos 42 min e a zona seca dos 42 aos 60 min.

Tabela 22 - Reduc¢do da umidade e retracdo de secagem dentro das diferentes zonas de
secagem (Umida, neutra e seca).

Reducéo da umidade (%) Retracgéo de secagem (%)

Formulacdo Zona Zona

Umida neutra seca Umida neutra seca

F5C1 16,29 0,92 0,06 5,92 0,02 0,00
F5C2 10,79 6,96 0,30 6,12 0,08 0,02
F5C3 6,30 10,70 0,78 5,36 0,05 0,04
F7C1 12,95 0,48 0,03 4,26 0,02 0,00
F7C2 10,46 4,18 0,12 4,36 0,07 0,04
F7C3 6,84 9,92 0,48 4,27 0,03 0,08
F8C1 17,64 0,58 0,05 3,97 0,05 0,00
F8C2 10,99 4,84 0,14 3,49 0,10 0,02
F8C3 7,12 10,41 0,46 3,84 0,04 0,06
F10C1 15,60 1,31 0,05 3,33 0,02 0,00
F10C2 12,04 6,23 0,36 3,37 0,01 0,02
F10C3 6,93 10,98 1,04 3,06 0,00 0,02

Fonte: Autor (2022).
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A partir da Tabela 22, pode-se entender de uma forma mais clara o comportamento
ocorrido em cada uma das formulagOes e seus determinados ciclos. Todas as formulagoes
tiveram um comportamento parecido em seus ciclos de secagem, porém com valores diferentes.
O ciclo 1 foi muito severo e praticamente todas as formulacdes eliminaram toda a d4gua na
primeira zona; o ciclo 2 teve reducdo mais homogénea e decrescente, tanto na umidade como
na retracdo de secagem.

Ja no ciclo 3, a reducdo de adgua foi maior na zona neutra, ndo que isso seja algo que
possa descartar a possibilidade de utilizacao deste ciclo na etapa posterior, até porque esse € um
novo método de avaliagdo e depende de outros fatores para a tomada de decisdo sobre qual ciclo
a ser empregado, como a qualidade das pecas ap06s 0 ensaio.

Um outro fator que foi evidenciado e que serd de suma importancia na definicéo do ciclo
de secagem a ser empregado se refere a temperatura utilizada. Nas Figuras 40 a 43, observa-se
pelas linhas verdes que, para a umidade residual necesséaria de 2%, nenhum dos ciclos
necessitaria ultrapassar a temperatura maxima de 160 °C, ou seja, essa seria a temperatura
méaxima de trabalho. Deixando evidenciado que estes valores sdo para as formulagdes
estudadas.

Em todo e qualquer processo produtivo existe a busca constante pela otimizacéo e,
assim, reducédo de tempo de secagem e de energia, isto é, de economia, sdo os fatores que mais
pesam. E para o processo de secagem rapida, o proprio nome ja é uma referéncia do que se
busca, ter um ciclo reduzido e eficiente é a melhor opcéo.

Alinhado a todo o contexto apresentado, ao método de ensaio desenvolvido e ao fato de
ndo existir um padrdo definido para o desenvolvimento de uma curva de secagem rapida pelos
métodos disponiveis, o ciclo 1 seria 0 mais ideal, pois foi 0 mais eficiente em todos os sentidos;
o ciclo 2 ndo seria diferente, principalmente porque apresentou reducdo de umidade com valores
bem distribuidos nas duas primeiras zonas. O ciclo 3 foi 0 que apresentou menor taxa de reducéao
da umidade e o Unico que apresentou a maior perda de massa na zona neutra.

Por ser um método original e atualmente ndo existir um procedimento adequado para
definir a curva de secagem para um ciclo rapido, é necessario realizar e respeitar todos 0s itens
metodoldgicos proposto neste trabalho. Sendo assim, para determinar a curva de secagem ideal,
é necessario avaliar eventuais defeitos (trincas) nos corpos de prova antes de tomar qualquer
decisdo. Baseado nisso, serd apresentado no proximo item o resultado da avaliacdo das
superficies das pecas por meio da microscopia optica, que serd decisivo para a escolha da curva

de secagem rapida mais apropriada.
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6.3.2.1 Microscopia Optica

A Figura 44 mostra as imagens feitas por microscopia 6tica dos corpos de prova secos.

A superficie analisada sdo as superficies de todos os lados dos corpos de provas
submetidos ao ensaio de dilatometria Optica. As imagens identificadas como a, b, c e d em cada
figura representam as formulacgdes F5 para os ciclos 1, 2 e 3, F7 para os ciclos 1, 2 e 3, F8 para
os ciclos 1, 2, e 3 e F10 para os ciclos 1, 2 e 3, respectivamente.

Na Figura 44(a), observa-se um lascamento na amostra do ciclo 1. 1sso se deve ao fato
de que quando colocado um produto com determinada umidade residual em um ambiente com
temperaturas superiores a 100 °C, a &gua no interior da estrutura porosa deve apenas aquecer a
ponto de diminuir sua viscosidade e ter maior facilidade para se deslocar para a superficie do
material por capilaridade (SCHERER, 1990). Quando a temperatura € muito superior, a pressao
de vapor da agua aumenta a ponto de ocorrer mudanca de estado (liquido para vapor),
aumentando seu volume e dificultando sua passagem pelos capilares; assim, as forcas de
pressdo ocorridas no interior da peca fazem explodir, literalmente, parte das paredes do produto
(FACINCANI, 1993).

Nas Figuras 44b, c e d, identificadas como ciclo 1, pode-se perceber que fissuras
apareceram em todos 0s corpos de prova, que sao provenientes da elevada taxa de aquecimento
(5,83 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 30 min), ou seja, quanto maior o gradiente de
temperatura, maiores sdo as diferencas de retracdo na peca e quando essas diferencas superam
os valores de forca de coesdo, comumente provocam as fissuras apresentadas nas imagens da
Figura 44 (ABAJO, 2000; BROSNAN; ROBINSON, 2003).

A partir dos resultados das imagens de microscopia ética, € possivel afirmar que o ciclo
1 apresentou defeitos de processo devido a sua elevada taxa de aquecimento na secagem,
descartando-o das etapas posteriores deste trabalho. Porém, os outros ciclos ndo apresentaram
defeitos visiveis e que prejudicassem a qualidade do material. Vale salientar que as pecas
avaliadas s&o de tamanho pequeno (5 mm x 5 mm x 15 mm) e foi visivel a apari¢do de defeitos
apenas nos corpos de prova do ciclo 1; nos ciclos 2 e 3 ndo foi constatado nenhum defeito.

Assim, foi possivel determinar as formulacgdes e condi¢es de secagem mais apropriadas
para etapa seguinte do trabalho, pois o0 intuito € encontrar uma curva de secagem com menor
tempo que proporcione a melhor eficiéncia; desta forma, como foi descartada as condic¢des de
secagem do ciclo 1 e, a partir dos dados apresentados (Figuras 40 a 43; Tabela 22), a curva de
secagem denominada de ciclo 2 parece ser a mais eficiente. Assim, descarta-se a possibilidade

de utilizacéo da curva de secagem do ciclo 3.
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Desta forma, a partir dos resultados dos ensaios, pela confirmacdo de defeitos visuais
pela microscopia Optica e os dados extraidos da literatura quanto as zonas de secagem
(FACINCANI, 1993; OLIVEIRA, 2011; ZACCARON et al., 2022), desenvolveu-se uma curva
de secagem rapida com suas zonas de secagem, taxa de aquecimento, temperatura e patamar,

que esta representada graficamente na Figura 45 e que foi utilizada nas etapas posteriores.

Figura 44 - Micrografias referentes as formulacGes F5, F7, F8 e F10, com seus respectivos
ciclos de secagem: C1 - 5,83 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 30 min; C2 - 3,89
°C/min até atingir 200 °C e patamar de 15 min; C3 - 2,91 °C/min até atingir 200 °C.

Fonte: Autor (2022).
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Figura 45 - Representacgdo grafica da curva de secagem réapida desenvolvida para o trabalho
com a Taxa 2 - 3,89 °C/min até atingir 200 °C e patamar de 15 min.
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Fonte: Autor (2022).

6.3.3 CaracterizacOes tecnoldgicas pds-secagem

A Figura 46 mostra os corpos de prova das formulacfes antes e ap6s a secagem com
ciclo rapido, baseado nos resultados de dilatometria Gtica e termogravimétrica e em secadores
industriais, obedecendo-se aos critérios de zona Umida (~40% do tempo) com umidade média
do ar de 85 a 95% e velocidade constante de aproximadamente 1,8 m/s. A zona neutra (~30%
do tempo) concentra o periodo de transicdo da zona Umida para a zona seca, em que a umidade
média do ar passa dos 70% para menos de 2%. A temperatura também aumenta gradativamente,
alcangando aproximadamente 160 °C, valores que se tornam constantes na zona seca (~30% do
tempo).

A Figura 47 ilustra as curvas de secagem para a perda de massa relacionada com a
retracdo de secagem em funcgéo do tempo, que neste caso foi de 60 min para o ciclo de secagem
no secador rapido e mais 24 h em estufaa 110 + 10 °C. Os valores apresentados foram coletados

conforme metodologia apresentada no item 5.2.2.2.1.
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Figura 46 - Corpos de prova das formulacgdes antes (a) e apds secagem (b) com ciclo répido.
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Fonte: Autor (2022).

E sabido que a principal funcio da secagem ¢ a retirada de umidade do corpo ceramico,
que deve ser executada de maneira bastante controlada, pois no processo de secagem tradicional
de 15 a 36 h (em alguns casos), a secagem é mais lenta, o que facilita o seu controle
(ZACCARON; NANDI; BERNARDIN, 2021).

Por meio da Figura 47, observam-se as umidades iniciais de cada formulagéo, ou seja,
a umidade que as formulagdes estavam em equilibrio; todas estdo entre os valores de LP e LL
(Tabela 19), porém mais préximos ao LP para que seja possivel uma extrusdo com menor
quantidade de agua. A F7 foi a que apresentou menor teor de agua de conformacéo, 18,63%,
seguida da F8 com 19,43% e F10 com 19,76%; a F5 foi a que apresentou o maior valor, 21,43%,
que comparada a F7 teve uma diferenca de 2,8%, que depende das caracteristicas mineraldgicas
e de origem de cada matéria-prima que compde a formulacdo (BARBA, 2002).

Na zona Umida, que corresponde a 24 min do tempo, a temperatura esta
aproximadamente a 82 °C e observa-se uma perda de massa entre 5,5 e 7%, que corresponde a
reducdo da umidade; na zona neutra, a temperatura finaliza em 150 °C com tempo de 42 min.
Nessa zona, a reducdo de umidade varia entre 6,5 e 9%; ja no final da Gltima zona (zona seca),
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aos 60 min, a temperatura esta a 160 °C e a reducdo de umidade neste periodo esta entre 3 e

5%. A Tabela 23 apresenta estes valores para cada formulagéo.

Figura 47 - Umidade e retracao de secagem em funcéo do tempo para as formulacdes
estudadas, sob secagem de ciclo répido.
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Fonte: Autor (2022).

A F7 foi a que teve a menor umidade de conformagdo e a menor umidade residual no
tempo de 60 min; o contrério se deu para a F5 em ambas as situacoes.

A linha tracejada no valor de 2% de umidade se trata da umidade residual adotada
normalmente como referéncia no processo produtivo (este valor pode ser ajustado dependo do
tipo de sistema de queima) e é possivel perceber que a F5 foi a Unica formulacdo que nédo
alcancou este valor, pois sua umidade residual aos 60 min estava em 2,25%. A F7 foi a que
apresentou melhor resultado, alcangando o valor de umidade residual em aproximadamente 52
min. Esse resultado é importante, pois quanto menor for o tempo para alcangar esta umidade,
mais eficiente se torna a secagem. Neste caso, a formulagdo F7 seria a mais eficiente e a F5 a
menos eficiente, porém outros requisitos devem ser avaliados como retracédo, trincas visuais e

resisténcia mecanica.
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A retracdo de secagem esta representada no gréfico da Figura 47 pelas linhas tracejadas.
A Tabela 24 mostra a evolugdo do comportamento da retracdo de secagem ao final de todas as

zonas de secagem observadas no estudo.

Tabela 23 - Reduc¢do de umidade ao final de cada uma das zonas de secagem.

Zona (% de umidade)

Formulacéo

umida neutra seca
F5 6,78 8,65 3,80
F7 5,93 6,80 5,00
F8 6,23 7,20 4,90
F10 6,26 8,40 3,20

Fonte: Autor (2022).

Tabela 24 - Retracdo de secagem ao final de cada uma das zonas de secagem.

Zona (% de retracéo)

Formulacéo T
Umida neutra seca
F5 4,30 2,40 0,10
F7 3,20 2,05 0,23
F8 4,00 2,05 0,47
F10 3,65 1,80 0,16

Fonte: Autor (2022).

Observa-se que no periodo da zona imida foi que ocorreu a maior retracdo, para todas
as formulagdes. F5 foi a que mais retraiu nesse periodo (4,3%) seguida da F8, F10 e F7 com 0s
respectivos valores de 4, 3,65 e 3,2%. Os valores de retracdo de secagem de F5 e F8 foram
muito proximos em todas as zonas, apesar de F5 ter iniciado com maior umidade; isso se deve
as carateristicas composicionais de cada formulacéo.

Ainda em relacdo a Figura 47, é possivel observar a evolugdo do comportamento da
umidade relativa (UR) do ar que, na zona Umida esteve acima dos 85%, na zona neutra esteve
entre 40 e 70% e na zona seca esteve abaixo dos 10%, conforme indicado na literatura
(BROSNAN; ROBINSON, 2003; FACINCANI, 1993; OLIVEIRA, 2011).

Pelos resultados apresentados nesta etapa, a formulagdo F7 mostrou os melhores
resultados de secagem rapida em relacdo as demais, porém é necessario a avaliacdo de alguns
pontos para a concretizagcdo desse resultado, como uma avaliagdo mais efetiva de sua umidade
inicial de extrusdo, pois diferente das outras formulagdes a F7 apresentou o menor teor
(18,64%), se comparada com a F5, existe uma diferenca de 2,8%, ja que F5 teve o valor maior
(21,43%).
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A Figura 48 mostra as curvas de Bigot das formulacdes secas no secador rapido de

laboratério (Natreb, modelo STL) com ciclo de 60 min, tendo como eixo das abscissas a

retracdo de secagem e 0 eixo das ordenadas, o teor de agua de conformacéo.
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Figura 48 - Curvas de Bigot das formulagbes F5, F7, F8 e F10.
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1.

E possivel observar no ponto A que F5 apresenta o valor de 21,43%, seguido de 18,64%

para F7,19,43% para F8 e 19,76% para F10. Para qualquer processo que necessite o acréscimo

de &gua, para sua conformacao, e que apds esse processo necessite-se retirar a dgua inserida,

busca-se trabalhar sempre com a menor quantidade de agua possivel, sabendo que este é um

custo elevado para retirar depois no processo de secagem (OLIVEIRA; HOTZA, 2015).

Avaliando as formulagdes estudadas, F7 apresentou menor valor, F8 e F10 ficaram com

umidades muito proximas e F5 necessitou de maior quantidade de agua. F7, no que se refere a

umidade de conformacéo, estaria em uma condi¢cdo mais apropriada para uma secagem mais

eficiente.

Na curva de Bigot apresentada para cada formulacdo, os pontos A — B representam a

primeira fase de secagem, em que a diminui¢do de volume é proporcional a &gua eliminada e a
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velocidade de secagem é constante (OUMMADI et al., 2019; VASIC; GRBAVCIC;
RADOJEVIC, 2014).

Scherer (1990) destaca que esta primeira etapa de secagem € chamada de periodo de
taxa constante. A agua eliminada nesta etapa € chamada de 4gua de conformacéo ou intersticial
(BROSNAN; ROBINSON, 2003; FACINCANI, 1993; VIEIRA; FEITOSA; MONTEIRO,
2003) e é possivel identificar o seu contetdo por meio das linhas que cruzam os pontos E — D;
desta forma, o valor de 9,88% foi encontrado para F5, 8,87% para F7, 9,09% para F8 e 9,06%
para F10, que comparados entre si ficaram muito préximos, ndo sendo possivel se identificar
uma diferenca relevante. Porém em perda relativa de umidade nesse primeiro periodo, F7 foi a
formulacdo que teve a maior facilidade de eliminacdo de &gua, correspondendo a 47,58%,
seguido da F8, F5 e F10, com os valores de 46,78, 46,10 e 45,85%, respectivamente.

A partir disso, € possivel se determinar o teor de agua intersticial; a linha B — C
representa esta segunda fase e por meio dos pontos D — C, pode-se calcular o teor de &gua
intersticial. E importante ressaltar que, nesta etapa, ocorre o desaparecimento do filme de agua
na superficie da peca, alterando sua cor, bem como é nesse periodo que a quantidade de agua
que se desloca para a superficie por capilaridade e difusdo é cada vez menor, em consequéncia
da formacdo de vazios no interior da peca, até que a 4gua intersticial proveniente dos capilares,
que ndo produzem retracdo, vai se tornando predominante (OUMMADI et al., 2020; VIEIRA,
FEITOSA; MONTEIRO, 2003).

Nas formulacgdes estudadas, observa-se que F5 teve o valor de umidade critica (ponto
critico) maior (11,55%), seguido de F10 (10,70%), F8 (10,34%) e F7 (9,77%). Vasic, Pezo e
Radojevic (2020) afirmaram que a umidade no ponto critico coincide com a quantidade de agua
ligada eletrostaticamente as particulas argilosas; por isso, a medida que se aumenta a
concentracdo de materiais argilosos, ou seja, mais rica e pura for a argila, mais alta sera a
umidade correspondente ao ponto critico. Outro fator observado pelo autor trata-se da natureza
das argilas. A montmorilonita tem capacidade de fixacdo de &gua maior em sua superficie que
a caulinita, por exemplo. Neste contexto, a umidade ligada as particulas argilosas é eliminada
mais lentamente que a agua livre que se encontra nos capilares, por isso quanto mais
montmorilonita mais elevada é a umidade do ponto critico, mais longo sera o ciclo de secagem.

Facincani (1993) afirmou que o ponto critico constitui uma indicacdo muito valiosa
sobre a granulometria da argila ou composic¢do da massa. As particulas mais grosseiras sao as
que primeiro entram em contato umas com as outras, deixando entre elas espagos vazios que
podem ou ndo ser ocupados por outras de menor tamanho. Desta forma, uma argila porosa

indica um predominio de particulas grossas e uma quantidade baixa de particulas de tamanhos
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intermediérios, que preenchem os espacos vazios. Neste contexto, F5 apresenta um ponto
critico de 11,55% comparado a F7 com 9,77%; assim, F5 tende a ter particulas mais grosseiras
e maior porosidade, facilitando assim sua secagem.

Estas duas afirmacdes apresentam algumas diferencas que devem ser analisadas de uma
forma mais critica, pois pode colocar em risco todo um estudo, pois ambas as afirmacgdes estdo
corretas, porém por si s6 ndo sdo o suficiente para determinar algo conclusivo. Desta forma,
adicionou-se nessa parte do trabalho a realizacdo do ensaio de residuo bruto e granulometria
das formulacBes que estdo sendo estudadas, bem como o desenvolvimento de uma tabela
referente aos materiais argilosos e fracdo mineraldgica por meio do calculo de média ponderada
a partir dos resultados da Tabela 11, no intuito de se identificar quais as afirmacdes apresentadas
na literatura se identificam melhor com as formulacdes estudadas e tém maior relevancia para
0 estudo.

A Tabela 25 apresenta o resultado referente ao célculo de média ponderada para a fracéo
argilosa, composi¢do mineralogica e total de material inerte para as formulagdes estudadas na
etapa de secagem. Observa-se que os resultados vém ao encontro do que foi apresentado por
Vasic, Pezo e Radojevic (2020), que resumidamente destacaram que quanto maior for a fracdo
argilosa, mais alta sera a umidade correspondente ao ponto critico.

Os resultados ficaram bem visiveis em relagdo a F5 com 49,8% de fracdo argilosa,
contendo 0 maior ponto critico (11,55%), e F7 com 42,6% de fragdo argilosa e menor ponto
critico (9,77%). Entretanto, F8 e F10, que tiveram o0s valores de ponto critico muito proximos
(10,34 e 10,70%, respectivamente), tiveram fracdo argilosa similar de 46 e 46,3%,

respectivamente.

Tabela 25 - Resultado do célculo de média ponderada da fracdo argilosa, composicédo
mineraldgica e total de inertes para as formulacGes estudadas com base na Tabela 11.

Tepr da_s x Composi¢do mineraldgica (% em Total de
materias-primas Fracao .
~ - massa) inertes (%
Formulagdes (% em massa) argilosa

em massa)

(52 pm, 0/0) A0

AM AC AV Q M CCH K MT A o @AO)
F5 5 0 50 49,8 20,0 545 0,0 0,0 17,0 05 4,0 4,0 28,0
F7 33,3 33,3 333 42,6 243 47,0 0,7 40 11,3 03 9,7 2,7 36,7
F8 66,6 16,7 16,7 46,0 30,2 385 0,3 20 2266 02 48 13 36,3
F10 16,7 16,7 66,6 46,3 142 63,0 0,3 2,0 57 0,7 88 53 28,4

Q: Quartzo; M: Muscovita; C: Calcita; CH: Clorita; K: Caulinita; MT: Montmorilonita; A Albita; O: Ortoclasio
Fonte: Autor (2022).
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A quantidade total de inertes (quartzo, albita e ortoclasio) para F5 e F10 ficaram muito
proximas (28 e 28,4%, respectivamente), ja F7 e F8 apresentaram 36,6 e 36,3%,
respectivamente. Quanto mais materiais ndo plasticos (inertes) forem encontrados nas
formulagBes, menor sera sua sensibilidade a secagem; o inverso torna a curva de Bigot mais
longa (AUNGATICHART; WADA, 2009).

A capacidade de absorcdo de agua depende fortemente do teor de argilomineral 2:1
(duas folhas tetraédrica — uma folha octaédrica) e do seu espacamento basal (quanto maior o
espacamento, maior sua capacidade de absorcdo de &gua), bem como do tipo de cétions
trocaveis (VASIC; PEZO; RADOJEVIC, 2020). As esmectitas tém uma estrutura diferente em
comparagdo com a caulinita e ilita e, portanto, maior capacidade de absor¢édo de agua (VASIC
et al., 2018). Na familia das esmectitas, encontra-se a montmorilonita, encontrada também nas
formulacGes em estudo, com 0,5% para F5, 0,3% para F7, 0,2% para F8 e 0,7% para F10, todas
em proporgdes abaixo de 1%. A muscovita também faz parte dos argilominerais 2:1, com uma
proporcéo significativa em cada formulacdo, principalmente para F10 e F5, seguidas de F7 e
F8 com 63, 54,5, 47 e 38,5%, respectivamente.

Com base nas informacdes extraidas da Tabela 25, F5 e F10 seriam as formulagfes que
proporcionariam uma maior sensibilidade para a secagem, seguidas de F8 e F7.

Vale salientar que a diferenca dos pontos de umidade critica referente as duas
formulacGes (F5 e F7) mostradas na Figura 48, sdo de apenas 1,78%. E que a afirmacéo citada
por Facincani (1993) também é valida para alguns tipos de matérias-primas. No caso em
especifico destas formulacgdes, observa-se na Tabela 26 que F7 apresenta maior quantidade de
residuo bruto (28,37%), bem como maior quantidade de particulas grossas, observados pelos
valores totais das malhas 30, 40 e 50 mesh, correspondendo ao valor de 16,45%. Em seguida,
F8 com 23,61% de residuo bruto e fracdo de particulas mais grossas de 9,66%, F10 com 19,45%
de residuo bruto e 9,38% de particulas grossas e por Gltimo F5, que comparativamente teve o
menor valor de residuo bruto (14,66%), bem como a menor proporcéo de particulas grossas,
com apenas 3,55%.

Este resultado pode ser explicado pelo item 6.1.4.2 (Residuo bruto), pois normalmente
0 residuo bruto das argilas é constituido majoritariamente por quartzo, porém o residuo das
matérias-primas que compdem estas formulacdes ¢ de mesma composi¢do do restante do
material. Isso refere-se a sua formacao geoldgica, que proporciona alta dureza a estas matérias-
primas. Estimava-se que para o processo de fabricagdo de cerdmica vermelha estrutural, essa

caracteristica ndo afetaria no processo de secagem, pois se comportaria como um material
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inerte. Mas por meio dos resultados apresentados na curva de Bigot, teve influéncia,
principalmente na primeira etapa de secagem, afetando o ponto de umidade critica (diminuindo-

0).

Tabela 26 - Residuo bruto e distribuicdo granulométrica retido por peneiramento para as
formulagbes estudadas na etapa de secagem.

Peneira Retido (% em massa)

Mesh pm F5 F7 F8 F10
30 595 1,42 + 0,04 8,64 £0,21 4,92 £0,08 4,74 £ 0,13
40 420 1,18 £ 0,16 5,08 +0,14 3,00+0,14 2,86 £0,11
50 297 0,95+0,04 2,73+0,07 1,74 £ 0,08 1,78 £ 0,08
70 210 1,38 £ 0,04 2,68 £0,10 2,10 £ 0,07 1,99 +£0,10
100 149 2,06 + 0,06 2,59+0,13 2,68 £0,11 2,03+0,18
140 105 2,90 £ 0,08 2,719+0,17 3,33+0,15 2,40 £ 0,06
200 74 2,11+0,07 1,84+£0,18 2,65+ 0,08 1,81+£0,11
Finos 44 2,66 + 0,09 2,02+0,15 3,19 +0,23 1,84 +£0,17
Total grosso 14,66 + 0,08 28,37+ 0,76 23,61+ 0,33 19,45+ 0,36
<44 pym 85,34 + 0,08 71,63 +0,76 76,39 £ 0,33 80,55+ 0,36

Fonte: Autor (2022).

O resultado da distribuicdo dos tamanhos de particulas a laser apresentada no item
6.1.4.4, por ser um método de analise mais preciso, aponta uma distribuicdo granulométrica
mais parecida entre as matérias-primas, principalmente entre AC e AV, apresentando uma
diferenca muito pequena entre elas. Porém quando se trata de residuo por peneiramento, esse
resultado muda completamente, diferenciando-as mais pela sua dureza e também pela forma
das particulas.

Neste trabalho, os métodos utilizados de analises de residuo (via lazer e peneiramento)
contribuiram para justificar os resultados apresentados nas curvas de Bigot, demonstrando que
todas as afirmacOes apresentadas na literatura estdo corretas, porém devem ser muito bem
analisadas e discutidas. Vale salientar que o ensaio de granulometria via laser foi realizado
apenas nas matérias-primas bases utilizadas nas formulagdes, mas mediante suas proporcées
utilizadas em cada formulag&o, avaliam-se as suas relevancias.

A curva de Bigot € uma tecnica simples, poréem traz consigo inumeras informacoes

relevantes para o processo de secagem. Tratou-se até 0 momento de entender as carateristicas
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voltadas apenas a primeira fase de secagem e a relacdo de umidade inicial até a sua umidade
critica.

Em se tratando de retracdo de secagem, os graficos apresentados na Figura 48 mostram
que F5 teve uma retracao de secagem de 6,81%, seguido da F8 com 6,52%, F10 com 5,61% e
F7 com 5,49%.

A retracdo de secagem esté ligada diretamente com a quantidade de &gua existente no
material cerdamico. No primeiro periodo, denominado de taxa constante, a taxa de secagem é
independente do teor de 4gua e do tipo do material. Como a interface liquido/ar, em que ocorre
a evaporacdo, corresponde simplesmente ao liquido evaporado (OUMMADI et al., 2020).
Neste inicio da secagem, os grdos ndo estdo em contato, mas separados por uma pelicula de
agua. Durante o estagio principal de retracdo, o volume de agua que é evaporado resulta em
uma retracdo volumeétrica. Isso corresponde essencialmente a parte linear da curva, ou seja, até
ao ponto critico (FACINCANI, 1993; FORD RW, 1986; OUMMADI et al., 2019), sendo F5 a
formulacdo que apresenta a maior retracdo de secagem até o ponto critico (aproximadamente
6%) e F7 que possui 0 menor valor (aproximadamente 4,59%).

A segunda etapa, denominada como periodo de taxa decrescente, &€ muitas vezes
descrita por uma proporcionalidade entre a taxa de evaporacao e o teor de 4gua. Neste ponto, a
retracdo do corpo essencialmente parou. Durante este periodo, a evaporacao ainda ocorre a
partir da superficie, mas isso ndo se comporta como uma superficie de agua livre. O liquido
evaporado € substituido por ar e a remoc¢édo durante este periodo final ocorre dentro do corpo
poroso, de modo que o vapor atinge a superficie, difundindo-se pelos poros. Esta etapa final é
uma relacdo ndo linear entre a taxa de secagem e o teor de umidade (OUMMADI et al., 2019,
2020; SCHERER, 1990; VASIC; PEZO; RADOJEVIC, 2020).

O ponto em que ocorre a transicdo do segundo periodo € apds 0 ponto critico; nesse
ponto, ao se observar as formulacdes estudadas, é possivel destacar que F5 e F10 estdo abaixo
de 1% de retragdo, F7 estd muito proxima de 1% e F8 um pouco acima de 1%. A partir deste
ponto, a probabilidade de geracdo de defeitos € muito pequena e pode-se dizer que é quase
impossivel apresentar defeitos de trincas nesta etapa. Outra observacéo valida sdo os valores
finais de retracdo de cada formulacéo. Nesta etapa ocorre entdo uma transi¢do para um estagio
em que todos os gréos estdo em contato, tornando o encolhimento irrelevante apesar de ainda
conter 4gua. F5 parou de retrair com aproximadamente 4% de agua, F10 um pouco menos,
préximo a 3%, e F8 e F7 proximo a 2% de dgua, demonstrando que no mesmo periodo de tempo
e condicdes de secagem, F7 e F8 apresentaram-se mais faceis de secar, bem como a quantidade

de residuo bruto e sua granulometria tiveram influéncia maior na segunda etapa de secagem.
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Observando a Figura 48 e analisando-se as formulagdes F5 e F7, existe uma diferenca
de agua de conformacdo maior entre elas. Claro que cada tipo de argila, dependendo de sua
carateristica plastica, necessita de uma umidade de equilibrio diferente. E sabido que quanto
maior a quantidade de agua, maior serd a retracdo de secagem e, com isso, aumenta a
probabilidade de aparecimento de defeitos (FACINCANI, 1993; OUMMADI et al., 2019,
2020; VASIC; GRBAVCIC; RADOJEVIC, 2014; VASIC; PEZO; RADOIJEVIC, 2020;
VIEIRA; FEITOSA; MONTEIRO, 2003). Baseado nessas condicOes, realizou-se a
conformacdo de F7 com umidade proxima a de F5, com o objetivo de se avaliar o seu
comportamento na secagem com a mesma umidade inicial de F5.

A Figura 49 ilustra as curvas de secagem de perda de massa relacionada com a retragcéo
de secagem em funcdo do tempo para as formulacdes F5 e F7, que neste caso foi de 60 min
para o ciclo de secagem no secador rapido e mais 24 h em estufaa 110 £ 5 °C.

A umidade de conformacdo de F5 foi de 21,43%, enquanto F7 foi de 21,63%, ou seja,
praticamente iguais. Observa-se claramente que, com o incremento da dgua de conformacéo de
F7, sua retracdo de secagem subiu de 5,49% para 8,23%, quantidade esta proporcional a agua
adicionada (2,99%). As linhas de perda de 4gua seguiram bem proximas a medida que avancou

o0 tempo e a temperatura foi aumentada.

Figura 49 - Perda de agua e retracdo de secagem em funcdo do tempo das formulacdes F5 e
F7 sob secagem de ciclo rapido.
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A umidade residual aos 60 min de ciclo ficou muito proxima, sendo 2,25% para F5 e
2,15% para F7. Vale salientar que F7 ficou muito deformavel, ja que a umidade empregada no
processo de conformacdo por extrusdo (21,63%) foi acima do LP desta composicéo.

Com relagdo a curva de Bigot da F7 com umidade de 21,63%, pode ser observada na
Figura 50 que o ponto critico aumentou de 9,77 (Figura 48) para 12,69%, valor este
proporcional a quantidade de 4gua adicionada.

O ponto critico foi encontrado ainda faltando alcancar praticamente 2% de retracédo de
secagem, enquanto na Figura 48 estava com menos de 1%. Observa-se que o0 primeiro periodo
de secagem E — D ndo teve mudancas significativas, 8,87% anteriormente e agora 8,94%. As
mudancas mais significativas sdo observadas com relacdo a retracdo de secagem e a segunda
fase de secagem, D — C, que no mesmo periodo e em condi¢des de secagem iguais, se manteve

com um pouco mais de umidade, entretanto com umidade final um pouco menor que a F5.

Figura 50 - Curva de Bigot de F5 e F7 com umidade de 21,43 e 21,63%, respectivamente.
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Fonte: Autor (2022).

Isso mostra que mesmo com uma umidade inicial maior, a F7 apresentou maior
facilidade de eliminacdo de a4gua, além de diferencas significativas no valor do ponto critico e
na retracdo de secagem em que se encontra o ponto critico. Assim, mais uma vez, se confirma
que o primeiro periodo de secagem € influenciado pela quantidade de dgua adicionada ou pela
caracteristica mineralogica, destacando-se que quanto maior for a fracdo argilosa, e o tipo de
mineral, mais alto sera a umidade correspondente ao ponto critico. Além disso, a quantidade de
residuo bruto e a sua fragdo granulométrica interferem de forma mais efetiva no segundo
periodo de secagem. Esta afirmagdo € validada pelos resultados apresentados para as

formulacGes estudadas neste trabalho.
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6.3.3.2 Densidade relativa e aparente

Considerando o maior teor de argilominerais presente, as argilas com maior plasticidade
tendem a ser mais densas quando formadas (SANTQOS, 1989). No entanto, a falta de materiais
inertes pode ser prejudicial, dificultando o processo de secagem (FACINCANI, 1993).

Uma distribuicdo granulométrica em que a argila tenha tamanhos maiores de particulas
pode causar baixa densidade, devido a dificuldade no seu empacotamento. Da mesma forma,
se houver um processo de conformacdo com baixa pressdo, também pode resultar em menor
densidade, podendo ocorrer 0 aumento de quebras durante o processo de transporte de pecas
apos a secagem. Uma alta densidade em verde favorece ao processo de sinterizacao, podendo
em muitos casos, dependendo das caracteristicas de cada matéria-prima, atingir a retracdo
desejada em temperaturas mais baixas. Quanto mais homogénea for a densidade da peca, menor
serdo as diferencas de secagem e queima na mesma peca (YANG et al., 2003).

O ensaio de densidade foi realizado nas pecas que passaram pelo processo de secagem
rapida e em seguida ficaram a 110 £ 5 °C por 24 h em estufa. A Figura 51 mostra os valores de

densidade aparente das amostras estudadas.

Figura 51 - Gréafico da densidade aparente das amostras secas com secagem de ciclo rapido
(60 min) e secagem em estufa por 24 h (110 £ 5 °C).
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E possivel verificar que F5 apresentou maior densidade, seguida de F7, F8 e F10. Muito
embora a diferenca de densidade entre as formulagdes tenha sido pequena (de 0,25 g/cm? do
material mais denso F5 ao menos denso F8), a densidade aparente foi maior nas formulagcdes
com menor quantidade de residuo bruto e que apresentaram a menor granulometria (Tabela 26),
promovendo melhor empacotamento das particulas no processo de conformacéo.

Vale salientar que a F8 apresentou residuo bruto menor que F7, porém mostrou menor
densidade; isso se deve as caracteristicas das matérias-primas empregadas.

Ao se avaliar a proporc¢do de cada matéria-prima nas formulac6es estudadas (Tabela 9),
é possivel se verificar que F8 é a que possui menor quantidade da argila AV, sendo esta que
possui 0 menor residuo bruto (Tabela 13) e o menor didmetro médio de particula (Tabela 16);
ou seja, aquela que apresenta a maior probabilidade de promover melhor empacotamento entre
as particulas, mas que esta em menor quantidade na F8.

A densidade por picnometria a gas hélio determina a densidade real de um sdlido,
variando-se a pressdo de um gas em uma cdmara de volume conhecido (MOURA;
FIGUEIREDO, 2002). A Tabela 27 mostra os valores obtidos para as formulagdes estudadas,

cujos valores foram utilizados para se calcular as respectivas densidades relativas.

Tabela 27 - Densidade real obtida por picnometria a gas hélio.

Formulacéo Densidade real (g/cm3)
F5 2,67 £ 0,004
F7 2,68 + 0,003
F8 2,69 + 0,003
F10 2,66 + 0,002

Fonte: Autor (2022).

O célculo de densidade relativa foi realizado nas pecas que passaram pelo processo de
secagem rapida (60 min) e em seguida ficaram a 110 + 5 °C por 24 h em estufa. A Figura 52
apresenta os valores de densidade relativa para as formulagdes estudadas.

A Figura 52 mostra que o comportamento da densidade relativa das formulacbes
estudadas é muito similar ao comportamento das respectivas densidades aparente (Figura 51).
Isto se deve porque as formulagGes estudadas apresentaram, estatisticamente, a mesma

densidade real dos sélidos (Tabela 27).
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Figura 52 - Gréfico da densidade relativa das amostras secas com secagem de ciclo rapido (60
min) e secagem em estufa por 24 h (110 £ 5 °C).
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Da mesma forma como ocorreu com a densidade aparente, a densidade relativa ndo
apresentou diferencas significativas entre si (10% a maior diferenca). Porém, vale salientar que
F5 foi a que apresentou maior densidade relativa, seqguida de F10, F7 e F8. F5, como apresentou
maior densidade relativa, acabou sendo a formulagéo que teve maior dificuldade de secagem.
Este fato contribui para a explicacdo da Figura 47, que quanto maior a densidade, maiores sao
as dificuldades de secagem. Isso ocorreu com F5 e F10, pois F8 mostrou menor densidade,
porém ficou com umidade residual final, no ciclo de 60 min, um pouco maior que F7. Isso pode
estar relacionado com as caracteristicas individuais de cada matéria-prima que compde as
formulagoes.

A partir dos dados da Figura 52, a porosidade total foi calculada, cujos resultados sdo:
F5—30%, F7 —36%, F8 — 40% e F10 — 34%. Embora estes dados sejam estatisticamente iguais,
ha uma tendéncia para maior porosidade apresentada por F7 e F8, que mostraram maior

facilidade na secagem rapida.

6.3.3.4 Andlise visual de defeitos

Para todo e qualquer processo se deseja, além da melhor eficiéncia, a melhor qualidade
do produto gerado. Desta forma, foi realizada uma analise visual das 12 pecas produzidas de
cada formulacdo no processo de secagem répida. Foram encontradas 3 pecas trincadas da

formulacdo F5 e 2 pecas de F10, enquanto F7 e F8 ndo apresentaram defeitos de secagem.
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A Figura 53 mostra as fotografias das pecas secas de cada formulagdo com seus
respectivos defeitos (F5 e F10).

Figura 53 - Fotografias das pecas apds secagem rapida das formula¢fes em estudo com os
respectivos defeitos.

Fonte: Autor (2022).
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Analisando-se as imagens da Figura 53, é possivel afirmar que apenas as formulacoes
F7 e F8 ndo apresentaram nenhum tipo de defeito visivel no processo de secagem rapida. Estas,
portanto, poderiam ser empregadas na etapa final deste trabalho.

E importante salientar que as pecas da formulagio F7 (Figura 54), que foram submetidas
ao processo de conformacdo por extrusdo com umidade superior a 21%, também néo
apresentaram defeitos visiveis de nenhuma natureza, confirmando que a umidade inicial (de
extrusao) ndo e fator isolado para a determinacéo de ocorréncia de trincas de secagem. Aspectos

composicionais, discutidos neste trabalho, assumem papel determinante.

Figura 54 - Fotografias das pecas da F7 com maior umidade de conformacéo de extrusdo em
seu estado verde e seco.

F7 (verde) F7 (seco)

Fonte: Autor (2022).

6.3.3.5 Resisténcia mecanica a compressao a seco

A peca ceramica verde deve apresentar resisténcia mecanica apropriada para que seja
possivel a sua movimentacdo no decorrer do processo, possibilitando manusear as pegas sem
provocar fissuras ou lascamentos (OLIVEIRA, 2011).

A Figura 55 mostra o grafico com a resisténcia mecanica a compressdo a seco das
formulacdes estudadas. E importante ressaltar que neste ensaio foram utilizadas apenas as pecas
gue néo apresentaram defeitos visuais.

O comportamento da resisténcia mecanica a compressdo a seco das formulacfes

estudadas é muito similar ao comportamento das respectivas densidades relativas (Figura 52).
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Pode-se dizer, neste caso, que esta propriedade mecanica esta intimamente relacionada com a
densificacdo do material e, portanto, a porosidade é o principal fator interferindo neste
comportamento.

Segundo Oliveira et al. (1996), para as matérias-primas ou formulacdes no processo de
fabricacdo de pecas ceramicas devem apresentar valores superiores a 1,0 MPa para condigdes
Otimas de trabalho e séo aceitaveis valores entre 0,6 e 1,0 MPa.

Analisando os resultados, é possivel observar que F10 e F5 apresentaram valores muito
préximos de resisténcia mecénica a compressdo, 1,03 e 1,02 MPa, respectivamente. F7
apresentou resisténcia de 0,94 MPa e F8 de 0,64 MPa. F8 apresentou o valor mais baixo,
podendo se tornar uma formulagdo problemética no processo produtivo e causar perda de

qualidade por defeitos oriundos de uma baixa resisténcia, como trincas e lascados.

Figura 55 - Resisténcia mecanica a compressao a seco apos secagem.
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Fonte: Autor (2022).

Assim, F7 foi a formulacéo que apresentou os resultados mais satisfatorios ao processo
de secagem rapida com ciclo de 60 min. F8 também ndo apresentou defeitos visuais, mas 0s
demais resultados séo inferiores aos de F7. Esta etapa do estudo demonstrou ainda que a curva

de Bigot pode ser eficientemente obtida a partir dos resultados combinados de analise
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termogravimétrica e dilatometria Optica, para estudo da secagem rapida de ceramica vermelha
estrutural.

6.4 CARACTERIZACOES TECNOLOGICAS POS-QUEIMA

Nesta etapa sdo apresentados os resultados pertinentes ao que Dondi (2006) coloca
como parametros de controle para produtos acabados de ceramica vermelha estrutural: retracdo

linear de queima, resisténcia mecanica a compressao e absorcdo de agua.

6.4.1 Retracdo linear de queima (RLg) e Absorc¢ao de 4gua

Na Figura 56 sdo apresentados os resultados da retracdo linear de queima (RLg) e
absorcdo de agua (AA) das pecas submetidas ao ciclo de secagem rapida a 160 °C e ciclo de 60
min e queima em forno mufla a 900 °C, com taxa de aquecimento de 1,5 °C/min e patamar de

queima de 120 min.

Figura 56 - Valores de RLq e AA das formulagdes estudadas.
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Fonte: Autor (2022).

Segundo Dondi (2006), as materias-primas ou formulacdes para fabricacdo de ceramica

vermelha estrutural, sdo consideradas de variacdo Otima quando inferior a 1,5% e variacdo
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aceitavel entre 1,5 e 3,0%. Estes valores estdo demonstrados por meio das linhas vermelhas
tracejadas no gréafico da Figura 56. Todas as formulacBes atendem ao requisito proposto, porém
apenas a F7 esta na condicdo 6tima de RLq.

As formulacbes F10 e F5 apresentam os valores mais elevados de RLg, 2,44 e 1,90%,
respectivamente. Associa-se isso a quantidade de Oxidos fundentes, principalmente KO
(Tabela 10), presentes na composicdo, em especial decorrente da argila AV, que contribuem
para a formacdo de fase liquida na sinterizacdo, contribuindo para densificar o material
(FACINCANI, 1993). Também s&o estas formulacBes que contém o menor teor de quartzo,
14,2% para F10 e 20% para F5 (Tabela 25), considerado um éxido refratario. Deste modo,
quanto menor sua quantidade maior sera a facilidade de sinterizacdo. F10, além de ter o menor
teor de quartzo, possui a maior fracdo de albita e ortoclasio, que sdo minerais fundentes (Tabela
25).

A distribuicdo granulométrica também é um fator relevante na RLq. F7, apesar
apresentar valores significativos de oxidos fundentes (Tabela 25), possui a menor retracdo
(1,36%) devido ao maior teor de residuo bruto e a maior propor¢do de grdos maiores,
dificultando assim o empacotamento das particulas.

Com relagdo a absorcdo de agua (AA), pode-se dizer que é um fendbmeno que ocorre
devido as forcas de capilaridade quando a amostra é imersa em &gua, fazendo com que penetre
nos poros do corpo ceramico. Valores elevados de absorcdo de dgua podem ser relacionados a
alta porosidade aberta, que pode interferir na secagem do material e também na resisténcia
mecanica. A NBR 15270-1/2017 estabelece os limites de 8 a 25% de AA para os blocos
estruturais ceramicos, demonstrados por meio das linhas azuis mostradas na Figura 56. Os
valores de AA obtidos das formulacGes avaliadas ficaram dentro do intervalo estabelecido em
norma (NBR 15270-1/2017), oscilando entre 11 e 14%.

6.4.2 Resisténcia mecanica a compressao (RMC)

A resisténcia mecénica a compressdo dos corpos ceramicos tem ligagdo direta com a
absorcdo de &gua, que é resultante da quantidade de poros presentes na peca e que é decorrente
de menor densificagdo ocorrida durante o processo de conformacdo, secagem e queima
(SATHIPARAN; RUMESHKUMAR, 2018).

A Figura 57 apresenta os resultados da RMC (média e desvio padrdo) das formulagdes
queimadas a 900 °C. O comportamento de RMC das formulagdes estudadas é muito similar ao

comportamento das respectivas resisténcias mecanicas a compressdo a seco (Figura 55). Pode-
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se dizer que, neste caso, as alteragdes estruturais e microestruturais ocorridas durante a queima
foram em tal nivel que ndo modificaram significativamente o comportamento de RMC em
relacdo a resisténcia mecanica a compressao a seco. Possivelmente, as composicdes estudadas
atingiram um nivel de densificagdo muito similar entre si.

A ABNT NBR 15270-1 (2017) estabelece um valor minimo de RMC para 0s blocos
ceramicos, 1,5 MPa, representada pela linha vermelha tracejada na Figura 57. De uma forma
geral, todas as formulacdes avaliadas possuem valores acima do limite minimo estabelecido por

norma.

Figura 57 - RMC das formulages estudadas.
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Fonte: Autor (2022).

6.4.3 Cor de Queima

A tonalidade apresentada pelas formulagdes estudadas apds queima a 900 °C pode ser
observada na Figura 58, a partir da qual é possivel observar tonalidades que estdo entre um
marrom mais claro e outro mais escuro.

As cores mais intensas sdo apresentadas para F5 e F10 e isso se deve ao teor de 7,3% de
Fe2O3 (Tabela 10) atribuido a argila AV, que compde 50% da formulagdo F5 e 66,6% da
formulacdo F10. F7 e F8 tém em sua composi¢do fracdes menores dessa matéria-prima, 33,3 e

16,7% respectivamente, deixando-as com um tom mais claro.
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Figura 58 - Fotografias mostrando a tonalidade das pecas queimadas para cada formulacdo.

FS F7 F8 F10

Fonte: Autor (2022).

6.4.4 Microscopia Optica

As Figuras 59 a 62 mostram as imagens obtidas por microscopia 6ptica com aumento
de até 20 vezes, em que a superficie do corte € analisada. As imagens identificadas representam
a superficie do corte com a ampliacdo de 4x na sessdo transversal, 10x na extremidade da sessdo
transversal, e 10 e 20x no centro da sessao transversal, respectivamente de todas as formulagdes.

A partir dos resultados das imagens de microscopia 6tica, € possivel afirmar que
nenhuma das formulacdes apresentou defeitos visiveis como, trincas, lascamentos ou qualquer
outro tipo de defeito que pudesse prejudicar a qualidade do material apds o processo de queima.

Em todas as imagens ndo se presenciou nenhuma formacgdo de coracdo negro,
demonstrando que todas as formulagfes estdo aptas para queima em condigdes industriais de
ceramica vermelha estrutural, tipicamente entre 900 e 950 °C, com tempo dependente do tipo
de forno utilizado.

De forma geral, a caraterizacdo pds queima foi de suma importancia para se afirmar que
0 processo de secagem rapida (60 min) ndo interferiu na qualidade do produto (pos-queima).

Baseado nos resultados obtidos de RLg, RMC, AA e 0s aspectos visuais, F7 foi
considerada a formulagdo mais apropriada para a producdo de ceramica vermelha estrutural por

secagem rapida.
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Figura 59 - Micrografias da formulacdo F5 seca em ciclo rapido (60 min) e queimada a 900
°C.

Fonte: Autor (2022).

Figura 60 - Micrografias da formulacdo F7 seca em ciclo rapido (60 min) e queimada a 900
°C.

Fonte: Autor (2022).
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Figura 61 - Micrografias da formulacdo F8 seca em ciclo rapido (60 min) e queimada a 900
°C.

Fonte: Autor (2022).

Figura 62 - Micrografias da formulacdo F10 seca em ciclo rapido (60 min) e queimada a 900
°C.

Fonte: Autor (2022).

Este estudo demonstrou que matérias-primas que possuem carateristicas similares a AV

devem ser usadas com cautela. Para as formulagfes em questdo, a quantidade apresentada de
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quartzo abaixo de 24% em sua composic¢do mineraldgica e o teor total de inertes menores que
35% foram fatores que acabaram prejudicando seu uso no processo de secagem rapida (60 min).
O residuo bruto acima de 23% e com teores maiores de particulas na faixa granulométrica entre
595 e 297 um favoreceram para uma secagem mais rapida e sem apresentar defeitos visiveis de
nenhuma natureza.

Embora as argilas empregadas nesse estudo ndo estejam disponiveis para emprego por
todas as empresas produtoras deste tipo de produto, a avaliacdo empregada neste estudo, por
meio da composic¢do quimica, mineralogica e granulométrica das argilas estudadas, pode ser
usada para orientar o estudo da secagem rapida aplicada a ceramica vermelha estrutural a partir
de outras matérias-primas. O controle granulométrico dos minerais mais duros, por exemplo,
quartzo ou aglomerados argilosos (argilitos), e 0 emprego da metodologia para definicdo da
curva de Bigot apresentado neste trabalho podem auxiliar os fabricantes a adaptar suas matérias-
primas e processo de forma eficaz para producdo de ceramica vermelha estrutural em ciclos

rapidos (60 min).
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7 CONCLUSAO

Este trabalho estudou a influéncia composicional, mineraldgica e granulométrica de trés
argilas no processo de secagem rapida de ceramica vermelha estrutural. A possibilidade de
otimizagdo do processo de secagem rapida é factivel utilizando-se da investigagdo
composicional para o desenvolvimento de ceramica vermelha estrutural.

Ao examinar os dados combinados das trés argilas em estudo, verificou-se que a argila
AC apresentou as melhores caracteristicas para compor uma formulacdo de ceramica vermelha
estrutural para secagem rapida, em especial o residuo bruto desta argila (57,74%) em relagéo
as argilas AM (17,15%) e AV (7,55%), que aumenta a permeabilidade do material, facilitando
a saida da agua.

A técnica de formulacdo de massas ceramicas utilizando-se planejamento experimental
de misturas (DoE) e anélise de variancia (ANOVA), a partir das argilas estudadas, mostrou-se
uma ferramenta adequada para o estudo da plasticidade para o processo de conformacao por
extrusao. Por meio do fator de trabalhabilidade de extrusdo, foi possivel definir a quantidade de
formulacBes para apenas as que cumpriram 0s requisitos de processo e de qualidade para
fabricacdo de cerdmica vermelha estrutural no comportamento de secagem rapida. Assim, as
formulaces F5, F7, F8 e F10 melhor compatibilizaram limite plastico (LP) e indice de
plasticidade (IP), respectivamente, 20,87, 17,81, 18,64 e 19,31%, e 15,45, 13,82, 16,60 e
14,19%.

Este estudo demonstrou gque a curva de Bigot pode ser eficientemente obtida a partir dos
resultados combinados de anélise termogravimétrica e dilatometria Optica para estudo da
secagem rapida de ceramica vermelha estrutural. Proporcionou, ainda, condi¢6es otimizadas de
secagem, como uma curva de secagem adequada para cada tipo de produto. A formulacdo F7
foi aquela que apresentou os resultados mais satisfatorios ao processo de secagem rapida com
ciclo de 60 min a 160 °C, ndo mostrando visualmente defeitos microestruturais e apresentando
resisténcia mecanica a compressao a seco (0,94 + 0,092 MPa) aceitaveis ao tipo de material
estudado.

Com base nos resultados de RLQ (1,36 + 0,092%), RMC (2,47 £ 0,22%), AA (13,93 =
1,52%) e aspectos visuais, a F7 foi considerada a formulacdo mais adequada para a producao
de ceramica vermelha estrutural por secagem rapida.

Embora cada empresa fabricante de ceramica vermelha estrutural possua argilas com
carateristicas diferentes as utilizadas neste estudo, a avaliagdo empregada por meio da

composicdo quimica, mineralogica e granulométrica e da metodologia de determinacdo da
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curva de Bigot desenvolvida podem ser utilizadas para orientar o estudo que determine as
condi¢Bes composicionais e de processo necessarias para permitir a secagem rapida (60 min)

de ceramica vermelha estrutural.
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TRABALHOS FUTUROS

Como trabalhos a serem desenvolvidos a partir destes, podem-se sugerir 0s seguintes:

(1) Estudar o comportamento plastico alterando a tensdo superficial da agua de
amassamento por meio de aquecimento e utilizagdo de aditivos para as argilas da regido sul de
Santa Catarina;

(2) Aprimoramento e procedimentacdo das técnicas de termogravimetria e dilatometria
para a determinag&o da curva de Bigot para ciclos de secagem répida (60 min);

(3) Awvaliar o comportamento e delimitar condi¢des apropriadas de granulometria para
argilominerais utilizando como material desplastificante areia para aplicacdo no processo de
secagem rapida (60 min);

(4) Estudar a utilizacdo de residuos sélidos por meio da técnica de planejamento de
misturas para utilizagdo em argilas da regido sul de Santa Catarina como fonte alternativa de

inertes para aprimoramento no processo de secagem rapida (60 mim).
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ANEXO A — Representacdo grafica das curvas de Bigot com ciclos de secagem rapida para as

formulac@es F5, F7, F8 e F10, com seus respectivos ciclos C1, C2 e C3.
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