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RESUMO

Ceramicas porosas sado materiais solidos que tem uma combinacdo de uma
estrutura continua e uma rede de poros abertos interligados que podem ou nao
serem permeados por um liquido ou gas. Embora diversas pesquisas sobre
ceramica porosa tenham sido realizadas, verifica-se que os resultados ainda sao
escassos para a aplicagdo desses materiais na construgdo civil com o intuito de
melhorar propriedades acusticas e térmicas ao mesmo tempo. Dentre as pesquisas
realizadas, varias utilizaram ceramicas porosas, tais como: alumina, zircbnia, mulita
e cordierita e bioceramicas. O objetivo deste estudo foi produzir massas ceramicas a
partir da mistura argilas, agua, amido ou gelatina, destinada a producéo de blocos
ceramicos porosos, utilizando secagem por congelamento. As matérias-primas foram
beneficiadas e, em seguida, caracterizadas por fluorescéncia de raios X (analise
quimica), difracdo de raios-X (analise mineraldgica), analise granulométrica e analise
termogravimértica (TG/ATD). Posteriormente, foram preparadas massas ceramicas
com os diferentes tipos de argilas, e as respectivas quantidades de aditivos (agua,
amido ou gelatina), nas quantidades pré-determinadas. A partir destas massas,
foram confeccionados corpos de prova, os quais foram submetidos a tratamento
térmico na temperatura de 1100°C com taxa de aquecimento de 5°C/min. Apds este
procedimento, os produtos obtidos foram caracterizados por Difracdo de Raios-X,
microscopia eletrbnica de varredura (MEV) e anadlise das propriedades fisico-
mecanicas. A partir dos resultados de difracdo de raios-X foi possivel observar nas
amostras ap0s tratamento térmico a presenca de picos de hematita, cristobalita,
espinélio e os primeiros picos de mulita. Pelas imagens de MEV foi revelado que a
adicao de amido e a gelatina em maiores proporcdes geram maiores quantidades de
poros, cujos dados corroboraram com os obtidos pelas analises fisico-mecanicas
(porosidade aparente e absorcdo de agua) sendo o melhor resultado obtido para a
amostra contendo gelatina (A1GEL15) cuja resisténcia a compressédo simples foi
maior do que 2MPa.

Palavras Chave: Argila, amido, gelatina e ceramica porosa.



ABSTRACT

Porous ceramics are solid materials which have a combination of a continue
structure and a network of open pores interconnected that may or not be permeated
by a liquid or gas. Although several researches on porous ceramics have been
carried out, the results are still scarce for the application of these materials in
construction to improve acoustic and thermal properties at the same time. Among the
research conducted, several have used porous ceramics, such as alumina, zirconia,
mullite and cordierite and bioceramics. The aim of this study was to produce ceramic
masses from clays, water, starch or gelatin for the production of porous ceramic
blocks, using freeze drying. The raw materials were processed and then
characterized by X-ray fluorescence (chemical analysis), X-ray diffraction
(mineralogical analysis), particle size analysis and thermogravimetric analysis (TG /
DTA). Subsequently, ceramic bodies were prepared with different types of clays, and
the respective amounts of additives (water, starch and gelatin), in predetermined
amounts. From these masses, specimens were made, which were subjected to heat
treatment at a temperature of 1100°C with a heating rate of 5°C/min. After this
procedure, the samples were characterized by X-ray diffraction, scanning electron
microscopy (SEM) and analysis of physical and mechanical properties. From the
results of X-ray diffraction it was observed in the samples, after heat treatment, the
presence of hematite peaks, cristobalite, spinel and the first peaks of mullite. From
SEM images it was revealed that the addition of starch and gelatin in larger
proportions generate increased amounts of pores, whose data corroborate with those
obtained from physical-mechanical analysis (apparent porosity and water absorption)
being the best result obtained for the sample containing gelatin (A1GEL15) whose
simple compression resistance was greater than 2MPa.

Keywords: clay, starch, gelatin and porous ceramic.
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1 INTRODUCAO

Existem varios estudos e em diversos segmentos para conseguir éxito em
duas questdes muito discutidas: a preservacdo do meio-ambiente e a redugédo de
custos. Sabe-se que o consumo de energia em edificios constitui uma média
elevada do consumo total, e cerca da metade deste consumo € perdido através das
paredes. Com o objetivo de reduzir o consumo energético, tem crescido o uso de
ceramicas porosas refratdrias como isolantes térmicos para altas temperaturas (~
1000°C) (Wouter P., 2004).

Os materiais ceramicos sao utilizados em aplicagdes, nas quais 0s metais,
polimeros e compoésitos, ndo podem ser utilizados ou apresentam um baixo
desempenho. A maioria das aplicacées tecnoldgicas envolve cerdmicas densas,
mas ha um crescente numero de aplicacbes para as quais se utilizam ceramicas
porosas. Estas cerdmicas possuem um elevado potencial para serem usadas em
diversas aplicagdes importantes, tais como: isolantes térmicos, filtros e membranas
para filtragcdo e separacdo de particulas, catalisadores e suportes de catalisadores,
isolantes térmicos (Ohji et al., 2012; Ruiping e Wang, 2014). O campo de utilizagdo
destas ceramicas porosas tem ganhado espaco em outros setores tecnologicamente
estratégicos, como por exemplo, de biomateriais, farmacéutico, alimenticio,
aeroespacial, petroquimico e de engenharia ambiental (Kim et al, 2010;
Vakifahmetaglu et al., 2015). Estas aplicacdes por sua vez, estdo diretamente
relacionadas a uma série de propriedades que as ceramicas porosas apresentam,
tais como: baixa densidade, estabilidade a altas temperaturas, permeabilidade,
elevada area superficial, resisténcia ao choque térmico, resisténcia a corrosao,
moédulo de resisténcia ao desgaste, baixo coeficiente de expansao térmica e
excelentes propriedades mecanicas (Popovska et al., 2010; Yakub et al., 2012; Feng
et al, 2013; Vakifahmetoglu et al., 2016). O conhecimento da influéncia da
porosidade sobre as propriedades da peca ceramica € de fundamental importancia
para se determinar o tipo de aplicacdo e a qualidade do produto.

De uma maneira geral, a obtengdo de ceramicas porosas segue algumas
rotas classicas, tais como: a queima de particulas organicas, réplica, materiais de
sacrificio, gelcasting e sinterizacdo de materiais ceramicos. A vasta gama de
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aplicagbes das cerémicas porosas leva cada vez mais ao aprimoramento das
diversas técnicas de processamento existentes e ao desenvolvimento de rotas que
permitam a obtencdo de produtos que relunem alta porosidade e resisténcia
mecanica, aliados ao baixo custo e facil processamento. As condigcdes de
processamento interferem diretamente na estrutura do material, impactando em seu
desempenho e aplicabilidade (Vasconcelos, 1997).

O interesse por um material com porosidade ou sem porosidade depende,
sobretudo, da aplicacdo desejada, uma vez que algumas aplicacdes exigem
materiais com porosidade satisfatoria, enquanto que outros necessitam de um
material mais compacto, ou seja, com uma menor porosidade possivel.
Correlacionando de maneira adequada e eficiente as matérias-primas com as
técnicas de processamento, € possivel obter cerdmicas porosas com resisténcia
mecanica satisfatéria, resisténcia a corrosdo, alta refratariedade e uniformidade
estrutural, cujas propriedades, as credenciam para serem aplicadas nas mais
diversas areas industriais, tais como: biomateriais, nas industrias farmacéutica,
alimenticia, aeroespacial e petroquimica nas quais tensbes térmicas e mecanicas
nao permitem o uso de outros materiais, por exemplo, os materiais metalicos e
poliméricos. (Nettleship, 1996; Guzman, 2003; Colombo, 2006; Studart et al., 2006)

Diante do exposto, nota-se que o controle da porosidade e da
homogeneidade microestrutural, sdo dois pontos de fundamental importancia que
podem influenciar as propriedades finais do produto, contudo esta abordagem ainda
€ limitada e complexa. Desta forma, o desenvolvimento de uma rota de
processamento que permita controlar a porosidade e gerar materiais com
microestruturas homogéneas, representa um avango tecnoldgico significativo na
producdo de ceramicas porosas. Assim, o objetivo desse trabalho consiste na
formulacdo de massas ceramicas obtidas a partir da mistura de argilas, agua, amido
ou gelatina, destinadas a producao de blocos ceramicos porosos utilizando secagem

por congelamento, com a finalidade de aplicagdo na construgao civil.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Argilas

7

Argila é uma rocha constituida essencialmente de argilominerais que
correspondem a silicatos hidratados de aluminio, magnésio ou ferro, constituidos em
sua maioria por particulas finas de dimensdes inferiores a 2 um e outros minerais,
tais como: o quartzo, a mica, a pirita e a hematita, além de matéria organica e outras
impurezas. Sao utilizadas pelo homem desde as antiguidades nas mais diversas
aplicac6es (Souza Santos, 1992).

As argilas constituem as matérias-primas basicas utilizadas nas industrias de
produtos da ceramica tradicional, como em telhas, blocos e produtos da ceramica
branca como louca sanitéria, louca de mesa e isolantes elétricos (Michot et al.,
2008). No entanto, nas ultimas décadas estdo sendo cada vez mais utilizadas em
aplicacbes mais avangadas, por exemplo, em suportes de catalisadores, como
matéria prima para cimentos e na industria de refratarios (Gongalves et al., 2014).

Do ponto de vista mineraldgico, as argilas sao silicatos caracterizados por
possuir uma estrutura lamelar, as quais compdem uma grande parte de solos, e
podem ser encontradas no estado puro em depdsitos minerais, em seu ambiente de
formacdo e em ambientes naturais (Callister, 2002). E responsavel por uma série de
processos considerados naturais, atuando como catalisadores, como por exemplo,
em transformacgdes quimicas em solos e formacao de petréleo (Guerra et al., 2008).
Minerais argilosos do grupo da caulinita, por exemplo, quando ativados, tém amplo
aspecto de aplicacdo em meio industrial (Guerra et al., 2006). As composi¢des
quimicas e mineraldgicas, a granulometria, a capacidade de troca de cations, a
elevada area superficial especifica, os sais soluveis e a quantidade de matéria
organica sao as principais propriedades primarias das argilas ceramicas (Biondiv et
al., 2000).

A composicao mineralégica, bem como a presenca de outros elementos
além de argilossilicatos, confere as argilas propriedades como plasticidade,
permeabilidade, retracdo linear, porosidade e coloracdo, por exemplo (Morais,
2007). A plasticidade é uma propriedade de fundamental importancia, em que na
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presenca de agua, algumas argilas tornam-se facilmente moldaveis, recebendo a
classificagdo de plasticas.

Segundo Grim (1962), ndo é possivel descrever uma argila apenas levando
em consideragcdo as suas propriedades, nos quais, geralmente, os fatores que
controlam as propriedades de uma determinada argila possuem: (i) composi¢cao
mineralogica dos argilominerais qualitativa e quantitativa, e a distribuicdo
granulométrica das particulas; (ii) composigdo mineraldgica dos nao-argilominerais,
qualitativa e quantitativa, e a distribuicao granulométrica das particulas; (iii) teor em
eletrélitos quer dos cations trocaveis, quer de sais sollveis, qualitativa e
quantitativamente; (iv) natureza e teor de componentes organicos; (v) caracteristicas
texturais da argila, por exemplo, a forma dos grédos de quartzo, grau de orientacao
ou paralelismo das particulas dos argilominerais e silificacdo. Outras propriedades
das argilas, tais como: o tamanho das particulas, plasticidade, retracao,

refratariedade estao diretamente relacionadas com suas aplicacoes.

2.2 Materiais Ceramicos

Ceramicas sado materiais inorganicos e nao metdlicos, compostos de
elementos metélicos e nao-metdlicos, podendo apresentar ligacées totalmente
ibnicas, ou predominantemente iGnicas com a presenca de um carater covalente
(Callister Jr, 2002; ). As ceramicas tradicionais (lougas, porcelanas, tijolos, telhas,
dentre outros) tém majoritariamente a argila como matéria-prima; aquelas
denominadas de alto desempenho séo constituidas normalmente de matérias primas
sintéticas, tais como: a alumina, zircénia, carbetos, boretos e nitretos.

A utilizacdo de materiais ceramicos teve inicio na antiguidade, a partir da
observacdo de que a argila endurecia quando sob a acdo da temperatura do sol,
podendo substituir assim utensilios antes feitos de cascas de arvores, ou frutos, para
a armazenagem de alimentos e bebidas. Vasos de argila sdo uma das primeiras
pecas ceramicas de que se tém noticias, devido a sua facilidade de moldar quando
Umida, e rigida quando queimados (Montes, 2008). O setor ceramico ganhou
notoriedade e aperfeicoamento das técnicas de processamento, bem como o estudo
das matérias-primas, 0 que levou a uma vasta gama de aplicagdes deste tipo de

material, em diversos niveis de avango tecnoldgico, envolvendo setores desde a
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construcao civil até a industria aeroespacial, eletrénica e médica. (Morais, 2007;
Guzman, 2003; Colombo, 2006).

As principais propriedades dos materiais ceramicos estao relacionadas a
baixa condutividade térmica e elétrica, elevada resisténcia mecénica a altas
temperaturas e comportamento fragil quando submetidos a tensdes (Callister, 2001).
Dentre estas propriedades, as mecanicas torna-se um dos principais fatores que
limitam a utilizacdo mais ampla das ceramicas porosas, ja que ha uma relagcao
inversa entre porosidade e resisténcia mecanica.

A porosidade em ceramicos € gerada a partir de condicées especificas de
processamento influenciando significativamente nas suas propriedades e
desempenho. A elevada presenca de poros pode acarretar uma diminuicdo da
resisténcia mecanica, porém, uma porosidade controlada é exigida para aplicacoes
como membranas, filtros, adsorvente, materiais isolantes, suportes para catalise,
matrizes para incorporacéo de outras fases (Vasconcelos, 1997). A relagcédo entre as
propriedades mecéanicas e a porosidade de materiais ceramicos vem sendo
intensamente estudada (Gibson e Ashby, 1997; Pabst et al., 2006). Diferentes
abordagens indicam que a reducao da resisténcia mecanica de materiais porosos
pode ser relacionada tanto a fatores macroestruturais (diferentes caracteristicas da
estrutura de poros), quanto a fatores microestruturais como as caracteristicas da
matriz continua, por exemplo, densidade e composicao).

2.3 Ceramicas Porosas

Ceramicas porosas sao materiais solidos que tem uma combinagcdo de um
isolado e uma rede de poros abertos interligados que sao permeados de um liquido
ou de um gas (Kauffman, 2009). Estes definem uma microestrutura porosa feita de
suportes sélidos que conferem a resisténcia mecéanica aos compactos e os espacos
vazios porosos, geralmente, variam de forma irregular a partir da geometria esférica,
dependendo do método de conformacao utilizado (Studart et al., 2006; Menchavez
et al., 2007; Kaufmann, 2009).

O desenvolvimento de materiais ceramicos porosos é atraente porque
ceramicas porosas sao mais estaveis em ambientes severos e podem ser

modificadas para satisfazer as necessidades especificas de acordo com a aplicacao
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desejada. Além disto, a estabilidade em altas temperaturas da cerdmica porosa e a
capacidade de adaptar o tamanho dos poros para operagdes especificas aumentou
a demanda por cerdmica porosa em aplicagdes industriais (Efavi et al., 2012).
Corpos ceramicos porosos sdo normalmente feitos a partir de aluminossilicatos, e
varias tecnologias estédo disponiveis para a sua producdo. A natureza das matérias-
primas, no entanto, afeta a porosidade (tamanho dos poros), a superficie, inércia
guimica e a resisténcia ao choque térmico (Taliscukur et al., 2007).

As ceramicas porosas tém atraido cada vez mais atencao devido as suas
excelentes propriedades as quais podem ser controladas levando-se em
consideracao a estrutura e a natureza dos precursores (Yakub et al., 2012). Dentre
estas propriedades pode-se citar: elevada area superficial especifica, boa
permeabilidade, resisténcia ao desgaste e a corrosado, alta estabilidade quimica e
baixa condutividade térmica (Fei et al., 2012; Onji e Fukushima, 2012; Heidenreich,
2013; Zhang et al., 2015). Em decorréncia destas propriedades estas ceramicas tém
sido utilizadas em aplicagdes diversas, tais como: filtros, catalisador e isoladores de
calor (Gu et al., 1999; Saremi et al., 2008; Ruiping et al., 2014).

A temperatura de queima é um fator de extrema importancia quando se
deseja controlar a porosidade de corpos cerdmicos, uma vez que o tratamento
térmico influencia na porosidade final do corpo conformado e no grau de
sinterizagdo. Para temperaturas mais elevadas, ocorre uma maior sinterabilidade,
provocando, geralmente, uma diminuicao dos vazios entre os grdos, melhorando a
resisténcia mecanica, porém, acarretando em uma menor porosidade. O tipo de
aplicacdo desejado deve ser levado em conta para o estabelecimento da
temperatura de sinterizacao, ou seja, em se tratando da obtencao de pecas porosas,
€ necessario um estudo detalhado da curva de sinterizacdo de modo a se manter os
niveis de porosidade alcangados durante a conformagéo.

As ceramicas porosas podem ser classificadas quanto a interconectividade
dos poros em duas categorias gerais: as ceramicas reticuladas, que apresentam
estrutura de poros ordenada e simétrica, e as espumas ceramicas, cujos poros sao
distribuidos de maneira homogénea na matriz ceramica. Estas diferentes estruturas
de poros determinam em grande parte as caracteristicas (por exemplo,
permeabilidade e condutividade térmica) e possiveis aplicacbes destes materiais.
Contudo, para cada uma destas diferentes estruturas, a distribuicdo do tamanho e a

fracdo volumétrica dos poros presentes também interferem fortemente nas
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caracteristicas e propriedades do material. A vasta gama de aplicacées das

ceramicas porosas faz com que cada vez mais suas técnicas de obtencdo venham
sendo estudadas. As condicbes de processamento interferem diretamente na
estrutura micro e macroscépica do material, e a existéncia de poros pode impactar
tanto positiva quanto negativamente no desempenho e aplicabilidade do material
processado, uma vez que a resisténcia mecanica pode ser altamente prejudicada
em materiais de elevada porosidade.

Diversas abordagens indicam que a reducdo da resisténcia mecéanica de
materiais porosos pode estar relacionada tanto a fatores macroestruturais (diferentes
caracteristicas da estrutura de poros) como a fatores microestruturais
(caracteristicas da matriz continua, por exemplo, densidade e composicéo). O
comprometimento das propriedades mecanicas € um dos principais fatores que
limitam a utilizagdo mais ampla das ceramicas porosas, ja que existe uma relacao

inversa entre porosidade e resisténcia mecéanica.

2.3.1 Técnicas de Obtencao de Ceramicas Porosas

As ceramicas porosas podem ser obtidas por diferentes métodos de
fabricagdo, os quais interferem significativamente nas caracteristicas e propriedades
dos produtos obtidos. Dentre os principais métodos utilizados para a producao de
ceramicas porosas podem ser citados os seguintes: réplica, materiais de sacrificio,
gelcasting e sinterizacdo de materiais ceramicos. No entanto, pode haver uma
complementagcdo de um método com outro, ou serem adaptados e/ou adequados de
modo que possibilite obter estruturas com as mais variadas caracteristicas,
envolvendo diferentes materiais ceramicos. As caracteristicas de uma estrutura de
poros englobam a porosidade total, a distribuicdo de tamanho de poros, a
conectividade entre os mesmos (poros abertos ou fechados), além da geometria, por
exemplo, esféricos e cilindricos. (Park et al.,2002; Ortega, 2003; Tang et al., 2004;
Rambo et al., 2008).

O método da réplica € baseado na impregnacao de substratos de estruturas
celulares com uma suspensdo ceramica ou solugdo precursora ceramica, de
maneira a produzir uma estrutura porosa similar a do substrato. Muitas estruturas
celulares sintéticas e naturais podem ser usadas como substratos, sendo que o

exemplo mais comum € o de espumas poliméricas. As ceramicas obtidas pelo
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método da réplica podem apresentar porosidade entre 40% e 95%, com uma
estrutura reticulada e altamente interconectada, com o tamanho médio de poros
variando entre 3 mm a 200 um. A grande desvantagem dessa técnica é o
surgimento de trincas nos filamentos durante a pirdlise do substrato, o que
compromete suas propriedades mecanicas (Pu et al., 2004; Studart et al., 2006;
Rambo et al., 2008).

Outro método utilizado com frequéncia é o de materiais de sacrificio (fase
sacrificial). Este método consiste na conformacao de corpos a partir de uma mistura
contendo uma matriz ceramica continua (ou precursores ceramicos) € uma segunda
fase sacrificial dispersa de maneira homogénea. A partir da eliminacdo desta fase
sacrificial (normalmente por pirdlise), os espacos ocupados pela mesma se
transformam em poros com tamanho e forma similares aos das particulas da fase
eliminada. A eliminacao desta fase sacrificial € a etapa mais critica do processo,
requerendo normalmente tratamentos por longos periodos. Além disso, 0 processo
de eliminagdo desta fase sacrificial gera uma quantidade significativa de produtos
gasosos que podem ser danosos a saude e/ou ao meio ambiente. A principal
vantagem do método da fase sacrificial, se comparada aos outros métodos, é a
possibilidade de controlar a porosidade, distribuicdo de tamanhos e a forma dos
poros no produto final pela escolha adequada da fase sacrificial. Podem ser obtidas
porosidades de 20 a 90% e poros de 1 a 700 um (Tang et al., 2004; Kumar et al.,
2005; Studart et al., 2006; Decamps et al., 2008).

O método gelcasting de espumas é uma variacdo do método gelcasting
originalmente desenvolvido para a producédo de corpos densos. Partindo-se de uma
suspensao ceramica estavel, contendo monémeros ou polimeros especificos (além
de outros componentes, como surfactante, espumante, etc.), produz-se uma espuma
por meio da aeracédo (normalmente por agitacdo mecéanica), que é vertida em molde,
passando entdo por um processo de gelificagdo (ou polimerizagdo), de modo que o
corpo rigido obtido mantenha a estrutura porosa originada pelas bolhas da
suspensao aerada. Variaveis de processo que influenciam nas caracteristicas e
propriedades da ceramica obtida por este método sido as caracteristicas da
suspensao inicial, 0 método de aeracao, presenca de surfactantes, espumantes ou
outros modificadores que permitem o controle do processo e a estabilizacdo da
espuma, etc. (Montanaro et al., 1998; Zhang et al., 2001; Ortega, 2003; Garrn et al.,
2004). A grande desvantagem do método gelcasting de espuma originalmente
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proposto é que apresenta os mesmos problemas que o método desenvolvido para a
producado de ceramicas densas: os agentes gelificantes sao neurotdxicos e exigem
que se trabalhe em atmosfera controlada (isenta de oxigénio). Devido a estes
problemas, grandes esforcos vém sendo feitos no sentido de se desenvolver
métodos alternativos de gelcasting, utilizando-se agentes gelificantes atoxicos, que
nao necessitam de atmosfera controlada e que, além disso, sejam de custo
relativamente baixo. Exemplos destes agentes gelificantes que vém sendo propostos
sdo0 o 4gar, a gelatina, o amido e a albumina (Barea et al., 2005; Salvini et al., 2006;
Gregorova e Pabst, 2007; Bhattachanjee et al., 2007; Almeida et al., 2008). Pelo
método gelcasting de espumas é possivel obter poros na faixa de 1,2 mm a 35 ym e
porosidades variando de 40% até 97%, com filamentos entre os poros isentos de
trincas e altamente densificados, 0 que proporciona altos valores para as
propriedades mecanicas das ceramicas (Studart et al., 2006).

2.3.1.1 Producéo de Ceramica Porosa Utilizando Amido

O amido, por suas caracteristicas especificas, pode ser utilizado na
obtencdo de ceramicas porosas, tanto como fase sacrificial quanto como agente
gelificante no método gelcasting. Pode ser extraido de diferentes vegetais, tais
como: o milho, a mandioca, o arroz e a batata, sendo que suas caracteristicas e
propriedades variam significativamente, dependendo da sua origem. Por exemplo, o
tamanho médio das particulas do amido pode variar entre 2 e 170 uym, assim como
sua forma, arredondada ou anisométrica. Quando em contato com a agua e
aquecida, que também varia conforme a sua origem, o amido tem as suas ligagdes
intermoleculares enfraquecidas, ocorrendo a absorcdo de agua de maneira
irreversivel pelas particulas, com o consequente inchamento das mesmas, que
podem atingir até 20% de expansao. As particulas de amido sdo formadas por
misturas de dois tipos de polissacarideos, um linear (amilose) e um altamente
ramificado (amilopectina), sendo a amilose a responsavel pela gelificagdo do amido
em suspensdes aquosas. As unidades de glicose, que compdem as cadeias
poliméricas deixam exposta uma grande quantidade de grupos hidroxila, fazendo
com que as particulas de amido sejam fortemente hidrofilicas (Gregorova et al.,
2006; Gregorova e Pabst, 2007; Almeida et al., 2009).
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Existem duas maneiras de se utilizar o amido para a producdo de corpos
ceramicos porosos: como material de sacrificio, ou seja, é adicionado a mistura
ceramica (em suspensdao ou mistura solida) e apdés a conformagcdo do corpo
ceramico, este € submetido a tratamento térmico para eliminagcao dos orgéanicos, e a
consequente formacao de poros nas posicoes que estes ocupavam. A outra maneira
€ a sua utilizacdo como agente gelificante no processo gelcasting, aproveitando-se
ainda da expansao volumétrica que experimenta quando aquecido em contato com a
agua: a suspensao ceramica contendo amido € vertida em molde (com ou sem
agitacao anterior para a formacdo de espuma) e aquecida adequadamente de
maneira que o amido absorva agua e gelifique, enrijecendo a suspensdo e,
posteriormente, seguem-se as etapas de desmoldagem, secagem, eliminagcédo de
organicos e sinterizacdo dos corpos produzidos (Barea et al., 2005; Almeida et al.,
2008).

Segundo Qian, D et al., (2011) a agua utilizada como um agente de sopro,
com o vapor superaquecido deixa as misturas extrusadas, e as propriedades
reolégicas permitem expandir e dai formar a estrutura porosa, conforme a Figura 1,
que mostra diferentes concentragcées da pasta do amido.

Figura 1 - MEV — Micrografia da superficie de fratura do Amido Poroso, preparado a partir de
diferentes concentragdes de pasta de amido pelo processamento de congelacao Unica (a)
PS5, b) PS8, ¢) PS10,d) PS15 e e) PS20). ( Qian, D.et al., 2011).
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Varios autores tém relatado o uso do amido em composi¢cdes para obtencao
de massas ceramicas com o objetivo de produzir ceramicas porosas, dentre esses
trabalhos serdo mencionados alguns da literatura recente, abordando tanto as
ceramicas tradicionais quanto as avancadas.

Sutcu e Akkurt (2009) conseguiram produzir tijolos porosos e de peso leve,
com uma menor condutividade térmica e resisténcia a compressao consideravel,
utilizando residuos de papel (fonte de amido) como aditivo para produzir poros.
Foram analisados através dos ensaios de microscopia eletrbnica de varredura
(MEV), difracdo de raios X (DRX), espectroscopia na regido do infravermelho e
analise termogravimétrica (TG-ATD). Foram investigados também os seguintes
parametros: comportamentos dilatométricos, secagem e retragdo a queima, perda
ao fogo, densidade e porosidade aparentes, absorcdo de agua e os valores de
condutividade térmica das amostras queimadas. Foram analisadas, também, as
propriedades mecanicas e microestruturais. Os resultados obtidos mostraram que a
utilizacédo de residuos de papel processado diminuiu a densidade dos tijolos em até
1,28 g/cm®. A condutividade térmica do tijolo poroso produzido nesse estudo foi de
0,4 W/mK mostrando uma reducao superior a 50% em relacao ao tijolo sem residuo
produzido com a mesma composicao (0,8 W/mK). A conversao deste produto a um
tijolo perfurado pode reduzir a sua condutividade térmica para valores muito baixos.

Chen et al., (2011), utilizou o amido em pd para preparar a ceramica de
nitreto de silicio (Si3N4) porosa adicionado ao fosfato de zircénia (ZrP,O;). O amido
funcionou como um agente formador de poros na técnica de sinterizacdo sem
pressao. Os resultados encontrados mostraram que a porosidade do amido pelo
processo de sinterizagao foi 25% em peso de ZrP,0- ligado ao SisN4 e a cerdmica
porosa de 36 - 62%. Todas as amostras apresentaram um baixo encolhimento
linear. Os poros foram formados pela reagdo continua de ZrP,O; em
aproximadamente 250°C, e a neutralizacdo do amido a 550°C, durante o qual, uma
grande quantidade de poros com tamanhos menores do que 0,5 um e em torno de
10 pum foram formados.

Sandoval et al, (2011) relataram o estudo sobre o comportamento de
sinterizacdo em microondas de discos a verde preparados pelo método de
consolidagéo utilizando amido para produzir materiais porosos a base de cordierita.
Os discos foram formados por suspensao aquosa termogelificante de talco, caulim e
alumina (29,6% em volume) e amido de batata (11,5% em volume) a 75 e 85°C
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durante 4 horas, secagem e calcinagdo. Foram caracterizados pela densidade e
porosidade aparentes e microscopia eletrénica de varredura (MEV). A sinterizagédo
por microondas foi realizada em temperaturas entre 1300 e 1330°C durante 15, 20 e
25 minutos, aplicando-se uma taxa de 50°C/min. Para fins de comparagao, os
autores realizaram uma analise dos discos a verde que foi preparado e calcinado
nas mesmas condi¢des e convencionalmente sinterizado a 1330°C durante 4 horas.
Os materiais foram caracterizados por difracdo de raios X (DRX), densidade e
porosidade aparentes e analise microestrutural por MEV. Os resultados foram
analisados quanto ao comportamento do amido em suspensao aquosa a
temperaturas variadas, e as condigdes experimentais de consolidagcdo e de
sinterizacdo. Concluiram que aumentando a temperatura de sinterizacdo dos
materiais consolidados a 75 e 85 °C levou a uma maior densificagdo e favoreceu a
evolucdo da reacdao. Embora o volume de poro conseguido por sinterizagdo de
micro-ondas dos materiais preparados a 75 °C foi menor do que a obtida pela via
convencional, a utilizagdo de radiagdo de microondas permitiu uma reducéo
consideravel do tempo requerido para promover a reacdo de sinterizacdo e de
produzir uma alta porosidade.

Taillades et al., (2011) utilizou o amido com o objetivo de avaliar a influéncia
da formacao de poro observando a quantidade e a forma da porosidade, de modo a
obter uma microestrutura adequada para que o proéton seja aplicado em células de
ceramica para combustivel. Obteve como resultado utilizando a amostra preparada
com 10% de amido, uma condutividade mais elevada do que o cermet (ceramica —
metal) feito a combustdo sem um formador de poros. Concluiram que o uso do
amido gelificado como formador de poros sacrificial demonstrou ser um método
atraente para a elaboracao de cermets de Ni-BaCepg Y01 O295 com a porosidade
necessaria e alta condutividade elétrica. Depois da redugdo, o metal é altamente
disperso na rede ceramica dos cermets, e 0 uso de amido na forma de gel da origem
a uma porosidade aberta homogénea. A um baixo teor de amido, o agente formador
de poros abre canais entre os poros que resultam na reducdo de 6xido de niquel.
Pelo teor mais elevado, o amido cria um adicional de porosidade . Estes cermets
tem condutividade metalica mais elevada do que a dos cermets obtidos por método
convencional e em teores de metais mais baixos. Concluiu também que o amido é
prontamente disponivel, barato e facil de processar, e que o método descrito na
pesquisa tem a vantagem de ser facil, ambientalmente benigno, passiveis de
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aumento de escala e transponivel para outros materiais compositos ou materiais
ceramicos.

No trabalho de Chang et al., (2011), o amido poroso foi produzido através da
substituicdo de cristais de gelo em gel de amido congelado com um solvente
selecionado utilizando uma técnica de troca de solvente e com a modificacdo
quimica do &cido citrico para melhorar a estabilidade da estrutura em solugdo
aquosa. O amido poroso modificado por &cido citrico resultante pode ser usado
como agentes direcionador da estrutura para a preparacao de materiais porosos de
oxido de zinco (ZnO).

Talou et al., 2012 avaliaram o comportamento de discos a verde de mulita
porosa (porosidade volumétrica > 55%), preparados pelo método da
termogelificacdo de suspensdes aquosas de mulita com diferentes tipos de amidos
naturais ( batata, mandioca e amido de milho). Um conjunto de discos foi preparado
por consolidagéo térmica, no intervalo de temperatura entre 70-80°C durante 2 horas
de suspensdes aquosas de mulita (40% volume) contendo 10% em volume de
amido pré-gelificado, a 55-60°C e secou-se a 40°C durante 24 horas. Outro conjunto
de amostras foi preparada a 650°C durante 2 horas, para queimar os amidos.
Ambos os conjuntos de discos foram caracterizados por medidas de densidade
(método de Arquimedes), porosidade aparente e andlise microestrutural por MEV.
Os parametros mecanicos, tais como: resisténcia a flexdo, médulo de elasticidade
aparente, fratura, deformacoes e tensdo de escoamento foram determinadas a partir
das relagdes tensdo-deformacdo aparentes derivada das curvas de carga-
deslocamento obtidos por testes de compressédo diametral. Além disso, os padrdes
tipicos e as caracteristicas foram avaliadas, além da andlise por MEV. Os ensaios
mecanicos foram analisadas em relagdo ao comportamento do amido em suspensao
aquosa e as propriedades dos géis desenvolvidos, em conjunto com as
microestruturas respectivas antes e depois do processo de queima. Os dados
mecanicos foram também considerados tendo em vista a possibilidade de usinagem,
e os corpos verdes formados por pré-consolidacdo de gelificagdo do amido.
Concluiram que os corpos verdes preparados a partir da consolidacao térmica de
suspensdes pré - gelificada de mulita com mandioca e amido de milho nativo tiveram
melhores propriedades mecéanicas do que as que foram preparadas utilizando
amido de batata natural. Isto foi atribuido para as caracteristicas do gel e os
tamanhos dos poros desenvolvidos para cada amido e o efeito positivo de
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mecanismos irreversiveis de deformagdo, especialmente um certo grau de
ductilidade. Uma vez que o amido foi removido, a superioridade mecéanica daqueles
discos preparados com mandioca e amido de milho foi mantida devido aos poros
menores terem sido gerados durante o esgotamento; além disso, a compactacédo do
material foi observada na regido de contato das amostras com as placas de
compressédo, juntamente com uma alta susceptibilidade a tensao de cisalhamento. A
partir da analise experimental dos dados, considerou-se que a mandioca possui 0
conjunto de propriedades mais adequadas para ser utilizada como um agente de
ligacdo na formacao de corpos de mulita por consolidacéo direta, seguido do amido
de milho nativo. Desta maneira, ambos os tipos de compactos porosos sao capazes
de ser usinado a verde a fim de reduzir os custos de producdo. Além disso, ambos
0s amidos geram compactos verdes com poros de tamanhos menores, que
contribuem para o desenvolvimento de materiais com porosidade finais nas
microestruturas e mais adequado para a utilizacdo em aplicagdes de isolamento
térmico.

Yao et al., (2012), prepararam ceramicas de nitreto de silicio (SisN4) com
porosidade de aproximadamente 72% via processo de adicao de amido e secagem
pela técnica de consolidacdo-congelamento. O Método de pré-gelificacdo foi usado
para reduzir o tamanho de grdos de amido que atuaram como
consolidador/aglomerante e agente formador dos poros. O alcool polivinilico (PVA)
foi adicionado para controle de crescimento dos cristais de gelo. Os resultados
indicaram que as porosidades da ceramica de SizNs foram controladas
principalmente pela concentracao da pasta, teor de amido/PVA e teve uma ligeira
influéncia sobre a porosidade. Com um maior contetdo de PVA, os grandes poros,
cerca de 35 um foram diminuidos, a microestrutura ficou mais uniforme. As
distribuicbes dos tamanhos dos poros trimodais tipicos foram obtidos com uma
variacao entre 0 e 25% com a adicdo de PVA. A amostra com apenas 5% de PVA
mostrou uma distribuicdo bimodal do tamanho do poro. A resisténcia a flexao foi
aumentada de 6,7 a 42,3 MPa com o aumento do teor de PVA, concluindo que uma
maior porosidade e uma resisténcia a flexdao moderada pode ser obtido por este
meétodo.

Wu et al., (2012), descreveram uma nova abordagem para preparar silica
porosa utilizando amido poroso e alcogel como um molde, e a silica porosa obtida foi
utilizada para melhorar a taxa de dissolucao de lovastatina. O procedimento ocorre
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em duas etapas: (1) preparacdo de um gel de amido solivel mondlito com uma
estrutura porosa e bem definida (2) mineralizagao in situ do modelo de gel de amido
com uma solucao de precursor de silica. A silica porosa obtida tem um tamanho de
poro grande, area superficial especifica e volume de poros elevados. A lovastatina
(farmaco BCS classe |l) é capaz de reduzir o plasma total e a lipoproteina de baixa
densidade (LDL) inibindo a HMG-COA reduzindo em doentes portadores de
dislipidemias e diminui a formacdo da lesdo aterosclerética. Mas a bioabsorgcédo da
taxa de lovastatina é limitada pela dissolucao. A taxa de dissolucdo da lovastatina
depende da area de superficie efetiva e do reticulo cristalino. O mondélito de silica
porosa obtida é adequada para melhorar a ma dissolu¢do da taxa da droga soluvel
em agua (lovastatina). Ele é carregado pela silica porosa por imersdo/evaporagéao do
solvente. As propriedades do estado sélido da amostra do mondlito de silica porosa
foram caracterizados por microscopia eletrénica de varredura (MEV), espectroscopia
na regido do infravermelho, difracdo de raios X (DRX) e DSC fazendo-se uma
comparacao com a Lovastatina pura e a carga da amostra de espuma de amido
poroso. Assim, foi possivel determinar se o mondlito de silica porosa pbde ser
utilizada como um sistema de entrega oral para drogas que sdo mal sollveis em
agua.

Topates et al, (2013) estudaram a possibilidade de aumentar a
permeabilidade de ceramicas de SisN4 porosas usando o amido de batata com um
volume variando de 0 a 30% de volume. A porosidade das amostras foram alteradas
de 52% a 66% e os valores dos tamanhos dos poros médio variou entre 0,9 a 4 um.
Quando aumentou a adicdo de amido ele observou que a distribuicdo bimodal dos
tamanhos dos canais dos poros acompanhou um abrupto incremento da
permeabilidade nos valores de 8,7 x 107 para 30,1 x 10 m.

Lim et al., (2013) estudaram ceramicas porosas de carbeto de silicio
produzidas a partir de SiC, borato de sodio e amido, a temperaturas baixas de 650 -
800 °C por prensagem e processo de tratamento térmico. Os efeitos do tratamento
térmico — temperatura e teor de amido sobre a porosidade e a resisténcia das
ceramicas foram investigados. Durante o tratamento térmico, o borato de sédio foi
transformado em uma fase viscosa, atuando como agente de colagem entre o
material e as particulas de SiC, o amido por sua vez se decompds durante o
tratamento térmico, originando, assim, poros na estrutura. Com essas condi¢des de

processamento, pode-se alcangar uma porosidade das ceramicas de SiC em torno
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de 47-64% que foram fabricadas com sucesso com as microestruturas formadas
com grandes graos de SiC, e a fase de ligacdo de borato de sddio, e poros a partir
do amido. O aumento do teor de amido melhorou a porosidade. A resisténcia a
flexdao aumentou com o aumento da temperatura de sinterizagdo e foi maxima a
750°C. Houve uma diminuicdo na resisténcia a flexdo das amostras sinterizadas a
800 °C, em comparagédo com aquelas sinterizadas a 750 °C, devido a formacgao de
um produto de oxidagao (SiO,, cristobalita) nas amostras. Foi obtido uma ceramica
porosa de SIC com uma resisténcia a flexdao de 37 MPa e uma porosidade de 52%
por tratamento térmico a 750 °C em um tempo de 0,5 h.

2.3.1.2 Producao de Ceramica Porosa Utilizando Gelatina

A gelatina é derivada de tecido animal, sendo conhecida desde a
antiguidade e foi usada primeiro como cola ja em 6000 a.C. Durante o século XVI o
rei Henrique VIII da Inglaterra usou a gelatina em seus pratos oferecidos em seus
banquetes. Com o tempo, a sua industrializacdo e aplicagdes aumentaram, e agora
€ amplamente usada na industria alimenticia, fotografias e na industria farmacéutica
(Duconseille et al., 2015).

As fontes mais abundantes de producao de gelatina séo as peles de porco
(46%), couro bovino (29,4%) e 0ssos suinos e bovinos (23,1%). A gelatina de peixe
representa menos de 1,5% da producéao total deste produto (Gémez-Guillén et al.,
2009). Existem dois tipos de gelatina, A e B, que sdo produzidas a partir de pré-
tratamentos acidos e alcalinos, respectivamente. (Duconseille et al, 2015). A
solugdo de gelatina forma um hidrogel possuindo reversibilidade de sol-gel a uma
temperatura de transicdo de 35°C. Esta mudanca é regida pelas interacdes fisicas
entre as moléculas de gelatina. Um aumento da temperatura acima desta
temperatura resulta na ruptura dessas interacées e a conversao do hidrogel em
solucéo (Thanasak et al., 2016).

Alguns estudos tém relatado as aplicacdes da gelatina, dentre estes pode-se
destacar o trabalho de Ren e colaboradores (2001). Os pesquisadores utilizaram o
processo sol-gel, pods-imersao e secagem por congelamento para preparar Ca(ll) e 3
(glicidoxipropil) trimethoxisilane (GPSM) contendo poros hibridos de gelatina com a
finalidade de serem aplicados como novos materiais bioativos e biodegradaveis em

engenharia de tecido 6sseo. Os autores conseguiram fazer com que uma camada
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de apatita 6ssea semelhante se formasse no Ca (ll) contendo hibridos de gelatina-
siloxano porosas apos imersdo em um fluido corporal estimulado. Os autores
conseguiram que o Ca (Il) contendo hibridos porosos apresentasse uma bioatividade
in vitro como também depositar a apatita biomimeticamente.

Tulliani et al., (2009) utilizaram um processo de fundicdo de um gel a base
de gelatina natural e esferas de polietileno comerciais como formdores de poros
para produzir corpos ceramicos densos e porosos feitos de zirconia tetragonal
policristalina estabilizada com Ytrio (Y-TZP). As amostras encontradas apresentaram
valores de porosidade cerca de 40%. Eles concluiram que a utilizagdo das esferas
de polietileno e a presenca de agregados nao dispersos as esferas fizeram com que
houvesse problemas na resisténcia a compressdo, e concluiram que um pd de
polimero mais regular teria sido melhor como agente formador de poros.

Aquino et al., (2012) realizou um estudo sobre a degradacao térmica de
matéria organica derivada da gelatina que foi utilizada como um precursor organico
na sintese de pds de PrNiO; e PrCoQOg3, 0s quais estdo ligados a ions metalicos no
sistema. Os resultados encontrados demonstraram que a gelatina, através dos seus
grupos carboxilato e amina, € um modelo eficaz para ser usado na sintese de pés
ceramicos.

Como descrito anteriormente, a gelatina tem sido empregada em diversas
aplicacdes, muitas delas em biomateriais, mas também em ceramicas e, no presente
trabalho foi aplicada em seis diferentes tipos de argilas para formar poros na

estrutura.
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3 MATERIAIS E METODOS

Este trabalho foi desenvolvido no Laboratério de Tecnologia dos Materiais —
LTM, da Unidade Académica de Engenharia de Materiais, no Centro de Ciéncias e
Tecnologia da Universidade Federal de Campina Grande. As matérias prima
utilizadas na pesquisa os procedimentos experimentais e todas as caracterizagoes

estdo descritos nos topicos a seguir, materiais e métodos.
3.1 Materiais

Para o desenvolvimento deste trabalho foram utilizadas seis tipos de argilas.
Estas matérias-primas foram provenientes dos municipios de Santa Luzia (argila
Santa Luzia), Massaranduba (argila Massaranduba). As argilas esmectita, Ball Clay
e o Caulim foram provenientes da ARMIL Mineracdo do Nordeste localizada no
municipio de Parelhas — RN, além de uma argila vermelha oriunda no municipio de
Parelhas — RN. Estas argilas foram denominadas conforme é mostrado na Tabela 1.

Tabela 1 - Nomenclatura das matérias prima

Nomenclatura Argilas
A1 Argila de Santa Luzia — PB
A2 Argila de Massaranduba — PB
A3 Argila de Parelhas — RN
A4 Caulim Parelhas — RN
A5 Esmectita Parelhas — RN
A6 Ball clay Parelhas — RN

A gelatina com acgucar e o amido de milho utilizados como aditivos nas
misturas para formulagdo das massas ceramicas, foram adquiridos em
estabelecimentos comerciais alimenticios, cujas marcas foram as que estavam
disponiveis.

Para que a pesquisa chegasse a resultados que se conseguisse realizar
todos o0s ensaios, houve varias tentativas de secagem. Nas tentativas de
processamento, na determinagdo do desmoldante foram testados dois tipos: silicone
e Oleo diesel reutilizado. O que foi utilizado na pesquisa foi o 6leo diesel reutilizado.
Em relagédo a secagem, a utilizada foi por congelamento a 48 horas.
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A figura 1 mostra as varias tentativas efetuadas durante a pesquisa, na
etapa de secagem dos corpos de prova adicionados com amido e gelatina. A figura
1 (a) mostra corpos de prova secos a temperatura ambiente e sinterizados a 1100
°C, ficaram deformados. A figura 1 (b) sédo corpos de prova secos em temperatura
ndo aferida pois se encontravam acima de uma estufa a 80 °C, como resultado os
corpos de prova derreteram em 24 horas. As figuras 1 (c), (d) e (e) sdo corpos de
prova adicionados com gelatina e secos no liofilizador durante 24 horas e

apresentaram fungos.

Figura 2 - Tentativas de secagem: (a) corpos de prova argila + amido, secos a temperatura
ambiente; (b) corpos de prova argila + gelatina secos em temperatura acima de estufa a 80
°C; (c), (d) e (e) corpos de prova argila + gelatina secos no liofilizador durante 24 horas a
uma pressdo de 260 mmHg.

3.2 Métodos

3.2.1 Beneficiamento das matérias-primas

O processo de beneficiamento das argilas A1 e A2 consistiu ha secagem em
estufa a 60°C, moagem em moinho de martelo e peneiramento manual em peneira

de malha 30 e 80 mesh. Logo apds, foi feita uma moagem em moinho de galga e
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peneiramento em peneira vibratoria ABNT em malha 200 mesh e, em seguida foram
feitas as caracterizagdes: granulométrica, quimica, térmica e mineraldgica.
As argilas A3, A4, A5 e A6 foram fornecidas ja beneficiadas e em malha 200

mesh.

3.2.2 Mistura das matérias-primas para obtencao das massas ceramicas e
confeccao dos corpos de prova.

As massas ceramicas obtidas continham as argilas (A1; A2; A3; A4; A5 e
A6), o amido, ou a gelatina, e a agua. Formulou-se trés misturas distintas e, a partir
destas, foram confeccionados os corpos de prova para cada mistura.

Primeira mistura: A1 + amido + agua; A2 + amido + agua; A3 + amido + agua; A4 +

amido + agua; A5 + amido + agua; A6 + amido + agua.
Segunda mistura: A1 + gelatina + agua; A2 + gelatina + agua; A3 + gelatina + agua;

A4 + gelatina + agua; A5 + gelatina + agua; A6 + gelatina + agua.
Terceira mistura: A1 + agua; A2 + agua; A3 + agua; A4 + agua; A5 + agua; A6 +

agua.

Tabela 2 - Quantidade de aditivo utilizado nas misturas.

AMOSTRA H,0 AMIDO GELATINA
A 65 ml i i
A1AMS 65 ml 89 -
A1AM15 65 ml 159 -
A1GELS 65 ml - 8g
A1GEL15 65 ml J 159

As mesmas quantidades de agua, amido e gelatina utilizadas para a amostra
A1 (Tabela 2) foram, também, adotadas para as amostras A2 e A3.
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3.2.3 Dosagem de amido ou gelatina

Inicialmente, foram realizados ensaios para determinar a melhor proporcao
de amido e gelatina seguindo as porcentagens de acordo com a literatura que varia
entre 0 e 30%, em um volume total de 100%, tanto para a massa ideal como para
uma desmoldagem adequada sem danificar o corpo de prova. Foi determinada a
partir do calculo do volume total de 100% a dosagem de amido ou gelatina
estabelecendo-se, respectivamente, 8 gramas e 15 gramas, o que correspondeu a
7,08 e 13,27% do volume total de 113 gramas, este volume correspondendo a 100
%, entao foi calculado por regra trés a porcentagem equivalente de 8 e 15 gramas.

O processo de preparacao utilizando a gelatina difere da preparacdo do
amido, metade da agua utilizada € aquecida (~ 35°C) até o ponto da diluicdo do p6
da gelatina, e, logo apds € colocada o restante da agua fria, a partir de entdo é
misturada com a argila. Em seguida a mistura € vertida nos moldes e sé&o colocados
no refrigerador durante meia hora para estabilizacdo da gelatina e logo apos levada
ao congelador.

O procedimento de mistura para obtencdo das massas ceramicas e
dosagem de amido ou gelatina foram realizados no Laboratério de Tecnologia de
Materiais da Unidade Académica de Engenharia de Materiais.

3.2.4 Confeccao dos corpos de prova

Os corpos de prova foram confeccionados a partir das massas ceramicas
formuladas. Inicialmente, as massas foram colocadas em um misturador a uma
rotacdo média de 630 rpm durante 30 minutos e vertidas em moldes cilindricos com
dimensdes de 41 mm de altura x 21,5 mm de didmetro, e, posteriormente,
submetidas a congelamento. Em seguida foram confeccionados 5 corpos de prova a
partir das massas ceramicas obtidos de acordo com os trés tipos de misturas, como
descritas no item 3.2.3. Este ensaio foi realizado no Laboratério de Tecnologia de
Materiais da Unidade Académica de Engenharia de Materiais.

Os corpos de prova obtidos a partir dos seis tipos de argilas com suas
respectivas quantidades de agua, amido e gelatina foram assim denominados, por

exemplo:
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A1+H,0: argila A1 + agua

A1AMS - argila A1 com 8 gramas de amido
A1AM15 - argila A1 com 15 gramas de amido
A1GELS - argila A1 com 8 gramas de gelatina
A1GEL15 - argila A1 com 15 gramas de gelatina

Esta mesma nomenclatura foi designada para as demais argilas: A2, A3, A4,
A5 e A6.

3.2.5 Caracterizacao das matérias-primas

As caracterizacbes das amostras avaliadas neste estudo foram realizadas
em quatro laboratérios pertencentes a Universidade Federal de Campina Grande,
sdo eles: Laboratério de Tecnologia de Materiais — LTM; Laboratério de
Caracterizagdo de Materiais — LCM; Laboratério de Reciclagem, Laboratorio
Multidisciplinar de Materiais e Estruturas Ativas — LAMMEA.

a) Analise térmica diferencial (TG/ATD)

As curvas TG/ATD das argilas foram obtidas em uma termobalanga, marca
TA Instruments, modelo SDT 2960. Para esta finalidade utilizou-se cadinho de
alumina e amostras na forma de pd, cuja analise procedeu-se sob atmosfera de
nitrogénio até a temperatura maxima de 1000°C. Este ensaio foi realizado no
Laboratério de Tecnologia de Materiais da Unidade Académica de Engenharia de
Materiais.

b) Espectroscopia de fluorescéncia de raios X

A composicao quimica das argilas foi determinada por um espectrémetro de
fluorescéncia de raios X por energia dispersiva (EDX), da marca Shimadzu, modelo
EDX-700. Esta técnica forneceu as porcentagens de éxidos presentes nas amostras
e foi realizado o ensaio de Perda ao Fogo. Este ensaio foi realizado no Laboratério

de Tecnologia de Materiais da Unidade Académica de Engenharia de Materiais.
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C) Difracdo de raios X (DRX)

A determinacdo das fases presentes nas argilas e nas amostras apos
tratamento térmico, foi realizada utilizando um difratbmetro de raios X da Shimadzu,
modelo XRD-6000, com radiacao Ka de Cu (40kV/30mA), velocidade do gonibmetro
de 2°/min, passo de 0,02° e varredura de 5 a 60°. Este ensaio foi realizado no
Laboratério de Caracterizacdo de Materiais da Unidade Académica de Engenharia
de Materiais.

d) Analise granulométrica

A analise granulométrica foi realizada utilizando um granulémetro CILAS
modelo 1064 LD. Este ensaio foi realizado no Laboratério de Tecnologia de
Materiais da Unidade Académica de Engenharia de Materiais.

e) Plasticidade

A plasticidade das argilas foi determinada segundo o método de
Casagrande. Este ensaio foi realizado no Laboratério de Tecnologia de Materiais da
Unidade Académica de Engenharia de Materiais. Os ensaios foram realizados de
acordo com a NBR-6459 e 6457/ABNT e NBR-7180/ABNT. Este ensaio foi realizado
no Laboraté6rio de Tecnologia de Materiais da Unidade Académica de Engenharia de
Materiais.

f) Perda ao fogo

O ensaio de perda ao fogo foi realizado no LTM — Laboratério de Tecnologia
dos Materiais, utilizando um cadinho, estufa a 110 °C e o forno convencional da
marca INTI Equipamentos Termoelétricos. O procedimento utilizado esta descrito
abaixo:

1 — O cadinho é colocado em estufa a 110 °C, durante 24 horas, logo apos é

pesado (Cs ).
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2 — E colocado no cadinho 10 gramas da amostra e leva para a estufa a 110
°C por mais 24 horas, e logo apds € pesado ( Ca).

3 — Coloca o cadinho com o material para a queima a 1000 °C e pesa
novamente (Cq).

O valor da Perda ao Fogo ¢é calculado pela seguinte formula:

(Ca-Cq)

PF = (Ca-Cs)

x 100 Eq: 1

3.2.6 Congelamento e Liofilizacao

Apos vertidas as massas ceramicas nos moldes lubrificados com 6leo Diesel
reaproveitado, os corpos de prova a verde foram cobertos com filme plastico, com a
finalidade de uniformizar o congelamento e, em seguida, foram colocados dentro de
um freezer em refrigerador. Subsequentemente a etapa de congelamento, os corpos
de prova foram submetidos a secagem por congelamento no Liofilizador L108 da
marca LIOTOP’ ( mostrado na Figura 3,), durante 48 horas a uma pressao de 260
mmHg e temperatura entre 37 e 39 °C negativos. Estes procedimentos foram
realizados no Laboratério de Tecnologia de Materiais da Unidade Académica de
Engenharia de Materiais.

Figura 3 - Liofilizador L108 da marca LIOTOP



34

3.2.7 Tratamento térmico

AplGs as etapas de congelamento e liofilizagdo, os corpos de prova foram
submetidos a tratamento térmico em forno convencional Flyever, nas temperaturas
de 100, 300, 400 e temperatura maxima de 1100°C, com os seguintes valores para a
Rampa, 2, 1, 1 e 5 e tempo de permanéncia de 120, 120, 120 e 60 minutos. Apo6s
este procedimento foram determinadas as propriedades de absorcdo de agua,
porosidade aparente, difragdo de raios X, espectroscopia por fluorescéncia de raios
X, microscopia eletrdnica de varredura e resisténcia a compressao. As etapas de
tratamento térmico foram realizadas no Laboratério de Tecnologia de Materiais da
Unidade Académica de Engenharia de Materiais.

3.2.8 Propriedades fisico-mecéanicas
a) Absorcao de agua (AA)

AA (%) = P“P;SPS x 100 Eq.2

Calculada segundo a Eq.2, sendo AA a absorcao de agua (em %); P, 0 peso

do corpo de prova umido (em g); e Ps 0 peso do corpo de prova seco (em g).

b) Porosidade aparente (PA)

PA (%) = == x 100 Eq. 3
sendo PA a porosidade aparente (em %); P, 0 peso do corpo de prova umido (em g);
Ps o peso do corpo de prova seco (em g); e P; 0 peso do corpo de prova imerso em
agua (em g), de acordo com a Equagao 3.

As propriedades fisico-mecéanicas foram realizadas no Laboratério de

Tecnologia de Materiais da Unidade Académica de Engenharia de Materiais.
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c) Resisténcia a compressao (RC)

Os ensaios de resisténcia a compressdao dos corpos de prova foram
realizados utilizando um equipamento Universal, marca Shimadzu AG-IS 100 KN. A
velocidade de carga foi de 0,25 + 0,05 Mpa/s de acordo com a NBR 7215 ABNT
1992. Os corpos de prova cilindricos tinham dimensbées de 41 x 21,5 mm de
didmetro. Este ensaio foi realizada no Laboratério de Reciclagem da Unidade
Académica de Engenharia Agricola.

d) Microscopia de eletrbnica de varredura (MEV)

A caracterizagdo microestrutural foi realizada em um microscopio eletrénico
de varredura da marca Tescan, modelo Vega 3, tensdo 20 Kv. As analises de MEV
foram realizadas tomando como referéncia uma parte do corpo ceramico. Este
ensaio foi realizado no Laboratério Multidisciplinar de Materiais e Estruturas Ativas
do Departamento de Engenharia Mecanica.

A sequéncia do procedimento completo da pesquisa esta mostrado abaixo,
através do Fluxograma na Figura 4.
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Figura 4 - Fluxograma do procedimento da pesquisa



4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1

raios X das argilas.

Tabela 3 - Dados da andlise quimica das argilas.

Analise quimica por Fluorescéncia de raios X.
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A Tabela 3 mostra os dados da analise quimica obtidas por fluorescéncia de

Argilas ‘PF  SiO; ALLO; Mg0 KO FeO; CaO NaO TiO, 8)‘(’:;‘;2
A1 519 5200 2439 273 416 7,45 247 079 096 047
A2 651 5867 2125 129 310 539 123 079 091 086
A3 687 4696 2453 326 377 11,13 139 - 1,13 09
A4 1327 4513 39,19 094 087 046 - e oo 0,14
A5 863 5365 1681 276 053 1137 475 - 107 043
A6 826 5865 1720 254 049 898 1,47 137 081 053

*PF = Perda ao Fogo

A partir dos dados da analise quimica € possivel observar que as argilas

(A1, A2, A3, A5 e A6) apresentam elevados teores de éxido de silicio (SiOy), cuja

relacdo SiO./Al,O3; € maior do que 2, com excecao para a argila A4 que apresenta

uma relacao SiO./Al,O3; de aproximadamente 1, uma vez que esta é constituida

predominantemente pelo argilomineral caulinita. Além disso apresenta o menor teor

de Oxido de ferro (Fe2O3). Para as demais argilas este 6xido apresenta-se com

valores acima de 5%. Os demais 6xidos estao presentes como impurezas e, como 0

Fe-Os, atuam como fundentes quando as amostras sao submetidas a tratamento

térmico.
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4.2 Difratogramas de Raios X

A Figura 3 apresenta os espectros de difracao de raios X das argilas.

E

L L L L
T T T
5 10 15 20 25 30 35 40 45 S0 55 60 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
20 (graus) 20 (graus)

Figura 5 - Espectros de difragcao de raios X das argilas. M = mica; C = caulinita; Q = quartzo;
F = feldspato; E = esmectita.

Os espectros de difracéo de raios X das argilas A1, A2 e A3 revelaram picos
caracteristicos da mica (JCPDS: 83-1808), caulinita (JCPDS: 78-2110), quartzo
(JCPDS: 46-1045) e feldspato (JCPDS: 89-8575). A amostra A4 ¢é
predominantemente caulinitica, apresentando também picos de quartzo e feldspato.
As amostras A5 e A6 sao constituidas por esmectita (JCPDS: 13-0135) e quartzo.

A Figura 6 apresenta as curvas de distribuicdo granulométrica das argilas. A
partir das curvas de distribuicdo granulométrica da Figura 6 é possivel observar que
as argilas A1, A4, A5 e A6 apresentam curvas do tipo bimodais. Por outro lado, as
argilas A2 e A3 apresentam curvas com caracteristicas multimodais.
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4.3 Analise Granulomeétrica

354 A L35

3.0

25

2,0

Frequéncia (%)

0,5

0,0

0,1 1 10 100

Diametro de Particula (um)

Figura 6 - Curvas de distribuicdo granulométrica das argilas.

Os valores dos diametros (D10, D50 e D90) e do diametro médio, obtidos a

partir da analise granulométrica das argilas, estao relacionados na Tabela 2.

Tabela 4 - Dados dos didmetros obtidos a partir da analise granulométrica das argilas.

Diametros A1 A2 A3 A4 A5 A6

D 10 (um) 1,18 0,83 1,07 0,66 1,53 1,03
D 50 (um) 10,56 4,96 6,79 3,16 6,97 5,29
D 90 (um) 39,81 27.9 34,70 15,69 19,65 13,97

Segundo Souza Santos (1992), a plasticidade das argilas esta diretamente
correlacionada com a granulometria, quanto menor for a granulometria das
particulas maior sera a plasticidade, pois a area especifica aumenta com a
diminuicdo da granulometria. Neste caso, analisando os dados da Tabela 2 e
considerando o diametro D50, as argilas A4, A2 e A6 apresentem 0s menores
valores que, provavelmente, podem apresentar uma melhor plasticidade quando

comparadas as argilas A3, A5 e A1, respectivamente.
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4.4 Anadlise Termogravimétrica

A Figura 7 apresenta as curvas obtidas a partir da analise termogravimétrica
(TG-ATD) das argilas.
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Figura 7 - Curvas termogravimétrica das argilas: a) ATD e b) TG.

De acordo com as curvas ATD é possivel observar dois picos endotérmicos
para todas as amostras, sendo o primeiro pico localizado entre ~ 70 e ~ 88°C
relacionados a perda de agua livre e adsorvida, uma vez que a evaporagao € um
processo endotérmico. O segundo pico endotérmico esta localizado entre ~ 478 e ~
510°C, cujo evento é caracteristico, provavelmente, da desidroxilagdo dos
argilominerais. Segundo Cheng et al., 2012, o processo de desidroxilacdo da
caulinita ocorre na faixa de temperatura que varia de 450 a 650°C. Por outro lado, é
possivel observar, também, na amostra A4, um pico exotérmico em ~ 997°C,
possivelmente, relacionado com o arranjo estrutural e com a nucleagdo dos

primeiros critérios para a formacao da fase mulita, dado que esta amostra é um
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caulim e cuja composicao é predominantemente caulinitica, favorecendo, assim,
uma maior reatividade e um processo de nucleacao e crescimento dos cristais de
mulita de forma mais eficaz, devido a sua composicdo estrutural apresentar uma
relacdo estequiométrica alumina/silica de um para um (Al,O3.SiO,). Em estudos
realizados por Selmani et al., (2015) quando avaliaram as caracteristicas quimicas e
fisicas de argilas da Tunisia, os autores observaram reagbes endotérmica e
exotérmica dentro das faixas observadas neste trabalho, justificando que a baixa
temperatura de desidroxilacdo pode ser um resultado da fraca cristalinidade de
caulinita. Estes dados também corroboram com os observados por Brito et al.,
(2015), quando avaliaram novos depdésitos de argilas do Estado da Paraiba visando
sua aplicagdo como matérias-primas ceramicas.

Pelas curvas de TG foi revelado uma perda de massa para a amostra A4 de
~ 14% e, para as demais amostras a perda de massa variou numa faixa de ~ 19,36
a ~ 22,65%. A menor perda de massa associada a amostra A4 pode estar
relacionada com a caracteristica composicional desta amostra.

A Tabela 5 apresenta os dados de propriedades fisicas: limite de liquidez,
limite de plasticidade e indice de plasticidade das argilas.

Tabela 5 - Dados das propriedades fisicas das argilas.

Argilas Limite de liquidez Limite de plasticidade  indice de plasticidade
A1l 25,10 21,00 4,10
A2 30,44 25,15 5,29
A3 33,01 22,75 10,26
A4 45,72 28,17 17,55
A5 60,21 44,94 15,27
A6 84,12 54,67 29,45

De acordo com os dados das propriedades fisicas das argilas, observa-se
que as argilas que apresentaram os maiores limites de liquidez e de plasticidade

foram as argilas A5 e A6, respectivamente, e isto pode estar relacionado com a



42

constituicdo destas argilas, ou seja, elas sao predominantemente esmectiticas,
apresentando por isso, uma granulometria mais fina e, consequentemente, uma
maior area superficial de contato, o que contribui para uma melhor plasticidade
(Souza Santos, 1992). Por outro lado, a argila que apresentou os menores valores
destas propriedades foi a argila A1. De acordo com Luciano et al. (2012), a
classificagdo das argilas pelo método de Casagrande encontram-se determinadas
por intervalos: quando as argilas apresentam 1 < IP < 7 sdo consideradas
fracamente plasticas; quando as argilas apresentam 7 < IP < 15 s&do consideradas
medianamente plasticas e as argilas com IP > 15 sdo fortemente plasticas. Diante do
destas caracteristicas, tem-se que as argilas A1 e A2 sdo fracamente plasticas, A3
medianamente plastica e A4, A5 e A6 altamente plastica.

4.5 Difratogramas de Raios — X dos corpos de prova

A Figura 8 apresenta os espectros de difragdo de raios X dos corpos de
prova obtidos a partir da argila A1 e suas composi¢cdes ou seja, com as respectivas
quantidades de aditivos, agua, amido e gelatina, sinterizadas a 1100°C. Foram
identificados os seguintes argilominerais feldspato, espinélio, quartzo, cristobalita,
hematita e mulita.
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Figura 8 - Espectros de difracdo de raios X dos corpos de prova A1 sinterizadas a 1100°C.
F = feldspato S = espinélio; Q = quartzo; C = cristobalita; H = hematita; M = mulita.

De acordo com os espectros de difracdo de raios X das amostras
sinterizadas a 1100°C pode-se observar picos caracteristicos de mulita (JCPDS 79-
1276), cristobalita (JCPDS 82-0512), quartzo (JCPDS 46-1045), feldspato (JCPDS
89-8574), hematita (JCPDS 87-1164) e espinélio (82-2424), observa-se também
uma banda caracteristica de fase amorfa na regiao de 26 variando de 18 a 33°.
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Figura 9 - Espectros de difragdo de raios X dos corpos de prova A2 sinterizadas a 1100°C.
F = feldspato S = espinélio; Q = quartzo; C = cristobalita; H = hematita; M = mulita.

De acordo com os espectros de difragdo de raios X da amostra A2
sinterizada a 1100°C pode-se observar picos caracteristicos de mulita (JCPDS 79-
1276), cristobalita (JCPDS 82-0512), quartzo (JCPDS 46-1045), feldspato (JCPDS
89-8574), hematita (JCPDS 87-1164) e espinélio (82-2424). Além disso, observa-se

uma banda caracteristica de fase amorfa na regido de 26 variando de 18 a 33°,
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Figura 10 - Espectros de difracdo de raios X dos corpos de prova A3 sinterizadas a 1100°C.
F = feldspato S = espinélio; Q = quartzo; C = cristobalita; H = hematita; M = mulita.

De acordo com os espectros de difracdo de raios X das amostras A3
sinterizadas a 1100°C pode-se observar picos caracteristicos de mulita (JCPDS 79-
1276), cristobalita (JCPDS 82-0512), quartzo (JCPDS 46-1045), feldspato (JCPDS
89-8574), hematita (JCPDS 87-1164) e espinélio (82-2424). Além disso, observa-se
uma banda caracteristica de fase amorfa na regido de 26 variando de 18 a 33°, para
essa amostra A3 a intensidade dessa banda é menor do que as outras amostras,
isto pode estar relacionado, provavelmente, com a maior quantidade de Oxidos
fundentes, especialmente o 6xido de ferro (FexO3).

A fase hematita surgiu devido a grande quantidade de Fe.Os; presente
nessa amostra, com 11,13% (Tabela 3), cuja temperatura maxima de aquecimento,
1100°C, favoravel para a nucleacdo e crescimento desta fase, no qual o ferro
encontra-se depositado na fase amorfa e, posteriormente, a cristalizacdo da mulita
(McConville e Lee, 2005).
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Figura 11 - Espectros de difracdo de raios X dos corpos de prova A4 sinterizadas a 1100°C.
F = feldspato S = espinélio; Q = quartzo; C = cristobalita; H = hematita; M = mulita.

Para essa amostra A4 estdo presentes as fases mulita, cristobalita (JCPDS:
82-05120, espinélio (JCPDS: 82-2424) e quartzo (JCPDS: 46-1045), e uma intensa
banda caracteristica de fase amorfa em 26 variando de 15 a 30°. Esta amostra por
ser predominantemente caulinitica, possivelmente, possibilitou uma maior
reatividade por apresentar em sua composicdo uma relacdo estequiométrica
alumina/silica de um para um (Al,O3.SiO,) e, também, por apresentar um processo
de desidroxilagdo numa faixa de temperatura consideravelmente baixa, gerando,
assim, uma maior nucleacado e crescimento dos cristais de mulita, como pode ser
observado pela maior intensidade dos picos de mulita para A4AM8%, A4AM15%,
A4GEL8% e A4GEL15%. Segundo a literatura, o processo de desidroxilacdo da
caulinita ocorre numa faixa de temperatura variando de 450 a 650°C (Cheng et al.,
2012).
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Figura 12 - Espectros de difragéo de raios X dos corpos de prova A5 sinterizadas a 1100°C.
F = feldspato S = espinélio; Q = quartzo; C = cristobalita; H = hematita; M = mulita

Na amostra A5 observa-se a presenca das fases espinélio (JCPDS: 82-
2424), quartzo (JCPDS: 46-1045), hematita (JCPDS: 87-1164), mulita (JCPDS: 79-
1276) e cristobalita (JCPDS: 82-0512) em grande quantidade como pode ser
observado pela intensidade do pico caracteristico desta fase em 26 = 21,71° que
corresponde a uma distancia interplanar basal de 4,10 A.

Pode-se observar ainda que o pico referente a fase cristobalita, apresenta-se
mais intenso na amostra A5 do que nas outras amostras, isto pode estar relacionado
com a razao Al/Si desta amostra ser maior, com valor de 0,31 além da amostra A5
apresentar em sua composicdo uma maior quantidade de o6xidos fundentes, com
destaque para o Fe>O3 (Tabela 1), que contribui para o abaixamento da temperatura

de fusao das espécie envolvidas.



48

C AG6GEL15

H
S QMaQaS Q HAQ

AG6GELS

5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
26 (graus)

Figura 13 - Espectros de difragéo de raios X dos corpos de prova A6 sinterizadas a 1100°C.
F = feldspato S = espinélio; Q = quartzo; C = cristobalita; H = hematita; M = mulita.

De acordo com os espectros de difracdo de raios X da amostra A6
sinterizada a 1100°C pode-se observar picos caracteristicos de mulita (JCPDS: 79-
1276), cristobalita (JCPDS: 82-0512), quartzo (JCPDS: 46-1045), feldspato (JCPDS:
89-8574), hematita (JCPDS: 87-1164) e espinélio (JCPDS: 82-2424).

Na amostra A6 estdo presentes as fases espinélio, quartzo, hematita, mulita
e cristobalita em grande quantidade como pode ser observado pela intensidade do
pico caracteristico desta fase em 20 = 21,71° que corresponde a uma distancia
interplanar basal de 4,10 A.

Segundo a literatura, a reacdo de mulitizacdo ocorre em varias etapas

reacionais, e estas por sua vez sao determinadas pela termodinamica da reacdo. A
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mulitizacdo se da pelo mecanismo de nucleagéo e crescimento e, diversas variaveis
podem influenciar neste processo, por exemplo, a temperatura, o tempo, a taxa de
aquecimento e o tamanho de particulas. Em temperaturas superiores a 1200°C,
ocorre uma reducao na intensidade dos picos de cristobalita e 0 aparecimento de
pequenos picos de mulita. O excesso de silica, provavelmente, possibilitou a
producédo de uma quantidade significativa de fase liquida rica em silica, nucleando a
cristobalita (fase cristalina da silica) como condigdo de equilibrio termodinamico do
sistema, uma vez que a precipitacdo da mulita ocorre simultaneamente a dissolucao
da cristobalita no liquido (Magliano e Pandolfelli, 2010).

A Figura 14 apresenta as imagens obtidas por microscopia eletrénica de
varredura dos corpos de prova produzidos a partir da argila A1 com suas respectivas
quantidades de aditivos (agua, amido e gelatina) sinterizadas a 1100°C.

Para as demais argilas A4, A5 e A6 nao foi possivel realizar os ensaios de
microscopia e propriedades fisico-mecanicas, pois os corpos de prova ficaram
danificados apds o processo de liofilizagdo, dessa forma optou-se pela exclusao
desse material. Como estas argilas sdo de média e alta plasticidade, conclui-se que
ao ser misturadas com o amido elas nao possibilitam uma trabalhabilidade com a
secagem por congelamento. A argila A4 quando produzida a massa ceramica (argila
+ 4gua), nesse processo de congelamento e secagem por congelamento, 0s corpos
de prova se transformaram em uma pasta, provavelmente, devido a esta argila ser
predominantemente caulinitica.

4.6 Microscopia eletrénica de Varredura - MEV

As Figuras 14 e 15 apresentam as imagens obtidas por microscopia
eletrbnica de varredura dos corpos de prova, com aumento de 40X e 500X,
respectivamente, produzidas a partir da argila A1 com suas devidas quantidades de
aditivos (agua, amido e gelatina) sinterizadas a 1100°C.

As imagens obtidas por MEV dos corpos de prova revelaram para todas as
amostras uma microestrutura porosa com poros distribuidos ao longo de toda a
superficie, considerando um aumento de 40 x de magnificacdo da varredura. No
entanto, percebe-se claramente que os corpos de prova A1GEL8 e A1GEL15,
apresentaram uma distribuicdo de poros mais homogénea, comprovando a eficacia
da adicao da gelatina nas formulacbes das massas como agente formador de poros,
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quando comparado com as microestruturas dos corpos de prova A1+H>O, A1AMS8 e
A1AM15
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Figura 14 - Micrografia obtidas por MEV dos corpos de prova com ampliagédo 40X (a) A1, (b)
A1AMS, (c) ATAM15, (d) ATGELS e (e) ATGEL15.
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Pelas imagens dos corpos de prova obtidas com ampliacdo de 500X (
Figura 15 ) foi revelado para todas as amostras, aglomerados de particulas com
morfologia densa e presenca de pequenos e grandes poros. Os corpos de prova
A1+H.O, A1AM8, A1GEL8 e A1GEL15 apresentam uma distribuicao heterogénea de
poros, ou seja, pequenos e grandes, distribuidos ao longo da superficie. Para os
corpos de prova A1AM15 observa-se a presenca de fase amorfa que,
provavelmente, ndo possibilitou observar com maior nitidez a presenca de poros,
contudo, comparando esta mesma amostra obtida com um aumento de 40x,
observa-se uma morfologia menos densa e porosa. Esta presenca de fase amorfa
observada, corrobora com as andlises de difracdo de raios X, nos quais mostram
que existe uma banda caracteristica desta fase localizada na regido de 26 variando
de 17 a 35°.

As Figuras 16 e 17 apresentam as imagens obtidas por microscopia
eletrbnica de varredura dos corpos de prova ( 40X e 500X, respectivamente)
produzidos a partir da argila A2 com suas respectivas quantidades de aditivos (agua,
amido e gelatina) sinterizadas a 1100°C.

As imagens obtidas por MEV dos corpos de prova revelaram para todas as
amostras uma microestrutura porosa com poros distribuidos ao longo de toda a
superficie, considerando um aumento de 40 x de magnificacdo da varredura. No
entanto, percebe-se claramente que os corpos de prova A2GEL8 e A2GEL15,
apresentaram uma distribuicdo de poros mais homogénea, comprovando a eficacia
da adicao da gelatina nas formulagées das massas como agente formador de poros,
quando comparado com as microestruturas dos corpos de prova A2+H,O, A2AMS8 e
A2AM15. Estas observagdes corroboram com as observadas para os corpos de
prova obtidos a partir da argila A1, nos quais foi observado que a adicao da gelatina

possibilitou uma maior e melhor microestrutura porosa.
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Figura 16 - Microscopia eletrénica de varredura em 40 x das amostras (a) A2, (b) A2AMS, (c)
A2AM15, (d) A2GELS8 e (e) A2GEL15.
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Figura 17 - Microscopia eletrénica de varredura em 500 x das amostras (a) A2, (b) A2AMS,
(c) A2AM15, (d) A2GELS8 e (e) A2GEL15.
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Pelas imagens obtidas dos corpos de prova obtidas com 500x, observou-se,
também, para todas as amostras, uma microestrutura porosa com poros distribuidos
ao longo de toda a superficie. No entanto, percebe-se claramente que os corpos de
prova A2GEL15, apresentou uma distribuicio de poros mais homogénea,
comprovando a eficacia da adicdo da gelatina nas formulagdes das massas como
agente formador de poros.

A Figura 18 e 19 apresentam as imagens, com aumento de 40X e 500X,
respetivamente, obtidas por microscopia eletrénica de varredura dos corpos de
prova produzidos a partir da argila A3 com suas respectivas quantidades de aditivos
(agua, amido e gelatina) sinterizadas a 1100°C.

As imagens obtidas por MEV dos corpos de prova revelaram para todas as
amostras uma microestrutura porosa com poros distribuidos ao longo de toda a
superficie, considerando um aumento de 40 x de magnificacdo da varredura. No
entanto, percebe-se que os corpos de prova A3GEL15, apresentaram uma
distribuicdo de poros mais homogénea, comprovando a eficdcia da adicdo da
gelatina nas formulagbes das massas como agente formador de poros, quando
comparado com as microestruturas dos corpos de prova A3+H,O, A3AM8 e
A3AM15. Estas observagcbes corroboram com as observadas para os corpos de
prova obtidos a partir da argila A2, nos quais foi observado que a adicdo da gelatina
possibilitou uma maior e melhor microestrutura porosa.
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Figura 18 - Microscopia eletrénica de varredura das amostras 40x (a) A3, (b) ASAMS, (c)
A3AM15, (d) ABGEL8 e (e)ASGEL15.



57

) - i e o 3
VEGA3 TESTAN SEM HV: 10.0 kV WD: 27.46 mm VEGA3J TESCAN

View field: 277 pm Det: SE
SEM MAG: 1.00 kx| Date(midiyk 51 LAMMEA UFCG SEM MAG: 500 x | Date(midiyk: 02/0516 LAMMEA - UFCG

—

VEGAS TESCAN
View fiel
LAMMEAUFCE SEM MAG: 500 x | Dafe(midly): 0200516 LABMMEAFEG

! ~
SEM HW. 10.0 kW | WD 21,48 mm I VEGA3 TESCAN
View fi 2 wm SE
| Date(midiy): 020516 LAMMEA-UFCG

Figura 19 - Microscopia eletrbnica de varredura das amostras 500x (a) A3, (b) ABAMS, (c)
A3AM15, (d) ABGEL8 e (e)ABGEL15.
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Pelas imagens obtidas dos corpos de prova obtidas com 500x (Figura 19),
observou-se, para todas as amostras, uma microestrutura porosa com poros
distribuidos ao longo de toda a superficie. No entanto, como para 0os demais corpos
de prova obtidos a partir das argilas A1 e A2, percebe-se que o0s corpos de prova
A3GEL15 foi o que apresentou uma maior distribuicdo de poros, comprovando para
todas as amostras analisadas a eficacia da adicao da gelatina nas formulag¢des das
massas como agente formador de blocos porosos.

4.7 Propriedades fisico-mecanicas

Na Tabela 6 estéo relacionados os dados das propriedades fisico-mecanicas
dos corpos de prova obtidos a partir da mistura das argilas A1, A2 e A3 com suas
respectivas quantidades de aditivos, agua, amido e gelatina, sinterizadas a 1100°C.

Analisando os dados da Tabela 6, percebe-se que os corpos de prova
A1AM15 e A1AMS8 foram os que apresentaram os maiores valores de porosidade
aparente e absorcdo de agua, 65,82% e 61,00%, respectivamente, cujas
propriedades, por sua vez, interferem diretamente nas propriedades fisico-
mecanicas dos materiais, neste caso, observa-se que os menores valores de
resisténcia a compresséo foram, exatamente, para os referidos corpos de prova.
Estes dados corroboram com a analise de MEV (Figura 14), dado que foi observado
que os corpos de prova A1AM15 e A1AM8 foram os que apresentaram uma
distribuicao de poros em quantidades mais significativas quando comparadas com
0S outros corpos de prova analisados. Estas mesmas observagdes sao reveladas
para os corpos de prova A2AM15 e A2AM8, respectivamente, fato este ja esperado,
uma vez que a composicao quimica (Tabela 1) e a andlise mineralégica (Figura 1)
da amostra A2 sao, basicamente, as mesmas observadas para a amostra A1.

Para os corpos de prova obtidos a partir das amostras A3 observa-se que,
0S que apresentaram os maiores valores de porosidade foram, respectivamente,
A3AM15 e ABGEL15, porém, esta diferenca nao foi significativa. Com relagdo aos
valores de absorcdao de agua para os referidos corpos, nota-se que o0s corpos de
prova A3GEL15, apresentaram um valor superior aos de A3AM15 em apenas
aproximadamente 3%. Contudo, os corpos de prova que apresentaram os maiores
valores de resisténcia a compressdao foram os A3AM15 e A3GEL15,
respectivamente.



59

De uma forma geral, percebe-se que a relagdo existente entre porosidade
aparente, absorcdo de agua e resisténcia mecéanica, que deveria ser inversamente
proporcional, ndo foi atendida, isto pode estar relacionado com a baixa temperatura
de sinterizacdo dos corpos de prova, uma vez que, mesmo formando uma estrutura
porosa, existe uma grande quantidade de fase amorfa presente nos corpos de
prova, como observado nos espectros de difragao de raios X em 26 variando de 15 a
33° (Figuras 6, 7 e 8), e isto ndao contribui para melhorar as propriedades fisico-
mecanicas nos materiais, pelo contrario, h4 uma diminuicido destas propriedades.
Observou-se também que a RCS para A1GEL15 foi a maior satisfazendo o que
determina a ABNT:NBR 6136:2007 que no item 5.3 da norma onde fala sobre
Requisitos fisicos mecanicos de blocos de vedacado de classe D a resisténcia a
compressao simples deve atender ao limite de = 2,0 MPa e a amostra teve uma RCS
de 2,24 MPa, indicando a possibilidade de uso na construgéo civil.

Além disso, a temperatura utilizada de 1100°C nao foi suficiente para
possibilitar uma maior nucleacédo e crescimento de fases que proporcionariam uma
maior resisténcia mecéanica aos corpos de prova, com destaque para a formagao da
fase mulita. Segundo a literatura, o aumento da resisténcia mecéanica dos materiais
obtidos a partir de argilas, esta relacionado com as transformacdes de fases que
ocorrem durante o tratamento térmico a que as argilas sdo submetidas,
considerando, sobretudo, a temperatura e o tempo de queima, com consequente
densificacdo e formagcao da fase mulita (Chen e Tuan, 2002; Chen et al., 2004;
Romero et al., 2006; Carbajal et al., 2007; Guo et al., 2010).
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Tabela 6 - Dados das propriedades fisico-mecanicas dos corpos de prova.

Coposde hparente i g nestendes
(%) (%)
A1+H,0 61,02 64,39 1,04 £ 0,44
A1AMS8 60,81 64,36 1,00 £ 0,37
A1AM15 65,82 80,00 1,01 £0,13
A1GELS8 59,45 63,52 1,60 £ 0,97
A1GEL15 56,16 70,85 2,24 + 0,91
A2+H,0 58,50 56,19 0,24 £ 0,05
A2AMS8 63,35 68,43 0,44 £ 0,04
A2AM15 63,65 67,86 0,40 £ 0,05
A2GELS8 56,89 53,97 1,89 £ 0,21
A2GEL15 52,38 47,83 1,00 £ 0,22
A3+H,0 55,85 51,36 1,00 £0,19
A3AMS 60,70 63,64 0,31 £0,07
A3AM15 66,42 85,90 1,52 £ 0,28
A3GELS8 58,18 59,26 1,20 £ 0,06

A3GEL15 65,10 88,89 1,40 £ 0,33
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5 CONCLUSOES

Ao final deste estudo pode-se chegar as seguintes conclusoes:

v As argilas A1, A2 e A3 tem comportamento semelhantes, pois foram
observados pelos espectros de difracdo de raios X picos caracteristicos dos mesmos
argilominerais, mica, quartzo, caulinita e feldspato, porém, a argila A3 apresenta um
pico de mica mais intenso, caracterizando uma maior quantidade desta fase

presente na amostra.

v' Pelas difragcoes de raios X das amostras sinterizadas a 1100°C foi possivel
perceber que houve transformagdes de fases, nos quais foi revelado picos
caracteristicos da hematita devido ao elevado teor de éxido de ferro (FeoO3) nas
argilas, cristobalita devido ao excesso de 6xido de silicio (SiO,) nas argilas, espinélio
e 0 aparecimento dos primeiros picos de mulita. Picos de hematita ndo foram
observados na argila A4 por esta ser constituida basicamente pelo argilomineral

caulinita,

v A analise de microscopia eletrdnica de varredura revelou que os corpos de
prova obtidos a partir das massas ceramicas contendo gelatina foram os que
apresentaram uma microestrutura com uma distribuicdo mais homogénea e em
maior quantidade de poros quando comparada com as dos corpos de prova obtidos

a partir das massas contendo agua e amido bem como melhor valor de resisténcia.

v’ Pelas andlises fisico-mecéanicas constatou-se que os corpos de prova que
apresentaram maior quantidade de poros, também, apresentaram maiores valores
de absorcdo de &gua, porém, esta relacdo que deveria ser inversamente
proporcional a resisténcia a compressao nao foi atendida para alguns corpos de
prova, com destaque para os corpos de prova ASBAM15 e ABGEL15.

v' De forma geral, pode-se concluir que a amostra composta com gelatina
A1GEL15 apresentou melhor resisténcia a compressao simples, sendo de 2,24 MPa,
podendo em termos de resisténcia a compressao simples ser empregado em blocos
de vedacao interna, inclusive com funcionalidade termo-acustica.
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Pesquisas sobre:

e Utilizar o mesmo procedimento usando uma composicao de uma mistura de
amido e gelatina na mesma propor¢do, ou variando, contanto que as

quantidades sejam de 8 e 15 g.

e Utilizar o mesmo procedimento variando as temperaturas no tratamento

térmico

e Utilizar o mesmo procedimento utilizando o freezer para o congelamento
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