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RESUMO
GUSMAO, Estudo do ligante alumina hidratavel e avaliacdo do tipo de compactacéo

e temperatura de sinterizacdo nas propriedades fisicas de ceramicas porosas de
alumina 2021 41pg. (TCC), Universidade Federal do Sul e Sudeste do Para, Maraba,
2021.

Dentre os varios tipos de ligantes que existem no mercado, a alumina hidratavel
destaca-se como importante alternativa a substituicdo do cimento de aluminato de
calcio (CAC) para ceramicas de alumina. Contudo, necessita-se estudar de forma
detalhada alguns aspectos a respeito desse ligante. Dessa forma, o presente
trabalho realizou dois estudos diferentes acerca do ligante alumina hidratavel, a fim
de avaliar seus efeitos na porosidade total e moédulo elastico de ceramicas de
alumina. 1°) avaliou-se o efeito da sua concentracdo (10 e 40%) em amostras
verdes e sinterizadas em diferentes temperaturas (1300 °C e 1500 °C); e 2°)
verificou-se a influéncia do método de compactacdo (moldagem e prensagem
uniaxial), ambos usando alumina hidratavel como ligante, em amostras verdes e
tratadas termicamente em 1100 °C, 1300 °C e 1500 °C. As amostras verdes e ap0s
sinterizacdo foram avaliadas por meio do método geométrico para a determinacéo
da porosidade total geométrica, mddulo elastico e microscopia eletrénica de
varredura. Os resultados indicam que o teor de ligante hidraulico na composicéo
influencia fortemente as propriedades fisicas de ceramicas de alumina, podendo
atuar inclusive como agente porogénico, dependendo da concentracdo. Por outro
lado, o0 método de compactacdo nédo teve forte influéncia nem na porosidade total,
nem no modulo elastico. Esta investigacao foi importante para determinar o teor
adequado de ligante hidraulico na preparacdo de ceramicas de alumina e revelar
que a escolha do método de compactacao das pecas ceramicas fica a critério e
dependera das ferramentas e materiais disponiveis para a preparacdo das mesmas.
Contudo, sugere-se a preparacdo de pecas moldaveis, que de forma geral, permite
fabricar pecas de tamanhos e formas mais complexas, além de requerer materiais e

eguipamentos mais acessiveis.

Palavras chaves: Ceramicas de alumina, ligante hidraulico, alumina hidratavel,

meétodos de compactacéao.
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1. INTRODUCAO

A ampliacdo e o emprego de ligantes hidraulicos para aplicacdo em materiais
refratarios vém ganhando espaco no mercado, estes integram um vasto numero de
produtos que possuem boas propriedades mecéanicas, umas delas é como o material
se comporta em altas temperaturas, normalmente acima de 1200 °C (MCCOLM,
2013). Entre eles, podemos destacar o cimento de aluminato de calcio (CAC) e as
aluminas hidrataveis (BRAULIO et al., 2010). Estes ligantes inorganicos séao
reconhecidos e enaltecidos pela indlstria também devido aos beneficios de baixo
custo e boas propriedades fisicas (CARDOSO et al., 2004; SINGH, 1989).

Atualmente o ligante hidraulico mais utilizado em composi¢des ceramicas € o
Cimento de aluminato de calcio (CAC). Contudo, este ligante apresenta algumas
desvantagens e limitagcdes, uma delas é que o composto de cimento de aluminato de
calcio com composicdo CaO.Al203 (CAC), apresenta célcio na sua formula molecular
trazendo danos prejudiciais a peca, pois possui fases de transicdo com baixos
pontos de fusdo (CARDOSO et al.,, 2004, SINGH 1989). Mediante a isso, esse
estudo € importante, uma vez que a alumina hidratdvel se destaca como valiosa
alternativa a substituicdo do CAC para concretos refratarios aluminosos e assim
obtendo um sistema livre deste cimento. O ligante alumina hidratavel possui
vantagens especiais comparado aos demais, pois este ndo constitui fases de baixo
ponto de fusdo diferente do CAC, silicato de sodio e silica coloidal que sao
prejudiciais para as propriedades mecanicas das pecas de alumina (VAIDYA, 2001).

Dessa forma, mesmo que exista uma diversidade de pesquisas que utilizam a
alumina hidratavel como ligante hidraulico em ceramicas de alumina, poucos deles
investigou a influéncia do teor de ligante no sistema e o efeito da temperatura de
sinterizacdo nas propriedades fisicas. Logo, o objetivo deste trabalho, foi avaliar
estas propriedades fisicas das ceramicas com diferentes propor¢gdes do ligante
hidraulico (10 e 40%) nas condi¢des verdes e sinterizadas em 1300° e 1500° C. Foi
possivel observar que quanto maior a concentracdo de alumina hidratavel no
sistema, maiores sdo 0s niveis de porosidade total geométrica obtidas apds
tratamentos térmicos. Portanto, deve-se ter o cuidado em relacdo a proporgcao de
ligante no sistema, pois uma quantidade exagerada pode comprometer as

propriedades mecanicas do produto final.



Além disso, outro assunto que ndo foi detalhadamente estudado foi a
influéncia do tipo de compactacdo de ceramicas de alumina na porosidade total e
modulo elastico. Durante o processamento das amostras verdes, muitos defeitos
podem ser introduzidos, logo, o tipo de compactacdo pode atuar na microestrutura e
nas propriedades fisicas dos materiais ceramicos (SHINOHARA et al., 1999 e
TAKAHASHI et al., 1995). A eclosdo dessas falhas é uma problematica relacionada
aos diversos fatores envolvidos no processo de compactacdo, que vao desde o
processamento da matéria-prima, aos aditivos organicos e inorganicos adicionados,
as caracteristicas da presséao aplicada e até o projeto da matriz. Compreender como
estes fatores interferem no processo é fundamental para que se possam minimizar
ao maximo os defeitos na peca (ABEL et al., 2005 e HOTTA et al., 2001). Diante
disso, o0 objetivo desse trabalho foi contribuir com o avan¢o no conhecimento nesta
area podendo tornar esse processo mais eficaz. Dessa forma, foram preparadas
ceramicas de alumina moldadas e prensadas uniaxialmente, usando alumina
hidratavel como ligante. Essas ceramicas foram sinterizadas em 1100, 1300 e
1500°C e em seguida, foram caracterizadas em relacdo a porosidade total
geométrica e resisténcia mecéanica. Os resultados demonstram que a variacdo do
método de compactacdo apresentou pouca influéncia nas propriedades fisicas de
ceramicas de alumina.

A presente pesquisa foi importante para determinar o teor adequado de
ligante hidraulico na preparacdo de ceramicas de alumina e revelar que a escolha do
método de compactacdo das pecas ceramicas fica a critério e dependera das
ferramentas e materiais disponiveis para a preparacdo das mesmas. Contudo,
sugere-se a preparacdo de pecas moldaveis, que de forma geral, permite fabricar
pecas de tamanhos e formas mais complexas, além de requerer materiais e

equipamentos mais acessiveis.
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CAPITULO 01: Influéncia do teor de ligante hidraulico alumina hidratavel

e da temperatura de sinterizacao nas propriedades fisicas de ceramicas

de alumina

Neste capitulo, estudou-se a influéncia do
teor do ligante hidraulico alumina
hidratdvel e da temperatura de
sinterizacdo nas propriedades fisicas
(resisténcia mecanica e porosidade total)

de ceramicas moldadas de alumina.
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2.0 DESENVOLVIMENTO

2.1 REVISAO BIBLIOGRAFICA

Materiais ceramicos compreendem todos 0s materiais inorganicos, nao
metélicos, obtidos geralmente apds tratamento térmico em elevadas temperaturas.
Uma classe de materiais ceramicos muito importantes para o desenvolvimento
tecnoldgico sdo os materiais refratarios. Este grupo compreende uma diversidade de
produtos, que tém como finalidade suportar temperaturas elevadas nas condi¢oes
especificas de processo e de operacao dos equipamentos industriais, que em geral
envolvem esfor¢cos mecanicos, ataques quimicos, variacdes bruscas de temperatura
e outras solicitacfes. Para suportar estas solicitacdes e em funcéo da natureza das
mesmas, foram desenvolvidos inUmeros tipos de produtos, a partir de diferentes
matérias-primas ou mistura destas. Dessa forma, podemos classificar os produtos
refratarios quanto a matéria-prima ou componentes quimicos principais em: silica,
silico-aluminoso, aluminoso, mulita, magnesianocromitico, cromitico-magnesiano,
carbeto de silicio, grafita, carbono, zircénia, zirconita, espinélio e outros, (VAIDYA,
2001). Todo material ceramico deve passar pela etapa de processamento, no qual
sdo avaliadas e trabalhadas as caracteristicas dos p6s, os métodos de compactacao
mais adequados, os tratamentos de secagem e cura e as temperaturas de
sinterizacdo. Além disso, € muito importante avaliar também os aditivos, como 0s
dispersantes, antiespumantes, plastificantes, lubrificantes e o tipo de ligante, seja ele
organico ou inorganico, a ser utilizado.

Segundo Lewis (1997), as pecas ceramicas tém dificuldade em tomar as
formas desejadas devido a falta de coesédo entre suas particulas, que na maioria dos
sistemas ceramicos sem ligantes, ndo apresentam plasticidade alguma. Assim, faz-
se necessario o uso de aditivos como ligantes, plastificantes, lubrificantes dentre
outros, no qual visam conferir resisténcia a verde, trabalhabilidade e facilidade de
remocao da peca do molde (BENGISU, 2001; LEWIS, 1997). Assim, impulsionados
pelas constantes exigéncias das industrias siderurgicas, petroquimicas e de cimento,
0S materiais refratarios tém experimentado um marcante aprimoramento tecnoldgico
neste século (LEE, 1998), pois possuem elevada refratariedade, longo tempo de

vida til e possibilidade de aplicacdo em diversas areas (STUDART et al., 1999).
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Um desses aprimoramentos que estdo sendo desenvolvidos e ganhando
espaco no mercado, sdo os ligantes hidraulicos que consistem em aglomerados com
caracteristicas de endurecer com a acdo exclusiva da agua, esta ocorréncia
denomina-se de hidratacdo. Dessa forma, sua principal funcdo é garantir a
resisténcia mecéanica do material apés a desmoldagem e durante o aguecimento
inicial (até o inicio da sinteriza¢do), o que acaba sendo vantajoso para as industrias,
devido as baixas limitacdes e com isso diminuicdo de custo (CARDOSO et al., 2004;
OLIVEIRA et al., 2007).

De forma geral, podemos dividir os ligantes em dois tipos, os ligantes
organicos e os inorganicos. Os Ligantes organicos sdo os mais utilizados (KUMAR,
2000), alguns sdo soluveis em agua e outros sdo soluveis em liquidos organicos
(RAHAMAN, 2003). Esses podem ser subdivididos em alcool polivinilico (PVA),
alcool polivinil butirol (PVB) e os acrilicos, esses poliméricos agem mantendo as
particulas ceramicas juntas sejam por mecanismo fisico ou quimico, (SANTOS,
2012). Na classe dos ligantes inorganicos, temos como exemplo o cimento de
aluminato de calcio (CAC) que é o ligante hidraulico mais utilizado desta classe nas
formulacbes de materiais refratarios. Suas principais caracteristicas consistem na
facilidade de processamento, menor sensibilidade a condicdes especiais de
secagem e cura e as boas propriedades em altas temperaturas, além do seu baixo
custo. Entretanto, a presenca de calcio em sua composicdo e o uso de CAC em
alguns sistemas é limitado devido a formacdo de fases de baixo ponto de fuséo
(CARDOSO et al., 2004 e SINGH, 1989). Por esse motivo, fazem-se necessarias
novas pesquisas, investigacdes adicionais e questionamentos acerca de outros
ligantes hidraulicos, a fim de minimizar os aspectos negativos do CAC. Nesse
sentido, o ligante alumina hidratdvel aparece com grande potencial no
desenvolvimento de sistemas com composicdes livres de cimento. Uma das
vantagens deste agente ligante € o fato de que néo requer umidade adicional para
desenvolver resisténcia mecanica. Além disso, diferentemente do que é observado
nos concretos refratarios contendo CAC, as propriedades dos concretos contendo
alumina hidratavel sdo pouco dependentes do tempo de cura. Entretanto, apesar
dessas vantagens, deve-se ter um controle preciso da etapa de secagem destes
materiais, uma vez que o0s hidratos formados reduzem drasticamente a
permeabilidade dos concretos, aumentando o0s riscos de explosdo durante o

aguecimento inicial (200 - 300 °C). Soma-se a isso o fato de que, devido a elevada
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area superficial desse agente ligante (200 - 300 m2/g), grandes teores de agua e de
dispersante sdo necessarios, além de um tempo adicional de mistura, quando
comparado aos concretos ligados com CAC (CARDOSO et al., INNOCENTINI,
MIRANDA, VALENZUELA, PANDOLFELLI 2004).

Aluminas hidrataveis sdo aluminas de transicdo geralmente originadas por
meio da calcinacao rapida da gibsita (alfa-Al203.3H20), resultando principalmente na
alumina-rho. A habilidade ligante deste material deriva da sua capacidade de
facilmente se re-hidratar quando em contato com a agua. Em elevadas
temperaturas, as fases hidratadas perdem a agua quimicamente ligada, originando a
forma estavel da alumina (a-Al203), também conhecida como Corundum, que
recebe a denominacao de alumina calcinada quando é obtido a partir da calcinacao
e moagem do Al(OH), (BROW, 1999).

2.2 OBJETIVOS

Objetivo geral:

Avaliar o efeito da concentracao do ligante alumina hidratavel, bem como a
influéncia da temperatura de sinterizacdo nas propriedades fisicas (porosidade total

geomeétrica e resisténcia mecanica) de ceramicas de alumina.
Objetivos especificos:

- Preparar ceramicas de alumina moldadas com diferentes teores (10 e 40%
vol.) de alumina hidratavel;

- Realizar a sinterizagdo das amostras em diferentes temperaturas (1300 e
1500 °C);

- Caracterizar as amostras obtidas em relacdo a porosidade total, mddulo

elastico e microscopia eletrénica de varredura.

2.3 MATERIAIS E METODOS

2.3.1 Matérias-primas e aditivos utilizados
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Para a preparagdo das amostras ceramicas foram utilizadas as seguintes
mateérias-primas: alumina calcinada (A1000, Alcoa, Brasil) e Alumina hidratavel
(Alphabond 300, Almatis, EUA). Alem dessas matérias-primas, foram utilizados os
seguintes aditivos: dispersante (FS20 Castment, BASF, Alemanha); antiespumante

(tensiol Lamberti, Itdlia) e agua destilada.

2.3.2 Processamento das amostras.

Duas suspensdes aquosas contendo diferentes quantidades de alumina
calcinada, antiespumante e dispersante foram homogeneizadas em um moinho de
esferas (esferas de zirconia de 6 mm de didmetro, razdo de massa de esferas/p6 de
5:1, jarro de polietileno 2 litros, 60 rpm) por 30 min. Em seguida, adicionou-se em
uma das suspensdes, 10% de alumina hidratavel (denominacdo 90AC-10AH) e na
outra, foram adicionados 40% do ligante hidraulico (denominacdo 60AC-40AH).
Entdo as suspensdes foram homogeneizadas em misturador mecanico por 3
minutos a 500 rpm. As suspensdes foram moldadas sob vibracdo na forma de
cilindros (16 x 60 mm) e colocadas em estufa a 60 °C = 1 °C, em seguida, foram
desmoldadas e secas a 120 °C £ 1 °C por um periodo de 24 horas. Apds a secagem
completa, as amostras foram sinterizadas em 1300 e 1500 °C durante 3h (taxa de
aquecimento 5°C/min). Por fim, as amostras verdes e ap0s cada tratamento térmico
foram caracterizadas em relacdo a porosidade total (método geométrico),
microscopia eletrénica de varredura nas superficies de fratura das amostras, em um
equipamento FEG-SEM, FEI 7500F, Holanda e o médulo elastico (E) foi medido de
acordo com a norma ASTM C1198-91 no equipamento Sonelastic, ATCP, Brasil.

Os valores de porosidade total geométrica (PTG) e mddulo elastico (E) das
amostras verdes e tratadas termicamente consiste no valor médio da caracterizagcao

de 3 amostras para cada condigao.
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2.3.3 Descricdo dos métodos de caracterizacao.

I- Porosidade total geométrica

A porosidade total geométrica (PTG; %) das amostras foi calculada a partir da

Equacédo 1, onde Ms é a massa seca da amostra (g), Vexterno € 0 Seu volume externo

(cm3) e ( ) a densidade real (g.cm) medida por meio da picnometria a Hélio em

amostras equivalentes pulverizadas (passadas em peneira de 100 mesh).

PTG =100%.[ 1- __ Ms__]
V externo
p

Foram realizadas trés medidas de cada dimensdo das amostras
verdes e apos o tratamento térmico com paquimetro digital (Mitutoyo, 150 mm/6’
CSX-B).

I1- Médulo elastico

O modulo de elasticidade (E) é definido como a constante de
proporcionalidade entre deformacéo elastica sofrida por um determinado material
quando submetido a um esforco mecanico. Para determinacdo dos valores de
modulo elastico das amostras verdes e sinterizadas, utilizou-se a técnica de
excitagcao por impulso (equipamento Sonelastic, ATCP, Brasil), de acordo com a
norma ASTM C 1198-91. Este método permite o calculo do mdédulo elastico (E), a
partir das dimensfes e da densidade da barra e das frequéncias de ressonancia

obtidas pelo equipamento.



16

I1l- Microscopia Eletronica de Varredura

O MEV é um dos mais versateis instrumentos disponiveis para a observagédo
e analise de caracteristicas microestruturais de objetos sélidos. A principal razao de
sua utilidade é a alta resolucdo que pode ser obtida quando as amostras séo
observadas; valores da ordem de 2 a 5 nanGmetros séo geralmente apresentados
por instrumentos comerciais, enquanto instrumentos de pesquisa avancada sao
capazes de alcancar uma resolugdo melhor que 1 nm (NAGATANI et al., 1987).
Esse processo se da quando o seu feixe de elétrons primarios é gerado pelo
processo Schottky, em que o emissor de tungsténio com Oxido de zircbnio é
aquecido até a energia dos elétrons excederem a funcdo trabalho. O feixe é
acelerado pela alta tens&o criada entre o filamento e o &nodo, de aproximadamente
25kV, e, em seguida, focalizado sobre a amostra por lentes eletromagnéticas,
interagindo com ela e produzindo elétrons que podem ser coletados por detectores,
amplificados e convertidos em um fotomultiplicador, gerando a imagem (ABREUA et
al., 2017)

Outra caracteristica importante do MEV € a aparéncia tridimensional da
imagem das amostras, resultado direto da grande profundidade de campo. Permite,
também, o exame em pequenos aumentos e com grande profundidade de foco, o
gue é extremamente Util, pois a imagem eletrbnica complementa a informacéo dada
pela imagem oOptica. A imagem formada a partir do sinal captado na varredura
eletrdnica de uma superficie pode apresentar diferentes caracteristicas, uma vez
gue a imagem resulta da amplificacdo de um sinal obtido de uma interacéo entre o
feixe eletrdnico e o material da amostra. Diferentes sinais podem ser emitidos pela
amostra. Dentre os sinais emitidos, os mais utilizados para obten¢cédo da imagem séo

originarios dos elétrons secundarios e/ou dos elétrons retroespalhados (MEV, 2007)
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2.4 RESULTADO E DISCUSSOES

2.4.1 Avaliacdo do efeito do teor de ligante nas propriedades fisicas das

ceramicas.

Nesse estudo, foram avaliadas as propriedades fisicas das ceramicas com
diferentes propor¢des do ligante hidraulico (10 e 40%) nas condicbes verdes e
sinterizadas em 1300° e 1500° C.

A partir da Figura 1, observa-se que a adicdo de diferentes quantidades do
ligante hidraulico proporcionou niveis diferentes nas porosidades totais das
amostras verdes. A amostra verde contendo 40% de alumina hidratavel apresentou
porosidade total em torno de 43 %, enquanto que a amostra verde contendo 10% do
ligante hidraulico alcangcou uma porosidade total um pouco maior, em torno de 48%.
Esse efeito provavelmente esta relacionado com o grau de empacotamento das
particulas, que foi mais eficiente com a adicdo de 40% do ligante hidraulico e
garantiu uma melhor compactacdo e preenchimento dos vazios existentes entre os
graos. De forma geral, uma série de fatores pode alterar o0 empacotamento de um
determinado conjunto de particulas. O primeiro a ser considerado é a existéncia de
particulas com distribuicdes granulométricas diversas que alteram a condicdo de
disperséo inicial. O outro fator € a morfologia das particulas, conforme mostrado na
Figura 2a-c, onde € possivel observar um sistema composto por particulas de
diferentes granulometrias e formatos. Além disso, devemos considerar ainda que a
porosidade interna das particulas também altera a densidade de um material.
(OLIVEIRA et al., STUDART, PILEGGI, PANDOLFELLI, 2000). Em relagdo a
resisténcia mecanica, medida através do modulo elastico, observa-se que ambas as
amostras verdes apresentaram baixa resisténcia (Figura 1b), o que esta relacionado
com o alto nivel de PT inicial. No entanto, essa resisténcia foi adequada para
permitir a desmoldagem e manuseio das pecas sem causar rompimento das
mesmas.

Com aumento da temperatura para 1300 °C, dois efeitos distintos sao
observados (FIGURA 1a). Para as amostras contendo 10% de alumina hidratavel
observa-se uma diminuicdo da porosidade total em relacdo as amostras verdes,

enquanto as amostras contendo 40% do ligante apresentaram um aumento na
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porosidade total, apesar de as amostras verdes terem apresentado um grau menor
de poros. Este efeito possivelmente esta associado a desidratacdo da baierita e da
boemita (fases formadas durante a hidratacdo do ligante hidraulico) que ocorre
entre 200 e 550 °C, e também as subsequentes transformacdes de fases meta-
estaveis da alumina que ocorrem entre 600 e 1000 °C. Esses fenbmenos ocorrem
gerando poros nas estruturas, além de trincas e defeitos superficiais nas particulas
(Figura 2 d-f), que também contribuem para o aumento da porosidade total.
Portanto, a adicdo de 40% do ligante hidraulico resultou em um sistema
extremamente poroso (Figura 1a) e com menor resisténcia mecanica (Figura 1b),
guando comparado ao sistema contendo 10% do ligante. Na adicdo de 10% do
ligante, a desidratacdo da baierita e boemita e transformacdes de fases geraram
uma menor quantidade de poros. Assim, em 1300 °C, as particulas de alumina
calcinada tinham certo grau de ligacdo entre elas (Figura 2 d-f), o que favoreceu o
primeiro estagio do processo de sinterizacdo, caracterizado pela formacdo de um
pescoco entre 0s graos que, inicialmente, apenas se tocam, formando um contato
continuo da matéria. O transporte de matéria neste tipo de sinterizacdo ocorre por
difusdo dos atomos a partir das particulas no interior do material para as regiées do
empescocamento, as quais crescem com o tempo de sinterizagdo. (YOKOYAMA,
2008). Esse processo levou a uma diminuicAo da porosidade total e
consequentemente aumento na resisténcia mecanica (Figura 1b).

Com o aumento da temperatura para 1500 °C, todas as amostras perderam
porosidade total. Nesta temperatura o processo de sinterizagcdo evoluiu para o
segundo estagio, onde ocorre crescimento dos grdos e densificacdo do corpo
ceramico, em razdo do aumento das areas de contato entre as particulas e da
diminuicdo do volume total ocupado pelos poros (Figura 2 g-i). Entretanto as
amostras com menor teor de alumina hidratavel apresentaram menores niveis de
porosidade total e consequentemente melhores propriedades mecanicas (Figura 1:
A-B).



Figura 01: A) Porosidade total geométrica e B) modulo elastico das ceramicas contendo 10 e 40%

de alumina hidratavel no estado verde e sinterizada em 1300 °C e 1500 °C.
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Figura 2: Microscopia eletrénica de varredura da superficie de fratura das amostras contendo 10% do
ligante hidraulico e 90% de alumina calcinada. A-C amostras verdes, D-F amostras sinterizadas em
1300°C e G-l amostras sinterizadas a 1500°C.
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2.5 CONCLUSOES

Através das andlises, foi possivel observar que quanto maior a concentracao
de alumina hidratavel no sistema, maiores niveis de porosidade total sdo observados
com o aumento da temperatura, dessa forma, podemos concluir que dependendo do
teor de alumina hidratavel adicionado ao sistema, ele pode atuar também como
agente porogénico. Esses efeitos estdo relacionados com as transformacfes de
fases que sdo acompanhadas de uma intensa perda de massa e consequente
geracdo de mesoporos e defeitos nas superficies das particulas que também
contribuem para o aumento da porosidade.

Com o aumento da temperatura de 1300 °C para 1500 °C foi observado que
os dois sistemas perderam porosidade total e aumentaram suas resisténcias
mecanicas. A perda de porosidade esta associada com o avan¢o do processo de
sinterizacdo, que € mais intenso e eficaz nas amostras com 10% de ligante
hidraulico. O aumento nos niveis de resisténcia mecéanica esta associado ao
aumento de densidade das amostras, devido, ndo apenas a diminuicdo da
quantidade de poros, mas também da quantidade de defeitos superficiais como
trincas e mesoporos nas particulas.

Esta investigacdo foi importante para determinar o teor adequado de ligante
hidraulico na preparacdo de ceramicas de alumina. Os resultados sugerem que uma
quantidade excessiva de alumina hidratavel pode levar a uma queda acentuada nas
propriedades mecéanicas durante o0 aquecimento, podendo ocasionar 0

desmoronamento da estrutura.
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CAPITULO 02: Avaliacdo da influencia do tipo de compactacdo nas

propriedades fisicas de ceramicas de alumina.

Neste capitulo, avaliaram-se dois tipos
diferentes de compactacdo (moldagem e
prensagem uniaxial) na preparacdo de
ceramicas de alumina. O foco foi
investigar se o tipo de compactagdo tem
influéncia significativa nas propriedades
fisicas, como resisténcia mecénica e

porosidade total.
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3.0 DESENVOLVIMENTO

3.1 REVISAO BIBLIOGRAFICA

A etapa de conformacdo € de fundamental importancia para o processo
ceramico, uma vez que é nesta que o material adquire a forma e caracteristicas
estruturais. O processo de compactacdo apresenta grande influéncia nas
caracteristicas do produto acabado, assim deve ser devidamente controlado, pois as
variaveis da maquina e também da matéria prima podem contribuir nas
caracteristicas do produto produzido (AMOROS, 2000). Este processo pode ser
considerado a primeira das operagfes basicas da metalurgia do pé para a obtencéo
de produtos sinterizados, possuindo as seguintes vantagens como: conformar o pé
numa forma préxima da desejada, obter altas densidades, atingir o nivel de
porosidade desejada, conferir resisténcia mecanica suficiente para permitir
manuseio posterior e proporcionar 0 nhecessario contato entre as particulas para que
a operacao de sinterizacao seja efetuada de modo adequado.

Mediante aos avangos tecnoldgicos, podemos citar varias técnicas no qual a
industria disponibiliza como manuseio: a conformacao por vibracdo, conformacéo
por gravidade (p6 solto), colagem por barbotina (slip casting), compactacao uniaxial
simples, dupla acdo, dupla acdo com matriz flutuante, de acdo multipla e
compactacao isostética a frio e a quente, (GERMAN, 1984).

Neste trabalho, o foco sera nos seguintes métodos de compactacao:
prensagem uniaxial e moldagem:

O processo de compactacdo por prensagem uniaxial, que é um dos

principais métodos utilizados na fabricagdo de produtos cer@micos, consiste na
aplicacdo de pressdao em um material pulverizado, confinado no interior de uma
matriz rigida ou de um molde flexivel. A prensagem é dividida em trés estagios: (a)
preenchimento do molde ou da matriz, (b) compactacdo do po e (c) extracdo da
peca (SANTOS, 2012). Na pratica industrial predomina o método de compactacao
uniaxial nas suas varias formas de aplicacdo de pressédo. Neste processo, ocorre
basicamente o re-arranjo e a deformagdo das particulas, produzindo, desta forma,
ligagbes entre elas (GERMAN, 1984). Existem duas vertentes que sdo usadas no

ramo industrial que é a prensagem uniaxial onde a compactagcao do po é realizada

em uma matriz, por aplicacdo de carga em um unico eixo através de puncgdes. A
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aplicacdo da carga pode ser unidirecional (quando somente um dos puncgfes é
movimentado no interior da matriz) ou bidirecional (quando ambas as puncdes

movimentam aplicando a carga) e a na prensagem isostatica a compactacéo do po

ocorre dentro de um molde flexivel, com a pressdo aplicada por meio de um fluido
pressurizado, e, portanto em todas as dire¢cdes (prensagem isostatica do tipo wet-
bag), ou apenas na direcao radial (tipo dry-bag). A prensagem isostatica dessa
forma reduz o gradiente de densidade da peca compactada (REED, 1995 e
BALAKRISHNAN et al., 2001).

No processo de_compactacdo por moldagem, apesar de este processo ser

conhecido ha algum tempo, o seu uso industrial ainda possui pouco enfoque se
comparado com a maioria dos processos que aqui ja foram citados, pois possui
elevada importancia e vem sendo muito estudado nos ultimos anos, principalmente
porque € o método onde se conseguem as formas mais complexas em pecas
refratarias (ZORZI, 1996).

O processo de moldagem por injecdo € potencialmente um processo de alta
producdo, e tem a capacidade para producdo de formas bastante complexas.
Existem basicamente dois tipos de moldagem por injecdo: com alta pressdo (método
tradicional) e com baixa pressdo. As desvantagens de ambos 0s processos sao a
dificuldade na remocédo pelo ligante e o alto custo com ferramentas. Estas
desvantagens sdo diminuidas quando se utiliza o processo de injecdo a baixa
pressdo (ZORZI, 1996). Normalmente o processo ocorre com a utilizacdo de uma
mistura do pé ceramico, um veiculo organico e um surfactante, no caso de misturas
a baixa pressdo. Este veiculo organico consiste basicamente de uma cera, como a
parafina ou um surfactante como o acido oleico, por exemplo (PELTSMAN, 1984).
Segundo outros autores, a composi¢cao da mistura consiste principalmente de alguns
destes quatro componentes, nao necessariamente todos: um polimero
(polipropileno, polietileno, poliestireno, etc.) (PULQUERIO, 1994). O veiculo organico
€ 0 responséavel pela mistura e se torna injetavel, o que permite formar pecas por
injecdo. Embora o veiculo organico ndo seja um componente final da peca, ele é o
responsavel pelo sucesso e pelo processamento. Ele tem forte influéncia no
empacotamento das particulas, aglomerados, mistura, reologia, conformacéo,
extracdo dos componentes, precisdo dimensional, defeitos e caracteristicas
quimicas (ZORZI, 1996).
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3.2 OBJETIVOS
OBJETIVO GERAL

Avaliar a influéncia de dois tipos diferentes de compactacdo (moldagem e

prensagem uniaxial) nas propriedades mecanicas de ceramicas porosas de alumina.
OBJETIVOS ESPECIFICOS:

- Preparar ceramicas de alumina moldadas e prensadas uniaxialmente usando
alumina hidratavel como ligante;

- Realizar a sinterizacdo das amostras em diferentes temperaturas (1100, 1300
e 1500 °C);

- Caracterizar as amostras verdes e sinterizadas em relacdo a porosidade total

geomeétrica e resisténcia mecanica.

3.3 MATERIAIS E METODOS

3.3.1 Preparagéo das amostras moldadas

Suspensbes aquosas contendo 45% vol. de alumina calcinada (A1000 -
Alcoa, Brasil) e 45% vol. de hidroxido de aluminio (Hydral - Almatis, Alemanha)
foram homogeneizadas em um moinho de esferas por 2 h. Em seguida, 10% vol.
do ligante hidraulico alumina hidratavel (Alphabond 300, Almatis, EUA) foi
adicionado e a suspensdo homogeneizada em misturador mecanico por 3
minutos a 500 rpm. As suspensdes foram moldadas na forma de cilindros (20 mm
x 40 mm), e permaneceram em ambiente de elevada umidade por 24 h a 50 °C e,
em seguida, em ambiente ventilado por 24 h a 50 °C £ 1 °C. ApoOs a

desmoldagem, as amostras foram secas na estufa a 120 °C por 24 horas.
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3.3.2 Preparacao das amostras prensadas

Amostras com a mesma composi¢ao foram homogeneizadas em moinhos de
esferas com alcool isopropilico e esferas de Zircénia durante 30 minutos. Em
seguida, a suspenséao foi seca em estufa para posteriormente ser compactada na
forma de barras de 6 x 20 x 60 mm sob compressao uniaxial de 40 Mpa. Um estudo
preliminar foi realizado para definir as melhores condicbes de compactacdo das
amostras.

Todas as amostras (prensadas uniaxialmente e moldadas) foram tratadas
termicamente em 1100, 1300 e 1500 °C (taxa de aquecimento 5 °C/min, patamar de
2 horas a 400 °C e 3 horas na temperatura final, pois segundo a literatura esses
patamares s80 necessarios para poder estabilizar na primeira fase aquelas reacdes
de mudanca de fase mais abrupta que poderia romper o corpo de prova.
Finalmente, as amostras verdes e ap0s tratamentos térmicos foram caracterizadas
em relacdo a porosidade total geométrica (PTG, %), através do método geométrico;
o0 mobdulo elastico (E) foi medido pela técnica de ressonancia de barras
(equipamento Sonelastic, ATCP, Brasil) de acordo com a nhorma ASTM C 1198-91 e
a microestrutura foi avaliada por meio de microscopia eletronica de varredura nas
superficies de fratura das amostras, no equipamento JEOL JSM-7500F. Os valores
de porosidade total geométrica (PTG) e modulo elastico (E) das amostras verdes e
tratadas termicamente consiste no valor médio da caracterizacdo de 3 amostras

para cada condicao.

3.4 RESULTADO E DISCUSSOES

A Figura 3 apresenta os resultados de porosidade total geométrica (PTG) e
modulo elastico (E) das amostras verdes e tratadas termicamente em 1100, 1300 e
1500°C, compactadas por meio de prensagem uniaxial e moldagem. Observa-se na
Figura 3A que as amostras verdes, compactadas por prensagem uniaxial ou
moldagem apresentaram um nivel de porosidade total geométrica em torno de 35 %,
enquanto o modulo elastico ficou proximo de 10 GPa (Figura 3B). Nesse momento
inicial, a porosidade das amostras esta relacionada com os defeitos de

empacotamento inerentes aos processamentos, a distribuicdo granulométrica e ao
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formato das particulas (OLIVEIRA et al., 2000). Na Figura 4, observa-se um sistema
composto por particulas de alumina calcinada, com ampla distribuicdo de tamanho
de particulas e morfologias variadas. Essas particulas estdo envolvidas por
particulas de hidroxido de aluminio, que apresentam um formato hexagonal
parcialmente regular, além de particulas menores, aparéncia esféricas que
representam a Boemita, fase formada durante a hidratacao do ligante. O baixo valor
na resisténcia mecanica, medida através do moédulo elastico, € razoavel, uma vez
gue as amostras ainda ndo passaram por nenhum tratamento térmico e apresentam
uma quantidade significativa de poros. Essa pouca resisténcia mecanica adquirida é
devido a acdo do ligante hidraulico, que tem como fungéo principal garantir a
resisténcia mecanica do material apés a desmoldagem e durante o aquecimento

inicial (até o inicio da sinterizacao).

Com o aumento da temperatura para 1100 °C e 1300 °C , nota-se um
aumento significativo da porosidade total em relacdo as amostras verdes, tanto para
as amostras prensadas uniaxialmente quanto para as amostras moldadas (Figura
3A). Esse aumento de porosidade total esta associado a dois fatores principais: 1)
Decomposi¢do do ligante hidraulico, alumina hidratdvel e formacdo das fases de
transicdo que ocorrem em temperaturas em torno 300 a 800 °C, sendo que essa
faixa de temperatura pode variar, dependendo de uma série de fatores, como por
exemplo o tamanho de particulas (HONG, 1988; BROW, 1999); 2) Desidroxilacdo do
Al(OH)s e formagédo de compostos de transicdo da alumina (SOUZA et al., 2017).
Esses eventos ocorrem gerando grandes quantidades de poros nas estruturas, além
de trincas e defeitos superficiais nas particulas, especialmente nos compostos de
transicdo formados. Em relagdo ao médulo elastico, observa-se que em 1100 °C
houve uma queda significativa em relacdo as amostras verdes para os dois modelos
de compactacado (Figura 3B). Essa diminuicdo estd diretamente relacionada com o
aumento nos niveis de PTG. Entretanto, com o aumento da temperatura para 1300
°C, apesar de os niveis de PTG ainda permanecerem elevados, a resisténcia
mecanica comeca a aumentar. Nessa temperatura, comecga a ocorrer de forma mais
efetiva o0 primeiro estagio do processo de sinterizacdo, caracterizado pelo
crescimento do pescoc¢o formado no contato entre os pés (KINGERY, 1976), como
pode ser observado na Figura 5C-D. Observa ainda, na Figura 3A, que em 1300 °C

houve uma pequena diferenca nos niveis de porosidade total para as amostras
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prensadas e moldadas. As amostras prensadas apresentaram maior porosidade
total provavelmente porque esse método de compactacdo € menos eficiente no

empacotamento de particulas.

O aumento da temperatura para 1500 °C mostra uma diminuicdo nos niveis
de porosidade total, que estd associado a sinterizacdo da matriz e ao
desaparecimento da mesoporosidade localizada nas superficies das particulas de
Al(OH)s. Nessa temperatura, as estruturas ceramicas estdo passando pelos estagios
intermediarios e finais do processo de sinterizacdo, no qual ocorre o
arredondamento dos poros e inicio do processo de crescimento dos grdos, como
pode ser observado na Figura 5E-F. Observa-se também que com a diminuicdo da
porosidade as amostras tornaram-se mais rigidas, apresentando médulo elastico em

torno de 20 GPa para as amostras moldadas e 15 GPa para as amostras prensadas.



Figura 3: a) Porosidade total geométrica (PTG, %) e b) Modulo Elastico (E) das amostras

compactadas por prensagem uniaxial ou moldagem, no estado verde e apés sinterizagéao.
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Figura 5: Microscopia eletrdnica de varredura-MEV das ceramicas contendo 45% de alumina

calcinada, 45% de hidréxido de aluminio e 10% de alumina hidratavel, compactadas por prensagem e
sinterizadas em 1100 °C (A e B), 1300 °C (C e D) e 1500 °C (E e F).
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3.5 CONCLUSOES

Os resultados permitiram avaliar o efeito de dois métodos de
compactacdo (moldagem e prensagem uniaxial) nas propriedades fisicas como
porosidade total e médulo elastico de ceramicas de alumina no estado verde e
sinterizadas em diferentes temperaturas. Nas amostras verdes, a porosidade inicial
foi a mesma nos dois sistemas (moldados e prensados), entretanto com o aumento
da temperatura e inicio do processo de sinterizacdo, a partir de 1300 °C, as
amostras prensadas passaram a apresentar um valor de porosidade total um pouco
mais alto em relacdo as amostras moldadas e consequentemente menores valores
de maddulo elastico. Conclui-se, portanto, que o método de compactacéao teve pouca
influéncia nas propriedades fisicas de ceramicas de alumina. Dessa forma, a
escolha do método de conformacéo das pecas ceramicas fica a critério e dependera
das ferramentas e materiais disponiveis para a preparacdo das mesmas. Em relacéo
a praticidade e custo beneficio, recomenda-se a preparacdo de pecas moldaveis,

que de forma geral, precisam de materiais e equipamentos mais acessiveis.
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6. PROPOSTAS PARA TRABALHOS FUTUROS

Com a experiéncia adquirida durante a realizacdo desta pesquisa, sugere-se que
novas investigacdes possam ser realizadas nos laboratérios da Universidade

Federal do Sul e Sudeste do Para (UNIFESSPA), como por exemplo:

1) estudar a eficiéncia do ligante alumina hidratavel, bem como outros ligantes
organicos (PVA ou PVB) em ceramicas preparadas com caulim paraense;

2) Realizar o estudo térmico do caulim paraense;

3) Investigar qual o método de compactacdo mais adequado na obtencdo de
ceramicas preparadas com caulim paraense;

4) Preparar estruturas porosas no sistema alumina-mulita, usando caulim paraense

como fonte de mulita;
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ANEXOS

A realizacao deste trabalho permitiu a apresentacédo dos resultados em uma

revista cientifica e em diferentes eventos cientificos (Nacional, regional e Local).

Publicacao de artigo cientifico:

Inicio Atual Arquivos Submissoes Sobre - Desenvolvimento Tecnologico ~
Inicio / Arquivos [ v, 12n.23 (2018): Revista Processos Quimicos - ISSN 1981-8521 [ Artigos Gerals

Propriedades Fisicas de Ceramicas de Alumina Moldada com
Alumina Hidratavel: Efeito do Tamanho de Particula da Matriz.

Ediane P. P. Braga
Universidade Federal do Sul e Sudeste do Para (UNIFESSPA) SENAI

Ester Gusmao : PI‘OCGS§OS

Ve
Universidade Federal do Sul e Sudeste do Para (UNIFESSPA) Qulmlcos
Adriane D. V. de Sousa ewnrpasentl.org b
Universidade Federal do Sul e Sudeste do Para (UNIFESSPA) Simulugdes Quanticas de Dinamicus Molecuiares

DOI: https://dol.org/10.19142/rpg.v12i23.431

Palavras-chave: Alumina calcinada. Alumina hidratavel. Propriedades
fisicas.
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