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Resumo

A densidade de empacotamento de pos ceramicos pode
ser maximizada mediante o uso de modelos tedricos de distri-
buicdo de tamanho de particulas, o que pode resultar em im-
portantes efeitos no comportamento reoldgico de suspensoes,
¢ em sensivel aumento na densidade a verde dos compactos.
Neste trabalho, foram estudadas propriedades de pds com dis-
tribuigdo de tamanho de particula segundo os modelos de Alfred
e de Andreasen em compactos obtidos por prensagem uniaxial,
isostatica e por colagem de barbotina. Verificou-se que embora
o modelo de Alfred seja mais bem fundamentado que o de
Andreasen, proporcionou compactos de menor densidade e pou-
ca homogeneidade, nas amostras obtidas por colagem. Este
comportamento foi atribuido a estrutura de poros do compac-
to, a qual possibilitou o arraste de particulas finas pelo fluxo de
agua. Nas amostras com distribuigdo segundo o modelo de
Andreasen, isto ndo foi verificado.

Abstract

The use of theoretical models of particle size
distribution to maximise the packing density of a powder
may result in significant improvement of the rheological
behaviour of suspensions and compact’s green density. In
this work, Alfred and Andreasen models were studied,
taking into account their effect on the characteristics of
compacts obtained by uniaxial and isostatic pressing and
by slip casting. It was noticed that although the Alfred
model is considered more realistic than the Andreasen
model, it has led to less dense and less homogeneous
compacts in the samples obtained by slip casting. This
behaviour, which hasn’t been noticed in samples obtained
by dry pressing, was attributed to the pore structure of the
compacts, which allowed water flow to drag fine particles.
In samples obtained according to the Andreasen model,
that was not observed.

INTRODUCAO

O principio do empacotamento de particulas consiste basica-
mente na sele¢do de tamanhos adequados de particulas, ¢ no
proporcionamento entre as quantidades desses tamanhos, visando
obter compactos com densidade controlada [1].

Os conhecimentos sobre empacotamento de particulas t€ém
sido utilizados em diversos tipos de processamento ceramico, uma
vez que proporcionam importantes propriedades aos compactos.
Distribui¢des de tamanho de particulas que favorecem a obtengdo
de compactos densos apresentam algumas vantagens em relacdo a
estruturas com menor grau de empacotamento, como menor retragao
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durante a queima e melhor sinterabilidade, ja que os poros na es-
trutura sdo menores, podendo ser eliminados mais facilmente. A
obtencdo de materiais isentos de macroporos e portanto com maior
resisténcia mecanica é também favorecida. Além disso, a distribui-
¢do granulométrica afeta diretamente o comportamento reologico
de suspensdes, ¢ quando adequada, permite conciliar alto teor de
solidos com baixa viscosidade [2]. Pode-se controlar ainda o tama-
nho e formato de poros intersticiais do compacto, de modo a se
obter velocidades de secagem e permeabilidade mais elevadas, o
que em geral é conseguido em estruturas com baixa densidade de
empacotamento.

Em linhas gerais, um empacotamento denso de particulas

183



consiste em uma estrutura de particulas grandes cujos intersticios
sdo preenchidos por particulas menores, criando novos intersticios
que serdo preenchidos por particulas ainda menores, e assim suces-
sivamente. Este empacotamento ¢ diretamente influenciado por al-
guns fatores, como a correta selecdo de tamanhos, o formato e a
rugosidade superficial das particulas.

Diversos modelos matematicos de distribuigdo de tamanho
de particulas foram criados com o intuito de maximizar a densida-
de de empacotamento dos compactos. Dentre estes, os modelos de
Alfred [3] e Andreasen [3] estdo entre os mais conhecidos.

O modelo de Andreasen foi baseado em uma condigdo de
similaridade entre particulas grandes e particulas menores distri-
buidas ao seu redor, a qual pode ser relacionada a uma série de
poténcias resultando na seguinte equacao:

CPFT _(D\!
2

100 \D.

onde: CPFT = Porcentagem acumulada de particulas menores que
o tamanho D;

D = diametro da particula;

D, = Tamanho da maior particula do sistema;

q = moddulo de distribuigao.

Simula¢des computacionais realizadas posteriormente [3]
mostraram que um valor de q= 0,37 € o que proporciona a maxima
densidade de empacotamento.

O modelo de Andreasen admite que em uma distribuicao
existem particulas sucessivamente menores, € assume que a
inexisténcia de um didmetro minimo de particula, em que CPFT se
iguala a zero, ndo altera significativamente a densidade de
empacotamento.

Posteriormente, Dinger e Funk [3] reconheceram que a
inexisténcia de particulas infinitamente pequenas podia acarretar
desvios significativos no empacotamento de particulas previsto.
Deste modo, incorporando ao modelo de Andreasen um valor mi-
nimo de tamanho de particula, que ¢ uma caracteristica de sistemas
reais, desenvolveram o modelo de Alfred, expresso pela seguinte
equagao:

CPFT (D% DY
( ) (B)

100 (DY-DY

onde D € o didmetro da menor particula do sistema.

Nota-se que se o valor de D for igual a zero, a equagdo se
reduz ao modelo de Andreasen. A equacdo de Alfred ¢ considerada
atualmente o modelo de empacotamento de particulas mais ade-
quado a sistemas reais.

Os modelos descritos tém sido utilizados com relativo suces-
so no processamento cerdmico. No caso especifico da colagem de
barbotina, entretanto, ha algumas divergéncias sobre o efeito da
distribui¢do de tamanho de particulas na produg@o de suspensdes
com baixa viscosidade e alta velocidade de formagdo de parede,
produzindo compactos densos. Estudos envolvendo o uso do mo-
delo de Alfred neste tipo de processamento [4] ainda ndo levaram a
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resultados conclusivos.

Neste trabalho, buscou-se analisar a densidade a verde ¢ a
distribui¢@o de tamanho de poros proporcionada pelos modelos de
Alfred e de Andreasen em compactos obtidos por processos de
conformacao viaimido (colagem de barbotina) e a seco (prensagem
uniaxial e isostatica). Enfase foi dada a colagem, para a qual obser-
vou-se o efeito da distribuicdo granulométrica sobre a velocidade
de formacdo de parede e a densidade do compacto.

MATERIAIS E METODOS

Para investigar-se o efeito da distribuicao de tamanho de par-
ticulas sobre o empacotamento, a velocidade de formacao de pare-
de e a microestrutura dos compactos obtidos, foram efetuadas as
seguintes etapas:

Preparacdo de Pos com Distribuigoes Granulomeétricas-Alvo

O estudo da influéncia da distribuicdo de tamanho de parti-
cula sobre as propriedades de suspensdes foi realizado tomando-se
como base os modelos de Andreasen (eq. A) e Alfred (eq. B), con-
siderando-se um modulo de distribui¢do (q) igual a 0,37, para pro-
porcionar a maior densidade de empacotamento.

Para conseguir-se as curvas com as distribuigdes
granulométricas desejadas, efetuou-se a moagem, em moinho
de bolas, de uma alumina eletrofundida marrom (ALCOA
EC31R - 96,7% Al 0O,, 2,4% TiO,, 0,6% Si0,, 0,3% Fe,0,)
por tempos de 1,5; 3; 8; 21; 99 e 144 horas. Esta matéria-pri-
ma foi escolhida por praticamente nao sofrer alteracdo
morfoldgica ao longo da moagem além de ser amplamente uti-
lizada em concretos refratarios. Foi utilizada uma relagao
agua:bola:alumina de 4:5:1, em quantidade suficiente para pre-
encher o moinho até aproximadamente a metade de seu volu-
me. No decorrer da moagem, foram adicionadas pequenas quan-
tidades de poliacrilato de sddio para evitar o aumento na vis-
cosidade devido a cominuicdo das particulas. Cuidou-se, en-
tretanto que as adi¢des de defloculante nunca ultrapassassem
o ponto de minima viscosidade, o qual foi estimado em ensai-
os preliminares.

Os pos obtidos apds estas moagens foram secos em estu-
fa a 100°C e desaglomerados com o auxilio de almofariz e
peneira #100 mesh (150 um). Na seqiiéncia, fez-se a caracteri-
zagdo das distribui¢cdes de tamanho de particula (Sedigraph -
5100) dos pos obtidos, apos a eliminagdo de aglomerados fra-
cos com o auxilio de ultra-som. Feita a caracterizagao, foi uti-
lizado o software PSDesigner, desenvolvido por este grupo de
pesquisa, o qual sistematiza uma metodologia para obtencao
de pos com distribuicdo granulométrica dada por uma curva-
alvo. Isso ¢ conseguido com a divisdo da curva de distribuigdo
acumulada de cada matéria-prima em intervalos discretos de
tamanho de particula. Somando-se a quantidade de p6 fornecida
por cada matéria-prima dentro de cada intervalo discreto, cal-
culam-se as diferentes propor¢des com que estas devem ser
combinadas para se obter a distribuicdo mais proxima possi-
vel a uma curva-alvo.

Assim, tendo-se em vista as curvas-alvo de Alfred e Andreasen
com coeficiente de distribui¢do igual a 0,37, foi calculada a melhor
propor¢do entre as matérias-primas obtidas, de modo a obter-se a
maxima aproximacao possivel as curvas tedricas. A melhor combi-
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nagao foi identificada minimizando-se o desvio quadratico médio
entre a curva experimental e a curva dada pela equagdo.

Estudo das Propriedades das Composigoes

As composig¢des preparadas, com distribuicdo granulométrica
segundo os modelos de Alfred e Andreasen, foram caracterizadas
quanto a distribui¢do de tamanho de particula (Sedigraph - 5100) e
area superficial especifica (Micromeritics - ASAP 2010).

Com as curvas obtidas, empregou-se o procedimento matema-
tico desenvolvido por Yu e Standish [7], o qual determina a porosidade
residual de um compacto a partir de sua distribui¢ao granulométrica.
A porosidade calculada através deste procedimento permite avaliar
teoricamente qual seria a maxima densidade de empacotamento pos-
sivel para um compacto, a partir de sua distribui¢do de tamanho de
particula. No presente caso, a rotina proposta para a execugao dos
calculos foi automatizada através de um programa em C++.

Com as composicdes obtidas, foram preparadas suspensdes
com densidade 2,6 g/cm® (55% em volume de solidos), as quais
adicionou-se a quantidade necessaria de poliacrilato de sddio para
atingir a viscosidade minima. Foi feita a dispersao com ultra-som,
e em seguida foram preenchidos moldes cilindricos constituidos de
tubos de PVC de % de polegada e 5 cm de altura conectados pela
base aum bloco de gesso, de consisténcia 65% e tamanho suficien-
te para ndo ficarem saturados com a umidade absorvida no decor-
rer da colagem. Os blocos de gesso foram todos extraidos de uma
mesma placa, garantindo homogeneidade na pressao de suc¢ao.

Este sistema possibilitou uma colagem de barbotina uniaxial.
Cada amostra foi colada em um molde novo, evitando-se efeitos
que possam ser atribuidos a degradacao do molde, ou a obstrugao
de seus capilares por particulas muito finas. As dimensdes do mol-
de foram grandes o suficiente para evitar que ocorresse saturacao
dos mesmos no decorrer do tempo, o que poderia diminuir a pres-
sdo de capilaridade, prejudicando a analise dos resultados. As
colagens se estenderam por tempos de 3, 6, 10, 15 e 20 minutos,
proporcionando tortas de diferentes alturas. Com isso, foi possivel
avaliar a velocidade de formacao de parede para as diferentes com-
posicdes. As pastilhas obtidas foram secas por 24 horas em tempe-
ratura ambiente e mais 24 horas a 110 °C.

Foram também produzidas pastilhas por prensagem uniaxial dos
pos, a pressoes de 91 MPa e 136 MPa, e por prensagem isostatica a 200
MPa. Para isso, adicionou-se ao p6 4% em peso de dgua € 0,5% em peso
de lignossulfonato de sodio como agente ligante e lubrificante.

Os corpos-de-prova foram caracterizados quanto a distribui¢ao
de tamanho de poro (Micromeritics - Poresizer 9320) e densidade apa-
rente pelo método de Arquimedes, em querosene, de acordo com a
norma NBR-6220. Foi também medida a area superficial de duas regi-
oes diferentes dos corpos colados: uma proxima a interface com o
molde de gesso, e outra correspondente a fatia central das pastilhas. A
superficie de fratura das amostras coladas foi analisada por microscopia
eletronica de varredura (Leica/Cambridge — Stereoscan 440), para ve-
rificar-se o eventual efeito da distribuicao granulométrica sobre gradi-
entes de porosidade, morfologia e tamanho dos poros formados.

RESULTADOS
Curvas de Distribui¢do-Alvo

A Fig. | mostra as curvas de distribui¢ao granulométrica para

CERAMICA 43 (283-284) 1997

100 17— -
75
— A
E_ -
¥ P
E 5u i A " .-"- “ 21-"'“
& f’f’{r” pfu ;f,-"ff ~21-8
- i, 5 4 «88-A)
W / i - 99-8
Ml £ 144
n ’: .-fr.-.' .-_-rf'.yf - r,_ — 1
0.1 1 10 100

Didmatre (pum)

Figura 1: Curvas de distribui¢do de tamanho de particula para a alumina
eletrofundida marrom submetida a diferentes tempos de moagem. O niimero
representa as horas de moagem, e as letras A e B designam diferentes lotes.

diferentes tempos de moagem da matéria-prima.

Com estes resultados, foram construidas as curvas de distri-
buigdo de Alfred e Andreasen com modulo de distribuicdo igual a
0,37, segundo a metodologia descrita no procedimento experimen-
tal. Determinou-se que a combinacao entre as matérias-primas de-
veria obedecer as proporc¢des descritas na tabela I.

Tabela I : Porcentagem de cada matéria-prima utilizada para ob-
ter as composicoes de Alfred e Andreasen com q = 0,37.

Matéria-Prima Alfred % Andreasen %
1,5 76,0 63,0

21A 4,0 0,0

99A 10,0 0,0

99B 10,0 0,0

144 0,0 37,0

As matérias-primas 3, 8A, 8B e 21B ndo foram selecionadas
pelo software para compor a formulacao.

As composicdes assim obtidas foram caracterizadas para verifi-
car-se o grau de ajuste as curvas-alvo. Os resultados estdo na Fig. 2.
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Figura 2: Curvas de distribui¢cdo granulométrica acumulada das amostras com
distribui¢do de Alfred e de Andreasen, tedricas (linhas continuas) e experimentais
(simbolos), com modulo de distribui¢do q = 0,37, obtidas pela combinagdo das
diferentes matérias-primas.
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Na tabela II estdo relacionados os valores da porosidade re-
sidual (P)), calculados segundo o procedimento proposto por Yu e
Standish [7] a partir das curvas de distribuicdo granulométrica ex-
perimentais e de area superficial especifica dos pos obtidos.

Tabela II: Valores de Area Superficial Especifica (A. S. E.) e
Porosidade Residual (P) para as amostras com distribui¢ao de
Alfred e de Andreasen.

Alfred Andreasen
A.S. E. (m%g) 4,76 7,54
P, % 13,9 16,5

Propriedades do Compacto a Verde
Velocidade de Formacgdo de Parede
A espessura dos corpos obtidos pela colagem das suspen-

soes em funcdo do tempo ¢ mostrada na Fig. 3, na qual se pode
avaliar a velocidade de formacao de parede de cada composicao
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Figura 3: Velocidade de formagdo de parede das composi¢ées de Alfred e de
Andreasen.

Verifica-se que para um tempo de colagem de até 25 s'2 (10 minutos)
acomposicao de Alfred apresentou velocidade de formacao de parede mai-
or que a de Andreasen, como se observa pela maior inclinagao da reta neste
intervalo. Entretanto, para tempos acima de 10 minutos nao houve aumento
na espessura do compacto, para a distribuigdo segundo Alfred

Quanto a composi¢do de Andreasen, a velocidade de forma-
¢do de parede foi constante ao longo do tempo. Nao foi observado
nenhum patamar de velocidade dentro do intervalo de tempo no qual
o ensaio foi efetuado.

Densidade a Verde e Distribuicdo de Tamanho de Poros

Na Fig. 4 sdo mostradas as curvas de frequéncia de tamanho
de poro das amostras com distribuicdo de Alfred e de Andreasen,
obtidas através de prensagem uniaxial, prensagem isostatica e
colagem de barbotina.
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Figura 4: Curvas de freqiiéncia de tamanho de poro das amostras a verde de
Alfred e de Andreasen obtidas por prensagem isostdtica (200 MPa), prensagem
uniaxial (136 MPa) e colagem de barbotina.

Pode-se observar que a populagdo de poros da amostra com
distribui¢do de Alfred obtida por colagem apresentou uma distri-
buicdo bimodal bem definida, com picos de freqiiéncia nos dia-
metros de 4,0 um e 0,13 um. Nas amostras Alfred obtidas por
prensagem, as distribuicdes de tamanho de poro foram muito se-
melhantes, e embora os picos de freqiiéncia sejam menos defini-
dos, ¢ possivel distinguir um aspecto bimodal. Quanto as amos-
tras com distribuicdo de Andreasen, observa-se que todas elas
apresentaram uma distribuicdo de tamanho de poros unimodal,
com picos de freqiiéncia bem definidos e localizados em uma
mesma regido, independentemente da técnica de processamento
empregada.

Na Fig. 5 estdo relacionadas as densidades a verde dos com-
pactos produzidos a partir das duas composi¢des estudadas, obti-
dos por diferentes métodos de compactacao.
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Figura 5: Densidade aparente a verde de corpos-de-prova produzidos com pos
com distribui¢do de Alfred e de Andreasen, com médulo de distribuigdo 0,37, por
diferentes métodos de compactagdo.

Na tabela III estao relacionadas as porosidades dos compac-
tos originados a partir das duas composi¢des estudadas, obtidos
por porosimetria de mercurio. Verifica-se que a amostra de Alfred
apresentou uma porosidade total mais elevada que a de Andreasen
apenas nas amostras obtidas por colagem. Este resultado é coeren-
te com as medidas de densidade a verde (Fig. 5).
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Tabela III: Porosidade total dos compactos obtidos com as com-
posicoes de Alfred e Andreasen, medidos por porosimetria de mer-
curio.

Porosidade Total (%)

Amostra Alfred Andreasen
Prensagem 28,81 30,56
uniaxial (136 MPa)

Prensagem

isostatica (200 MPa) 21,16 27,10
Colagem 30,44 22,61

Micrografias dos Compactos a Verde

Na Fig. 6 sdo apresentadas as micrografias dos compactos a
verde das composi¢cdes de Alfred e Andreasen, junto a interface

80 um

(b)

Figura 6: Micrografia obtida por microscopia eletrénica de varredura das
amostras com distribui¢do de (a) Alfred e (b) Andreasen, na regido de interface
com a parede do molde de gesso (parte inferior da micrografia).

CERAMICA 43 (283-284) 1997

com a parede do molde.

Observa-se que na amostra com composicao de Alfred formou-
se uma regido com alta densidade de empacotamento junto a parede
do molde, ao passo que em regides mais distantes desta interface ob-
serva-se maior porosidade. Na amostra de Andreasen, ao contrario,
formou-se um compacto homogéneo com alta densidade de
empacotamento. Neste sistema, ndo é possivel identificar gradientes
na densidade de empacotamento, a0 menos nas espessuras obtidas.

DISCUSSOES
Porosidade das Formulagoes

A metodologia proposta para se projetar composi¢cdes com
uma curva de distribui¢do de tamanho de particula desejada foi
bem sucedida, como se pode observar na Fig. 2. Os desvios
percentuais médios ficaram em torno de 3 a 4%, sendo que o des-
vio médio um pouco mais elevado para a composi¢do de Andreasen
deveu-se a inexisténcia de particulas infinitamente pequenas, o que
ndo ¢ previsto no modelo tedrico.

Na Fig. 7 mostra-se um grafico com a distribuicdo discreta
de tamanho de particulas das composicdes de Alfred e de Andreasen,
tedricas e experimentais, construido a partir da Fig. 2.
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Figura 7: Distribuigées discretas de tamanho de particulas das amostras de Alfred
e Andreasen, tedricas e obtidas experimentalmente.

Ambas as amostras apresentaram desvios da curva experi-
mental em relacdo a tedrica. Estes desvios, embora pequenos (3 a
4%), tém sua origem relacionada primordialmente a impossibilida-
de de se conseguir um ajuste perfeito com as distribuicdes
granulométricas das matérias-primas disponiveis, uma vez que fo-
ram utilizadas matérias-primas com distribui¢des continuas, e even-
tualmente a erros devidos a limitagdes da técnica de caracterizagdo
utilizada. De fato, a lei de Stokes, na qual se baseia o equipamento
de caracterizacdo empregado no presente trabalho (Sedigraph-
5100), ndo ¢ capaz de descrever adequadamente a sedimentagao
de particulas abaixo de 1 um, uma vez que estas sdo significativa-
mente afetadas pelo movimento browniano e por correntes de
convexao presentes na suspensao [6].

Em uma distribui¢do de Alfred com q = 0,37, a qual € proje-
tada para maximizar a densidade de empacotamento, 0s poros exis-
tentes no compacto seriam atribuidos, idealmente, apenas aos vazi-

187



os residuais (P ) decorrentes da existéncia de um tamanho minimo
de particulas no sistema, os quais ndo sdo preenchidos devido a
inexisténcia de particulas ainda menores. Deste modo, o volume
aparente da amostra seria dado por :

- 1
\ (©)
1-Po

O volume aparente ¢ determinado basicamente por um con-
junto de particulas contidas em uma faixa de tamanho, denominada
“mistura de controle” [7].No caso do modelo de Alfred com q =
0,37, a mistura de controle ¢ constituida por particulas mais gros-
sas que no modelo de Andreasen com q = 0,37.

Quando a mistura de controle apresenta uma estrutura de
empacotamento diferente da ideal, ha um aumento do volume apa-
rente do sistema, e portanto, da porosidade. Isto é o que ocorre nos
processos de conformacgao convencionais, 0s quais nao sdo capa-
zes de fazer com que a méaxima compactacao possivel de um po
seja atingida. Assim, o volume aparente dos compactos, dado pela
mistura de controle, nunca atinge seu valor minimo. Como nas
amostras de Alfred a mistura de controle ¢ dada por particulas mai-
ores, deficiéncias no empacotamento causam a formacgao de poros
igualmente maiores. Na amostra de Andreasen, ao contrario, a mis-
tura de controle ¢ dada por particulas finas, e portanto, imperfei-
¢des no empacotamento dos poros geram poros pequenos.

Na Fig. 4 observa-se claramente nas amostras com distribui-
¢do de Alfred a populacdo de poros residuais na faixa proéxima a
0,15 um. Esta caracteristica esteve presente em todas as amostras,
independentemente da técnica de compactacdo empregada. Verifi-
ca-se também a existéncia de poros maiores, devidos a problemas
de compactagao, cuja localizacdo variou segundo o processamento.

Ainda na Fig. 4, observa-se uma tnica populagdo de poros
nas amostras com distribui¢@o de Andreasen, constituida pela soma
de poros residuais e de poros resultantes de falhas de compactagao.
Neste sistema, perturbagdes no empacotamento da mistura de con-
trole, constituida por particulas finas, causou apenas um aumento
no volume aparente da amostra, sem originar uma segunda popula-
¢do de poros.

Densidade do Compacto a Verde em Fung¢do do
Processamento

Na tabela Il nota-se que o valor de P, calculado a partir das
curvas experimentais de distribuicao de tamanho de particula, foi
menor para o p6é com distribuicdo de Alfred, indicando que este p6
¢ capaz de originar compactos de maior densidade. De fato, na Fig. 5
observa-se que nos compactos obtidos por prensagem a densidade
das amostras com distribui¢do de Alfred foi sempre maior que a
dos compactos com distribui¢do de Andreasen. Isto pode ser atri-
buido a distribuicdo granulométrica, a qual favorece um maior
empacotamento de particulas, conforme mostrou o valor de P, as-
sociado a um maior valor de area superficial da amostra de
Andreasen, a qual aumenta o nimero de pontos de contato entre as
particulas, e portanto, a friccdo interna do sistema, dificultando uma
boa compactagdo por prensagem.

Nos corpos colados, entretanto, verifica-se que enquanto a
amostra com distribuicdo de Andreasen alcangou a maior densida-
de dentre todas as amostras produzidas, a amostra de Alfred apre-
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sentou uma densidade sensivelmente menor.

Este resultado mostra que na colagem, a mistura de controle
da amostra de Andreasen, constituida por particulas finas, alcan-
¢ou uma alta densidade de empacotamento, enquanto que a mistura
de controle da amostra de Alfred, constituida por particulas mais
grossas, constituiu uma estrutura com empacotamento pior.

A razio deste comportamento esta relacionada muito prova-
velmente as diferentes quantidades de finos das amostra de Alfred
e Andreasen. Quanto menor o tamanho de particula, maior a influ-
éncia das forcas decorrentes de fenomenos superficiais. A maior
espessura relativa da dupla camada elétrica nas particulas finas,
associada a baixa velocidade de formacdo de parede favorece o
posicionamento das mesmas segundo um arranjo mais ordenado
no compacto. Nas particulas maiores, ao contrario, as arestas e o
formato irregular, associados a alta velocidade de formacao de pa-
rede dificultam movimentos de rotagao, e portanto, a acomodagao
do sistema, o que favorece a formacao de uma estrutura mais aber-
ta. Dai a menor densidade de empacotamento dos compactos com
distribui¢do de Alfred conformados por colagem, uma vez que es-
tas particulas constituem a mistura de controle. Resultado seme-
lhante foi encontrado por Smith e Harber [5], em trabalho no qual
verificaram que uma amostra com distribui¢do de Alfred e mddulo
de distribui¢do de 0,37 apresentou uma populacao bimodal de po-
ros, com picos de porosidade localizados em 1 ume 0,1 um, e alta
velocidade de formagao de parede. No trabalho citado [5], a medi-
da que a quantidade de particulas finas aumentou houve formagao
de uma tnica populacao de poros, na faixa de 0,1 um e diminui¢ao
na velocidade de formagao de parede, resultado este bastante simi-
lar ao da composicao de Andreasen estudada no presente trabalho.

Arraste e Percolagdo de Particulas

Observando-se a micrografia na Fig. 6 (a) observa-se a exis-
téncia de um gradiente de empacotamento na dire¢cdo em que ocor-
reu a colagem. Este gradiente formou-se, muito provavelmente,
devido a percolacdo de particulas finas através da estrutura de po-
ros do compacto, no decorrer da colagem [8]. Conforme foi discu-
tido no item anterior, falhas na compactagdo na mistura de controle
de pds com a distribui¢do de Alfred causam a formacdo de uma
populacio de poros grandes. No processo de colagem de barbotina,
estes poros foram suficientemente grandes para permitir que o flu-
x0 de agua através do compacto, no decorrer da colagem, fosse
capaz de arrastar particulas pequenas, retirando-as de suas posi-
¢des originais, e depositando-as na interface com o molde. Muito
provavelmente, este processo contribuiu para que a populagdo de
poros grandes das amostras coladas tenha tido um didmetro maior
que o das amostras prensadas, ja que a remogao das particulas finas
deixa vazios nas suas posi¢des originais.

Na Fig. 6 (a) observa-se o resultado da movimentagao de
particulas finas, que causou, na amostra de Alfred, a deposi¢ao de
uma camada destas particulas na regido préxima a parede do mol-
de. Nas regides mais afastadas da interface ¢ possivel observar os
poros grandes, através dos quais as particulas finas se movimenta-
ram. Ja na Fig. 6 (b) o compacto ¢ homogéneo em toda a amostra,
e gradientes de compactacao nao sdo observados.

A variacgdo na velocidade de colagem ¢ outra conseqiiéncia
desta movimentacao de particulas finas. Observando-se novamen-
te a Fig. 3, nota-se que até um tempo de 10 minutos (25s”) a velo-
cidade de formagao de parede da amostra com distribuicao de Alfred
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foi mais elevada que a da amostra com distribui¢ao de Andreasen.
Isto ¢ atribuido & maior permeabilidade do compacto em forma-
¢do, devido a populacdo de poros grandes. A partir de 10 minutos
a espessura da parede desta amostra torna-se constante, devido a
deposicao das particulas finas junto a parede do molde, constituin-
do uma camada com alta densidade de empacotamento, e portanto,
baixa permeabilidade. Na amostra com distribuicao de Andreasen
a existéncia apenas de poros pequenos tornou a percolacdo de par-
ticulas finas impossivel, e conferiu uma permeabilidade mais baixa
ao compacto. Como conseqiiéncia, a espessura de parede aumen-
tou regularmente, € com uma velocidade menor, resultando em um
compacto mais homogéneo.

CONCLUSOES

Conclui-se que o modelo de Alfred, ao admitir
conceitualmente a existéncia de um tamanho minimo de particula,
torna-se potencialmente capaz de produzir compactos com maior
densidade que o modelo de Alfred. Entretanto, ndo considera que
os métodos de compactagdo convencionais proporcionam compac-
tos em que ocorrem flutuacdes na densidade de empacotamento,
gerando uma populacdo de poros maiores que os poros intersticiais.
Esta populagdo de poros grandes pode ser de dificil eliminagao
durante a sinterizacao, introduzindo defeitos no produto final. Em
processos de conformacgao via imida nos quais um fluxo de agua
esteja envolvido, como colagem de barbotina e filtro-prensagem,
esta caracteristica pode também acarretar problemas decorrentes
da percolagdo de particulas finas, como queda de permeabilidade e
diminui¢do na densidade a verde do compacto.

No modelo de Andreasen o excesso de particulas finas, dimi-
nui a densidade de empacotamento deste sistema. Por outro lado,
este excesso ¢ capaz de contrabalancar flutua¢des no
empacotamento decorrentes do processo de conformagao, gerando
uma unica populacgdo de poros intersticiais de facil eliminagdo du-
rante a sinterizag@o. A elevada area superficial decorrente do mai-
or numero de particulas finas pode dificultar a obteng¢do de um com-
pacto denso, devido a elevada fric¢do interna. Ainda, o reduzido
tamanho dos poros intersticiais formados no compacto a verde di-
minui a permeabilidade do compacto.

Conclui-se, portanto, que embora o modelo de Alfred seja
conceitualmente mais realistico, ndo pode ser considerado como
um modelo definitivo de empacotamento de particulas. A escolha
do modelo de empacotamento mais adequado deve levar em consi-
deracdo caracteristicas intrinsecas a cada processo de conforma-
¢do, como a existéncia ou ndo de um fluxo de 4gua ao longo do
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compacto; o nivel e o tipo de pressdo (uniaxial ou isostatica) que
sera aplicado, no caso de prensagem a seco; o grau de mobilidade
das particulas no decorrer do processo (este ¢ elevado, por exem-
plo, nos processos de conformacao fluida, sendo menor na extrusao,
e ainda menor na prensagem a seco), o qual esta diretamente relaci-
onado a flutuagdes na densidade no compacto a verde; a adequa-
¢do da temperatura de queima a eliminacdo dos poros existentes
nos compactos. A consideracio destes fatores pode também vir a
requerer a adocdo de modulos de distribuicao diferentes de q =
0,37, como vem sendo verificado em outros trabalhos desenvolvi-
dos por este grupo.
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