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RESUMO

A reciclagem do residuo da serragem do granito como matéria-prima alternativa em formulagdes
cerdmicas vem sendo muito estudada nos ultimos anos. Por outro lado, o uso de ferramentas matematicas
para otimizar o comportamento mecanico de corpos ceramicos contendo residuos também vem sendo muito
aplicado. Deste modo, o presente trabalho tem como objetivo utilizar técnicas estatisticas aliadas a
metodologia de delineamento de mistura para analisar a resisténcia a flexdo de corpos ceramicos contendo
residuo de granito. Foram estabelecidas composic¢des utilizando um planejamento em rede simplex e foram
conformados corpos-de-prova por prensagem uniaxial a 25MPa. Em seguida os corpos de prova foram
queimados a 1.000, 1.100 e 1.150 °C. Foi determinado 0 mddulo de ruptura a flexdo dos corpos de prova em
ensaio de trés pontos. Com base nos resultados pode-se concluir que a metodologia de planejamento
experimental associada & superficie de resposta € uma ferramenta que possibilita analisar o modulo de
ruptura dos corpos ceramicos frente a adicdo de residuo de granito e por conseguinte desenvolver
composices com elevados teores de residuos sem perdas no seu médulo de ruptura.

Palavras-chave: Delineamento de mistura, reciclagem, residuo de granito, resisténcia mecénica.

Use of statistical techniques to model the flexural strength of ceramic
bodies containing granite waste

ABSTRACT

Granite sawing waste recycling as alternative raw material for ceramic formulations has
been very much studied in the last years, however it was not observed the use of mathematical tools to
understand the mechanical behavior of the ceramic bodies containing waste. Thus, this work used statistical
tools associated with the mixture design methodology to model the flexural strength of the ceramic bodies
containing granite waste. Compositions were developed using a simplex-lattice design and test samples were
obtained by uniaxial pressing. The test samples were fired at 1.000, 1.100 and 1.150°C and their modulus of
rupture was determined in a three point bend test. The results indicated that the statistical design of mixture
experiments associated with the response surface is a tool that permits to model the modulus of rupture of the
ceramic bodies in relation to the amount of incorporated waste and, consequently, to develop formulations
containing high amounts of wastes without the decrease of the modulus of rupture.

Keywords: Mixture design, recycling, granite waste, mechanical strength.

1 INTRODUCAO

O elevado crescimento demogréafico e da industrializagdo, combinados com a falta de planejamento
ambiental para um desenvolvimento sustentavel, tém gerado milhdes de toneladas de residuos por ano em
todo o mundo. Em geral, os processos industrias geram elevadas quantidades de residuos que poderiam ser
reciclados ou reutilizados, tanto por sua incorpora¢do no processo produtivo original como pela sua
utilizagdo como uma matéria-prima alternativa em outros processos industriais [1, 2].
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Atualmente em virtude das legislac6es mais exigentes a cerca das questdes ambientais e da demanda
de mercado por produtos ecologicamente corretos, os fabricantes estdo a cada dia mais interessados em
desenvolver pesquisas visando reduzir os impactos ambientais da geracdo de residuos através de sua
reutilizacdo [3]. Por outro lado, o custo crescente com as matérias-primas, motivados pela elevada demanda
globais, os danos ambientais provados por sua extracdo e a escassez de recursos naturais de boa qualidade,
vém motivando também a reciclagem de residuos industriais como matérias-primas alternativas.

Diante desse cenario, o desenvolvimento de novas tecnologias para a reciclagem de residuos sélidos
consistentes com as necessidades atuais € do maior interesse econdmico e ambiental [4]. Nesse sentido,
atengdo especial vem sendo dada a incorporacdo de residuos industriais em produtos ceramicos para a
construcéo civil [2, 4-14], em virtude principalmente do elevado volume em potencial de residuos que podem
ser absorvidos por esse setor industrial.

Em virtude da simplicidade experimental para sua determinac&o e sensibilidade as matérias-primas e
variaveis de processamento a resisténcia a flexao é frequentemente utilizada como um parametro de controle
de qualidade dos corpos cerdmicos produzidos utilizando residuos industriais como matérias-primas
alternativas. Isso configura um cendrio ideal para a aplicacdo da técnica de delineamento de misturas para
modelar a resisténcia de corpos ceramicos contendo residuos.

O delineamento de mistura ¢ um caso especial da técnica de planejamento experimental que
utilizando ferramentas estatisticas e matematicas em conjunto com a metodologia de superficie de resposta
possui importantes aplicacfes ndo apenas no desenvolvimento de novos produtos, mas também, na melhora e
otimizacéo de produtos existentes [15-17].

A partir de um delineamento de misturas pode-se verificar como as propriedades de interesse sdo
afetadas pela variacdo das propor¢des dos componentes da mistura e a partir do conhecimento prévio das
propriedades de cada componente original e de algumas misturas é possivel a previsdo quantitativa das
propriedades do sistema estudado [18-20]. A modelagem de uma propriedade usando essa metodologia de
otimizacdo é muito comum em diversas areas e tem permitido, em todos os casos relatados, obter uma maior
confianga nos resultados e eficiéncia em termos de racionalizacédo de custos [16, 20].

O planejamento experimental utilizado para misturas difere dos planejamentos fatoriais, uma vez
que as propriedades de uma mistura sdo determinadas pelas propor¢des de seus componentes, e ndo pela
guantidade total. Além disso, as proporcdes dos diversos componentes de uma mistura ndo sao
independentes. Com os resultados obtidos no delineamento de misturas pode-se utilizar polinbmios
simplificados para relacionar a propriedade de interesse as diversas proporgdes utilizadas, sendo esse
procedimento particularmente Gtil quando se pretende desenvolver um determinado produto com
propriedades especificas.

Na literatura abordando a reciclagem de residuos como matérias-primas ceramicas alternativas vém-
se observando estudos [9, 21, 22] utilizando a técnica de delineamento de mistura. Nesse sentido, seguindo
essas metodologias de pesquisa, o presente trabalho tem como objetivo utilizar técnicas estatisticas aliadas a
metodologia de delineamento de misturas para analisar a resisténcia a flexdo de corpos cerdmicos contendo
residuo de granito.

2 MATERIAIS E METODOS

Durante o desenvolvimento desse trabalho foram utilizados os seguintes materiais: residuo da
serragem do granito, cedido pela empresa Poligran S/A, Campina Grande, PB; argila vermelha cedida pela
empresa Ceramica Espirito Santo, PB e quartzo, cedido pela empresa Armil Minérios, Parelhas, RN. O
residuo da serragem do granito foi caracterizado anteriormente [2, 23], sendo observado que o residuo é
constituido por quartzo, mica, calcita e feldspato, possui um tamanho médio de particula de 24,5 um e larga
distribuicdo de tamanho de particula, com Dyg =2 um e Dgg = 60 pm.

Utilizando a metodologia de delineamento de misturas [19, 20] foram formuladas composicGes
contendo argila, quartzo e residuo de granito. A técnica de delineamento de misturas utiliza resultados das
matérias-primas puras e de suas misturas para inferir valores estatisticamente significativos de outras
composicBes dentro do universo composicional analisado. Para a aplicacdo da metodologia de delineamento
foi utilizado um planejamento em rede simplex {3,2} com ponto central. Na Tabela 1, a seguir, estdo
apresentadas as composi¢des obtidas e utilizadas para o desenvolvimento da pesquisa. Os ensaios foram
realizados em trés replicatas.

Foram estabelecidos, por exigéncias de processamento, limites maximo de 50% de quartzo e
minimo de 25% de argila, criando assim um “trapézio” de composi¢des restrito dentro do tridngulo de
composicdes. A Figura 1, a seguir, ilustra esse trapézio e as composicfes formuladas presentes na Tabela 1.

Foram confeccionados corpos-de-prova de 50 mm x 20 mm x 5 mm por prensagem uniaxial a 25
MPa. Os corpos-de-prova foram queimados a 1.000, 1.100 e 1.150 °C em ciclos de queima rapida com taxas
de aquecimento variando de 36 a 39 °C/min e patamares de queima de 5 minutos (de modo que o ciclo de
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aquecimento ndo ultrapassasse 30 minutos). Em seguida, os corpos-de-prova foram submetidos a ensaio de
flexdo para determinagdo do médulo de ruptura a flexdo (MR) em trés pontos, utilizando uma velocidade 0,5
mm/min no braco de aplica¢do da carga.

Tabela 1: Composic¢des obtidas através do planejamento em rede simplex {3,2} com ponto central.

Formulagdes Proporgao (%)
Argila Res. Granito Quartzo
1 100,0 0,0 0,0
2 25,0 75,0 0,0
3 50,0 0,0 50,0
4 25,0 25,0 50,0
5 75,0 0,0 25,0
6 62,5 37,5 0,0
7 25,0 50,0 25,0
8 37,5 12,5 50,0
9 50,0 25,0 25,0

025 050 075", 100

Residuo de Granito

75% Quartzo
0,00

1,00

Regi&o de extrapolacio
da curva

0,25 075

b) 1,00/ 1 E 0,00
000 025 050 075 100
100% Argila 75% Residuo de Granito

Figura 1: Esquema das formulagdes no diagrama ternario, trapézio de composicdes, a) e a regido do
diagrama onde se obteve as superficies de resposta b)

Com base nos valores de resisténcia obtidos foram utilizados o modelo o quadratico (1) e o ctbico
especial (2), em termos dos componentes originais (ndo dos pseudo-componentes). Na construcdo das
equacBes de ajuste dos valores de resposta do MR foi utilizada a seguinte nomenclatura: A, G e Q
representando a quantidade usada na formulacdo de argila (A), residuo de granito (G) e quartzo (Q),

respectivamente.
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Y(A,G,Q) = biA + b,G + b3Q + b,AG + bsAQ + bsGQ (A) (1)

Y(A,G,Q) = biA + b,G + b3Q + bAG + bsAQ + bGQ + b;AGQ @)

sendo Y a estimativa da resposta do MR e b, os coeficientes da equacdo, determinados conforme a
literatura [19, 20] e A, G e Q as propor¢des das matérias-primas presentes nas formulacGes.

O modelo linear foi analisado durante o desenvolvimento desse trabalho, entretanto os modelos
quadratico e cubico especial mostraram-se estatisticamente mais significativos e preditivos, em virtude,
provavelmente, do maior nimero de termos nas equacBes o que permite um melhor ajuste aos valores
experimentais.

Para a realizacdo dos calculos de regressdo, analise estatistica dos modelos e construcdo das
superficies de resposta foi utilizado o programa Statistica 6.0, StatSoft. Os modelos e coeficientes foram
determinados estatisticamente em um nivel de significancia de 5%.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Tabela 2 a seguir, estéo apresentados os valores obtidos para 0 médulo de ruptura a flexdo (MR)
dos corpos-de-prova ap6s queima. A partir dos resultados obtidos foi possivel obter equacdes de regresséo
correlacionando as proporgcdes dos componentes na mistura com esses parametros, sendo escolhidas as
equacOes estatisticamente significantes em um nivel de significAncia de 5%. As equacles (3) a (5)
apresentam os modelos matematicos obtidos correlacionando o MR com as proporg¢des dos componentes.

Tabela 2: Valores dos mddulos de ruptura a flexdo dos corpos-de-prova ap6s queima (em MPa).

~ Composigdes
Formulagdes 1 > 3 1 5 5 7 8 9
© |Rep® 1 19,19 6,60 5,28 8,93 13,55 18,68 5,38 5,93 10,38
§ Rep®. 2 18,80 6,66 6,09 7,69 15,37 17,50 5,18 6,17 10,54
— |Rep® 3 20,00 6,58 5,78 9,00 16,15 16,50 5,71 5,85 10,68
© |Rep® 1 39,40 21,29 8,52 14,66 31,77 | 36,43 | 17,52 | 12,48 | 30,19
§ Rep®. 2 40,19 21,79 7,99 14,95 27,38 | 3500 | 1537 | 1197 | 29,25
— |Rep® 3 39,59 22,71 8,43 15,19 30,32 | 37,00 | 16,47 | 12,77 | 30,89
© |Rep® 1 50,54 43,23 | 11,35 20,65 28,37 | 3851 | 28,11 | 19,67 | 39,99
§ Rep®. 2 55,93 37,65 9,69 20,34 31,60 | 39,40 | 27,96 | 16,58 | 39,17
— |Rep® 3 52,37 39,61 9,91 19,60 28,76 | 38,34 | 27,28 | 16,32 | 39,33
? replicata

Na Tabela 3 estdo apresentados 0s pardmetros estatisticos principais das equagdes (3) a (5). Foi
usada a nomenclatura estatistica usual: teste F, valor p, coeficiente de maltipla determinacéo, R?. Pode-se
observar que os modelos foram estatisticamente significantes ao nivel estipulado e preditivos (valor do teste
F > cinco vezes o valor Tabelado [24] e valor p < nivel de significAncia). Os modelos apresentaram
variabilidade baixa.

Tabela 3: Estatisticas relevantes da analise de variancia do médulo de ruptura.

Temperatura Modelo Teste F Valor p? R

1.000 °C Quadrético 6,59 0,002603 0,9080
1.100 °C Quadrético 9,80 0,000302 0,9349
1.150 °C Clbico Especial 58,45 0,000000 0,9742

 nivel de significancia de 5%

Com o intuito de avaliar a precisdo dos modelos calculados, foi desenvolvida uma composicéo e em
seguida comparados os valores de mddulo de ruptura ap6s a queima, obtidos experimentalmente, com
aqueles obtidos com o uso dos modelos (equaces (3) a (5)). Na Tabela 4 estdo apresentados a composicéo
formulada e os valores previstos e os observados experimentalmente. Pode-se observar que os valores
previstos e os experimentais apresentaram pequena diferenca, particularmente apés queima a 1.100 e 1.150°
C.
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MRy g00°c = 20,32A + 26,61AG — 25,22AQ ?)
MRy100°c = 40,26A — 31,55Q + 49,95AG +82,21GQ (4)
MRy 150°c = 53,41A + 48,05G -52,98AG - 61,81AQ — 174,27GQ + 802,45AGQ (5)

Com base na analise de variancia, Tabela 3, e nos dados presentes na Tabela 4 verifica-se que 0s
modelos calculados podem ser usados para a analise do moédulo de ruptura das composicdes com
confiabilidade. A precisdo experimental foi maior para as temperaturas de 1.100 e 1.150 °C.

Tabela 4: Composicdo do teste dos modelos e os valores observados e previstos para modulo de ruptura a

flexdo.
Temperatura Composigéo (%) Valores Previstos | Valores Observados
Argila Res®. Granito Quartzo MR MR
1.000 °C 58,33 8,33 33,33 13,12 10,90
1.100 °C 58,33 8,33 33,33 17,68 18,63
1.150 °C 58,33 8,33 33,33 28,73 26,13

% residuo

Nas Figuras 2 a 4 a seguir, sdo apresentadas as superficies de respostas para 0 modulo de ruptura
apds queima a 1.000, 1.100 e 1.150 °C, respectivamente. As superficies foram calculadas tomando com
referéncia o diagrama ternario da Figura 1b. Pode-se observar que ap6s queima a 1.000 °C as composi¢Ges
com elevados teores de residuo estdo entre as que apresentam os menores méddulos de ruptura. Este
comportamento pode estar associado as caracteristicas fisico-mineral6gicas do residuo, observando-se que
nessa composicdo ele se comporta basicamente como um material de enchimento, ndo contribuindo para a
melhora no comportamento mecénico dos materiais produzidos. Verifica-se que 0s corpos-de-prova com 0s
maiores mddulos apds queima a 1.000 °C sdo os que apresentam elevados teores de material plastico (argila).

Apbs queima a 1.100 °C, observa-se na Figura 3 que ja se torna possivel a produgéo de corpos com
altos teores de residuo, mas com elevado médulo de ruptura, superiores a 28MPa. O que indica que o residuo
passa a contribuir para a resisténcia do corpo ceramico. Esse comportamento de estar associado a fusdo de
feldspatos presentes em sua constituigdo. O efeito sinérgico do residuo apds queima a 1.100 °C, pode ser
observado através da equacdo (4), onde se verifica o efeito positivo no aumento do médulo tanto na sua
interacdo com a argila como com o quartzo.

Analisando a Figura 4 observa-se que 0s corpos-de-prova contendo elevada quantidade de residuos
apresentam altos médulos de ruptura, superiores a 38MPa, o que indica que conforme se eleva a temperatura
de queima ocorre um aumento na contribuicdo do residuo a resisténcia dos corpos produzidos. Ao analisar a
Figura 4 e a equagdo (5) verifica-se que apos queima a 1.150 °C o residuo tem forte influéncia positiva no
aumento da resisténcia, todavia ainda menor que a observada para a argila. As interagdes do residuo com a
argila e com o quartzo tém efeitos antagbnicos ao médulo de ruptura o que ndo é desejavel, por outro lado, a
interacdo das trés matérias-primas tem apresentado um efeito sinérgico no mddulo de ruptura a flexéo.

Com base nos resultados pode-se observar que é possivel a produgdo de corpos para revestimentos
ceramicos contendo elevados teores de residuo da serragem do granito sem a diminuicdo da resisténcia
mecanica do produto final quando da adequada combinacdo de matérias-primas, a qual é facilmente
evidenciada através do uso do delineamento de mistura e da modelagem do médulo de ruptura. Comprova-se
assim, a eficiéncia das ferramentas matematicas para otimizar e dinamizar as tecnologias de reciclagem que
visam produzir matérias-primas alternativas para o setor ceramico.
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Figura 2: Superficies de resposta para o0 modulo de ruptura apds queima a 1.000 °C.
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Figura 4: Superficies de resposta para 0 modulo de ruptura apds queima a 1.150 °C.

Outra maneira de analisar o0 comportamento do modulo de ruptura a flexao é através de se¢Ges das
superficies de resposta. Assim, foram analisadas seces das superficies de resposta a fim de se ter uma
melhor visdo da resposta do modulo frente as matérias-primas utilizadas. A Figura 5 ilustra, com relacéo a
Figura 1b, as sec¢Bes utilizadas.
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Figura 5: llustraco das secdes utilizadas.

A Figura 6, a seguir, apresenta as se¢des das superficies de resposta, com os valores previstos para o
maédulo de ruptura a flexdo.

Observa-se na Figura 6 que a alteragdo nas propor¢des das matérias-primas modifica
significativamente o mddulo de ruptura dos corpos produzidos, tal como esperado. Verifica-se que o aumento
na quantidade de quartzo, na faixa das composic6es estudadas, conduz a uma diminui¢do do médulo quando
da queima a 1.000 e 1.100 °C. Na temperatura de 1.150 °C observa-se que a adigdo de pequena quantidade de
quartzo possibilita um pequeno incremento no modulo de ruptura, no entanto, maiores aumentos decrescem o
mobdulo. A Figura 6 possibilita observar também que independentemente da temperatura de queima o
incremento no teor de argila (material pléstico) conduz ao aumento do médulo.

Os resultados indicam que com a 1.000 °C e a utilizacdo de teores de residuo de granito de 30-35%
(em pseudocomponentes — 22,5 a 26,3% em teores reais, respectivamente) nas formulagcdes ndo ha
decréscimo no médulo de ruptura. Ja na queima a 1.100°C, verifica-se que é possivel incorporar teores
superiores a 40% (em pseudocomponentes — 30% em teores reais) de residuo, obtendo-se melhoras no
maédulo de ruptura em comparagdo com as composi¢des sem residuo. Essa melhora no médulo pode estar
associada ao desenvolvimento de uma maior quantidade de fase vitrea nos corpos contendo residuo, em
virtude do inicio da fusdo dos feldspatos presentes no residuo quando da queima a 1.100°C.

E interessante observar que corpos contendo elevados teores de residuo, superiores a 60% (em
pseudocomponentes — 45% em teores reais), apresentam modulos de ruptura significativamente inferiores aos
dos corpos produzidos com formulagdes contendo elevada quantidade de argila (superior a 60%, em
pseudocomponentes) quando da queima a 1.000 e 1.100 °C. O que evidencia que quando se utilizam essas
temperaturas de queima para a confeccdo do corpo cerdmico deve-se utilizar uma maior proporcao de
material plastico, caso se deseje 0 melhor desempenho mecanico possivel.

Na temperatura de queima de 1.150 °C é possivel incorporar maiores teores de residuo as
formulagdes, sem perdas ou decréscimos acentuados do médulo de ruptura. Verifica-se que € possivel utilizar
teores de residuos proximos dos 100% (em pseudocomponentes — 75% em teores reais) nas composicdes
obtendo-se corpos com elevada resisténcia. O que, novamente, deve estar associado ao elevado teor de
fundentes presentes no residuo [2] e sua fusdo quando da queima [9].

Com a queima a 1.150 °C observa-se que a diferenca entre os modulos dos corpos contendo
elevados teores de residuo e argila é diminuida significativamente em relacdo ao observado quando da
queima a 1.000 e 1.100 °C. Entretanto, os corpos com elevados teores de argila ainda apresentam médulos
superiores aos observados nos corpos de prova produzidos com grandes quantidades de residuo.
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Figura 6: SecGes com os valores previstos para o0 modulo de ruptura: a) 1.000 °C, b) 1.100 °C e ¢) 1.150 °C.

Verifica-se que conforme se aumenta a temperatura de queima é possivel aumentar o teor maximo
de residuo de granito que se pode adicionar as formulagdes sem ocorrer decréscimos do modulo de ruptura. O
que é importante para direcionar a utilizagdo dos residuos em processos produtivos que utilizem temperaturas
de queima superiores as necessarias para inicio do processo de fusdo dos constituintes do residuo, de forma
que o residuo possa atuar como um fundente, e ndo apenas como um constituinte ndo plastico de enchimento
(“filler”), contribuindo para a melhora no modulo de ruptura do corpo produzido.

4  CONCLUSOES

Esse trabalho teve como objetivo utilizar técnicas estatisticas aliadas a metodologia de delineamento
de mistura para analisar a resisténcia a flexdo de corpos ceramicos contendo residuo de granito. Com base
nos resultados pode-se concluir que a metodologia de planejamento experimental associada a superficie de
resposta € uma ferramenta que permite avaliar o0 médulo de ruptura a flexdo de corpos ceramicos contendo
residuo de granito, possibilitando analisar e compreender o seu comportamento e evolucao frente aos teores
de residuo e a temperatura de queima, o que possibilita 0o desenvolvimento de composi¢des com a
maximizacdo do teor de residuo da serragem de granito. A adi¢do de quartzo, no intervalo de composicdes
estudado, provoca, de forma geral, o decréscimo do médulo de ruptura a flexdo dos corpos cerdmicos. O
aumento da temperatura de queima possibilita elevar os teores de residuos incorporados as formulagdes,
podendo-se atingir teores superiores a 50% de residuo de granito sem o decréscimo do modulo de ruptura
quando da queima a 1.150 °C. O incremento no teor de argila (material plastico) conduziu ao aumento do
maédulo de ruptura a flexao independentemente da temperatura de queima.
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