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RESUMO

O processo de conformagdo por prensagem uniaxial € um dos mais utilizados
na industria cerdmica devido ao seu baixo custo e alta produtividade. O
entendimento e controle dos diversos fatores que interferem neste processo é crucial
pois grande parte dos defeitos encontrados na pega final sdo originados nesta etapa.
Partindo-se de pos processados em spray-dryer, de diferentes composi¢oes a base
de alumina e contendo diferentes aditivos organicos, variou-se pardmetros como
distribuicdo de tamanho, umidade e temperatura de granulos, avaliando-se as
caracteristicas dos corpos obflidos, por meio de curvas de compactacdo e
microestrutura. Constafou-se que estes pardmelros interferem nas caracteristicas
dos compactados, particularmente na resisténcia dos granulos a deformarem e/ou

fraturarem.
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INTRODUGAO

A conformagdo de pegas cerédmicas por prensagem uniaxial de material
granulado é amplamente utilizada no setor produtivo por proporcionar alta
produtividade, automatizacdo e por permitir a confeccao de pecas com tamanho e
geometrias variadas('). Consiste em se preencher a cavidade de um molde rigido
com o material granulado e aplicar uma pressao uniaxial até que o corpo atinja
densidade e resisténcia mecanica adequadas para a sua extracdo do molde,
manuseio e posterior etapa de sinterizacdo. O processo de compactacdo dos
granulos pode ser dividido em trés estagios:

Estagio 1: ocorre o empacotamento e rearranjo dos granulos, reduzindo o
volume de poros intergranulares; esta etapa vai do inicio do processo (densidade

solta) até a pressdao de compactacdo que seja suficiente para dar inicio a
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deformacédo ou fratura dos granulos. Esta pressao que separa os estagios 1 e 2 é
definida como a ponto de escoamento (B,

Estagio 2: os granulos s&do deformados plasticamente e/ou fraturados,
ocorrendo a redugdo continua do tamanho e volume dos poros intergranulares;
neste estagio ocorre a maior parte da compactagdo dos pds, e 0 mesmo termina
com a completa eliminagdo destes poros intergranulares, sendo que 0s poros
intragranulares permanecem praticamente inalterados. A presséo correspondente a
este ponto de eliminagdo da porosidade intergranular é definida como ponto de
juncao (P). Neste ponto, o grau de compactagdo do corpo se torna idéntico ao grau
de compactagao dos granulos.

Estagio 3: Neste estagio teoricamente nao ha mais porosidade intergranular. O
aumento da densificacdo é pequeno, ocorrendo com a eliminacdo da porosidade

intragranular, pelo deslizamento, rearranjo e possivel fratura das particulas. (*°)

Na figura 1 é apresentado um esquema mostrando granulos empacotados,
indicando a porosidade intergranular e a porosidade intragranular e na figura 2 é
apresentado um exemplo de curva de compactacido, que relaciona a pressao
aplicada com a respectiva densidade a verde do compactado. Nesta figura sao
indicados os dois importantes pontos citados anteriormente, que delimitam os
diferentes estagios da compactagao: o ponto de escoamento e a ponto de jungéo(3).

Durante a compactagdo pode ser criado um grande numero de defeitos que
persistirdo nas etapas seguintes do processamento, comprometendo o desempenho
da peca na sua aplicagao final. Portanto é fundamental a compreenséao detalhada do
processo de compactacdo, de como atuam e interferem as diferentes variaveis
envolvidas, com o intuito de se obter corpos homogéneos e densos, € com o0 minimo
de defeitos(*). A prensagem é influenciada por diversas caracteristicas dos granulos
como distribuicdo de tamanho, resisténcia a deformac¢ao ou a fratura, densidade e
empacotamento de particulas e aditivos organicos adicionados (ligantes,
plastificantes e lubrificantes). Estes aditivos exercem um papel de primeira
importancia no processo, afetando diretamente as pressdes de escoamento e de
jungado, e com isso a homogeneidade do compactado(®). O lubrificante é responsavel
pela redugédo do atrito entre as particulas e entre estas e a parede do molde, de
forma que contribui para a redugédo do gradiente de densidade ao longo da pega, e
também reduz o desgaste da matriz metdlica. O ligante & responsavel pela
resisténcia mecanica da peca a verde, além de também interferir na resisténcia

mecanica dos granulos, e deslizamento entre as particulas(®). Seu peso molecular e
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sua temperatura de transicdo vitrea (Tg) afetam significativamente nas
caracteristicas do compactado. O ideal € que a temperatura na qual os granulos séo
prensados esteja acima da Tg do ligante, e assim suas cadeias estejam
suficientemente flexiveis e deformaveis para permitir a movimentacdo entre as
particulas, com a consequente deformacdo e fratura dos granulos. Cadeias
poliméricas rigidas, (abaixo de Tg) dificultam este deslocamento das particulas,
dificultando a densificagdo dos granulos(’).

A temperatura de transigdo vitrea de um polimero é afetada por diversos
fatores: no caso especifico do alcool poli-vinilico (PVA), um ligante amplamente
utilizado na industria ceramica, a Tg é afetada, entre outros, pelo peso molecular,
pela umidade e pela presenga de polietileno glicol (PEG), um eficiente plastificante
que reduz a Tg do PVA(®).

Neste trabalho, partindo de composi¢cbes a base de alumina, granuladas por
secagem em spray-dryer, foram obtidas curvas de compactagdo variando-se o0s

aditivos organicos, a resisténcia mecanica dos granulos, a umidade e a temperatura.

Poros
intergranulares i SRy
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Sheais o, et Intragranulares
Figura 1 — Esquema de empacotamento de grdnulos indicando os poros

Intergranulares e os intragranulares.
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Figura 2 — curva de compactagdo de um po ceramico granulado, indicando os trés
esldgios da compactagdo e as pressées que delimitam esftes estdgios, a de

escoamento (P,) e a de jungéo (F)).
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MATERIAIS E METODOS
Neste estudo foram utilizados 4 pds ceramicos comerciais, secos em spray-

dryer, a base de alumina, sendo dois destes pds, A8 e A15, de formulagao idéntica,
tanto no que se refere as matérias-primas (composi¢céo contendo 92% em massa de
Al,Os, p = 3,90 g/cm®), quanto aos aditivos organicos (1,0% em peso de PVA e 2,0%
em peso de PEG-6.000), mas com distribuicdo de tamanhos e densidade de
granulos diferentes; os outros dois pés, AZ1 e AZ2, com mesma formulagdo de
matérias-primas (composicdo contendo 92% em massa de AlL,Os, p = 4,00 g/cm?),
mas diferentes composi¢cbes de aditivos organicos (porcentagem em peso, AZ1:
1,5% PEG 6.000 + 2% PEG 20.000 e AZ2: 2% PVA + 1,5% PEG 6.000 + 0,5% PEG
20.000). Com isso pode-se avaliar o efeito das caracteristicas fisicas dos granulos
(distribuicdo de tamanhos, densidade, empacotamento, resisténcia ao
esmagamento), assim como dos aditivos organicos, no comportamento destes
materiais durante a compactacao. Estes pds foram caracterizados quanta a fluidez e
densidade solta (Hall Flowmeter AcuPowder International, LLC, segundo a norma
ASTM B 213-3 e B-873-01), e distribuicdo de tamanho de granulos (por retengédo em
peneiras).

Foram compactados utilizando-se matriz de didmetro 12 mm, confeccionadas
em metal duro, aplicando-se uma fina camada de acido estearico como lubrificante
das paredes internas e puncbes, de forma a se reduzir o efeito do atrito. A
compactagao se deu em maquina de ensaio universal Instron 4400 R, controlada por
software especifico, a uma velocidade deslocamento constante do puncdo, de 2
mm/minuto, com pressao de compactacdo maxima de até 400 MPa.

Antes da compactagéo os pos foram mantidos por 24 horas em ambiente com
umidade relativa controlada, em trés diferentes niveis: 10% (controle por silica gel),
64% (controle por solugao saturada de de nitrato de amédnio) e 85% (controle por
solugdo saturada cloreto de potassio). Os pos contendo diferentes teores de
umidade foram compactados a diferentes temperaturas. Para tanto o sistema de
prensagem ja montado (matriz contendo o p6 em sua cavidade) foi mantido em
temperatura constante por no minimo 2 horas, até atingir o equilibrio. Foram
compactados a 5 °C (sistema mantido em refrigerador), 25 °C (temperatura
ambiente) e 45 °C (sistema mantido em estufa).

Os dados obtidos com os ensaios de compactacao permitiram a construgao de

curvas continuas relacionando a compactagao dos pos (a variagdo da densidade ou

747



55° Congresso Brasileiro de Ceramica, 29 de maio a 01 de junho de 2011, Porto de Galinhas, PE, Brasil

da porosidade) com a pressdo aplicada. A partir destas curvas de compactagao
pode-se avaliar os diferentes fenbmenos que ocorrem durante a compactacao, € o
efeito das diferentes variaveis estudadas no processo.

Foram realizadas ainda compactacdes sob pressdes intermediarias, com as
superficies de fraturas destes compactados observadas em microscopio eletrdnico
de varredura, avaliando-se desta forma a evolugdo microestrutural dos

compactados.

RESULTADOS E DISCUSSAO
Na tabela 1 sao apresentas as caracteristicas dos pds estudados quanto a

fluidez e densidade solta, e na figura 3 sdo apresentadas as curvas de distribuigédo
de tamanho dos granulos, obtidas por retengdo em peneiras. Os valores
apresentados sdo a média de ao menos trés experimentos. Observa-se que em
relacdo aos pos A8 e A15, o primeiro apresenta maior densidade solta, indicando
que seus granulos sdo mais densos, ja que o outro fator que contribuiria para esta
maior densidade solta, o maior empacotamento pela distribuicdo tamanho de
granulos, favoreceria o pé A15 cuja distribuicdo € mais aberta. Para confirmar isso,
foi realizado ensaio com o p6é A8 de distribuicdo de tamanho de granulos similar a
A15 (por meio da mistura de fragbes granulométricas retidas em peneira), sendo que
esta mudancga na distribuicdo de tamanho de granulos nao interferiu no resultado
tanto de fluidez quanto de densidade solta; assim confirma-se que os granulos de A8
sao mais densos, e que a diferenga de distribuicdo de tamanho de granulos entre

estes dois pos nao € significativa para interferir na fluidez e na densidade solta.

Tabela 1. Fluidez e densidade solta dos pos estudados, sob as seguintes
condicées. apods repouso em umidade relativa a 64% e temperatura de 25 °C.

Amostra A8 A15 AZ1 AZ2
Fluidez (minutos) 1:03:2 1:10:0 01:06: 01:05:
0 0 4 9
Densidade solta (% 29,2 279 29,3 28,8
de p)

Os granulos de AZ1 e AZ2 apresentaram, inesperadamente, fluidez e
densidade solta bastante similares. Pela figura 4, micrografias dos granulos obtidas
por estereoscopio, constata-se que AZ2 possui um grande numero de pequenos
granulos aderidos a superficie dos granulos maiores. Estes pequenos granulos, os
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chamados satélites, a maior fracédo de finos de AZ2 (figura 3), dificultam a fluidez e o
empacotamento dos pds, o que nao foi observado nos ensaios realizados.

As micrografias dos pés indicam que todos tém, em maior ou menor grau, a
presenca significativa de granulos com defeitos do tipo “donuts”, o que pode
acarretar em aumento nos defeitos de compactacao.

Na figura 5-a tem-se um exemplo de curvas obtidas com o ensaio de
compactagdo na maquina Instron, onde se relaciona a pressdo de compactagao
aplicada com a correspondente densidade a verde. Estas curvas foram construidas
considerando-se a deformagéo elastica do sistema (maquina de ensaio e pungdes
da matriz) que foi obtida por meio de ensaio de compactagdo com a matriz vazia, ou
seja, com pungao contra pungao.
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Figura 3- Distribuigdo do tamanho de gréanulos em peneiras dos pos utilizados neste
estudo.
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Figura 4- Micrografias dos granulos estudados, observados por estereoscopio.
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Curvas de compactacdo fornecem de uma forma simples, os valores de
densidade solta dos pos e o ponto de escoamento (Py). Ja o ponto de jungdo (P)
sera discutida em trabalho futuro. No exemplo da figura 5 é possivel constatar que a
composicao A8 apresenta, nas condicdes empregadas neste ensaio (umidade
relativa de 64% e temperatura de 25 °C), maior densidade solta (granulos mais
densos) e menor Py que A15, o que sera discutido em detalhes mais adiante. Na
figura 5-b tem-se um detalhe da curva anterior, indicando como sao determinados os
valores Py dos granulos. Foram obtidas curvas de compactag&o para os quatro pos
estudados, e em todas as condicbes de umidade e temperatura descritas

anteriormente.
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Figura 5 - a) Curva de compactagado para os pos A8 e A15, mantidos em ambiente
com umidade relativa de 64% e temperatura de compactagcdo de 25°C. Em b) é
mostrado detalhe da curva indicando a forma como se estima o valor de P,.

A partir das curvas de compactacdo obtidas pode-se avaliar o efeito dos
parametros estudados na densificacdo dos diferentes pdés e na resisténcia a
deformacéao ou a fratura dos granulos. A figura 6 apresenta como estes parametros
afetam a resisténcia dos granulos, a partir dos valores de Py encontrados. A primeira
constatagao é que a resisténcia dos granulos, independente da sua densidade ou do
ligante utilizado, é afetada tanto pela umidade adsorvida quanto pela temperatura.
Para todas as condigdes empregadas nestes ensaios, quanto maior a temperatura
ou a umidade relativa, menor o valor de Py encontrado e, portanto, menor a
resisténcia mecanica dos granulos.

Comparando-se os pés A8 e A15, tem-se que os granulos deste ultimo
apresentam P, levemente superior que os de A8, particularmente nas condi¢cdes
mais adversas de compactagao (baixa umidade e baixa temperatura). Para as
condicbes opostas estes valores tendem a ser idénticos.

A figura 7 mostra a evolugdo da densidade relativa com a pressao de

compactagao para as condigdes extremas de temperatura e umidade utilizadas
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neste estudo (temperatura de 5 °C com umidade relativa de 10%, e temperatura de
45 °C com umidade relativa de 85%). Constata-se que os pos A8 e A15 atingem
valores de densidade muito semelhantes na condicao de temperatura e umidade
mais baixas. J&4 na outra condicdo, os dois pds densificaram mais, como era
esperado, com A8 atingindo densidade ligeiramente superior a A15. Pelos granulos
de A8 serem mais densos, esperava-se o inverso, ou seja que A15 atingisse maior
densidade a verde. Possivelmente a diferenga de densidade de granulos ndo seja
suficientemente significativa para se sobrepor a outros fatores que afetam o
comportamento dos granulos sob compactagdo, sendo necessarias outras
investigagcbes, como por exemplo, quanto as caracteristicas da porosidade destes
granulos. De todo modo as curvas indicam que ambos os pds tém comportamento
influenciado pelas condicbes de compactagdo, atingindo maiores densidades
quando compactados em temperaturas e/ou umidades maiores, ou seja, em

condigdes nas quais o ligante se encontre acima de sua Tg.
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Figura 6- Efeifo da temperatura de compactagdo (a) e da umidade relativa (b) na
pressdo de escoamento das composicoes A8 e A15, (c) e (d) respectivimamente
para os pos AZ1 e AZ2.

Comparando-se os pos AZ1 e AZ2 observa-se que os granulos de AZ2
apresentam maior valor de Py, sugerindo maior resisténcia a deformagé&o ou fratura.

Isto se da por AZ1 apresentar como aditivo organico, apenas o PEG, um

751



55° Congresso Brasileiro de Ceramica, 29 de maio a 01 de junho de 2011, Porto de Galinhas, PE, Brasil

plastificante que nao oferece resisténcia a movimentagao das particulas. Quanto ao
desenvolvimento da densidade com a pressédo, figura 7, estes pds apresentam
comportamento similar aos pés A8e A15, ou seja, de um modo geral ndo se observa
diferengas significativas entre os mesmos no que refere a densidade e presséao
aplicada. No entanto, na condigao de menor umidade, baixa temperatura, e baixas
pressoes de compactacao, AZ1 apresenta uma tendéncia a maior densidade, o que

€ coerente com a presenga de PEG nos granulos.
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Figura 7 —Densidade versus pressdo de compactagdo, nas condigées de umidade e
temperatura extremas empregadas, para os pos estudados. a) A8 e A15 e b) AZT e
AZ2.

Corpos de prova foram compactados em diferentes pressdes, sob condigdes
intermediarias de temperatura e umidade (umidade relativa de 64%, a 25 °C), tendo
suas superficies de fratura observadas por microscopia eletrbnica de varredura.
Desta forma pode-se acompanhar a deformacéao e fratura dos granulos, avaliando-
se a deformagdo ou fratura dos granulos com o aumento da pressao de
compactagao. Na figura 8 sdo mostradas estas superficies de fratura para os quatro
pos estudados, apds compactagao a 5, 7,5 e 10 MPa. Por essas micrografias é
possivel observar o empacotamento, a deformagao plastica e a fratura dos granulos.
As micrografias sugerem que os granulos de A8, mais densos, tendem
preferencialmente a fraturar sob pressdao, ao passo que os granulos de A15
experimentam maior deformacado plastica antes da fratura. Este comportamento,
apesar de coerente com a maior densidade dos granulos necessita ser melhor

analisado, e relacionado com as curvas de densidade versus presséo.
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Figura 8 — Micrografias obtidas por MEV de superficies de fraturas dos péds

estudados, compactados a 5, 7,5 e 10 MPa.

Para as trés pressdes de compactagéo apresentadas, os granulos de AZ1 e
AZ2 se encontram mais intactos que os granulos A8 e A15, indicando uma maior
dificuldade de serem fraturado. Comparando-se AZ1 e AZ2, cuja diferengca é a
composicao de ligantes, as micrografias sugerem, para as condicoes e pressdes
empregadas, que os granulos de AZ1 deformam e fraturam mais que os de AZ2. As
curvas de compactacao indicam que nesta faixa de pressao, AZ1 densifica mais que
AZ2, prevalecendo a plasticidade do PEG em AZ1. Certamente AZ1, apesar de mais
denso, devera apresentar menor resisténcia mecanica a verde que AZ2, o que

devera ser averiguado nos estudos posteriores.

CONCLUSOES

Os ensaios de compactagcao em maquinas de ensaio universal permitiram uma
avaliagado detalhada do comportamento dos pds ceramicos granulados em spray-

dryer durante a compactagéo. As curvas de compactagao obtidas fornecem de uma
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forma simples, informag¢des importantes relacionadas ao comportamento dos
granulos.

O comportamento mecénico dos granulos e a densificagdo dos pos foram
afetados tanto pela umidade adsorvida quanto pela temperatura de compactacao.
Para todas as condigbes empregadas, quanto maior a temperatura ou a umidade
relativa, menor o valor de P, encontrado e, portanto menor a resisténcia mecéanica
dos granulos. A maior temperatura e umidade também promoveram maior
densidade a verde em todos os pdés estudados, particularmente em pressdes de
compactagao intermediarias (entre 10 e 100 MPa), as mais utilizadas na produgao
de pecas pela industria. Isto demonstra que a temperatura de transicio vitrea dos
organicos empregados tem papel preponderante na compactagao, influindo na
densidade a verde dos compactados.

Os granulos mais densos de A8, em comparagado a A15, nas condigdes
estudadas nao interferiram na densificagdo do material, apresentando inclusive,
menor valor de Py, o que ndo era de se esperar.

Os granulos de AZ1 apresentaram menor valor de Py que AZ2, indicando a
menor resisténcia devido ao uso de PEG como ligante. Esta menor resisténcia dos
granulos de AZ1 proporcionaram, nas condigdes de compactacdo mais drasticas
(menor umidade e baixa temperatura) maior densificagdo do compactado para as
pressoes iniciais, até 100 MPa, quando entao esta diferenca de densidade deixou de

existir.
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RELATIONSHIP BETWEEN VARIABLES OF PROCESS AND COMPACTION
CURVES AND MICROSTRUCTURE RESULTS.

ABSTRACT

The process of pressing in uniaxial direction that's most usefull in ceramic industry

because low cust and high production. The understand and control of many factors
involved in process of pressing is crucial because wide defects in parts starts in this
stage. Start with spray-dryer powder of different compositions with alumina and some
different organics additives, change parameters like distribution of size, humidity,
temperature of granules, analyze the characteristics of part obtained, by the
compaction curves and microstructure. It was found that parameters interfere in

characteristics of compacts, mainly in granule strength at deform or fracture.

Key-words: compaction-curves, alumina, binders, pressing.
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