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Resumo

Este trabalho avalia a utilizacdo de técnicas de planejamento estatistico de experimentos com misturas envolvendo variaveis de
processo no estudo de formulagdes para a produgdo de revestimentos ceramicos, buscando minimizar o cardter empirico encontrado
industrialmente nesta etapa do processamento. Misturas de trés matérias-primas (argila, feldspato e areia), utilizadas industrialmente
para a producdo de revestimentos, foram ensaiadas sob condic¢Bes padronizadas visando a quantificagdo da influéncia de cada matéria-
prima na resisténcia mecanica e na absor¢do de &gua das pegas apds a queima. As influéncias de duas variaveis de processo, presso
de compactagdo e temperatura de queima, também foram avaliadas. Os resultados obtidos demonstram o potencia de utilizagdo das
técnicas de plangjamento estatistico de experimentos no estudo e desenvolvimento de formulagBes para revestimentos ceramicos.

Palavras-chave: revestimentos ceramicos, plangamento estatistico de experimentos, varidveis de mistura, variaveis de processo.

Abstract

This work evaluates the use of statistical design of experiment on the development of formulations for ceramic tiles production, trying
to minimise the empirical character industrially found on this processing step. Mixtures of three raw materials used in tile production
(clay, feldspar and quartz sand), were processed under standardised conditions, aiming at the quantification of the contribution of
each raw material influence on mechanical strength and water absorption of the bodies after sintering. The influences of two process
variables, pressing and sintering temperature, were also evaluated. Results obtained show the potential on utilising statistical design

of experiments with mixtures and process variables techniques on the study and development of formulations for ceramic tiles.
Keywords: ceramic tiles, statistical design of experiments, mixture variables, process variables.

INTRODUCAO
Revestimentos ceramicos

Quando um produto éfabricado, deve-seter em mentequais
seréo as propriedades finais que este deve possuir para
desempenhar suas funcdes. Estas propriedades séo
determinadas pelamicroestruturado material, cujaformacgéo é
dependente das matérias-primas e do processamento aque estas
foram submetidas até a obtencéo do produto acabado.

O processamento de revestimentos cerdmicos, que sdo
produtos utilizados para revestir pisos, paredes e fachadas,
inicia-se com adefinicdo de umamassaou formulagéo cerémica,

congtituidade umamisturade matérias-primas. Etamistura, quando
adequadamente processada, deve permitir aobtencdo deum produto
fina com as caracteristicas desgadas, capaz de dessmpenhar as
fungBesparaaqua foi projetado. Entretanto, adefini¢éio damassa
andaéaetgpado processamento derevestimentosque maisdepende
do conhecimento pessod de aguns poucos individuos em uma
fébrica, conhecimento este gerdmente adquirido pela préticamas
com base natentativaeerro.

Osrevestimentos cermi cos s8o classificados de acordo com
aadeguacdo ao local de aplicacdo do produto. Revestimentos
para pisos devem possuir baixa porosidade, apresentando
€l evadaresisténciamecanicae baixaabsorcao de agua, ao passo
gue revestimentos para parede ou azul€jos necessitam de alta
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porosidade para garantir baixa retracdo de queima, alta
estabilidade dimensional efacilidade deinstalagéo. NaTabelal

€ apresentada a classificacdo dos revestimentos ceramicos
prensados|[1], além daabsorcdo de agua e resisténciamecanica
exigidas por norma[2].

Tabelal: Classificac8o de revestimentos cerémicos produzidos
por prensagem
[Table I: Pressed ceramic tiles classification.]

Caracteristica Classificacédo

Bl Blb Blla Bllb BIlI
Absorcéo AA  05<AA 3<AA 6<AA AA
de agua <0,5 <3 <6 <10 >10
(%)
Médulo de MRF MRF MRF MRF MRF
resisténcia =35 =30 =22 >18 =15
aflexdo
(MPe)

Meétodos estatisticos em experimentos com misturas

Em sistemas envolvendo misturas de diferentes
constituintes, onde a variagdo do teor de uma matéria-prima
ndo pode ser realizada sem a alteracdo dosteores das outras, a
técnica estatistica mais adequada é o planejamento de
experimentos com misturas[3].

Um experimento com mistura € um experimento cuja
variavel de resposta (caracteristica de interesse) é funcao
somente das proporcoes relativas dos ingredientes presentes
namisturae ndo daquantidade total damistura. Asproporcdes
dos diversos componentes de uma mistura ndo séo
independentes; elas devem ser ndo negativas, equagéo (A), e
se forem expressas como fragdes da mistura, a soma das
proporcdes deve ser igua a 1, equacdo (B). Neste trabalho
tratamos de um experimento com mistura envolvendo trés
componentes (q = 3): X, (argila), X, (feldspato) e x, (areia).

X, >0

i=1,.9 (A)

q

%=1 ®)

1=1

Além dasrestricBes naturais mostradas nas equaces (A) e (B),
pode-setambém ter restrigdes superioreseinferioresdosteoresdos
componentes namistura, por motivastecnol 6gicos ou econdmicos,
entre outros. Taisrestrigdes sfo escritas conforme aequacéo (C).

O<L =sx=<U<10 i=1.q ©
ondealgum L, podeser zero ealgum U, pode ser um, indicando
gue o componente esta livre de limitagoes.

A regido defactibilidade de misturas definida pel as equactes
(A), (B), e(C) € um hiperpoliedro convexo. Neste estudo, as
restrigbes definidas inicialmente sobre as quantidades das
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Figura 1: Sub-regido do simplexo redefinida para 0,4<x,<0,5,
0,4<x,<0,5 e 0=x,<0,1.

[Figure 1: Simplex sub-region redefined to 0.4<x,<0.5, 0.4<x,< 0.5
e0<x,<0.1]

matérias-primas foram 0,35<x;, 0,50, 0,35<x,20,50 e
0=x,20,10. Através da andlise de factibilidade dos limites
superiores e inferiores das matérias-primas, estes foram
alterados para os limites apresentados naFig. 1.

Inclusdo de variaveis de processo em experimentos com
misturas

Além das proporgdes de mistura, existem outras variaveis
chamadas variavels de processo que representam condices
externas cujos niveis, quando alterados, podem afetar as
propriedades dos componentes damistura. Neste experimento, as
varidvel's de processo avaliadas foram a pressdo de compactagso
eatemperaturade queima, codificadascomo z, e z,.

Em experimentos com misturas envolvendo varidveis de
processo, o delineamento experimental é estabelecido através
de uma combinacao do delineamento associado as variaveis de
misturacom um delineamento associ ado asvariave sde processo,
estabelecendo-se um delineamento de misturas para cada
combinacéo dos niveis das varidveis de processo. Na definicéo
do experimento contendo componentes de misturas e variaveis
de processo, temos que as regides de interesse das varidveis de
processo e dos componentes de misturas s8o um hiper cubo n-
dimensional [4] e um simplexo (q —1) dimensional [5],
respectivamente. Neste experimento, como n=2 temos um
guadrado e como g=3 temos um triangulo eqiilétero (sem
considerar as restricdes impostas pelos limites das matérias-
primas). A regido deinteresse combinada pel os componentesde
misturas e pelas variaveis de processo tem dimensdog—1 +n.

Foi escolhido para este estudo um delineamento associado
as variaveis de mistura conhecido como “Gerado por
Computador” [6], capaz de gjustar e verificar aadeqliabilidade
de um model o de superficie de resposta até ordem 3, conforme
a equacdo (D). O delineamento associado as varidveis de
processo € expresso na equacdo (E). Os coeficientes B, B, e
B, eq, ea, sdo associados, respectivamente, as contribuicbes
das matérias-primas e das varidveis de processo nas variaveis
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Figura 2: Delineamento combinado entre delineamento de misturas (g=3) e delineamento fatorial 2.
[Figure 2: Mixed design of mixtures design (q = 3) and 22 factorial design.]

de resposta, sendo os termos € e € 0s erros aeatorios
associ ados a cada delineamento.

ym = lel + [32)(2 + [33)(3 + 8m (D)

y,= 0,0,z +a,z+ € (E)

Na Fig. 2 tem-se 0 delineamento gerado por computador
combinado com o plangjamento fatorial .

A partir dacoletados pontos estabel ecidos do delineamento
daFig. 2, tem-se 0 modelo global de superficie de resposta a
ser gjustado, equacdo (F).

y ={ modelo de misturas}{ modelo fatorial}

y = (lel + BZXZ + B3X3)(GO + u121 + u222) te

3 2

y=2, 0+ X 1z ®
i=I k=1

onde y=0a,f

Esta metodologia compreende um grupo de técnicas
estatisticas para construcao e exploracdo de model os empiricos.
Através de um cuidadoso planejamento e analise de
experimentos, €la busca relacionar uma resposta, ou variavel
de saida, aos niveis de um nimero de variaveis de entradaque
aafetam; etambém encontrar 0 “melhor” valor dessaresposta.
Se descobrir 0 melhor valor ou se os valores da resposta

estiverem além dos recursos disponiveis do experimento, entdo
estametodol ogia sera usada para pel o menos se obter um melhor
entendimento darespostaglobal do sistema.

MATERIAIS E METODOS

Asmatérias-primas deste trabal ho, umaargila, um feldspato
e uma areia, foram escolhidas aleatoriamente entre diversas
amostras de matérias-primas ceramicasindustriais disponiveis.
A definicao dasformulagBes eaordem de realizacdo dosensaios
foram feitas através do software Minitab13, com as seguintes
restrigoes iniciais quanto aos teores de cada matéria-prima
argila entre 35% e 50%, feldspato entre 35% e 50% e areia
entre 0% e 10%. As variaveis de processo avaliadas foram a
pressao de compactagéo (375 kgf/cm?, codificada como z=P-1
ou 458 kgf/cm?, codificada como z,=P+1) e atemperatura de
queima (1175 °C, codificada como z,=T-1, e 1225 °C,
codificada como z,=T+1). O delineamento gerado por
computador combinado com plangjamento fatorial 22 consistiu
deum tota de 48 ensai osavaliando dez diferentes formul acoes,
sendo o delineamento de misturas estabelecido em cada um
dos 22= 4 pontos do delineamento fatorial. Apds adosagem de
cadaformulacgo, foi realizadaamoagem a iimido em moinho
de bolas por 20 min, tendo cada barbotina a mesma massade
agua e de sdlidos e 0,75% de silicato de sodio (base seca).

As barbotinas foram secas a 110 °C, desagregadas,
umidificadas com 8% de umidade, granuladas em malha de
500 um e armazenadas por um dia para homogeneizagéo da
umidade. Com o material granulado foram prensadas cinco
pecas para cada corrida do experimento (combinagdo das
variaveis de mistura e varidveis de processo) em moldes de
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6x2 cm?, as quaisforam secas e entdo queimadas. Os ciclosde
gueimaforam realizados com taxade 10 °C/min até 1000 °C,
taxa de 7 °C/min até a temperatura maxima e patamar nesta
temperatura de 3 min; o resfriamento foi natural, dentro do
forno. A caracterizacdo apés a queima avaliou a resisténcia
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Figura 3: Superficie de resposta para a absor¢do de agua nas queima
redizadas a (a) 1175 °C e (b) 1225 °C.

[Figure 3: Water absorption response surface of firings at (a) 1175 °C
and (b) 1225 °C.J

mecénica por ensaio de flexdo em trés pontos e a absor¢éo de
agua.

Ap0s a execucdo do experimento, os resultados obtidos
foram fornecidos ao software que por meio da ferramenta
estatistica DOE (Design of Experiments), processou as
informagdes via técnica de Experimentos com Misturas
Envolvendo Variaveis de Processo.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Osinterval os de variagdo dosteores de cada matéria-prima
inicialmente definidos, apds checagem de compatibilidade dos
limites inferiores e superiores, foram redefinidos para argila
entre 40% e 50%, fel dspato entre 40% e 50% e areia entre 0%
e 10%. O software forneceu 40 condicBes experimentais (dez
formulagBes, cada uma processada nas condi¢des P-1T-1, P-
1T+1, P+1T-1 e P+1T+1), além de duas réplicas dos pontos
centrais do delineamento de misturas, com um total de 48
ensaios. Os resultados da caracterizag8o das pegas produzidas
pelo processamento das formulagbes ensaiadas foram
fornecidos ao software para o tratamento estatistico dos dados.

A variavel de resposta absorcao de agua teve um modelo
gjustado de ordem um (equacdo de primeiro grau), com uma
relacdo empirica aproximada altamente significativa
(F speerveae™F i) € @Presentando R? de 96,7%, (indicativo de
guanto o modelo foi capaz de explicar avariabilidade existente
nos dados observados). O residuo foi normal e
independentemente distribuido, com médiazero e variabilidade
constante. Os coeficientesrel acionados as variavei s de processo
indicam que a variavel presséo de compactagéo, z,, néo
contribui significativamente (p>0,05) na absorcéo de agua,
sendo entdo esta variavel desconsiderada na modelagem da
superficie de resposta. Naequagao (G) tem-se 0 model o obtido,
apresentando-se entre parénteses 0 erro associado a cada
variavel.

;:(xl, X X5 2,,2,) = 12,22 X, - 7,08 X, +24,87X,- 1325X,Z,
(1,484) (1,484) (2,381) (2,381)

(©)

Através da andlise dos coeficientes associados aos teores
de cada matéria-prima e atemperatura de queima, nota-se que
ofeldspato (x,) € amatéria-primaque mais contribui nareducdo
da absorcdo de agua; pode ser notado também um
comportamento diferenciado da areia (x,) em relagéo a
temperatura, evidenciado pelo coeficiente de interagdo entre
X, € z,. Um possivel evento relacionado a esta interagéo € o
inicio da dissolucdo das particul as de areia com 0 aumento da
temperatura de 1175 °C para 1225 °C, devido a reducéo da
viscosidade dafase vitreaformada. NaFig. 3 so apresentadas
ascurvasdenivel das superficiesderespostado modelo paraa
absorcédo de agua das pegas queimadas a 1175 °C e 1225 °C.

A variavel de resposta resisténcia mecanica a flexéo néo
teve um modelo gjustado capaz de explicar a variabilidade
existente nos dados observados, mesmo através da utilizacdo
de um modelo de ordem trés (clbico especial), apresentando
F ~1,25*F _eR?de37,7%.

observado critico
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CONCLUSOES

A técnica de plangjamento de experimentos utilizada
neste trabalho foi capaz de ajustar um modelo estatistico
gue explicou adequadamente a variabilidade da absorc¢éo
de &gua em funcdo das alteracdes dos teores das matérias-
primas e das variaveis de processo. Entretanto, a técnica
nao permitiu ajustar um modelo parao médulo deresisténcia
aflexéao, sendo talvez necessaria a adocdo de alguma nova
condi¢éo padronizada no processamento paraaobtencdo de
um model o capaz de descrever avariacdo desta caracteristica
deinteresse.
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