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Resumo

O presente trabalho teve como objetivos principais analisar as opera¢oes de secagem e
recobrimento desenvolvidas em leito pulso-fluidizado. Estudos fluidodinamicos realizados com
feijao, trigo e peneira molecular permitiram a comparagdo desta técnica com a fluidizacdo
convencional, principalmente no que concerne a queda de pressio no leito e as variaveis que a
influenciam. Para todos os casos, a queda de pressao mostrou uma relacio de dependéncia com a
velocidade superficial do gas semelhante aquela que se verifica nos equipamentos de fluidizacao
convencional. Ensaios de secagem com os mesmos materiais permitiram estudar o nivel de influéncia
das variaveis operacionais, como vazao e temperatura do ar, freqiiéncia de pulsagao do leito e carga
de material processado, nos resultados obtidos. Trigo e feijao sio materiais cuja secagem ¢ limitada
pela difusao da umidade. Para eles, a intermiténcia da corrente gasosa proporcionada pela pulsagiao
nao influenciou a cinética da secagem. As curvas de secagem de feijao com regime pulsante e com
fluidizacdo convencional ficaram praticamente sobrepostas. A peneira molecular, por sua vez,
apresenta um periodo inicial de secagem com velocidade constante. Nessa fase em que a remog¢ao da
umidade ¢ controlada pela evaporagiao superficial, a fluidizagdo convencional apresentou taxa de
secagem maior do que no regime pulsante. Comparando-se condi¢des de fluidizacao pulsante entre si,
percebeu-se influéncia da freqiiéncia de pulsacio, da temperatura do ar e da vazdo de gas sobre a
velocidade de secagem. No que diz respeito a operacao de recobrimento, granulos contendo o
tarmaco teofilina foram revestidos com uma suspensao comercial a base de polivinilacetato produzida
pela BASF, chamada Kollicoat. A pelicula formada por esse polimero tem a caracteristica de oferecer
uma barreira a liberacdo da droga, com permeabilidade independente do pH. Seguindo um
planejamento fatorial completo, a velocidade de libera¢ao da teofilina foi analisada em funcao do
diametro da particula, da vazdo de suspensio empregada nos ensaios, da freqiiéncia de pulsacao do
leito e do tempo de atomizagdo. Todas as variaveis mostraram efeito significativo sobre o perfil de
liberagao — a freqiiéncia em menor grau. Foi possivel obter modelos empiricos que relacionam o

teor de droga liberada em fungao das variaveis independentes citadas.



Abstract

The present work aimed to study the coating and drying operations performed in a pulsed-
fluid bed piece of equipment. Based on fluid-dynamic studies performed with beans, wheat and
molecular sieves, comparisons could be made between conventional and pulsed fluidization, focusing
on values of pressure drop and the variables that might affect it. The graphical profile of the relation
between pressure drop and the superficial velocity of the gas resembles that of ordinary fluidization.
Drying tests were performed with the same materials. Drying kinetics analysis showed the influences
of airflow rate, inlet temperature of air and frequency of pulsation on the drying rate of beans, wheat
and molecular sieves. Wheat and beans are material whose rate of drying is controlled by the internal
movement of water. The molecular sieves, on the other hand, are porous materials and their drying
rate is limited by the moisture surface evaporation. For beans and wheat, the frequency of pulsation
did not affect the drying rate. For these two materials, the intermittence provided by the pulsed flow
did not affect the moisture removal rate. Drying of beans was also performed under conventional
fluidization and the drying curve was quite the same as the one obtained with pulsed fluidization in
the same temperature. The molecular sieve presents a first period of constant drying rate. As a
consequence, conventional fluidization presented a higher drying rate than the one achieved with
pulsed flow. Comparisons among different pulsed fluidization conditions showed that frequency,
temperature and airflow rate exerted influence on the drying rate. As far as coating is concerned,
granules with the theophylline drug were coated with a commercial suspension called Kollicoat,
manufactured by BASF, which consists of polyvinylacetate. The film provided by this polymer offers
a pH-independent barrier for mass transport. Following a full factorial design, the influences of
particle diameter, suspension flow rate, pulsation frequency and atomizing time on the 7z vitro drug
release rate were analyzed. All variables showed some influence on the drug release profile. However,
the influence of frequency was subtle. Empirical models and response surfaces were obtained to

relate the process variables to the drug release profiles.



Introdugao e objetivos -1-

Introducao e objettvos

A secagem em leito fluidizado ¢ amplamente empregada para remocao de umidade de
materiais particulados. Com a técnica de fluidizacao, sao alcangadas altas velocidades de transferéncia

de calor e massa, o que torna essa operacao bastante eficaz na secagem de materiais particulados.

Modifica¢bes impostas aos leitos fluidizados convencionais permitiram o desenvolvimento
de novas técnicas, como a vibro-fluidizagio e a pulso-fluidizagdo, esta ultima objeto do presente

estudo.

No leito pulso-fluidizado ha uma distribuicao seqiiencial do gas de secagem pelas diversas
secoes do leito. O equipamento se assemelha muito ao leito convencional, a nao ser pelo fato de

haver uma separa¢io da regido de distribuicao do ar sob a tela que sustenta o material.

Estudos realizados em leitos pulso-fluidizados apontam algumas vantagens dessa técnica em
comparac¢ao a fluidizacio convencional, destacando-se entre elas 0 menor consumo de ar e a menor
perda de carga, além da possibilidade de se trabalhar com uma maior variedade de particulas, inclusive

coesivas.

Um dos objetivos do presente estudo é promover a analise da fluidodinamica e da secagem
conduzida em leito pulso-fluidizado, de modo a obter parametros que permitam a avaliacio dessa

técnica e sua compara¢ao com a fluidiza¢ao convencional.

A operagao de recobrimento encontra ampla aplicagdao nas areas quimica, agricola, alimenticia
e farmacéutica. Destaque especial a ultima, em que medicamentos e granulos sio revestidos com
objetivos estéticos ou funcionais, como, por exemplo, para proporcionar a liberagao prolongada do

composto ativo do medicamento.
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No caso de comprimidos e drigeas, o recobrimento é mais comumente realizado em
equipamentos denominados drageadeiras. No caso de “pellets” — termo empregado para designar os
granulos que contém o principio ativo — a utilizagao de drageadeiras apresenta varios inconvenientes
operacionais que resultam em excessiva aglomeragao e falta de uniformidade no produto final. Por

esse motivo, leitos fluidizados e de jorro sio mais adequados.

A utilizacao de leitos fluidizados e de jorro na produgiao de “pellets” revestidos ¢ um desafio
para a industria farmacéutica nacional. Isso se deve a complexidade do processo, que ¢
multidisciplinar. Ou seja, faz-se necessaria a aplicagio de conhecimentos e tecnologias quimica,
farmacéutica e da engenharia, o que torna o processo dificil de ser projetado e executado. Também a
industria de maquinario nacional nao dispde desses equipamentos destinados as operacdes de

“peletizacao” e revestimento, o que gera a dependéncia de maquinas importadas e caras.

Na area académica existem muitos trabalhos de recobrimento de particulas em leitos de jorro
ou fluidizados. Sao aplicacbes voltadas principalmente a area agricola — como revestimento de
sementes e fertilizantes — e farmacéutica. Os trabalhos académicos, porém, tém sido desenvolvidos
em equipamentos em escala de laboratério e a interagao com a industria visando a ampliacao da escala

ainda ¢ pouco significativa.

Visando contribuir com o aprimoramento da operagdo de recobrimento, principalmente
voltada para a industria farmacéutica, ¢ apresentada neste trabalho a utilizacio do leito pulso-

fluidizado nessa operacio.

Para esta pesquisa, um leito pulso-fluidizado foi construido e recebeu as modificagcdes
necessarias para recobrir particulas. O equipamento foi empregado para estudos fluidodinamicos, de

secagem e de recobrimento.

Em suma, podem-se apresentar os objetivos deste trabalho como sendo:
® Montagem e instrumentagdao de um leito pulso-fluidizado.
® Estudo da fluidodinamica do leito pulso-fluidizado.
® LEstudos de cinética de secagem em leito pulso-fluidizado.

® Estudos de recobrimento de particulas em leito pulso-fluidizado.
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2 Revisio bibliogratica

2.1 A operagao de secagem

A secagem ¢é a operagdo por meio da qual se remove a umidade de um material por
vaporizagdo a uma temperatura inferior a de ebulicdo. A velocidade com que a secagem ocorre é
controlada pelos fendémenos de transporte de calor e de massa, tanto externamente como

internamente ao material.

A operagao de secagem tem muitas aplicagOes nas industrias quimicas e de alimentos. A
secagem pode ter varias razoes, como altera¢ao da forma de apresentacao de um produto, de sua cor,
textura e sabor, reducao de volume e peso para transporte e obten¢do de um novo produto. Uma das
principais finalidades de se secar produtos alimenticios é o fato de a reducdo da atividade de 4gua do

material impedir ou retardar o desenvolvimento de microrganismos.

2.2 Equipamentos industriais para secagem de material
particulado

Ha basicamente dois tipos convencionais de secadores: por secagem direta ou indireta.

No primeiro tipo, a propria corrente gasosa que remove a umidade encarrega-se de transferir

o calor necessario para sua vaporizagdo térmica. Nesse tipo de secador o ar deve ser aquecido antes
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de entrar em contato com o material umido a ser seco. Graos, sementes e a maioria dos materiais

particulados sdo secos nesse tipo de equipamento.

No segundo tipo, uma superficie aquecida se encarrega de transferir calor ao material,

enquanto uma fase gasosa insaturada — geralmente o ar — promove a remo¢ao da umidade.

Na classe de secadores diretos existem os de leito fixo e os de leito mével. Nessa segunda
categoria, existem, por exemplo, o leito fluidizado convencional, o leito de jorro e o leito pneumatico,
equipamentos em que a movimentacao do material é causada pela propria corrente gasosa.
STRUMILLO & KUDRA (1986) chamam esses secadores de “dispersion dryers”, ou seja, secadores
“em dispersao”. Nesses equipamentos o material ¢ disperso e movimentado pela propria corrente
gasosa responsavel pela remocao da umidade. O tipo de movimentagao — fluidizac¢ao, ou jorro, por

exemplo — ¢é que diferencia os equipamentos.

Como este trabalho versa sobre aplicagoes de um leito fluidizado modificado, uma revisao

mais aprofundada sobre esse tipo de equipamento se apresenta a seguir.

2.2.1 Leitos fluidizados

A secagem em leitos fluidizados, também chamados de leitos fluidos, é amplamente
empregada para remo¢ao de umidade de materiais particulados. O leito fluidizado é constituido por
uma camada de material atravessada por uma corrente fluida no sentido ascendente. Na seqiiéncia
deste trabalho esse tipo de leito sera descrito com mais detalhes, particularizando a apresentagao para

os leitos gas-solido, utilizados nas operagoes de secagem e recobrimento.
2.2.1.1 Regimes de fluidizagao

Dependendo das caracteristicas das particulas, da vazao de gas e do tipo de distribuidor, o

leito pode comportar-se de formas variadas.

Em baixas velocidades, o gas simplesmente percorre os intersticios do leito de particulas, que

permanecem iméveis. Nessa condi¢iao tem-se o que se chama de um leito fixo — Figura 2.1.
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Gas u < upf

Figura 2.1 — Representacio esquematica de um leito fixo.

Com o aumento progressivo da velocidade do gas, algumas particulas passam a se mover e

vibrar e o leito passa para um estado expandido — Figura 2.2.

Quando a velocidade ¢ tal que a forga de arraste iguala-se ao peso das particulas, atinge-se a
condi¢ao chamada de fluidizagao incipiente. A velocidade do gas nessa condicao da-se o nome de
minima  velocidade de fluidizagio! (KUNII & LEVENSPIEL, 1991; GUPTA &
SATHIYAMOORTHY, 1999).

Bolhas de gas surgem para valores de velocidade superficial igual ou acima da chamada
velocidade minima de fluidizagdo — dependendo das propriedades do material. Nesse regime de
fluidizacao borbulhante, a expansio do leito nao vai muito além daquela adquirida na condigao de
fluidizacao incipiente. Isso vale para a maioria das particulas (STRUMILLO & KUDRA, 1986;
GELDART, 1973; KUNII & LEVENSPIEL, 1991). Na fluidizagao de algumas particulas de pequena
densidade e tamanho, porém, as primeiras bolhas surgem com velocidades bem acima da velocidade
minima de fluidizagdo — sdo as particulas do tipo A da classificagio proposta por GELDART
(1973).

1 o . - S
Também é usado o termo velocidade de minima fluidizacio.
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Gas u=uyy

Figura 2.2 — Representagdo esquematica de um lerto expandido: estado de fluidizagdo incipiente.

Quando a velocidade do gas excede a velocidade terminal de sedimentacdo das particulas, o
material passa a ser arrastado. A esse regime da-se o nome de fluidizagao turbulenta. Com velocidades
ainda maiores, suficientes para arrastar praticamente todo o material, atinge-se a condi¢ao de
transporte pneumatico. Para operar o sistema nessas condi¢oes deve haver uma operagiao

subseqtiente de separagdo gas-solido.

NP2V

Fluidizac&o Fluidizacao Fluidizacao Fluidizacao
Incipiente Homogénea Borbulhante Turbulenta

R L

Figura 2.3 Regimes de fluidizagio

Antes de atingir a condic¢do turbulenta, alguns leitos fundos em vasos de diametro reduzido

geram “slugs”, que siao grandes bolhas formadas pela coalescéncia de bolhas menores e que ocupam
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praticamente todo o leito e se movimentam num fluxo pistonado. Nesse regime observam-se grandes

flutuagoes na queda de pressao no leito, conforme se apresenta na Figura 2.4.

Leito Fluidizagcdo Fluidizacdo Fluidizagdo Fluidizagdo Transporte
Fixo Incipiente Borbulhante "Slug" Turbulenta Pneumdatico

AP
r.

e T L L L LT

ES

Figura 2.4 Regimes de fluidizagdo em fungao da velocidade superficial do gas, figura adaptada de SILVA (2003)

Uma vez fluidizado, o leito apresenta algumas propriedades semelhantes as de um liquido

(KUNII & LEVENSPIEL, 1991). Sio elas:
® Objetos mais leves, ou seja, com densidade inferior a do leito, flutuam no topo.
® A superficie do leito permanece horizontal, ainda que se incline o recipiente.

® Os sélidos podem escoar através de uma abertura lateral no recipiente, tal qual ocorreria com

um liquido.

® O leito apresenta uma relagdo entre a pressio estatica e a altura igual a de liquidos.

Tais caracteristicas permitem a elabora¢ao de arranjos sofisticados para os leitos fluidizados,

que facilitam a operagao continua, inclusive com recirculagao.
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As principais vantagens da fluidizacdo em compara¢iao a outras técnicas, principalmente no
que diz respeito a operagdo de secagem, sao devidas aos seguintes aspectos (KUDRA &
STRUMILLO, 1998):

® Altas velocidades de transporte de calor e massa, que resultam em elevada taxa de secagem.
® DPossibilidade de combinar diferentes fontes de aquecimento.

® Facilidade para operagao continua.

Nem toda particula quando submetida a fluidizagao gasosa comporta-se da mesma maneira.
Ou seja, conclusoes extraidas de dados obtidos na fluidizagio de um certo material nao podem, a

principio, ser extrapoladas para outro.

Visando tornar as generalizagdes possiveis, ou pelo menos minimizar as chances de erro,
GELDART (1973) classificou o comportamento de solidos fluidizados por gases em quatro
categorias. Essa caracterizacao esta representada na Figura 2.5. Apesar da existéncia de outros
critérios de classificagago — veja GUPTA & SATHIYAMOORTHY (1999) — a classificacio de

grupos de GELDART (1973) é muito bem aceita e citada com maior freqiiéncia na literatura.

As particulas do tipo A apresentam, de maneira geral, pequeno tamanho médio e/ou baixa
densidade — inferior a 1,4 g/cm?. Esse tipo de material submetido 2 fluidizacio gasosa expande-se
consideravelmente antes do surgimento de bolhas. Ao se interromper o fluxo gasoso, o leito colapsa
vagarosamente. Nesse tipo de fluidizagdo as bolhas aparecem com velocidades superiores a de
minima fluidizacao.

Particulas do grupo B distinguem-se daquelas do grupo A pela velocidade em que surgem as
primeiras bolhas. No grupo B, essa é a propria velocidade de minima fluidizagdo ou uma velocidade
bem pouco acima dela. Os materiais nesse grupo apresentam diametro compreendido entre 40 e 500

Um e densidade supetior a 1,4 g/cm?®. A expansio do leito nesse tipo de fluidizac¢io é pequena e ele

colapsa rapidamente quando o suprimento de gas ¢ interrompido.

Particulas do grupo D apresentam tamanho e/ou densidade elevada. A velocidade do gis ¢é

alta e a mistura do material ¢ pequena. Esse tipo de particula favorece a formagao de jorro estavel.
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Quando o gas atravessa um leito de particulas dos tipos A, B ou D, verifica-se um aumento
da queda de pressao com a velocidade até quando o valor dessa diferenca de pressao se iguala ao peso
do leito de particulas dividido pela area da secdo transversal. Nesse instante, fisicamente o que ocorre
¢ o seguinte: o peso das particulas ¢ sustentado pela forca de arraste proporcionada pela corrente

gasosa.

Numericamente, os grupos podem ser separados pelas seguintes relacdes, validas no caso de

fluidizacdo com ar:
(o, -p,)-d, <225 (1]
(.- p,)-d2=10° [2]

Nessas equagoes, as massas especificas do solido — p; — e do gas — P, — sdo expressas em

g/cm?, e o diametro da patticula — @, — em m. Com base nelas foi construida a Figura 2.5.

A Equacao [ 1] distingue as particulas dos grupos A e B. Classifica-se a fluidiza¢io como do
tipo A, caso a expressao seja verdadeira. Na Figura 2.5 observa-se que existem duas retas separando
os grupos A e B. O traco continuo ¢é a representagao grafica da Equacdo [ 1 |. A linha tracejada
representa uma outra correlagio, proposta por OLTROGGE (1971) apud GELDART (1973), que

apresenta tao boa concordancia com valores publicados quanto a Equacgao [ 1].
A Equacio [ 2] separa os grupos B e D. A expressao ¢ verdadeira para o grupo D.

Existe ainda um quarto grupo, representado pela letra C. Sdo particulas que possuem
tendéncia coesiva. A medida que a vazio de gis aumenta, aparecem canais preferenciais que se
estendem da tela de distribuicdo do gas até a superficie do leito. Para esse tipo de material, a
introducao de agitacio, seja por vibracio ou pulsacio da corrente gasosa, ¢ uma alternativa
interessante para que se promova uma fluidizagio mais uniforme, sem aparecimento de canais

preferenciais que prejudiquem os processos de transferéncia de calor e massa.

Um exemplo de utilizagio de leito com agitagio mecanica ¢ descrito no trabalho de
AMBROSIO & TARANTO (2002). Os autores estudaram a secagem de um acido organico. Por se

tratar de sélido coesivo quando tmido, a agitagdo mostrou-se imprescindivel para evitar a formagao
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de canais preferenciais que prejudicassem a taxa de secagem e a uniformidade do produto final
obtido. Em um trabalho subsequente, AMBROSIO (2003) utilizou, com sucesso, um leito com

pulso-fluidizagdao na secagem do mesmo material.
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" —pg)' e = A
g = ==

“F C B A
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Diametro médio da particula, pm

Figura 2.5 Diagrama de classificacdo de solidos para fluidizacio com ar — PERRY (1998), GELDART (1973)

2.2.1.2 Leitos fluidizados industriais

A secagem em leitos fluidizados pode ser conduzida numa grande variedade de
equipamentos. Alguns dos tipos mais comuns estdo representados na Figura 2.6. Os processos
representados nessa figura sao todos continuos. Porém, opera¢des em batelada ou batelada

alimentada também sao possiveis e, muitas vezes, recomendadas.

Para suprir energia ao processo de secagem, a maneira mais simples ¢ promover o
aquecimento do gas antes de introduzi-lo no equipamento. Em alguns aparatos, porém, também

existe fonte de aquecimento interna.

A escolha do tipo de secador passa por uma analise do tipo de particula a ser seca, conforme
ja visto no item 2.2.1.1. Em alguns casos, a combinacio de fluidizagdo e agitacdo mecanica é

desejavel, como sera visto no proximo item.

Os seguintes textos trazem informagoes mais aprofundadas sobre a fluidizacio e sua
utilizacdao na operacao de secagem: GUPTA & SATHIYAMOORTHY (1999); MUJUMDAR (1995);
KUNII & LEVENSPIEL (1991) e STRUMILLO & KUDRA (1986).
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T

(2) (h)

Figura 2.6 Alguns tipos de secadores de leito fluidizado e modificados: (a) cdmara convencional, continuo (b) fluxo
pistonado de simples estagio; (c) duplo estagio com correntes de ar independentes; (d) duplo estagio contra-corrente;(e)
multiplos estagios com chicanas; (f) fluidizacdo pds atomizagio (“NIRO’s spray dryer”); (g) vibro-fluidizacio; (h) leito
de jorro (KERKHOF, 1996).

Na seqiiencia discutem-se os equipamentos que promovem vibro-fluidiza¢ao e fluidizacdo

pulsante.
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2.2.2 Leitos vibrados e vibro-fluidizados

Promover agitacao em leitos fluidizados ¢ uma maneira de melhorar a movimentacao das
particulas, evitando o colapso do leito, principalmente quando se trabalha com materiais irregulares e
coesivos. A agitagao dificulta o surgimento de canais preferenciais e de “slugs”, proporcionando,

portanto, melhores coeficientes de troca térmica e de massa.

A maneira mais freqliente de se promover a vibragao nesse tipo de equipamento ¢ por

intermédio de motores elétricos que movimentam a tela que sustenta o material.

Um exemplo de estudo envolvendo leito vibro-fluidizado é descrito no trabalho de SILVA-
MORIS & ROCHA (2003). Os autores conseguiram melhoria significativa no regime fluidodinamico
com a introducao da vibrag¢do ao trabalhar com 4acido adipico, um material que, quando umido,
apresenta tendéncia coesiva, o que inviabiliza a utilizacdo de fluidizacio convencional para sua

secagem.

2.2.3 Leitos pulso-fluidizados

Sio encontrados poucos estudos sobre fluidizacdo intermitente ou pulsante. Equipamentos
industriais sio poucos e isso pode significar que ainda devem ser mais bem justificadas e difundidas as

vantagens dessa técnica com rela¢ao a fluidizagao convencional.

A forma mais simples de se obter a intermiténcia do fluxo gasoso ¢ por meio de sucessivas
aberturas e fechamentos de uma valvula solendide, por exemplo (WANG & RHODES, 2005a e
2005b; WONG & BAIRD, 1970). Uma grande inconveniéncia dessa técnica ¢ o fato de a interrupg¢ao
do fluxo provocar um efeito tipo golpe de ariete, submetendo a tubulacdo a sensiveis variagoes de

pressio a cada ciclo.

WANG & RHODES (2005a e 2005b) realizaram um estudo simulado do efeito da pulso-
fluidizagdo como técnica para evitar o colapso de leitos fluidizados. Concluiram que a oscilagao da
velocidade superficial do gas ¢ eficiente para inibir o colapso de leitos cujas particulas tendem a se

aglomerar.
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WONG & BAIRD (1970) realizaram um estudo mais fundamental sobre a pulso-fluidizagao.
Avaliaram as flutuacbes de pressio causadas pela intermiténcia do fluxo gasoso. Os autores também
apresentam a pulso-fluidizacdo como uma técnica a ser empregada para melhorar a “qualidade da
fluidiza¢ao”, diminuindo a formac¢ao de canais preferenciais e melhorando a troca térmica para

materiais de dificil fluidizacao convencional.

Uma outra maneira mais comum de se promover a pulsac¢do é por intermédio de uma valvula
borboleta. Faz-se o atuador da valvula girar a uma velocidade angular fixa, de modo que o fluxo
gasoso varia de zero a um valor maximo, que corresponde ao obtido no instante em que a valvula
estiver totalmente aberta. Essa configuracao também apresenta os inconvenientes da interrupgao do

fluxo gasoso, embora torne possivel a operacao com freqiiéncias mais elevadas.

Distribuicio seqiiencial da corrente gasosa também ¢é uma forma de promover a pulso-
fluidizacao. Nessa técnica, o fluxo gasoso é periodicamente redirecionado para diferentes se¢oes do
leito. O secador objeto de estudo deste trabalho foi construido segundo essa técnica, descrita com

mais detalhes a seguir.

2.2.4 A pulso-fluidiza¢do com direcionamento alternado da corrente gasosa

O secador pulso-fluidizado tal qual descrito no presente trabalho, ou seja, com a pulsagao
obtida pelo direcionamento alternado da corrente gasosa, foi desenvolvido por pesquisadores
poloneses (GAWRZYNSKI, 1979, citado por POIRIER, KUDRA & PLATON, 2001). Ainda
existem na Polonia linhas de pesquisa que exploram a tecnologia de pulso-fluidizacao. Na Figura 2.7
exibe-se uma fotografia do protétipo polonés. Mais recentemente o Canada, por intermédio de um
instituto federal de pesquisa — Natural Resounrces Canada — implantou linha de pesquisa e de
desenvolvimento tecnolégico nesse tipo de equipamento. Firmou-se convénio com os pesquisadores
poloneses e foi registrada a patente do secador de leito pulso-fluidizado (KUDRA, GAWRZYNSKI
& GLASER, 1999).
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Figura 2.7 - Fotografias dos protétipos polonés (E) e canadense (D).

Em 2002 o Natural Resources Canada transferiu para a fabricante de equipamentos norte-

americana Aergglide a licenga para construir e comercializar o equipamento de leito pulso-fluidizado.

Representagdes esquematicas de secadores de leito pulso-fluidizado — PFB —, os quais

empregam a técnica de distribuicdo alternada da corrente gasosa, sao apresentadas na Figura 2.9 e na

Figura 2.8.
Saida do ar % A-A
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Figura 2.8 — Representacdo esquematica de um secador de leito pulso-fluidizado continuo com quatro se¢oes.
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Nos secadores PFB, o gas responsavel pela fluidizagdo das particulas ¢ introduzido com
vazdo volumétrica constante no secador. Um disco rotatério distribui alternadamente o gas de
secagem em distintas se¢oes da tela que suporta o material, causando a pulsacio (GAWRZYNSKI &

GLASER, 1996). Esse disco possui uma abertura — um segmento de circulo — que permite a

passagem do gas. Num secador PFB de 7 se¢oes, a abertura tem angulo igual a 360 .

O secador objeto deste trabalho tem quatro se¢oes. O segmento de circulo da abertura do

disco rotatério apresenta, portanto, angulo de 90° — veja descri¢ao em 3.5.1.

A divisdo do leito em se¢des ocorre na camara de distribuicdo do gas, abaixo da tela que

suporta o material. No leito de particulas ndo existe divisao fisica — veja Figura 2.9.

Os leitos pulso-fluidizados representam uma alternativa nao s6 aos equipamentos de
fluidizacao convencional, mas também aos leitos vibro-fluidizados, em que a agitagao das particulas é
promovida pela movimenta¢ao mecanica da estrutura do equipamento. Ressalta-se que, em termos de
custos ¢ preferivel provocar a agitagdo do material pulsando a alimentac¢ao do fluxo de ar, a fazer toda

a estrutura pesada do equipamento vibrar.
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Figura 2.9 Secador de Leito Pulso-Fluidizado de 3 se¢des — extraida de GAWRZYNSKI; GLASER & KUDRA (1998).

KUDRA & MUJUMDAR (1995) relataram algumas vantagens da técnica de secagem em

leitos de fluidizacdo pulsante em comparacao aos de fluidizagdo convencional. Sio elas: perdas de
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carga de 7 a 12% menores e melhor regime de fluidizacao sem a ocorréncia de canais preferenciais e

com maior mistura. Tudo isso acarretando em consumo comparativo de energia em até 50% inferior.

JURKIEWICZ, GAWRZYNSKI & GLASER (1987) comprovaram que o menor consumo
de ar nos secadores PFB se deve ao fato de as velocidades de operagio® de um leito pulso-fluidizado

estarem situadas numa faixa inferior a velocidade de minima fluidizacdo, fato este corroborado por

GAWRZYNSKY, GLASER & ZGORZALEWICZ (1989).

Uma outra grande vantagem da utilizagao de secadores PFB ¢ a possibilidade de se trabalhar
com particulas que apresentem maior distribui¢ao granulométrica e irregularidade geométrica, quando
em comparagio aos leitos fluidizados convencionais. Nos leitos de fluidizagdo continua esta
flexibilidade nao existe. Com isso, uma gama de materiais inadequada para uma boa fluidizacao pode
ter a operagao estudada em leitos movimentados por pulso-fluidizagdo. Verificagao dessa vantagem
foi realizada no estudo de POIRIER, KUDRA & PLATON (2001), que constataram a possibilidade
de se secar no leito PFB materiais de dificil tratamento em fluidizacio convencional, como cubos de
cenoura, casca de camardo ¢ o subproduto de cevada poés-fermentacdo, destinado a produgao de

ragdo animal em cervejarias — "spent grain".

Importante citar o recente estudo de PRACHAYAWARAKORN et alii (2005). O
equipamento descrito — Figura 2.10 — ¢ utilizado industrialmente para secagem de arroz. Sua
capacidade ¢ de 20 toneladas por hora. A pulsagao ¢ conseguida girando-se alternadamente duas
folhas metalicas, como representado na Figura 2.11. Embora se trate de um sistema de distribui¢do

alternada da corrente gasosa, sua concepcao ¢ diferente daquela apresentada anteriormente, na Figura

2.9.

O sistema de pulsacdo ¢ empregado nessa aplicacao industrial, pois, segundo os autores, o

arroz umido tende a aglomerar com facilidade.

* A forma como a velocidade de operagdo € definida é apresentada na Sec¢do 2.2.5.
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Figura 2.11 — Representagdo esquematica de folhas metalicas empregadas para imprimir a pulso-fluidizagio no
equipamento objeto de estudo de PRACHAYAWARAKORN et alii (2005)

2.2.5 Fluidodindmica da pulso-fluidizagio

O que diferencia o leito pulso-fluidizado de outros leitos moveis sio os aspectos

fluidodinamicos, justamente o que se pretende discutir no presente item.
2.2.5.1 Velocidade de pulso-fluidizagio

Pelo fato de existir a distribui¢ao alternada da corrente gasosa, a velocidade de fluidizagao
numa determinada segdo ¢é transiente. Isso torna dificil a comparagao da pulso-fluidizacao com leitos
fluidizados convencionais, em que a velocidade é constante. Todavia, o parametro que de fato deve
ser analisado para verificar vantagem ou nao da técnica de pulso-fluidizacdo é o consumo de ar, ou
seja, a vazao total. Por essa razao, as velocidades costumam ser definidas com base na area transversal

total de escoamento, independentemente do numero de subdivisdes. Essas velocidades também
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podem ser calculadas dividindo-se a vazao total do gas pela area de uma segao de pulso-fluidizacao.

Seja qual for a definicao aplicada, ela deve ser sempre explicitada.

Sao necessarias, para a melhor compreensio dos estudos realizados em secadores PFB,
algumas defini¢Ges que se apresentam a seguir, com base na revisio de GAWRZYNSKI & GLASER
(1996).

* Velocidade de minima pulso-fluidizacio (ul,"): ¢ a velocidade a partir da qual o leito passa a
pulsar regularmente.

dx

® Velocidade de maxima pulso-fluidizacao (u,,"): é a méxima velocidade com que o leito pulsa

regularmente, sendo que valores acima dela implicam em aparecimento de bolhas e jorro

localizado.

A literatura recomenda que o secador de leito pulso-fluidizado deva operar entre as duas
velocidades supracitadas, pois velocidades acima da de maxima pulso-fluidizacio ndo trazem

beneficios adicionais ao processo (KUDRA & MUJUMDAR, 2002).

O estudo fluidodinamico do leito consiste em determinar as velocidades de minima e maxima
pulso-fluidizacdo, além da perda de carga no leito, relacionando essas grandezas com as variaveis do
processo: carga de material no leito, propriedades da particula e do agente de secagem e freqiiéncia de

operagao.

Na Figura 2.12 apresenta-se, como exemplo, o comportamento da velocidade do gis em cada
uma das se¢des de um leito pulso-fluidizado de quatro zonas (JURKIEWICZ, GAWRZYNSKI &
GLASER, 1987; GAWRZYNSKI & GLASER, 1996). A distribui¢ao do gas segue uma freqtiéncia de

pulsacao a qual corresponde um determinado periodo T.
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1 periodo

v

* Velocidade maxima: todo o fluxo
gasoso ¢ direcionado a uma
determinada secdo.

Velocidade

| | |

5 | | I I

/47 2/4T 3/4T 17
Tempo

Figura 2.12 - Velocidade em fun¢io do tempo numa determinada secdo de um leito pulso-fluidizado de quatro se¢oes.

A Figura 2.12 ¢é apenas ilustrativa, pois sugere a ocorréncia de um perfil linear para a

velocidade da corrente gasosa, o que nao se verifica de fato.

Uma férmula geral para modelar a dependéncia da velocidade com o tempo — valida para os
instantes de velocidade nido nula — foi apresentada por JURKIEWICZ, GAWRZYNSKI &
GLASER (1987) ¢ GAWRZYNSKI & GLASER (1996). Nesta férmula — Equacgio [ 3 ] — a
velocidade encontra-se adimensionalizada, pois apresenta-se uma  relagdo entre a velocidade
superficial instantanea numa determinada zona (#.) e a velocidade maxima (), que é aquela obtida

quando o fluxo gasoso esta sendo totalmente dirigido para ela:

Uy JcGenpap]
— =& ‘
um[lx [ 3 ]

Na expressao [ 3 |, # ¢ o nimero de zonas de pulso-fluidiza¢do; /¢ a freqiiéncia de pulsacao
do leito; # é o tempo e C é uma constante empirica que depende do aparato, a ser determinada

experimentalmente, sendo C<0.

Ao contrario ao que se verifica em leitos fluidizados comuns, tal velocidade mostrou-se
também dependente da carga de material no leito, representada pela variavel H, — altura inicial ou

estatica do leito.



Revisao bibliografica -20-

Como exemplo, pode-se apresentar os resultados obtidos na investigacdao realizada num
secador de trés zonas de fluidizagao, em que o modelo da Equagao [ 3 | foi ligeiramente modificado

para a seguinte forma:

min

u 2
o _ e[C‘(l—n-f-td) ] [4]

Em que:

Nas Equacoes [ 4 | e [ 5 ], apresentadas no estudo de GAWRZYNSKY, GLASER &
ZGORZALEWICZ (1989) e posteriormente citadas na revisio de GAWRZYNSKI & GLASER
(1996), a velocidade de minima pulso-fluidizacao, ja anteriormente definida, aparece num quociente
com a velocidade de minima fluidiza¢ao num leito convencional. Ela também se mostra dependente
de um parametro empirico #;, definido pelos autores como tempo de inicio da expansao do leito,
calculado a partir de parametros empiricos — A4 e 2 —, do numero de zonas de fluidiza¢do pulsante
n, da frequéncia de pulsagao f, da altura inicial de material estatico no leito H, e do diametro

equivalente da particula ., Observa-se que na situacdo em que #y = sy, t =13=1/n f.

Com essa abordagem, para granulos de sacarose num leito de trés zonas, os citados autores
obtiveram os seguintes resultados: .4=0,053 e a= 0,64. Dessa forma, puderam, relacionar a velocidade
de minima pulso-fluidizacdo com a altura estatica do leito e as dimensoes da particula por meio da
Equagao [ 4 ], sendo que a velocidade de minima fluidizagao havia sido determinada previamente:

= 0,86 m/s. As freqliéncias de pulsacio empregadas no citado estudo foram entre 4 ¢ 15 s°L.

Oportuno destacar a Tabela 2.1, em que alguns resultados obtidos por JURKIEWICZ,
GAWRZYNSKY & GLASER (1987) corroboram a afirmagao de que o consumo de ar ¢ inferior nos
secadores de leito pulso-fluidizado quando em comparac¢ao aos de fluidizacio convencional. O estudo

foi realizado em equipamento com trés zonas de pulso-fluidizacao.



Revisao bibliografica -21 -

Tabela 2.1 - Velocidades de minima e maxima pulso-fluidizacao e velocidade de minima fluidizagao.

min mdx

Material Hor Hor it

m/s m/s m/s
Pentaeritrol 0,28 0,42 0,97
Gluconato de Calcio 0,55 0,85 2,29
Acenol* 0,12 0,35 0,69
Thiohexame* 0,31 0,54 0,62
Sacarose 0,50 0,65 0,86
Sementes de ervilha 0,66 1,08 1,22

Na Tabela 2.1 as velocidades de minima e¢ maxima pulso-fluidizacio foram calculadas
tomando-se como referéncia a area total da segdo transversal do leito. Portanto, para cilculo do
consumo de gas, expresso com vazao volumétrica, a velocidade deve ser multiplicada pela area total

da se¢io transversal do equipamento.

Uma outra caracteristica importante dos secadores de leito pulso-fluidizado é o fato de as
velocidades de minima e maxima pulso-fluidizagdo dependerem da carga de material, ou seja, da
altura do leito estatico H,. No caso dos leitos fluidizados convencionais, a velocidade de minima
fluidizacao nao depende da referida carga (GAWRZYNSKY, GLASER & ZGORZALEWICZ, 1989;
GAWRZYNSKI & GLASER, 1996).

2.2.5.2 Queda de pressio

Experimentos com relagao a perda de carga nos secadores PFB mostraram que esta depende
dos seguintes parametros: altura estatica do leito Hy, velocidade superficial do gas # e num nivel
menor e somente em alguns casos, do diametro da particula d,, da freqiiéncia de pulsacao do leito fe
da umidade do material X (GAWRZYNSKI & GLASER, 1996). Vale ressaltar que a falta de
dependéncia da perda de carga com o diametro da particula pode ser justificada tendo em vista a

maior influéncia de outros parametros. Nao se pode generalizar essa constatagao.

>*k . . ~ .. . s ~ .
As substancias Acenol e Thiohexame sio produtos comerciais, cujos nomes genéricos nio foram apresentados no trabalho citado.
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Nas investigacdes citadas por GAWRZYNSKI & GLASER (1996), foi demonstrado que a
queda de pressio depende das propriedades fisicas do material, caracterizadas pelo ndmero de

Arquimedes (A7) — Equacao [ 6 ].

_s-dy-(p,-p,) [6]

Ar
I

Nos equipamentos de leito fluidizado convencional, nas condi¢bes normais de operagao, nao
se verifica aumento da perda de carga com a velocidade — evidentemente, para velocidades acima da
de minima fluidizacao #,s (STRUMILLO & KUDRA, 1986). Nos equipamentos PFB, como a faixa
da velocidade de operacio situa-se abaixo da ja citada u,, verifica-se um pequeno aumento da perda
de carga com o incremento da velocidade do gas. Esta pequena elevagao da perda de carga se deve ao
fato de o leito passar da condicao de leito expandido para leito fluidizado em cada ciclo subseqiiente,
em que a velocidade varia de zero até um valor maximo, quando todo o fluxo gasoso ¢é dirigido para

uma determinada secio.

-0,86 1,06 0,15
Eu =28,73- o [ Ho| |4 f L x 015 -
umf de l/lmf

AP =7242-u** - H* - %% Pa [8]
H 1,01
Eu=152-Re™® - Ar™® (d—‘)] [9]
H 1,48
Eu=275-10"-Re""  Ar'? (d—()j [10]
Em que:
Eu=—2F [11]
u -p,

Nos estudos relatados na revisaio de GAWRZYNSKI & GLASER (1996), em que resultados
obtidos com muitos tipos de materiais diferentes sdo apresentados, verifica-se que a ordem de
grandeza da perda de carga nos leitos PFB apresenta valores ligeiramente inferiores aos verificados

em leitos fluidizados convencionais.
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As expressoes de [ 7] a [ 10 | foram extraidas dos trabalhos de GAWRZYNSKY, GLASER
& ZGORZALEWICZ (1989) e GAWRZYNSKI & GLASER (1996). Algumas dessas expressoes
também aparecem na obra de KUDRA & MUJUMDAR (2002). Na ordem, os modelos foram
determinados para graos de feijdo num secador de seis zonas de pulsacao [ 7 ], thiohexame [ 8 ],

acenol, pentaeritrol e gluconato de calcio [ 9 | e alguns vegetais fatiados [ 10 |.
2.2.5.3 Aplicagées do leito pulso-fluidizado

Ja existem em operacao industrial secadores de leito pulso-fluidizado. Um exemplo bem
sucedido ¢é descrito por GAWRZYNSKI et alii (1996). Trata-se da secagem seguida do resfriamento
de acucar granulado, existente na Polonia, para aproximadamente 14.000 kg/h. Ambas as etapas —
secagem e resfriamento — sao conduzidas em fluidizacao pulsante. O trabalho apresenta uma
comparagao entre a técnica PFB e outras, como secador rotativo e leitos vibrados. Os consumos
especificos de energia e de agente de secagem nos testes em leito pulso-fluidizado mostraram-se

muito inferiores.

Outro exemplo de equipamento industrial ¢ o mostrado na Figura 2.10

(PRACHAYAWARAKORN et alit, 2005), com capacidade para secar 20 toneladas por hora de arroz.

Tantas caracteristicas e resultados positivos, determinados em secadores piloto e também de
porte industrial, mostram o qudo promissora ¢ a pulso-fluidizacao. Tais fatos constituem a

justificativa para se intensificarem as pesquisas no assunto.

2.3 A operagido de recobrimento e suas aplicagoes

O recobrimento pode ser entendido como uma operagao em que ocorre a secagem de uma
suspensao aspergida sobre a superficie de uma particula. Em vista disso, os conceitos empregados na
analise do recobrimento sao fundamentalmente os mesmos da secagem. A fase gasosa insaturada ¢
geralmente o ar, que é previamente aquecido antes de entrar em contato com o material recoberto a
ser seco. Pelas caracteristicas dessa operacao, a secagem deve ocorrer rapidamente, proporcionando

bom rendimento ao processo e boa qualidade ao produto.
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As razoes para a realizacdo da operagao de recobrimento sao diversas, indo desde aspectos
estéticos até funcionais. Encontram-se aplicacdes para esta operacdao nas industrias farmacéutica —
revestimento de comprimidos —, alimenticia — revestimento de balas e confeitos — e agricola —

revestimento de sementes e fertilizantes.

Na industria farmacéutica, a funcionalidade do recobrimento esta geralmente relacionada a
introdugao de uma barreira ao transporte de massa, visando, portanto, a uma liberagao prolongada do
composto ativo do medicamento. A operacao pode, ainda, ter o objetivo de mascarar sabor, melhorar
a aparéncia do medicamento ou protege-lo de agentes fisicos, quimicos ou microbiolégicos. Outra
funcio do recobrimento pode ser a de tornar o medicamento gastro-resistente, depositando sobre ele
uma pelicula de polimero resistente ao baixo pH do estomago (YUEN, DESHMUKH & NEWTON,
1993; SEITZ, MEHTA & YEAGER, 1986). SAKS & GARDNER (1997), em seu trabalho sobre o
valor farmaco-economico de drogas de libera¢do controlada, destacaram o grande potencial desses
medicamentos, tendo em vista que eles podem ampliar a eficacia e diminuir os custos de tratamento.
A reducdo de efeitos colaterais e a simplificagdo do regime de administracao da droga sdo outras

vantagens dignas de nota, também citadas no trabalho de KRAMER & BLUME (1994).

A liberagao prolongada tem sido estudada em outros processos e produtos, como é o caso
dos fertilizantes, produtos em que a liberagio gradativa dos nutrientes no solo contribui para o
melhor rendimento da adubacio (AYUB, ROCHA & PERRUCCI, 2001; DONIDA & ROCHA,
2000 e 2002; GARCIA et alii, 1996; KO, CHO & RHEE, 1996; ABRAHAM & PILLAI, 1996). No
caso das sementes, o recobrimento tem sido empregado para inocular e fornecer nutrientes
necessarios ao crescimento da planta (LUCAS, LIMA & BARROZO, 2000; CONCEICAO FILHO
et alii, 1997, LIU & LITSTER, 1993). At¢ mesmo na piscicultura se encontra aplicacdo.
MARCHETTI et alii (1999) alcancaram uma reducao de 50% na lixiviacao de vitaminas adicionadas a
racao de peixe com a aplica¢do de um recobrimento a base de gordura, o que garante uma correta

nutricao dos animais confinados e reduz os custos de fabricacao da racio

Em alimentos, uma grande aplicagdio do recobrimento esta na microencapsula¢io, que ¢
definida como a tecnologia de envolver um material — agente ativo — numa capsula selada que

proporciona sua liberagio numa velocidade controlada, sob a influéncia de determinado estimulo. A
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microencapsulacao, todavia, ¢ geralmente realizada através de secagem por atomiza¢io, sendo a

técnica de recobrimento ainda pouco utilizada (POTHAKAMURY & CANOVAS, 1995).

O recobrimento de alimentos com filmes comestiveis é uma outra aplicacio na area de
alimentos que merece destaque. Como exemplos, podem-se citar os estudos de JIANG & LI (2000),
BALDWIN et alii. (1999) e BALDWIN et alii (1996). Nesses estudos os pesquisadores avaliaram a
influéncia do recobrimento nas caracteristicas de frutas. Comprovaram que a permeabilidade a gases e
ao vapor d'agua ¢ influenciada, assim como a manuten¢iao da cor, retencio de aromas volateis ¢ a
vida-de-prateleira. O recobrimento nesse tipo de aplicagio ¢é feito aplicando-se a suspensio
manualmente ou por meio de banho de imersio seguido de secagem. As suspensdes empregadas sao

geralmente formuladas a partir de carboidratos de alto peso molecular

Voltando ao contexto da industria farmacéutica, uma discussao oportuna para 0 momento ¢
a que trata da utiliza¢ao de sistemas multiparticulados — compostos de granulos ou “pellets” — em
vez de sistemas simples — drageas ou comprimidos — como formas farmacéuticas solidas de
liberagio controlada. F de conhecimento da indtstria farmacéutica, que sistemas de dosagem
compostos por multiplas unidades apresentam algumas vantagens com relacio aqueles de dosagem
unica. A passagem de um sistema multiplo pelo aparelho digestivo ocorre com melhor distribuicao e
absorcio do principio ativo, tresultando em um perfil de liberacdo/absor¢ao mais previsivel e

reduzindo concentragdes locais excessivas, muitas vezes responsaveis por efeitos colaterais

(KRAMER & BLUME, 1994; YUEN, DESHMUKH & NEWTON, 1993).

No ambito deste trabalho ¢ discutido o recobrimento por pelicula realizado em leito fluido,
em que uma membrana fina e uniforme da suspensio de recobrimento é depositada sobre a superficie
de particulas que contém uma droga modelo. Outros tipos de recobrimento — com suspensoes
aquosas a base de agucar e por solidificagdo de materiais fundidos — também encontram aplica¢oes
diversas (AYUB, ROCHA & PERRUCCI, 2001; FREIRE & OLIVEIRA, 1992). No item que segue
apresenta-se uma discussao sobre as variaveis que afetam a operagdo de recobrimento e que sio

objeto de investigacdes cientificas sobre o assunto.
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2.4  Variaveis da operagao de recobrimento por pelicula

Muitas sao as variaveis que influenciam o processo de recobrimento por pelicula. Para ilustrar
a interagao entre elas, vale aqui reproduzir o quadro apresentado por DEWETTINCK &
HUYGHEBAERT (1999), apresentado na Figura 2.13.

Perda de calor —radiacdo e
conveccdo

\A 4

VARIAVEIS DE PROCESSO

Temperatura do ar de entrada

Velocidade do ar de enfrada

\ 4 \ 4

Temperatura da suspensao PONTO ESTAVEL DE OPERAGAO
Vazdo da suspensdo aspergida

Concentfracdo da suspensdo Temperatura de saida do ar
Pressdo de atomizagdo Umidade relativa de saida do ar

VARIAVEIS DO AMBIENTE

Temperatura do ar ambiente

Umidade relativa do ar ambiente

Figura 2.13- Interdependéncia entre as variaveis do processo de recobrimento.

O quadro apresentado na Figura 2.13 ¢ auto-explicativo. Porém, cabem aqui algumas
elucidagbes sobre aspectos importantes que envolvem a operagio de recobrimento, mais

especificamente dirigidas ao processo conduzido em leito fluidizado.

A velocidade de evaporagio do agente de recobrimento influencia significativamente a
formacdo da pelicula que reveste a particula. As variaveis que, por sua vez, afetam a velocidade de
evaporagao siao: velocidade, temperatura e umidade do ar de fluidizacio. A vaziao da suspensio
aspergida ¢ escolhida com base nos seguintes fatores: a velocidade de evaporacao, a capacidade de
adesao da suspensdo a particula e o tempo de residéncia das particulas na zona de atomizagao do leito

(DEWETTINCK & HUYGHEBAERT, 1999).
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No que tange a atomizacdo, a pressio ¢ o volume de ar introduzido no atomizador
determinam o tamanho das goticulas aspergidas. E estes parametros do processo devem ser
selecionados com base nas dimensdes das particulas a serem revestidas. Vale salientar que o tamanho
das goticulas também depende de propriedades fisicas da suspensao, tais como viscosidade e tensio

superficial, as quais, por sua vez, sio influenciadas pela temperatura e composi¢io do liquido

(DEWETTINCK & HUYGHEBAERT, 1999; FREIRE & OLIVEIRA, 1992).

A geometria do leito e a posicao do sistema de aspersio também exercem influéncia na
operagao de recobrimento. Essas variaveis foram objetos de estudo de YANG et alii (1992). Os
autores avaliaram algumas configuragoes diferentes para a camara de fluidiza¢ao e variaram também a

posicao do bico aspersor.

O quadro da Figura 2.13 faz referéncia a um ponto estavel de operacio, representado pelas
variaveis temperatura e umidade relativa do ar de saida. Toda operacao de recobrimento em leito de
dispersio gas-particula se desenvolve em dire¢io a um estado estacionario, caracterizado pela
constancia das propriedades termodinamicas do ar. Esse estado ¢é atingido pelo fato de se verificar
uma secagem adiabatica da suspensio de recobrimento. Na secagem adiabatica o ar cede calor
sensivel para a evaporagdo da umidade da superficie do material, a qual ocorre a temperatura de bulbo
umido. Esse conjunto de variaveis que caracteriza o estado estacionario influencia diretamente a
eficiéncia energética da operacgao, além de ser determinante da qualidade do material. Conforme se
depreende da Figura 2.13, algumas variaveis influenciam indiretamente o ponto estavel de operagao
por intermédio das perdas de calor para o ambiente, por radiagio e convec¢io (DEWETTINCK &
HUYGHEBAERT, 1999).

2.5 Substancias empregadas no recobrimento por pelicula

Conforme discutido nos itens anteriores, o revestimento de comprimidos ou granulos,
dependendo da aplica¢do em questao, tem a finalidade de: proteger o produto do ambiente, melhorar

a aparéncia, mascarar sabor, proporcionar liberacdo controlada da droga e até mesmo de
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proporcionar maior “conforto” ao deglutir (no caso de drageas e comprimidos). Para que se atinjam

os objetivos esperados, a suspensao empregada desempenha papel preponderante.

Os componentes principais de uma suspensio de recobrimento sao: um polimero, um

plastificante e um solvente — aquoso ou organico.

O polimero é o responsavel pela barreira ou prote¢io do comprimido ou granulo. O
plastificante tem a finalidade de dar flexibilidade e maciez a pelicula, promovendo também maior
adesao. Além disso, o plastificante pode reduzir o tempo de processamento por diminuir a
temperatura de formagao do revestimento. A presenca do plastificante também pode afetar a taxa de
liberagao do farmaco. Um exemplo disso pode ser visto no trabalho de LECOMTE et alii (2004), em
que se comparam os efeitos de dois plastificantes — trietil citrato e dibutil sebacato — no perfil de
liberagao da droga propranolol, contida em granulos revestidos com suspensoes a base de etilcelulose

e Budragit L.

O solvente, por sua vez, deve ser selecionado tendo em vista o polimero empregado. Além
disso, aspectos do processo devem ser considerados, haja vista que a substancia escolhida deve

facilitar a deposi¢ao dos materiais em suspensao sobre a superficie da particula.

Apresentam-se na Tabela 2.2 algumas substincias empregadas nas suspensoes de

recobrimento.

Outros aditivos sao frequentemente empregados na formulacio das suspensoes de
revestimento. O didxido de titanio, TiO2, em pequenas propor¢oes — aproximadamente 1,0% —
desempenha o papel de opacificante, enquanto o talco neutro proporciona brilho e polimento a
pelicula, a0 mesmo tempo em que inibe aglomeragao. O estearato de magnésio ¢ utilizado como

agente tensoativo.

O trabalho de SEITZ, MEHTA & YEAGER (1986) apresenta uma descricao mais detalhada

de um grande nimero de substancias empregadas nas formulacSes de suspensdes de recobrimento.
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Tabela 2.2 — Algumas substancias encontradas nas suspensoes de recobrimento.

, Solventes .
Polimeros . . Plastificantes
Organicos

Acetato ftalico de celulose ..

) L ‘ ) Glicerina
Hidroxietilcelulose Alcoois . )

. . . . Propilenoglicol
Hidroxipropilmetilcelulose Cetonas o

) . Dietil ftalato
Etilcelulose Eteres

Trietil citrato

Acrilicos copolimeros do acido  Hidrocarbonetos q
Dibutil-sebacato

metacrilico e do metacrilato de  clorados
metila

Quando niao fazem uso direto das suspensGes comerciais, os estudos de processos e
equipamentos de recobrimento procuram empregar suspensées com propriedades e caracteristicas
semelhantes a elas. Como exemplos, citam-se os trabalhos de TARANTO (1996) e SOUZA (1997),
cujas composicOes das suspensoes de recobrimento apresentam-se na Tabela 2.3. Ambos os estudos

fizeram uso de uma solug¢do comercial de hidroxietilcelulose — Cellosize — fornecida pela empresa

Union Carbide.

Tabela 2.3 — Suspensdes aquosas de recobrimento a base de hidroxietilcelulose.

C TARANTO et alii (1997) SOUZA (1997)

omponente o, o,

0 0

Agua destilada 89,0 89,0
Cellosize (hidroxietilcelulose) 3,50 3,50
Talco Neutro 3,50 1,50
Estearato de Magnésio 1,00
Tween 80 (tensoativo) 3,25
Diéxido de Titanio 1,25 1,25
Polietileno Glicol 0,75 1,00
Corante 1,00 0,50

TARANTO (1996) estudou o comportamento reolégico da suspensiao apresentada na Tabela

2.3 e verificou se tratar de um fluido que obedece ao modelo Lei da Poténcia.

DONIDA, ROCHA & BARTHOLOMEU (2005) utilizaram suspensdes com 0s mesmos

componentes relacionados na Tabela 2.3, porém, com diferencas nas concentragoes.



Revisao bibliografica -30-

2.5.1 Suspensdes comerciais

Com a ampliagio do numero de aplicagdes da operacio de recobrimento por pelicula na
industria farmacéutica, surgiram empresas que fornecem suspensdes prontas, concentradas, a base

tanto de solvente aquoso como organico, facilitando o manuseio na inddstria.

A seguir apresenta-se a descricio de algumas dessas suspensées comerciais de uso bastante

difundido no mercado.
2.5.1.1 Eudragit

A linha de suspensoes comerciais EUDRAGIT ¢ fabricada pela empresa R6hm, do grupo

Degussa-Hiils. Os produtos Eudragit sio compostos por polimeros acrilicos.

As linhas de produtos L e S siao voltadas para producao de tabletes ou granulos de liberagao

entérica. Existem tanto suspensoes aquosas como solugoes organicas.

Os produtos RS, RL e NE sio destinados a sistemas de liberagio prolongada, pH-
independente. O Eudragit FS 30 D é uma formulagao especial para liberacio no célon. O Eudragit
RD 100 é uma suspensao aquosa de liberacao imediata, geralmente empregado para mascarar sabor e

colorir.

Das suspensoes comerciais, as da linha Eudragit sao as mais citadas na literatura cientifica.

Os seguintes trabalhos sao exemplos.

DEBUNNE, VERVAET & REMON (2002) empregaram uma combinagao dos polimeros
Eudragit L. 30 D e FS 30 D para desenvolver granulos de liberagao controlada de uma droga de uso
veterinario. O Eudragit FS 30 D também aparece no trabalho de HUYGHEBAERT, VERMEIRE &
REMON (2005). Os autores desejavam que a liberacio da droga timidina ocorresse na por¢ao
terminal do intestino delgado, chamada de ileo, visando ao tratamento da doenga de Crohn.
Procuraram utilizar uma combinag¢ao dos polimeros FS 30 D e L. 30 D-55, mas ndo tiveram éxito.
Esse estudo mostra o quao ¢ dificil atingir certo perfil de liberagio quando existem restricOes severas
como essa, em que se desejava gastro-resisténcia seguida de liberacdo imediata do principio ativo ao

se atingir pH 6,8 no trato digestivo.
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Uma combinagido dos polimeros RS e RL aparece no estudo de KRAMAR, TURK &
VRECER (2003), em que o objetivo era estudar a influéncia da quantidade de plastificante e dos
polimeros de recobrimento no perfil de liberacao de diclofenaco de sédio presente nos granulos

recobertos.

O polimero RS 30 D foi empregado no estudo de ZHENG, SAUER & McGINITY (2005).
Nesse trabalho foi verificado que a adi¢ao de 10% de hidroxietilcelulose a suspensao de Eudragit RS
30 D confere maior resisténcia e estabilidade ao filme formado, que nao perde sua propriedade de
barreira a liberagdo da droga e a penetracio de vapor d’agua com o tempo de armazenagem.

Utilizaram teofilina como farmaco modelo.

No trabalho de ICHIKAWA & FUKUMORI (1999), o Eudragit RS 30 D é empregado
como agente para promover aglomeragao de pds no processo de fabricacio de nucleos da droga

fenacetina em leito tipo Wurster.

Particulas de celulose microcristalina foram recobertas com suspensiao a base de Eudragit
.30 — D55 no trabalho de SILVA, ROCHA & MASAL (2003). Uma das finalidades do estudo era
verificar a relacdo entre a umidade das particulas e o colapso do leito. Determinaram que a umidade

critica do leito, que se verifica quando ha o colapso, era de 22%.
2.5.1.2 Aquacoat

A suspensdao Aquacoat é fornecida pela empresa FMC. Ha duas linhas do produto: Aquacoat
ECD e Aquacoat CPD. Ambas sio suspensdes aquosas, seguindo a tendéncia da inddstria

farmaccéutica de banir os solventes organicos.

Aquacoat ECD ¢é uma suspensao a base de etilcelulose, com teor de sélidos de 29 a 32% —
24,5 a 29,5% de etilcelulose. O preparo da suspensio para aplicacdo consiste em efetuar uma
dissolucao prévia com agua na propor¢ao de 1,0 g agua: 5,0 g de Aquacoat ECD. A adi¢io de
plastificante ¢ recomendada na proporcao 0,74 g de plastificante: 10,0 g de Aquacoat ECD, de modo

que o plastificante represente aproximadamente 19% do teor de sélidos da mistura final.

Essa suspensio a base de etilcelulose apresenta a vantagem de atuar independentemente do

pH. Dessa forma, a pelicula promove uma liberaciao gradativa da droga, cuja velocidade depende da
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espessura do filme aplicado e da presenca de aditivos que podem ser incluidos na formulagio —
plastificantes e até mesmo solventes soliveis, como polietilenoglicol e hidroximetilcelulose. Além

disso, o polimero representa uma barreira a umidade e também pode servir para mascarar o sabor.

Aquacoat CPD ¢ uma suspensao a base de acetato ftalico de celulose. Pelas caracteristicas
desse polimero, insolivel no pH do estomago, o recobrimento com Aquacoat CPD ¢ indicado para
medicamentos de liberacao entérica, gastro-resistente. A suspensio comercial apresenta 29,0 a 32,0%
de solidos — 19 a 27% de acetato ftalico de celulose. No preparo da suspensio para aspersao,
plastificante deve ser misturado nas mesmas propor¢des que para o Aquacoat ECD. Agua, porém, é

acrescentada na proporcao 1,4 g de agua: 1,0 g de Aquacoat CPD.

Um exemplo de trabalho em que o Aquacoat é empregado é o de OHTA et alii (2005). Os
autores empregaram uma combinacdo de Aquacoat e hidroxipropilmetilcelulose para revestir
particulas de silica gel impregnadas com droga. Para obteng¢ao de granulos de liberagao prolongada da
droga d-indobufeno, BIANCHINI et alii (1993) empregaram a suspensao Aquacoat. WESSELING
& BODMEIER (1999) compararam o desempenho do Aquacoat com uma solucao de etilcelulose a
base de solvente organico. A finalidade era verificar a influéncia do solvente — aquoso ou organico

— no processo de formagao da pelicula.
2.5.1.3 Surelease

Surelease é uma suspensiao comercial a base de etilcelulose, fabricada pela empresa Colorcon.
Apresenta as mesmas finalidades do Aquacoat ECD. Porém, um diferencial desse produto ¢é o fato de

o plastificante ser incorporado a formulagao.

O teor de solidos inicial é 25% — inferior as suspensoes Aquacoat — e deve ser reduzido a
15% com a adigao de agua. Depreende-se que, tanto no Aquacoat como no Surelease, o teor de
sélidos da suspensao a ser aspergida ¢ compreendido entre 12 e 15%. Este é um parametro
importante para o processo, haja vista que quanto maior a umidade da pelicula que incide sobre a

particula recoberta, maior devera ser a taxa de secagem.

Um exemplo de estudo que empregou a suspensao Surelease ¢ o de SADEGHI, FORD &
RAJABI-STAHBOOMI (2003). A suspensao foi utilizada no desenvolvimento de granulos de
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liberagao prolongada para duas drogas de caracteristicas opostas: uma bastante soluvel em agua e
outra muito pouco soluvel em agua. BASHAIWOLDU, PODCZECK & NEWTON (2004)
empregaram Surelease para recobrir granulos contendo paracetamol. Concluiram que a presenca do
recobrimento alterou significativamente propriedades mecanicas do material, também dependentes da
composi¢ao do nicleo inicial. No estudo de KIM et alii (2005) foi analisado o efeito da quantidade de

revestimento com Surelease no perfil de liberagao 7 vitro da droga tamsulosina HCL
2.5.1.4 XKollicoat
As suspensbdes comerciais aquosas Kollicoat sao produzidas pela BASF S. A. Existem

diversos produtos na linha Kollicoat: IR, MAE 30 DP, MAE 100 DP, EMM 30 D e SR 30 D.

O Kollicoat IR ¢ voltado para o recobrimento de comprimidos em aplicagdes de liberagao

imediata. Consiste basicamente em polivinil dlcool e polietilenoglicol.

A linha MAE ¢ a base de copolimeros detivados do acido metactilico / etil-acrilato. Sao

aplicados em formulagdes em que se deseja liberacao entérica, pois apresentam gastro-resisténcia.

A suspensio EMM 30 D visa a liberacao controlada, pH-independente, proporcionada pelo

copolimero etilacrilato— metacrilato de metila.

Outro produto voltado para a liberag¢do controlada e pH-independente é o SR 30 D, a base
de polivinilacetato (27%), estabilizado com povidona (2,5%) e lauril sulfato de soédio (0,3%). O teor

de solidos da suspensao ¢ 30%.

Sio relacionadas a seguir algumas especificagoes e propriedades da suspensao SR 30 D.

e pH: 35255

e Densidade relativa: 1,045 a 1,065

e Viscosidade: Inferior a 100 mPa-s
e Teor de sélidos: 28,52 31,5%

A adigao de plastificante a formulacao da suspensio ¢ recomendada, em teor que pode

chegar a 10%. Propilenoglicol ¢ o mais bem recomendado pelo fabricante.

Um produto semelhante ao Kollicoat SR 30 D ¢ o Kollidon SR, composto de polivinilacetato
e polivinilpirrolidona. No entanto, ele ndo é destinado a aspersao, mas sim a mistura direta em

formulac¢bes voltadas a fabricagao de comprimidos.
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DASHEVSKY; KOLTER & BODMEIER (2004b) utilizaram combinag¢des de Kollicoat SR
30 D e MAE 30 DP para desenvolver granulos de verapamil HCl. Com uma combinag¢dao adequada
das duas suspensoes obtiveram um perfil de liberacio pH-independente da droga. Em um outro
estudo, os mesmos autores — DASHEVSKY; KOLTER & BODMEIER (2004a) — avaliaram o
comportamento de granulos revestidos com diversos polimeros comerciais quando submetidos a
compressao. Os granulos revestidos com Kollicoat SR 30 D mantiveram perfil de liberagao
prolongado apoés compressao. Aqueles revestidos com combinac¢ao dos polimeros MAE 30 DP e
EMM 30 D mantiveram propriedades de gastro-resisténcia. Com os outros polimeros testados, os
resultados nao foram satisfatérios, o que, segundo os autores, ¢ uma evidéncia da maior flexibilidade

e resisténcia dos filmes formados com os polimeros da linha Kollicoat.

Quanto a estabilidade dos produtos revestidos com Kollicoat, importante citar os estudos de
KRANZ & WAGNER (2006) e KRANZ, BRUN & WAGNER (2005). Os autores empregaram a
suspensio Kollidon SR para fabricar comprimidos de liberagao controlada. Testes de estabilidade
mostraram que o perfil de liberacao se manteve inalterado apds seis meses de armazenamento dos

produtos.

2.6 Equipamentos para recobrimento de particulas

A Figura 2.13, embora bastante elucidativa, deixa de apresentar um dos fatores de maior
influéncia na operag¢io de recobrimento. Trata-se do proprio tipo de equipamento que realiza a

operagao, fator este discutido em seguida.

2.6.1 Panelas de recobrimento — drageadeiras

Tradicionalmente, o recobrimento de particulas ¢ efetuado em equipamentos denominados
drageadeiras ou panelas rotatérias. Tais equipamentos operam por batelada. A medida que a
suspensio de recobrimento ¢ atomizada sobre as particulas, ar quente escoa através do leito. A

uniformidade do recobrimento ¢ conseguida com a movimentacio das particulas, obtida com o giro
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da drageadeira em torno de um eixo levemente inclinado. O esquema de uma panela rotatoria

convencional ¢ apresentado na Figura 2.14.

As tradicionais panelas de recobrimento foram sofrendo modificagdes diversas ao longo do
tempo, como por exemplo, a introdu¢ao de chicanas, modificagdes geométricas e alteracdes no
sistema de ventilagdo e de alimentacao da suspensio (FREIRE & OLIVEIRA, 1992; SEITZ,
MEHTA & YEAGER, 1986).

As drageadeiras ainda sao preferidas quando se trata de revestimento de drageas e
comprimidos, mas vém sendo substituidas pelos leitos tipo Wurster quando se trata da operagao de

recobrimento de granulos.

Figura 2.14 - Panela rotatéria convencional ou drageadeira.

2.6.2 Recobrimento em leito fluidizado, de jorro e leito tipo Wurster

Bons resultados tém sido obtidos com a realizacao do recobrimento em leitos fluidizados e
de jorro. As vantagens relatadas sao atribuidas as altas velocidades de transferéncia de calor e massa
devido ao tipo de contato gas-particula conseguido com a intensa movimentac¢ao ciclica do material.
Alguns inconvenientes também sio minimizados, como aderéncia do material umido a parede.

Ressalta-se na literatura a maior eficiéncia destas técnicas em comparagao as tradicionais drageadeiras

(DEWETTINCK & HUYGHEBAERT, 1999; CONCEICAO FILHO et alii, 1998; CONCEICAO
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FILHO et alii, 1997; CHOI & MEISEN, 1997; AYUB, 1997, TARANTO et alii, 1997; OLIVEIRA
& FREIRE, 1993, ROCHA & AYUB, 1993; LIU & LITSTER 1993a; LIU & LITSTER, 1993b;
FREIRE & OLIVEIRA, 1992; KUCHARSKI & KMIEC, 1989; KUCHARSKI & KMIEC, 1983;
WEISS & MEISEN, 1983; FREIRE & OLIVEIRA, 1992). Alguns inconvenientes, porém, siao
decorrentes da excessiva movimentagao causada pela fluidizagdo, principalmente relacionados ao
atrito, consequéncia da grande movimentagao das particulas ao jorrarem no leito, o que pode

acarretar defeitos no revestimento e a eventual necessidade de uma operacao posterior de polimento

(OLIVEIRA & FREIRE, 1993; FREIRE & OLIVEIRA, 1992).

Os leitos fluidizados sdo aplicados ao recobrimento de granulos de pequena dimensao e
densidade, pois essas particulas apresentam boa movimenta¢ao quando submetidas a essa operagao.
Dréigeas e comprimidos de grandes dimensdes e¢/ou densidade tendem a formar jorro e acontece a

formacdo de canais preferenciais, o que prejudica a operagao de fluidizagdo convencional.

Muitos sao os trabalhos com granulos revestidos em leito fluidizado. A seguir alguns siao

mencionados.

TURTON & CHENG (2005) abordam a questio de ampliagdo de escala do processo de
recobrimento em leito fluidizado. Em sua modelagem levaram em consideracdo a influéncia das
variaveis mais significativas: vazao e umidade do ar, pressio do ar de atomizagdo, configuracao da

placa distribuidora de ar, tempo de operac¢io e tamanho do lote.

PRINDERRE et alii (1997) recobriram granulos em leito fluidizado com a finalidade de

avaliar diferentes suspensoes de recobrimento quanto a prote¢ao a umidade.

As particulas de celulose microcristalina empregadas no ja citado estudo de SILVA, ROCHA
& MARSAL (2003) — Secao 2.5.1.1 — também foram revestidas em leito fluidizado.

O leito de jorro, por sua vez, pode ser empregado tanto para o recobrimento de granulos
como de comprimidos e drageas. A seguir apresenta-se revisao de alguns trabalhos de recobrimento

desenvolvidos em leito de jorro.

CONCEICAO FILHO et alii (1997) estudaram a influéncia da temperatura do ar e da vazio

de uma suspensao de fertilizante MAP — monoamoénio fosfato — na eficiencia de aderéncia na
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operagao de recobrimento de sementes de soja. Obtiveram rendimentos de fixagcao sempre superiores
a 69%, chegando a 84,7% com temperatura do ar de 38°C. A temperatura mostrou ter maior nivel de
influéncia na adesio, que foi tdo maior quanto menor seu valor na faixa estudada: 38 a 50°C. Num
trabalho posterior (CONCEICAO FILHO et alii, 1998), os autores, tomando como referéncia os
resultados ja obtidos no estudo anterior, investigaram a capacidade de germinacdo das sementes
submetidas ao recobrimento em leito de jorro, obtendo valores de 93,5% com temperatura do ar
40°C e tempo de processamento de 20 min. Empregando o mesmo aparato experimental, LUCAS,
LIMA & BARROZO (2000) recobriram sementes de soja com agente inoculante — bactéria
Bradyrhizobium — e micronutrientes. As influéncias das variaveis operacionais vazao de ar de secagem,
de suspensao e do ar de atomizagao foram verificadas com relacio ao rendimento e qualidade do
recobrimento. Os trés estudos anteriores empregaram a metodologia da andlise de superficie de

resposta para quantificacdo da influéncia das variaveis operacionais nas respostas estudadas.

: Ciclone

Leito de Jorro

(o)
O
Controlador de D

Temperatura D

l Termopares

Aquecedor I H Bomba Peristaltica

o

Suspensio
Recobridora
Disco
Atomizador

—>00 0
NS

Rotametro

Figura 2.15 — Esquema de um recobridor de leito de jorro (LIU & LITSTER, 1993a).

DONIDA, ROCHA & BARTHOLOMEU (2004) estudaram o recobrimento de esferas de
vidro em leito de jorro. A finalidade era verificar a influéncia da composi¢ao da suspensao empregada

no processo e nas caracteristicas das particulas resultantes.
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O leito de jorro tradicionalmente apresenta base conica e coluna cilindrica. Em 1984 foi
proposta a geometria bidimensional, em que o equipamento ¢é constituido de um vaso retangular de
paredes verticais planas com base inclinada e um bocal de entrada centralizado (MUJUMDAR, 1984).
Embora se trate de uma configuracio ainda pouco estudada do ponto de vista fluidodinamico e de
transferéncia de calor e massa, ja existem estudos de recobrimento de particulas nesse tipo de leito.
Um exemplo é o trabalho de TARANTO et alii (1997) que investigaram o recobrimento de
comprimidos com suspensoes poliméricas. No referido trabalho os pesquisadores obtiveram
eficiencia de adesao na faixa de 34,1 a 79,0%, com média de 51,3% em 14 ensaios. Em um trabalho
anterior (ROCHA & AYUB, 1993) modelou-se o fendémeno de transporte de calor durante o
recobrimento de particulas em leito de jorro bidimensional, chegando a uma expressao que relaciona

o numero de Nusselt com parametros do equipamento e do processo — Equagao [ 12 ].

. 10,7808

1 Y, 0.1806 H -1,3363 .
Nu=09892- Pr*- Re,**"-| — : {tg(lz/j} ( 0 J [12]
M, ¢-d,

Uma aplicacio de recobrimento em leito de jorro bidimensional foi desenvolvida por

DONIDA & ROCHA (2000 e 2002). No citado trabalho as autoras estudaram o recobrimento de

uréia com suspensao polimérica aquosa. As variaveis no estudo foram as vazoes de ar e de suspensao,
a temperatura do ar e a pressio de atomizagdo. As respostas analisadas foram a eficiéncia do
recobrimento e as propriedades fisicas do material recoberto, cuja qualidade foi verificada com
imagens digitais com ampliagdo de 40 vezes. A particula final se mostrou uniforme e a eficiéncia do
recobrimento ficou entre 38,11 e 88,39% na faixa estudada, com média de 62,89% em nove

combinagoes de variaveis. Os seguintes trabalhos também foram desenvolvidos em jorro

bidimensional: AYUB, ROCHA & PERRUCCI (2001) e AYUB (1997).

Tao importante quanto se desenvolver aplicacdes de recobrimento em leitos fluidizados e de
jorro ¢ o estudo da fluidodinamica e das transferéncias de calor e massa durante o recobrimento.
Contribuicées neste sentido foram apresentadas por KMIEC & JABARIN (2000), SILVA &
TARANTO (2000), COSTA (1998), LEONG et alii (1998), TARANTO et alii (1997), KUCHARSKI
& KMIEC (1989), KUCHARSKI & KMIEC (1983).
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Nos anos cinqlienta surgiram os leitos tipo Wurster, que recebem esse nome como referéncia

ao pesquisador responsavel por seu desenvolvimento. Veja Figura 2.16.

Figura 2.16 — Leito Wurster empregado na industria farmacéutica.

Os processos Wurster, também assim conhecidos, assemelham-se muito a técnica de leito de
jorro e ja encontram varias aplica¢des, principalmente no recobrimento de medicamentos na industria
farmacéutica (OLSEN, 1985). A diferenca entre o jorro simples e o Wurster esta na instalagio de um
cilindro oco na regido central do leito de particulas. Esse cilindro tem didmetro de aproximadamente
metade do diametro total do leito. As particulas deslizam no sentido descendente pela parte externa
desse cilindro central e quando atingem o fundo da coluna siao arrastadas pelo fluxo gasoso no
sentido ascendente pela parte interna desse cilindro. O bico atomizador ¢ instalado na base da coluna.
O equipamento ¢ descrito com mais detalhes por JONES & PERCEL (1994); JONES (1994) e
OLSEN (1985).

2.6.3 Utilizagao de leito pulso-fluidizado em recobrimento

Como se pode depreender da discussio apresentada nos itens anteriores, equipamentos
tipicamente empregados em secagem em leitos méveis — principalmente leito fluidizado e de jorro

— tém sido considerados para a operagao de recobrimento.
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O leito de jorro em algumas aplicacbes de recobrimento mostrou ser muito “agressivo”,
causando muitas vezes baixa eficiéncia devido a elutriagdio. Como no caso da pulso-fluidizagao a
movimenta¢ao das particulas é menor e tendo em vista as vantagens operacionais relatadas em
compara¢ao ao leito fluidizado convencional, justifica-se investigar a aplicacao dos leitos pulso-

fluidizados na operagao de recobrimento.

2.7 Dissolugao e absor¢ao de medicamentos

Pode-se representar o mecanismo de absor¢do de um farmaco por meio do esquema da

Figura 2.17, baseada no estudo de CARMACO (1981).

O processo de absor¢io dos firmacos no trato gastrintestinal ¢ controlado pela velocidade
com que este se dissolve nos meios fisiolégicos ali presentes (CARMACO, 1981). Essa cinética esta
diretamente ligada a eficicia do medicamento. Daf a importancia da realizaciao de estudos de cinética

de dissolucio.

Nem sempre se pode realizar um estudo 7z vivo. Decorre, entio, a necessidade de se

desenvolverem métodos 7 vitro para estudo da cinética de dissolu¢ao de medicamentos.

Os métodos experimentais devem tentar reproduzir as condi¢des zz vivo, principalmente
aquelas que podem afetar a dissolugao do farmaco. Por este motivo, os métodos 7z vitro constituem
procedimentos de controle de qualidade das formas farmacéuticas solidas e semi-solidas. Textos
oficiais, como a Farmacopéia dos Estados Unidos (USP XXV, 2002), apresentam métodos

padronizados dependendo do farmaco em questdo e da forma em que ele se apresenta.

O estudo cinético consiste basicamente em se determinar uma curva do tipo: porcentagem
do farmaco liberada ao meio de dissolugdo em func¢iao do tempo. O meio de dissolu¢io a que se
refere deve ser tal que simule condi¢oes gastricas e/ou intestinais, dependendo da informacio que se

deseja. A andlise da quantidade geralmente ¢ feita por cromatografia (HPLC) ou espectrofotometria.
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- . . desagregacgao ) )
Forma Farmacéutica Sélida (comprimido, Particulas Finas
capsula) >
dissolugcao
Forma Farmacéutica Semi-Sélida Farmaco Dissolvido nos Liquidos
(emulséo, suspenséo) » Gastrintestinais
absorcao
Forma Farmacéutica Liquida (solugao) Farmaco no Sangue
distribuicao

Farmaco no Local de Agao

Figura 2.17 — Mecanismo de absor¢io (CARMACO, 1981).

2.8 Cinética de dissolugao

A funcionalidade da operacio de recobrimento na industria farmacéutica esta geralmente
associada ao perfil de liberagdio do composto ativo do medicamento. A pelicula que recobre os
granulos ou os comprimidos impoe uma barreira ao transporte de massa, proporcionando certa
caracteristica de dissolu¢ao da droga. Existem produtos em que o interesse ¢ pela liberacio imediata.
Em outros casos, deseja-se uma liberagcao prolongada e pH-independente. E também existem os
casos em que se deseja atribuir gastro-resisténcia a dosagem, de modo que a absor¢ao, seja imediata
ou prolongada, dé-se no intestino. E naturalmente imprescindivel, portanto, que estudos que versam
sobre desenvolvimento de produtos e processos de recobrimento venham acompanhados de

avaliacdes do perfil de dissoluciao do farmaco.
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Um exemplo em que a otimiza¢ao da operagao de recobrimento ¢ balizada pela cinética de
dissolu¢ao ¢é o trabalho de GOVENDER & DANGOR (1997). Nesse estudo os autores
desenvolveram, em leito fluidizado, granulos de salbutamol revestidos. O sulfato de salbutamol ¢ uma
droga empregada no tratamento de asma, e que apresenta uma meia-vida curta: de 2 a 7 h, o que
incorre na necessidade de administragoes freqiientes para manuten¢ao de concentragcdes adequadas
no plasma sangiiineo. Com a formulagao de liberagdo controlada objetivava-se simplificar o regime de
dosagem, aumentar a eficacia terapéutica e reduzir as flutuacées do nivel de medicamento no
organismo, diminuindo, assim, os efeitos colaterais. Apds o recobrimento dos granulos com a droga,
estes foram aspergidos com uma suspensio a base de Eudragit®, um concentrado polimérico
comercial para aplicacdes de recobrimento’. Seguindo as normas da Farmacopéia norte americana
(USP) foi realizado o estudo 7z vitro da cinética de dissolucdo. As concentragcoes foram determinadas
por espectrofotometria. Com os resultados obtidos, os autores puderam chegar as condi¢oes

operacionais que proporcionaram a eficacia desejada na liberacio do medicamento.

Outro exemplo ¢ o estudo de YANG et alii (1992). O objetivo desse trabalho era avaliar a
influéncia da geometria do leito e a posi¢ao do bico aspersor — topo, fundo ou tangencial — na
operagao de recobrimento. Os perfis de liberagao da droga utilizada no estudo serviram como
parametro de qualidade da operagdo. Por meio da analise dos dados, os autores puderam inferir que

nas condi¢oes operacionais estudadas, a aspersdao de fundo mostrou-se mais vantajosa.

No estudo de PALMIERI, WEHRLE & STAMM (1995), a cinética de dissolu¢io mostrou-
se importante na avaliagdo de formas orais solidas contendo teofilina. Nesse trabalho os autores
recobriram granulos de teofilina com suspensdes a base do polimero Eudragit RS 30D em
equipamento tipo Wuster. Em seguida, avaliaram o perfil de liberagao dos granulos soltos e também
de comprimidos obtidos a partir desses granulos. Assim, puderam verificar o quanto a compressao
influenciou na liberacio do farmaco. Nesse estudo, os granulos soltos apresentaram cinética de
dissolu¢ao de ordem zero, enquanto os comprimidos apresentaram cinética proxima a de primeira

ordem.

3 Ja apresentado no item 2.5.1.1.
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Outro trabalho envolvendo a droga teofilina foi publicado por YUEN, DESHMUKH &
NEWTON (1993). Granulos preparados por extrusio seguida de “esferonizagao” foram recobertos
em equipamento de leito fluidizado. Para atingir perfil de libera¢ao prolongada, objetivo do trabalho,
utilizaram suspensao a base de etilcelulose. Obtiveram perfil de libera¢do praticamente linear (ordem

zero) e independente de pH. Mais um exemplo envolvendo a teofilina é o trabalho de ZHENG,

SAUER & McGINITY (2005), ja brevemente relatado na Segao 2.5.1.1.

2.8.1 A metodologia de analise de supetficie de resposta nos estudos de
liberagao

A metodologia de analise de superficie de resposta (MONTGOMERY, 1997), assim como
outros planejamentos experimentais, tem sido cada vez mais utilizada para avaliar a influéncia de
parametros de processo e de formula¢io na cinética de liberacio do composto de interesse, como se

depreende dos estudos a seguir descritos.

AYUB, ROCHA & PERRUCCI (2001) desenvolveram um planejamento fatorial completo
em dois niveis para estudar a influéncia de temperatura de secagem e das vazoes da substancia de
recobrimento e do ar de atomizagao na taxa de dissolu¢ao de uréia em granulos revestidos com

enxofre. Trata-se de um estudo em que se buscava a melhor combinagao de variaveis de processo.

No trabalho de HAMED & SAKR (2001) ¢é ressaltada a importancia da metodologia de
analise de superficie de resposta como estratégia adequada para se desenvolver formulacio de
suspensao de recobrimento em sistema de liberagdo controlada. Em seu estudo, buscaram a melhor
combinac¢ao de quantidades de plastificante — trietil citrato — e Eudragit RS 30D para aplicacio em

granulos com bumetanida. Visavam a obtenc¢ao de um perfil pH-independente de liberacio.

GUPTA et alii (2001) desenvolveram uma formulagdo da suspensao de recobrimento
utilizada na producdo de granulos de acido 5-aminosalicilico (5-ASA). O objetivo era obter gastro-
resisténcia combinada com uma liberacio praticamente total da droga no célon do paciente.
Empregaram um planejamento composto central para chegar a melhor composicao da suspensao a

ser empregada. O equipamento utilizado no recobrimento era um leito fluidizado.
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Um outro exemplo de trabalho em que o foco era na obten¢ao da melhor formulagio é o de
ABBU-1ZZA, GARCIA-CONTRERAS & LU (1996). Empregaram a metodologia de analise de

superficie de resposta para chegar a uma formula¢iao de granulos de AZT de liberacao prolongada.

BODEA & LEUCUTA (1997) empregaram um planejamento fatorial para estudar a
liberagao de propranolol HCI de granulos revestidos com Eudragit RS. Os ensaios foram realizados
em drageadeira. As variaveis independentes desse estudo foram a porcentagem de plastificante ¢ o
volume de suspensio aplicado. KRAMAR; TURK & VRECER (2003) utilizaram um leito fluidizado
para recobrir granulos de diclofenaco de sédio com suspensdes combinadas de Eudragit RS e
Eudragit RL. Um planejamento Box-Behnken (MONTGOMERY, 1997) de trés fatores em trés
niveis foi utilizado para determinar a influéncia dos seguintes parametros da formulagao: a
porcentagem de plastificante, a quantidade de suspensao aspergida e a relagao entre as quantidades
dos dois tipos de Eudragit empregados. As respostas estudadas foram as quantidades de farmaco

liberado ap6s 3, 4 e 6 horas.

Outras técnicas estatisticas, como o método Taguchi, também aparecem na literatura como
estratégias de desenvolvimento de produtos e processos. Um exemplo é o trabalho de PALMIERI &
WEHRLE (1997). Nesse estudo, os pesquisadores empregaram uma coluna Wurster para fabricar
granulos com teofilina recobertos com a suspensao comercial Surelease. Outro exemplo de estratégia
alternativa ¢ apresentado no trabalho de VAITHIYALINGAM & KAHN (2002), em que os autores,
além da analise de superficie de resposta, empregaram rede neural artificial para otimizar a formulagao

do revestimento de microgranulos de verapamil HCL
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3 Materiais e métodos

3.1 Materiais para ensaios de secagem

Neste item sao apresentados os materiais empregados nos ensaios de secagem em leito pulso-

fluidizado.

3.1.1 Feijao

Foi utilizado feijao variedade carioca, classe cores, tipo 1, grupo anio, fornecido pela empresa

CAMIL Alimentos S. A, caracterizado conforme descrito em 3.9.

3.1.2 Trigo

Foi utilizado trigo fornecido pela empresa BUNGE Alimentos S.A. Sua origem ¢é argentina e
a variedade Necochea. O trigo passou por um processo de reumidificagio — descrito em 3.13 —

antes de ser seco. A caracterizacio do material foi feita conforme os métodos descritos em 3.9.

3.1.3 Peneira molecular

Peneira molecular modelo MS 594, da empresa GRACE DAVISON, foi empregada como

material modelo em ensaios de secagem. Sua capacidade de absor¢ao de umidade é de 15% no
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minimo. A faixa de massa especiﬁca4 do material é de 820 a 860 g/L. Propriedades fisicas e de

transporte da peneira foram fornecidas pelo fabricante e sdo apresentadas na Tabela 3.1.

A finalidade de se empregar a peneira é o fato de ser um material poroso higroscopico com a

possibilidade de ser reaproveitado em ensaios seguidos.

Tabela 3.1 Propriedades da peneira molecular MS 594, da GRACE DAVISON.

Area Calor Condutividade =~ Volume efetivo  Densidade
Superficial especifico térmica de poro aparente
(m*/g)  (J/kgK)  (W/mK) (cm?/g) (3/1)

800 0,96 0,12 0,25 a 0,30 820 a 860

Por peneiramento, a distribui¢ao granulométrica foi determinada — veja 3.9.1.3. O diametro
médio das particulas resultou igual a 2,06 mm. A caracterizagao do material seguiu os métodos

descritos em 3.9.

3.2 Materiais para ensaios de recobrimento

Neste item sdo apresentados os materiais empregados nos ensaios de recobrimento.

3.2.1 Granulos com teofilina

Para realizacio de ensaios de recobrimento foram utilizados granulos produzidos pela

empresa Microbel (Taboao da Serra, Sio Paulo).

Esses granulos consistem de um nucleo de material inerte — sacarose e amido, submetido a
~ 113 : ~ 9 ~ : : :
uma operacao de “peletizacao” com suspensao aquosa composta de amido, sacarose e teofilina anidra

— C7HsN4O:o.

A teofilina ¢ uma droga com propriedade broncodilatadora. E praticamente insoluvel em

agua.

4 Massa especifica aparente.
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A empresa Microbel dispoe de um granulador para producio de particulas inertes de amido e
sacarose. Esse material segue para um leito de jorro — tipo Wurster — dotado de um bico
atomizador de fundo. Esse bico de duplo fluido com mistura interna — Figura 3.19 — asperge sobre
os inertes a suspensao aquosa de teofilina, sacarose e amido, promovendo o aumento do tamanho da
particula — “peletizacio” — a medida que o principio ativo, no caso a teofilina, e os demais sélidos

da suspensao depositam-se na superficie.

Todo o material fornecido pela Microbel foi devidamente separado em conjunto de peneiras,
de modo a se obter granulos com duas faixas de distribui¢ao de diametro e com teor médio de
teofilina distintos, conforme apresentado na Tabela 3.2. A caracterizacdo do material seguiu os

métodos descritos em 3.9.

Tabela 3.2 Granulos com teofilina empregados nos ensaios de recobrimento.

Diametro médio da particula ~ Teor médio de teofilina

Granulo 4, (mmm) o,
Rétulo d— 1,28 6,8
Rétulo d+g 1,62 9,2

3.3 Materiais para ensaios fluidodinamicos

Os materiais empregados nos ensaios de secagem foram também submetidos a uma prévia

analise da fluidodinamica em regime de pulso-fluidiza¢ao, conforme descrito na Secao 3.15.

3.4 Suspensio empregada nos ensaios de recobrimento

Para recobrimento do material descrito em 3.2.1 foi empregada uma suspensio aquosa,
obtida a partir de uma suspensio concentrada comercial da BASF, denominada KOLLICOAT
SR 30D — ja descrita na Se¢ao 2.5.1.4. A suspensao foi preparada com a adi¢ao de um plastificante,

propilenoglicol, segundo as recomendagdes de dosagem indicadas pela fabricante. O objetivo era



Materiais ¢ métodos - 48 -

atribuir a mistura as mesmas caracteristicas fisicas e reoldgicas encontradas nas suspensoes de

recobrimento da industria farmacéutica.

A suspensio utilizada na atomizagdo é obtida a partir da mistura de duas suspensoes
preparadas separadamente — veja Tabela 3.3. A primeira consiste em uma suspensao aquosa de
Kollicoat SR30D e o plastificante. A segunda contém polivinilpirrolidona (PVP), talco e didxido de
titanio.

Para preparo da suspensao polimérica, todo o propilenoglicol seguido do Kollicoat SR30D

sao adicionados a agua destilada, sob agitacao.

A suspensio de pigmentos é produzida com a adigdo lenta do PVP, seguido do TiO: e, por
fim, do talco, a agua. Essa adicdo ¢é feita com agitacdao intensa. A suspensao final é obtida com a
mistura da suspensao de pigmentos a suspensio polimérica sob agitacdo. A mistura resultante ¢é

homogeneizada por meio de trés passagens por um moinho coloidal.

Tabela 3.3 — Composicao da suspensao de empregada.

Componentes % em massa>

Suspensao polimérica

Kollicoat SR30D® 50,0
Agua destilada 33,5
Propilenoglicol 1,50

Suspensao de pigmento
Agua destilada 10,0
Talco 3,50
Diéxido de titanio 0,500
PVPo 0,500

Durante o processo de recobrimento, a suspensao ¢ mantida sob agitacao, proporcionada

por agitador magnético, para evitar decantagao ou flotacao de sélidos.

5 - ~ : N L .
Porcentagem em massa com relacdo a suspensio final, resultante da mistura das suspensdes polimérica e de pigmento.

© Polivinilpirrolidona.
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3.5 Equipamento: secador de leito pulso-fluidizado e periféricos

Um secador de leito pulso-fluidizado, como o esquematizado na Figura 2.9, foi montado na

Instalacio Piloto do Laboratério de Engenharia Quimica da Escola de Engenharia Maua. Uma

fotografia do equipamento ¢ apresentada na Figura 3.1.

Figura 3.1 — Vista do leito pulso-fluidizado.

O conjunto formado pelo secador e periféricos consiste nos seguintes elementos principais.

1.

2.

Soprador de ar. Trata-se de um ventilador centrifugo com motor de 5 cv.
Vilvula borboleta para regulagem da vazao de ar a jusante do soprador.

Sistema de aquecimento do ar com resisténcias elétricas. Poténcia total instalada:
10 X 1 kW = 10 kW: Figura 3.5.

Sistema deprimégeno de medida de vazao do ar — placa de orificio; o método de
medida da vazao ¢ descrito com detalhes na Secao 3.8.

Leito de se¢ao retangular, de paredes de ago inoxidavel e visores de vidro temperado:
Figura 3.1.

Tela de ago inoxidavel para distribuicio do ar e suporte do material — fabricada e

fornecida pela empresa Steelmesh. Ha trés malhas disponiveis, relacionadas na Tabela

3.4.
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Tabela 3.4 — EspecificacOes das malhas disponiveis.

Diametro do fio  Abertura Fracdo de Material
Malha ¢
(mm) (mm) Area aberta processado
18 0,36 1,05 56% Feijao
40 0,18 0,45 52% Trigo e peneira molecular
150 0,05 0,119 50% Granulos para recobrimento

7. Sistema de distribui¢ao do ar nas distintas se¢cdes do leito. Como ¢ justamente este
aspecto que diferencia o leito pulso-fluidizado dos demais equipamentos de
fluidizacao convencional, esse sistema de distribuicao é detalhado na Secao 3.5.1.

8. Filtro;
9. Quadro elétrico: Figura 3.6.

A seguinte figura esquemitica’ — Figura 3.2 — ¢é uma boa representacio de todo o

conjunto.

F Filtro manga M- 1
L Lampada para iluminagio no interior do equipamento 2 = = [P—
M-0 Ventilador centtifugo : ?
M-1 Motor responsavel por girar o disco que promove a pulso-fluidizacio
P Painel geral
R-1/R-2 Alimentagio elétrica das resisténcias
S Entrada do bico atomizador
T-0 Tomada de temperatura do ar antes do aquecimento
T-1 Tomada de temperatura do ar apés aquecimento e antes do leito
T-2 Tomada de temperatura do ar apés o leito
T-3 Tomada de temperatura do ar logo apds aquecimento
u Sensor de umidade
V-0 Placa de orificio entre flanges
V-1 Vilvula borboleta para regulagem de vaziao
V-2/V-3 Distribuicao de ar no leito pelas laterais

Figura 3.2 - Representagio esquematica do leito pulso-fluidizado e periféricos.

7 Desenhado por Sidnei Ribeiro Moraes.
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Figura 3.3 — Ventilador.

Figura 3.6 —Quadro elétrico com o secador em segundo

Figura 3.5 —Conjunto de resisténcias elétricas.
plano.

3.5.1 Sistema de pulsagdo do leito pulso-fluidizado

Para constru¢ao do sistema de alimentag¢do pulsante do ar, tomou-se como referéncia os
trabalhos e patentes encontradas na literatura (KUDRA & MUJUMDAR, 2002; KUDRA,
GAWRZYNSKI & GLASER, 1999; GAWRZYNSKI, GLASER & KUDRA, 1998;
GAWRZYNSKI, GLASER & ZGORZALEWICZ, 1989).

Sendo o sistema de pulsagao do agente de secagem o diferencial desta sorte de equipamento,

segue uma descri¢ao mais detalhada.
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Inicialmente, deve-se ressaltar que o ventilador introduz uma vaziao constante do agente de
secagem. O que gera a pulsacao na alimentagao é um sistema de distribui¢dao do ar que ¢é estruturado
como explicado a seguir. Sob a tela que suporta o material no leito existe uma camara distribuidora
do ar dividida em quatro se¢oes — veja a Figura 3.7. A dimensdo de cada uma das 4 segoes ¢é de

15,0 ecm X 30,0 cm, ou seja: 0,045 m?.

Figura 3.7 — Camara de distribui¢do de ar com quatro se¢oes.

Na entrada dessa camara o ar passa pelo disco apresentado na Figura 3.8. O disco ¢ rotativo,
impulsionado por um motor elétrico de 1 cv, em um sistema composto por eixo, polias e correia —

Figura 3.9.

A velocidade de rotagao ¢é regulada por um inversor de frequéncia ao qual esta ligado o
motor de 1 cv. A medida da rotagao ¢ feita por intermédio de um sensor indutivo, marca BALLUFF,

cédigo BES516-325-BO-C — Figura 3.10.

Figura 3.8 — Disco rotativo, peca responsavel pelo
redirecionamento da corrente gasosa. Figura 3.9 — Polias e correia, partes do sistema de pulsa(;io
da corrente gasosa.
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O sensor envia sinal para um indicador digital de freqiiéncia instalado no quadro de

comando do sistema. Esse indicador é de fabricacio da empresa DLLG Automagao e seu modelo é o

NC-400 F.

Figura 3.11 — Vista interna da camara de distribuicdo do ar. No
centro da figura € visivel a abertura do disco rotativo.

Figura 3.10 — Sensor indutivo.

A abertura desse disco rotativo é responsavel pelo direcionamento do ar as distintas se¢des

do leito, como se pode depreender da Figura 3.11.

O sistema foi projetado para produzir um padrao de alimentagao do ar conforme o descrito

no item 2.2.5, em que a frequéncia de pulsa¢ao seja de até 15 Hz, aproximadamente.

3.6 Sistema supervisorio e de aquisi¢ao de dados

O sistema de aquisicao de dados e supervisao do processo é composto pelos seguintes itens.

3.6.1 Microcomputador

Microcomputador tipo PC com processador AMD Duron de 1,3 GHZ, 256 MB de meméria
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3.6.2 Medidores de temperatura

Foram empregadas termo-resisténcias do tipo PT 100 para medidas de temperatura em

pontos diversos do sistema, relacionados a seguir:
o Ambiente.
® A jusante do soprador — entrada da placa de orificio.

® Sob a tela que suporta o material.

® Na camara de secagem, acima do leito de particulas.

Os sinais das termo-resisténcias PT 100 sdo enviados para o sistema de aquisi¢ao de dados,

descrito mais adiante neste capitulo, no item 3.6.4.

3.6.3 Medidores de pressio

Medidas de pressao sao feitas com duas finalidades. No caso da placa de orificio, sdo
medidas a pressao na entrada da placa e a queda de pressao ao escoar através do orificio. Os pontos

de tomada de pressao sio justamente nos flanges onde estiao instalados os dispositivos — Figura

3.23.

Existem pontos para tomada de pressido estitica do ar nos seguintes locais ¢ com as

seguintes finalidades.
® Nos flanges da placa de orificio para calculo da vazao de ar — Figura 3.23.
® No proprio secador, sob a tela que suporta o material e acima do leito de particulas, visando a

determinacdo da queda de pressao no leito.

Os sinais de pressdo sdo enviados tanto para um manoémetro de tubo em U®, tendo a 4dgua

destilada como fluido manométrico, como para transmissores de pressao diferencial.

8 A1~ - . . . N .
A ligagdo em paralelo teve como objetivo confrontar os valores medidos pelos transmissores visando a calibragdo para a faixa de
operacio desejada.
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Figura 3.12 — Transmissores de pressdo diferencial.

Na Figura 3.12 sdo vistos trés transmissores de pressao diferencial. O primeiro — afixado
acima dos outros — tem o objetivo de transmitir a perda de carga no leito. O segundo — abaixo e a
esquerda — mede a pressdo na entrada da placa de orificio”. O ultimo recebe sinais da entrada e

saida dos flanges, medindo, portanto, a queda de pressio da placa.

Os transmissores tém as seguintes caracteristicas, apresentadas na Tabela 3.5.

Tabela 3.5 — Transmissores de pressdo diferencial.

Finalidade do Faixa de Sinal de
fransmissor Fabricante / Modelo Operagio Saida
° (kPa) (mA)
Queda de pressao na placa de orificio Cole Parmer-Auto Tran/860 0 a 34,47 4220
Pressao na entrada da placa de orificio Cole Parmer-Auto Tran/860 02 206,8 4220
Queda de pressao no leito Cole Parmer/68071 0a 1,245 4220

Os transmissores de pressao foram previamente calibrados, confrontando-se o sinal elétrico
emitido, em mA, com a leitura feita em um manémetro de coluna d’agua.As curvas de calibracdo

estao apresentadas a seguir.

9 . ~ o . . . - . .
Para medida da pressio na entrada da placa de orificio um dos terminais do transmissor diferencial é aberto a atmosfera, pois
neste caso nio se deseja medir uma queda de pressio, mas sim um valor absoluto de pressdo estatica..
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Figura 3.15 — Curva de calibragdo, transmissor de 0 a 1,245 kPa.

Equacbes de retas foram ajustadas para relacionar a queda de pressao no leito, variavel
dependente, expressa em milimetros de coluna d’agua (mmca) a corrente, variavel independente,

expressa em Ampere. Os resultados estao na Tabela 3.6.

Tabela 3.6 — Equagdes de calibracdo dos transmissores de pressao.
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Finalid.ade do Faixa de Coeficiente Coe.ﬁciente R
transmissor operagao angular linear

Queda de pressao na placa de orificio 0a3447 kPa  21,83X104 -853,6 0,9988
Pressao na entrada da placa de orificio 022068 kPa  13,23%X10° -5330 0,9997
Queda de pressao no leito 0al,245kPa  7990x103 -31,93 0,9987

Essas equacbes foram introduzidas no aplicativo descrito em 3.6.5. Para coloca¢ao dos

parametros utiliza-se a tela apresentada na Figura 3.18.

3.6.4 Dispositivos tipo “field-point”

Sao os dispositivos responsaveis pela aquisicao de sinais e transmissao via rede. O conjunto
utilizado ¢ de fabricagio da NATIONAL INSTRUMENTS e consiste nos seguintes modulos
acoplados — Figura 3.16:

® Mobdulo de rede: dispositivo responsavel pela transmissao dos dados via rede. Modelo

FP 1601.

® Mobdulo de entrada de sinais RTD: dispositivo para conexao das termo-resisténcias.

Modelo FP-RTD-122, de 8 canais e 16 bit.

® Mobdulo de entrada de sinais analdgicos: dispositivo para recebimento de sinais
analogicos oriundos dos transmissores de pressao descritos em 3.6.3. Modelo AI-110,

de 8 canais e 16 bit, para sinais de 4 a 20 mA.

Figura 3.16 — Médulos “Field Point” para conexao em rede.
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Esse sistema de aquisicao de dados faz uso de uma arquitetura distribuida, em que o
“hardware” responsavel pela coleta eletronica dos sinais trabalha de forma independente do
microcomputador utilizado para realizar a supervisao do processo. Neste novo conceito, qualquer

usuario da rede pode obter as informacgoes desejadas sobre o processo.

Tipicamente, esses sistemas modernos de aquisi¢ao de dados utilizam o seguinte “hardware”:
um médulo de rede, um (ou mais) bloco conector e os médulos de E/S. O médulo E/S permite a
troca de informagoes com os elementos sensores utilizados para realizar a automatiza¢ao do processo.
O médulo de rede pode utilizar um dos seguintes tipos de interface: serial, “Ethernet” ou “Fieldbus
Foundation”. A escolha do tipo de interface ¢ feita em funcdo das caracteristicas operacionais dos
dispositivos sensores empregados no processo. O bloco conector desempenha o papel de uma
“borneira” fisica que interliga os médulos de E/S com o médulo de rede. Os médulos de E/S sio
responsaveis pela leitura e/ou escrita das informacoes acerca do processo. Eles podem ser
classificados em: médulos de E/S analdgicas, médulos de E/S discretas, médulos de E/S de

dispositivos contadores e médulos de E/S de canais duais.

3.6.5 Aplicativo computacional supervisorio

Desenvolveu-se aplicativo para supervisio da operagao do secador PFB empregando-se o
programa LABVIEW, versio 7, da NATIONAL INSTRUMENTS. Apresenta-se na Figura 3.17 a

tela de supervisao.

Nota-se no canto inferior esquerdo dessa figura, o comando GRAVAR. Clicando-se sobre
esse botao passa-se a registrar as leituras dos instrumentos em intervalo de tempo estabelecido pelo

usuario por meio de campo destinado a essa finalidade, visivel na tela da Figura 3.18.

Os dados sao gravados em um arquivo de extensido zx#, facilmente exportavel para outros

formatos.

Na Figura 3.18 o que se vé ¢ a tela de colocagio dos parametros de calibragao dos

instrumentos.



Materiais e métodos

-59 -

I NITZ22%_Revl

Sistema Supervisorio do Leito Pulso Fluidizado

=101 x|

112:29:13:0,328

e

Temperatura Saida do Leito
o
Temperatura Entrada do Leito rieE

Time {ms)

Sl R
30-
5=
20-
150

Temperatura do Ar Ambiente

Temperatura entrada 0,00 oC

[ secador (leito pulso fluidizada)
3 fgueda de pressAo no leito
SARE
4 i Ly r
¥ Yo
\5(40 50 - 0,00 mm
30 707
=20 6000 40,00  mA
1o %0 .
< oo
Temperatura .
entrada
leite Queda de Press3o no Leito ]
100~

: Hr (%)
1EIIU‘UU

Press&o - mmi

20,0-|

=
o
on

o

Time

Tubo de Pitot

oC) 30 | Tw (°C) H 4. 28E-3
25 Presséo Entrada 0 mml|0,00 mh 2 Vazdo 0,00 mah
20—
: o . 5 Yazdo
= 15- ] i R Pressdo Diferencial 0 mmif 10,00 mA 3 CNTP |0.00 mzh
10— .

‘ GRAVAR ' ‘ PARAMETROS |

STOP

Birniciar| @ B (B * 0] Coixa de entrada- M., | 8] Relatério - Mcrosoft ... | [ Adobe Reader 5 proves Enrezex_revevi || |« 7 0|88 1228
 ——  —

Figura 3.17 — Tela gerada pelo aplicativo de supervisdo e aquisicdo de dados da operacio.

o =18l x|
- {5 Tela Parametros.vi x|
il PARAMETROS DO SISTEMA =
|
PRESSAO DE ENTRADA | PRESSAO DIFERENCIAL | FREQUENCIA | HIGROMETRO|  TEMPERATURA ENTRADA ‘
100,0- Haz %43 a4 %45 X41 %46 =
o -] 0,000e0 10,000E+0 :10,0006+0 /1 0,000E+0 ) 0,000E-+0 +| 0,000E +0 ‘
;| 7 Y , J v,
a0 %32 %33 %34 %3 5 %31 %36 I s
L0 ' A ’ Y it
i i}J!u,uuuHu l)}u,uuuﬁu QJJIu,uuumu i)ju,uuuﬂu :Jio.ooono ;Jin.oonew
. %22 x23 X2 4 X285 %21 x26
U - : . . : i
ta O +J/0,000E-+0 *]0,000E+0 J0,000E-+0 710,000E-+0 +//0,000E +0 | 0.000E+0
uE ®12 X13 x4 %15 X11 %16 | =
40,0~ -0,000E -0 -/0,000E +0 -/|0,000E +0 -|0,000E+0 /| 0,000E+0 /| 0,000E+0 |
30,0 cz c3 c4 s c1 6 |
0,0-1 ijliu,uuuﬂu ’;JQU,UUUEHJ l}]!u,uuumu i)iu,uuuﬂu ’:'}iu.uuunu l)iu,uuuﬁu
0
Selecao PLACA DE ORIFICIO TUBO DE PITOT
Placa de Crificio
Didmetro do Orificio Coef. Descarga Coef. Descarga - Tubo
| 40,000 Yo,000 oJl0,000
Tubo de Pitot i
]
. z
Tempe Atualizagio [ms]
] T —— bt
35- T ( 0.00 &000,00 1000000 1500000 2000000 2500000 3000000 3500000 4000000 45000,00 5000000 5500000 6000000 ‘
" L}Jl«uuu‘uu I mam
B |
20~ [ mam
15-9 0 |
|
GRAY ToP I

2 niciar| & B (& > 5] Caiza d entrada - Micra,.. | B Relatério - Microsaft ward [ prevzs

[« Z[C]"® 1292

NITZZ2%_RevB.vi

Figura 3.18 — Tela para colocagdo de parametros de calibracdo no sistema supervisorio.
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3.7 Sistema de atomizag¢ao e recobrimento

O sistema de atomiza¢ao da suspensao recobridora é composto por uma bomba peristaltica,

suprimento de ar comprimido e bico atomizador.

Foi empregado um atomizador comercial, de duplo fluido, com mistura externa, selecionado
tendo em vista seu posicionamento e a geometria do leito. O atomizador deve aspergir a suspensiao
sobre toda a se¢ao transversal do leito, minimizando perdas por aderéncia a parede. Tendo em vista a

geometria do equipamento, escolheu-se um bico que fornecesse um jato em leque com angulo de 45°.

O bico atomizador ¢ formado pelas seguintes partes principais: corpo do bico, capa de fluido
e capa de ar. O corpo empregado — visivel na Figura 3.21 — foi fornecido pela Spraying Systems do
Brasil e ¢ o modelo 1/4 ] de latio. Capa de fluido e capa de ar — que formam o conjunto mostrado
na Figura 3.20 — foram fabricados pela empresa BIKOS, modelos E15A, de latao. Esse conjunto de
capas de fluido e de ar ¢ equivalente ao modelo SUE15A de fabricagao da Spraying Systems do Brasil
e o diametro de saida do liquido (capa de fluido) é de 0,508 mm.

Nas Figura 3.19 e Figura 3.20 pode-se ver o conjunto capa de liquido e capa de ar de bicos de

mistura interna e externa, respectivamente.

Ap6s ensaios exploratorios decidiu-se por utilizar o bico de mistura externa — Figura 3.20.

Figura 3.19 — Bico de pulverizacao — duplo fluido, mistura ~ Figura 3.20 — Bico de pulveriza¢do — duplo fluido, mistura
interna. externa.
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Na Figura 3.21 observa-se o corpo que antecede o bico de atomizac¢io de duplo fluido com

as entradas independentes de liquido (mangueira transparente) e ar (mangueira colorida).

Acionamento da
agulha de
obstrucao do
liquido.

Figura 3.21 — Corpo do bico.

Num sistema convencional o corpo do bico é conectado ao conjunto de pulverizagdo (capa
de fluido e capa de ar), formando um sistema de atomiza¢ao compacto. Neste aparato, porém, foi
realizada uma adaptagao. As duas partes sio separadas por um tubo cilindrico de 1 metro de
comprimento. Internamente, por um tubo concéntrico escoa o liquido e externamente o ar. Uma
agulha atravessa o sistema desde a parte superior do corpo do bico até a extremidade da capa de
fluido. Essa agulha tem a func¢ao de obstruir a saida de liquido quando se deseja. Esse fechamento é
conseguido girando-se o pino destacado na Figura 3.21. Ao se rodar o pino provoca-se o
deslocamento da agulha, no sentido ascendente — liberando-se a saida de liquido — ou descendente

— obstruindo a saida de liquido.

A instalagao desse prolongador tem duas finalidades: posicionar o corpo do conjunto de
atomizac¢ao externamente a camara de secagem e recobrimento e a instalagdo da agulha que, uma vez
tfechada, impede o gotejamento de suspensido de recobrimento quando, por algum motivo, a operac¢ao

¢ interrompida.

O liquido é conduzido ao bico por uma bomba peristaltica, marca MASTERFLEX, tipo L/S,
modelo 77250-62, impulsionada pelo motor MASTERFLEX, tipo L/S, modelo 7524-40, para vazoes
de 0,10 mL/min a 3400 mL/min.
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A suspensao (liquido) enquanto ¢ descarregada ¢ mantida em béquer posicionado sobre placa
aquecida com agitagao proporcionada por agitador magnético: placa marca CORNING, modelo PC-

420.

Existem trés posi¢des possiveis para um bico atomizador com relacdo ao leito: na base, no
topo ou tangencialmente. Cada uma das configuracoes apresenta vantagens e desvantagens
dependendo da aplicacdao e do tipo de equipamento. No presente estudo empregou-se atomizac¢ao
pelo topo, cuja vantagem ¢ de nao interferir na movimentacao das particulas. Por outro lado, perdas
por elutriagdo podem ser mais acentuadas com essa configuracao, mas este fator depende de diversos

aspectos, como a vazao da suspensao aspergida, temperatura e vazao da corrente gasosa.

A vazdo da suspensdo ¢ medida com o auxilio do aparato representado na Figura 3.22,

composto de uma bureta e mangueiras de silicone.

Figura 3.22 — Aparato de medi¢do de vazdo de suspensao.

A bureta forma, juntamente com o béquer que contém a suspensdao, um sistema de vasos
comunicantes. Quando se deseja tomar o valor da vazao obstrui-se o fluxo proveniente do recipiente
e libera-se o fluxo proveniente da bureta. Assim, determina-se a vazao volumétrica de suspensao
dividindo-se a variagdo de volume de liquido na bureta pelo tempo decorrido. Por este método,

mede-se a vazao sem que haja interrup¢ao do processo de alimenta¢ao da suspensio.
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3.8 Determinagao da vazao de ar

A vaziao é medida por meio de uma placa de orificio. A placa foi confeccionada pela empresa
DIGIMAT seguindo a norma ISO 5167 e sua complementagio 1 — “Ammendment 17
(TECHNICAL COMMITTEE ISO/TC 30, 1998). Apresenta-se na Figura 3.23 uma fotografia do

flange'” em que se instalou a placa de orificio.

Figura 3.23 — Fotografia do flange no qual se instalou a placa de orificio.

Alguns parametros do sistema de medi¢ao de vazao de ar sdo apresentados na Tabela 3.7.

Tabela 3.7 — Dados do sistema de medida de vazao do ar.

Informacao

Material de construcao Aco inoxidavel 316
Diametro interno da tubulagiao em que se instalou a placa 102,26 mm
Diametro do orificio a 20°C 63,5 mm
Tipo de tomada de pressio “Flange Taps”
Posicio de tomada de alta 25,4 mm
Posicio de tomada de baixa 254 mm

A expressao para calculo do coeficiente de descarga — C — do medidor de orificio ¢ a [ 13 ]

(TECHNICAL COMMITTEE ISO/TC 30, 1998):

1OA fabricacio da flange também seguiu a norma ISO-5167.
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C =0,5961+0,0261- 8% —0,216- B° +

6 0,7
0,000521- 1074 +
Re,

6 0,3

1

(0,0188+0,0063- 4)- 8> | 19|+ [13]
Re,

4
(0.043+0,080- ™= ~0,123-¢7*)- (1~ 0.11- A). 1 b 5
0,031- (M —0,8-M1~1). 131,3

Nesta expressao:

® 3 ¢éarelagdo entre os diametros do orificio — 4 — e o interno da tubulagaio — D.

® Re, ¢ o nimero de Reynolds relativo ao diametro interno da tubulagio — D, calculado

pela expressao | 14 ].

ReD:M [14]
yli

Na Equacao [ 14 ]:
® p ¢ a densidade do gas. Sua dependéncia com pressao e temperatura foi considerada

empregando-se a Equacao dos gases ideais.

® v, ¢avelocidade média do gis escoando na tubulacio de diametro interno D, a montante

da placa de orificio.

® u ¢ a viscosidade do ar. Sua dependéncia com a temperatura T foi considerada

empregando-se a expressao [ 15 ], extraida de SPITZER (19906):

T K] 0,674 [ 15 ]
=0,194-| ——1
#lep] (10000)

Os parametros A, I. e M que aparecem na Equacao [ 13 | sdo calculados pelas seguintes

expressoes, de [ 16 ] a [ 18 ], validas para o caso de tomada de pressao em flanges.
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A:(19ooo-/5j’ [16]
Re,,
L=24 [17]
D
=L [18]

A vazio volumétrica do gas, por sua vez, ¢ calculada por intermédio da expressiao [ 19 ].

) /2-AP
NI

8

Nesta expressao:

® ¢ ¢ o fator de expansao do ar, dado pela expressao [ 20 .

AP

e=1-(0.41+035-8*) [20]

C

~r, P

CV
Em que:

e AP ¢ 3 queda de pressio provocada pela placa, medida a partir dos pontos de tomada de

pressao da flange.

® P ¢ a pressdao absoluta do ar na entrada da placa, obtida a partir do ponto de tomada de

pressao da flange, 2 montante do dispositivo.

® C,eC, sio os calores especificos do ar a pressao e volume constantes, respectivamente.
Para determinacio dessas propriedades foram empregadas as expressdes'' em funcio da

temperatura, para o ar seco, publicadas por PERRY & GREEN (1997).

Pelo que se depreende do exposto, a partir da temperatura e pressao na entrada da placa de

orificio e da queda de pressao no dispositivo sio realizados os calculos necessarios a obtencao da
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vazao volumétrica de ar. Trata-se de um processo iterativo de calculo, haja vista que o Numero de
Reynolds — Equagao [ 14 | — e o coeficiente de descarga da placa — Equagao [ 13 | — dependem

da vazao que se deseja calcular — Equacao [ 19 ].

3.9 Mcétodos empregados para caracterizagdo dos solidos

Os solidos empregados nos estudos fluidodinamicos, de secagem e de recobrimento foram

caracterizados conforme os seguintes procedimentos.

3.9.1 Dimensdes das particulas

Para estabelecer as dimensdes de particulas nao uniformes como as empregadas neste

trabalho, foram feitas medidas de tamanho, area e densidade, descritas nos itens seguintes.

3.9.1.1 Massa especifica da particula seca (pp)

Foram empregados picnometros a gas Hélio. Nessas determinagoes sio utilizadas amostras
isentas de umidade.

As amostras ocupam 2/3 do volume do porta-amostra, conforme recomendacio do
fabricante do equipamento de analise. Essa analise foi feita para o trigo, o feijao e os granulos nio
recobertos contendo teofilina. A analise do feijdo foi realizada em laboratério do Departamento de
Termofluidodinamica da Faculdade de Engenharia Quimica da UNICAMP (picnometro modelo
AccuPyc 1330, fabricado pela empresa Micromeritics).

No caso dos granulos com teofilina e do trigo, a analise foi feita no Laboratério de

Caracterizacao Tecnoldgica do Departamento de Engenharia de Minas e de Petréleo da Escola

Politécnica da USP (picndémetro Quantachrome MVP 5DC).




Materiais e métodos -67 -

3.9.1.2 Massa especifica do leito de particulas (p5)

A massa especifica do leito de particulas ¢ determinada acomodando-se as particulas em um
recipiente de volume conhecido. A massa de particulas dividida pelo volume resulta nessa grandeza.

As medidas foram feitas em triplicata para o trigo, feijao e granulos com teofilina nao recobertos.

3.9.1.3 Diimetro médio da particula (d))

No caso das particulas esféricas — peneira molecular e granulos com teofilina —, o diametro
médio das particulas foi determinado por analise da distribuicao granulométrica em peneiras.

A equacao empregada foi a seguinte:

Zfi'di
P th

d [21]

Na Equagao [ 21 | f representa a fragdo massica retida na faixa granulométrica de abertura

média d,.

3.9.1.4 Diametro equivalente da particula ndo esférica (deg)

O diametro equivalente é determinado para as particulas nao esféricas. Neste trabalho: trigo e
feijao. A partir da massa média das particulas — M, — e da massa especifica da particula — p, — ¢

calculado o diametro equivalente — 4,; —, definido como sendo o diametro da esfera com o mesmo

volume e densidade da particula (KUNII & LEVENSPIEL, 1991) — Equagao [ 22 ].

_(6M, % [22]
P,

eq

A massa média de uma particula seca foi determinada por pesagem direta de um namero
representativo de graos.
3.9.1.5 Area superficial total da particula (Sp)

A area superficial total de particulas ¢ determinada por absorc¢ao fisica de gas Nitrogénio

(ANDERSON & PRATT, 1985), sendo a area superficial determinada pela Equagio de BET
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(BRUNAUER, EMMETT & TELLER, 1938). A area ¢ expressa por unidade de massa. Utilizou-se o
equipamento modelo Tristar 3000 da Micromeritics, USA, instalado no laboratério de analises da

empresa Oxiteno. A analise foi feita para granulos contendo teofilina antes e apds o recobrimento.
3.9.1.6 Esfericidade (@)

A esfericidade foi determinada pela Equacao [ 23 ], ou seja, pelo quociente entre o diametro
do maior circulo inscrito e o diametro do menor circulo circunscritivo — respectivamente 4 e ; da

Figura 3.24. Essa definicio ¢ apresentada por MOHSENIN (1986).

As dimensoes necessarias do feijao e do trigo foram tomadas com paquimetro para uma

amostra de 50 graos.

No caso dos granulos com teofilina, as medidas foram feitas com base em imagem projetada,
visivel com lupa e analisada com auxilio de aplicativo de processamento de imagem, conforme

descrito no item seguinte.

=2 123

Figura 3.24 — Representagdo do maior circulo inscrito e do menor circulo circunscrito de um sélido irregular, adaptado
de OLIVEIRA (1999).

3.9.2 Anilise de imagem

Granulos contendo teofilina com e sem recobrimento foram submetidos a analise de imagem

projetada (bidimensional). O aplicativo empregado foi o QWin, versio 06.01A (1997), desenvolvido
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pela empresa LEICA. Os granulos foram colados sobre uma tela negra de modo a proporcionar um

contraste de cores possivel de ser capturado pelo aplicativo.

Foram lidas imagens de 540 a 750 granulos para determinacdo dos seguintes parametros de

forma:

® Area projetada (mm?) — Sy
¢ Diimetro do menor circulo inscrito — d;
e Diametro do maior circulo circunscritivo — d,

® Perimetro da imagem projetada — p

A partir de d; e 4, médios pode-se determinar a esfericidade com a Equagao [ 23 ].

3.9.3 Microscopia eletronica de varredura (MEYV)

Para analise da morfologia da superficie das particulas com teofilina empregou-se um
microscopio LEO 440 Stereoscan com detector de elétrons secundarios e filamento de Tungsténio —
Figura 3.25 — instalado no Laboratério de Caracterizagao Tecnologica do Depto. de Engenharia de
Minas e de Petréleo da Escola Politécnica da USP. A metalizagao das amostras foi feita com platina e
espessura de 10 a 15 um. Os granulos foram ancorados em fita de carbono dupla-face e dispostos em

“stub” de aluminio.

Figura 3.25 — Microscépio Eletronico de Varredura LEO 440 Stereoscan

Foram analisados os granulos sem recobrimento e também aqueles submetidos a 2 horas de

recobrimento.
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Os granulos recobertos também foram seccionados transversalmente com o objetivo de se

analisar a morfologia interna do granulo e visualizar a pelicula de recobrimento polimérico.

Analises semelhantes foram apresentadas nos trabalhos de SILVA (2003), BIANCHINI et
alii (1993) e MEHTA (1989).

3.10 1Indice de aglomeragio

O indice de aglomerac¢ao de particulas — valor compreendido entre 0 ¢ 1 ou entre 0 ¢ 100%
— ¢ determinado da seguinte maneira:

_ M [24]

Iagl - M

t

O numerador corresponde a massa de material aglomerado (formado por dois ou mais
granulos). O denominador corresponde a massa total de material retirada do leito apds a operagao de

recobrimento.

Apenas os produtos resultantes dos ensaios de 2 horas de recobrimento (# = +1) foram

submetidos a essa analise — veja descri¢do completa dos ensaios de recobrimento em 3.17.

3.11 Umidade por método estatico

Este método de determina¢ao de umidade consiste em secar uma pequena amostra de
material em estufa até atingir massa constante. A seguir apresentam-se as condi¢des de analise para os

materiais estudados.
Feijao e trigo: amostras de 5 g, secas em estufa a 105°C por 24 h.

Peneira molecular: amostras de 5 g, secas em estufa a 160°C por 4 h.
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A estufa utilizada — QUIMIS, modelo 314.242 — possui controle de temperatura e dispoe
de sistema de circula¢ao de ar. Para as pesagens empregou-se balanca analitica modelo LAC214 da

Adam Equipment Inc.

3.12 HPLC para determinag¢io do teor de teofilina nos granulos
sem revestimento

O teor de teofilina nos granulos sem revestimento foi determinado por cromatografia liquida

de alta eficiencia (HPLC), seguindo metodologia sugerida na Farmacopéia norte americana (USP

XXV, 2002, p. 1685).

O cromatoégrafo em fase liquida ¢ constituido de uma bomba ternaria, marca Varian, modelo
9012, uma coluna Chromspher 5 C18 (250 X 4,6 mm) com particula interna de 5 Um e um detector

UV/VIS, marca Varian, modelo 9050 com faixa de comprimento de onda de 190 a 700 nm.

As condi¢oes analiticas foram as seguintes: 40% metanol, 60% acido acético 1%. Fluxo de

1,0 mL/min. Comprimento de onda de 270 nm e 20 UL de quantidade injetada.

As analises foram feitas em triplicata para cada amostra. Para cada analise foram realizadas

duas inje¢des.

3.12.1 Preparagao da amostra

Amostra de 0,0200 g ¢é triturada. Adiciona-se aproximadamente 20 mL de HCI 0,08 N e leva-
se ao ultrassom (Ultrassonic Cleaner, marca UNIQUE) por 15 min. Em seguida, filtra-se a suspensio
resultante com papel de filtro Whatman 42. O filtrado ¢ transferido para balio de 50 mL e
completado com solugao HCI 0,08 N. A amostra ¢ filtrada em filtro 0,45 m e 20 UL s3o injetados na

coluna.
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3.13 Mcétodo de reumidificagdo dos grios de trigo

Os graos de trigo foram submetidos a um ambiente de umidade relativa elevada de modo a

absorver umidade. Esse ambiente de umidade relativa elevada foi produzido da seguinte forma.

O trigo foi colocado em bandejas perfuradas posicionadas acima de um recipiente fechado

contendo agua a 60°C em seu fundo. O tempo de permanéncia do trigo foi de 24 h.

O procedimento de umidificagio aqui proposto se baseia no estudo realizado por

OLIVEIRA (1999).

Com esse processo a umidade dos graos passa de 14% para 25% em base seca, em média.

3.14 Método de umidificagdo da peneira molecular

Previamente a realizacido dos ensaios de secagem, a peneira molecular era mergulhada em
agua por aproximadamente 18 horas. Em seguida, o material era espalhado sobre uma tela perfurada,
de modo que o excesso de umidade pudesse escorrer da superficie, preservando, porém, a umidade

superficial necessaria para os ensaios: de 22% a 25% em base seca, aproximadamente.

3.15 Meétodo para os ensaios fluidodinamicos

Os parametros fluidodinamicos a serem analisados, que sao importantes no projeto de
secadores ou recobridores PFB, sdo os valores de velocidades de maxima e minima pulso-fluidizacao
e a queda de pressao no leito e suas dependéncias com as seguintes variaveis operacionais: tipo e

carga de material no leito, freqiiéncia de pulsacdo e vazao de ar.

A velocidade do ar e a queda de pressao sio registradas pelo sistema de aquisi¢ao de dados,

conforme descrito em 3.6. O intervalo de aquisi¢do, ou melhor, de gravacio dos dados ¢ fixado em
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1,00 s. Uma vez fixada uma determinada vazao sao gravados aproximadamente 60 medidas de queda

de pressao no leito. Os valores reportados sio médios desses cerca de 60 valores.

Como referéncias para estes estudos, podem-se citar os trabalhos em leito de jorro

(KUCHARSKI & KMIEC, 1983) e no proprio secador PEFB (GAWRZYNSKI & GLASER, 1996).

Com relagao as velocidades de minima e maxima pulso-fluidiza¢ao, a obtencao desses valores
se baseia em observagdo visual — veja defini¢oes no item 2.2.5. Ensaios preliminares mostraram que
nao seria possivel estabelecer um método confiavel e reprodutivel para medida de tais velocidades.

Por esse motivo, essas medidas nao foram realizadas.

3.15.1Fluidodindamica para o feijao

No caso do feijao, as curvas de pulso-fluidizagao foram obtidas para as seguintes condi¢oes
operacionais.

o [, x10° (m) = 28, 49, 53, 78,
o f(Hz)=3,33;6,67; 11,7; 15,8,

As alturas de leito estatico utilizadas correspondem as seguintes massas de feijao seco:

A combinagao dessas variaveis resultou em 16 condi¢coes experimentais distintas.

Foi proposto o seguinte modelo empirico — Equacao [ 25 | — para ajuste dos resultados.
AP=a-f" - H -v! [25]
Em que:
14
s [26]

Oportuno destacar que a vazio volumétrica, V , teve seus valores corrigidos para as CN'TP.
Além disso, a velocidade de pulso-fluidizacio, », foi calculada com relagio a area transversal total do

leito, S, que nesse aparato vale 0,18 m?.
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Os parametros a4, b, ¢ e d da Equacao [ 25 | foram determinados por regressao, empregando-

se o recurso “Solver” do aplicativo Excel®.

O indice de fluidizagao, dado pela Equacao [ 27 | foi calculado.

FI:E [27]
w
S

Nessa expressao:
® [1¢ o indice de fluidizacao (adimensional);
® AP ¢ a queda de pressao no leito (Pa);
® [V ¢ o peso do material no leito (N);

® §¢aareadasecio transversal do leito (m?).

Esse indice ¢ uma relacdo entre a queda de pressio real (AP) e a resisténcia oferecida pelo

leito de particulas, cujo peso é .
3.15.1.1 Fluidizagao convencional

Com a finalidade de compara-la a curva obtida no processo de pulso-fluidiza¢ao, também foi
determinada a curva de fluidizacao convencional. Para esse ensaio colocaram-se no interior do leito
duas canaletas separadoras, produzindo, internamente, um leito de secao retangular de 0,15 m X
0,30 m. O sistema de rotagao foi desligado e o disco rotatério posicionado de modo que todo o fluxo
gasoso fosse direcionado a se¢dao. Assim, com essas providéncias, obtém-se um leito fluidizado
convencional, de se¢ao retangular. A obtencio dos dados, por meio do sistema de aquisicio ja

apresentado, seguiu 0s mesmos procedimentos experimentais realizados com o leito pulsante.

3.15.2Fluidodinimica para a peneira molecular

As curvas de pulso-fluidizagao foram obtidas para as seguintes condi¢cdes operacionais.

o Mkg) =7,10¢ 13 kg;
* f(Hz) =4,17;8,33 ¢ 15,0.
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A combinagao dessas variaveis levou a 9 corridas experimentais distintas.

O indice de fluidizagao, dado pela Equacao [ 27 | também foi calculado.

3.15.3Fluidodindmica para o trigo

As curvas de pulso-fluidizagao foram obtidas para as seguintes condi¢cdes operacionais.

o Mg =5;9¢12kg;
® f(Hz)=4,17;8,33¢15,8.

O indice de fluidizac¢ao, dado pela Equagao [ 27 | também foi calculado.

3.16 Mcétodos para os ensaios de secagem

Curvas de secagem dos materiais descritos em 3.1 foram determinadas em diferentes

condi¢bes experimentais.

A determinagao das curvas de secagem consiste em retirar amostras de material do leito e

determinar sua umidade em fun¢ido do tempo.

Cerca de trinta minutos antes de introduzir o material no leito, o equipamento ¢ ajustado

para que atinja a vazao e a temperatura do ar estabelecidas para o ensaio.

A colocagiao do material se da através da abertura frontal do equipamento — vista sem a

porta na Figura 3.26.

Importante comentar que apos colocagao do material a vazao ¢ ajustada, pois sofre pequena
queda em virtude da perda de carga provocada pelo material. A perturbagao no “set point” da
temperatura nao ¢ significativa, pois o controlador de temperatura foi ajustado de modo que o

restabelecimento da condigao operacional seja muito rapido.
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Figura 3.26 — Ampla abertura frontal para colocagio do material'? e retirada de amostra.

Por essa mesma abertura é que se procede a retirada de amostras. Nesse momento, o fluxo
de ar ¢ interrompido, a porta ¢ rapidamente aberta, a amostra de aproximadamente 20 gramas
retirada, a porta fechada e o fluxo restabelecido. Todo o procedimento leva cerca de 20 segundos, de
modo que nao ha perturbagao apreciavel na temperatura do ar. Para cada ponto da curva de secagem
¢ retirada apenas uma amostra. O nimero total de amostras de um ensaio depende do material
utilizado. Essa informagiao pode ser extraida das curvas de secagem apresentadas na Secao de

resultados.

3.16.1 Planejamento experimental fatorial aplicado aos ensaios de secagem

O objetivo dos planejamentos experimentais empregados nos estudos de secagem ¢ verificar

o efeito das variaveis operacionais escolhidas sobre os resultados obtidos.

Os experimentos de secagem foram planejados de acordo com a técnica de planejamento
fatorial completo (RODRIGUES & IEMMA, 2005; BARROS NETO, SCARMINIO & BRUNS,
1996 e 2002; MONTGOMERY, 1997; BOX, HUNTER & HUNTER, 1978).

Com este método obtém-se modelos empiricos que quantificam os efeitos das variaveis

independentes sobre as respostas ou variaveis dependentes.

Para esta fotografia foi retirada a porta e colocadas divisorias internas no equipamento. Essas divisorias, porém, s6 foram
empregadas nos ensaios de recobrimento e nos ensaios fluidodinamicos e de secagem em que se desejava operar o sistema
fluidizado convencionalmente. A porta permanece fechada durante todo o ensaio. A abertura acontece apenas para retirada de
amostra.
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3.16.1.1 Respostas estudadas
Antes de se discorrer acerca das variaveis independentes analisadas, deve-se ter em mente
quais as respostas estudadas.

Tanto o fefjao como o trigo tiveram suas curvas de secagem modeladas com a Equagio de
PAGE. O modelo de PAGE ¢é uma equagdo cinética empirica com dois parametros: £ ¢ 7 —

Equacao [ 28 ].
Y ¢ [28]
Os planejamentos experimentais para esses dois materiais visaram justamente analisar o

efeito das variaveis nos parametros £ ¢ 7 do modelo de PAGE.

A secagem da peneira molecular, diferentemente do trigo e do feijao, apresenta um periodo
de velocidade constante, em que a secagem ¢, portanto, controlada pelas condi¢bes externas. Nio

cabe, portanto, a utilizacao do modelo de PAGE.

Sendo a taxa de secagem constante, a seguinte equag¢ao, obtida por simples balan¢o material

no solido, ¢ aplicavel:
M,=-M, — [29]

Nessa expressao:

® M, éataxa de secagem em kg de dgua / s;

M; é a massa de matéria seca;

X é a umidade do material em base seca;

® /¢ o tempo.

O planejamento experimental neste caso permitira a avaliagdo do efeito das varidveis

operacionais sobre a taxa de remo¢io de umidade M, calculada a partir dos valores de dX/d¢

w

obtidos das curvas de secagem no perfodo de velocidade constante.
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3.16.1.2 Variaveis estudadas na secagem do feijao

Para o feijao optou-se por verificar os efeitos das variaveis: vazao do ar, temperatura do ar e
freqiiencia de pulsacdo do leito. Trata-se, portanto, de um planejamento fatorial completo 23, em que

trés variaveis sao estudadas em dois niveis.

Tabela 3.8 — Variaveis estudadas na secagem do feijao e respectivos valores nos niveis inferior e
superiof.

Nivel inferior ~ Nivel superior

Variavel 1) (+1)
Temperatura T, (°C) 45 75
Freqiiéncia f (rpm) 365 630
Vazio Vg (Nm?/min) 5,5 9,3

A Tabela 3.9 reune todos os ensaios realizados. Oportuno destacar que a ordem em que

foram feitos foi aleatoria.

Tabela 3.9 — Matriz de planejamento experimental — secagem de feijao.

T, / v,
°C pm  m3(CNTP)/min
45 365 5,5
45 630 5,5
45 365 9,3
45 630 9,3
75 365 5,5
75 630 5,5
75 365 9,3
75 630 9,3
60 500 6,9

Os valores de vazdo foram escolhidos com base na observacio do comportamento
fluidodinamico do leito. As vazdes devem ser suficientes para promover a fluidiza¢io com adequada
movimenta¢ao do material ¢ ndo podem ser tio elevadas a ponto de promover jorro acentuado. Sao
observagoes qualitativas. Porém, o estudo fluidodinamico desenvolvido mostra que os valores de
velocidade superficial proporcionados por essas vazoes sio todos acima da velocidade de minima

fluidizacao do leito.
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Para verificar a significancia estatistica dos efeitos das variaveis independentes, foram
realizadas duas repeti¢oes com valores intermediarios das variaveis Tj, e f, que corresponde a ultima

linha da Tabela 3.9. A descricao mais detalhada do método estatistico ¢ dada na Secao 3.16.1.6.
3.16.1.3 Variaveis estudadas na secagem do trigo

No caso do trigo, empregou-se uma massa inicial de material umido igual em todos os
ensaios: 9 kg. A vazio de ar também foi a mesma: 410 m*(CNTP)/h. O planejamento, portanto, foi
do tipo fatorial completo 2> — duas variaveis em dois niveis — com duas repetigdes no ponto

central. Ele esta apresentado na Tabela 3.11.

Tabela 3.10 — Variaveis estudadas na secagem do trigo e respectivos valores nos niveis inferior e
supetior.

Nivel inferior ~ Nivel superior

Variavel
D 1)
Temperatura T;, (°C) 60 80
Freqiiéncia f (rpm) 200 700

Para verificar a significancia estatistica dos efeitos das variaveis independentes, foram
realizadas duas repeticdes com valores centrais das variaveis Tj, e f, que corresponde a ultima linha da
Tabela 3.11. A descricio mais detalhada do método estatistico é dada na Secao 3.16.1.6. Os ensaios

foram realizados em ordem aleatéria.

Tabela 3.11 — Matriz de planejamento experimental — secagem de trigo.

T f

°C rpm
60 200
60 700
80 200
80 700

70 450
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3.16.1.4 Variaveis estudadas na secagem da peneira molecular

Para os estudos com a peneira molecular, a matriz do planejamento esta representada na

Tabela 3.13. A codificacao das variaveis é representada na Tabela 3.13.

A massa inicial de peneira imida foi de 15 kg em todos os ensaios. Nao houve ensaios em
ponto central ou intermediario. Porém, todas as condi¢Oes experimentais foram duplicadas. Trata-se
de uma forma alternativa de se avaliar o erro experimental e, assim, determinar a significancia

bl bl

estatistica dos efeitos das variaveis — como descrito com mais detalhes em 3.16.1.6.

Tabela 3.12 — Variaveis estudadas na secagem da peneira molecular e respectivos valores nos niveis
inferior e superior.

Nivel inferior ~ Nivel superior

Variavel 1) (+1)
Temperatura T;, (°C) 40 70
Freqiiéncia f (rpm) 250 900
Vazio V, (Nm?*/h) 500 600

Inicialmente foram realizados os ensaios correspondentes as quatro primeiras linhas da
Tabela 3.13, em ordem aleatéria. Depois de concluida essa etapa, decidiu-se ampliar o estudo,
analisando-se também o efeito da vazdo. Para isso, foram propostas as quatro outras condi¢oes
experimentais com a vazao de gas aumentada para 600 Nm?/h. Ao final, o que se tem na Tabela 3.13
¢ um planejamento fatorial completo do tipo 2° — trés variaveis em dois niveis — com uma réplica

de cada condicao.



Materiais e métodos - 81 -

Tabela 3.13 — Matriz de planejamento experimental — secagem de peneira molecular.

T f v,
°C pm  m3(CNTP)/h
-1 -1 -1
+1 -1 -1
-1 +1 -1
+1 +1 -1
-1 -1 +1
+1 -1 +1
1 +1 +1
+1 +1 +1

3.16.1.5 Modelos empiricos resultantes do planejamento experimental

Nos casos do feijao e da peneira molecular, em que foram feitos planejamentos fatoriais
completos 23, os modelos de regressao empiricos que se obtém sao do seguinte tipo, em que foram

considerados apenas os efeitos de interagdo principais e de dois fatores:

Resp:a0+a1-Tm+a2-f+a3-Vg+a12-Tm-f+a13-Tm-Vg+a23-f-Vg [30]
Em que:
® Resp é a resposta estudada: £ ou 7.

® grepresenta o valor médio da resposta.

® 4> representam os valores dos coeficientes de regressio relativos aos efeitos

principais.

® 4 sao os valores dos coeficientes de regressao relativos aos efeitos das intera¢oes de

dois fatores.

No caso do trigo, em que o planejamento ¢ do tipo 22, o modelo ¢ do seguinte tipo, em que

também foram considerados apenas os efeitos de interagao principais e de dois fatores:

Resp=ay,+a, T, +a, -f+a, T, f [31]
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Em que:

L]
® Resp é a resposta estudada: £ ou # no caso do trigo e M no caso da peneira

molecular.
® grepresenta o valor médio da resposta.

® 4> representam os valores dos coeficientes de regressao relativos aos efeitos

principais.

® 4 sao os valores dos coeficientes de regressao relativos aos efeitos das intera¢oes de

dois fatores.
3.16.1.6 Significancia estatistica dos efeitos

A analise estatistica dos resultados permite estabelecer intervalos de confianga para a

significancia dos coeficientes de regressao.

Para estimar o erro experimental, no caso do feijao foram repetidos trés ensaios com valores
intermediarios das variaveis independentes. Esse erro, chamado erro experimental caracteristico ou
erro padrio corresponde ao desvio padrao das repeticoes (BARROS NETO, SCARMINIO &
BRUNS, 2002). Com esse erro padrao, sao construidos intervalos de confianca para os valores dos

efeitos, usando a distribuicao # de Student.

Para o trigo e a peneira molecular a estimativa do erro padrao ¢ feita da seguinte forma. Cada
ensaio, tendo sido repetido uma vez, fornece uma estimativa da variancia com 1 grau de liberdade.
Para obtencdo de uma estimativa conjunta, calcula-se a média de todas as estimativas ponderadas
pelos respectivos graus de liberdade'”. A raiz quadrada do valor resultante é o erro expetimental ou

erro padrio procurado.

Sao considerados significativos apenas os efeitos cujas estimativas forem superiores, em valor
absoluto, ao produto do erro padrio pelo ponto da distribuicio # de Student, porque s6 assim o

intervalo de confianca nio incluira o valor zero.

13 . . . . . o S
Como todos os ensaios foram repetidos uma sé vez, o grau de liberdade ¢ 1 em todas as estimativas de variancia.
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Os calculos e analises sdo feitos por intermédio do aplicativo computacional STATISTICA,

versao 5.0.
3.16.1.7 Analise estatistica dos modelos empiricos

Tendo analisado quais os efeitos e, por conseguinte, os coeficientes de regressio

significativos, deve-se verificar a qualidade do ajuste obtido pelo modelo empirico.
Essa analise ¢ feita com o auxilio dos seguintes dois graficos.
1) Valores previstos pelo modelo em fungao dos valores observados experimentalmente.
1i) Valores dos residuos em fungao dos valores previstos ou observados.

Sio andlises qualitativas. Pelo primeiro grafico deve-se verificar a proximidade dos valores
previstos e observados em toda a faixa estudada. No caso da analise de residuos, deve haver uma
distribuicdo aleatéria dos residuos em torno de um valor central, que é zero, evidentemente. Além

bl bl
disso, os valores dos residuos em si devem ser pequenos, dando evidéncia da proximidade dos valores

observados e previstos.

Além da anilise grafica, visual e qualitativa, recomenda-se a realizagdo de uma anilise
quantitativa. O método mais usado ¢ a Analise de Variancia, feita a partir dos dados colocados na
chamada Tabela ANOVA, construida conforme a Tabela 3.14 (BARROS NETO, SCARMINIO &
BRUNS, 2002).

A partir desta tabela pode-se quantificar a qualidade de ajuste de um modelo, determinando-
se o quanto da varia¢ao das observa¢oes em torno da média se deve a regressao e quanto se deve aos
residuos. Quanto maior a fragcao descrita pela regressao, melhor é o ajuste. Essa fracdo ¢ dada pelo

valor do coeficiente de determinacao do modelo, chamada de porcentagem de variaciao explicada na

Tabela 3.14, ou apenas R
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Tabela 3.14 — Tabela ANOVA para o ajuste, pelo método dos minimos quadrados, de um modelo
linear nos parametros'*,

- Soma Quadratica Nuamero de graus ~ Média Quadratica
Fonte de Variacao 50 de liberdade MO
m n S
Regressao SOy = ZZ( $.-) p—1 MQ, = pQRl
i J -
m n S ]
Residuos SO, =3 (v, -3, ) n-p Mo, - Q,p
i J -
m n; SQ .
Falta de Ajuste SQ;,; = ZZ( .-y, ) m-—p MQ,, :m_fp
i J -
m N B S
Erro Puro S0, =Dy, =¥ ) n—m MQ,, = Qo
i n—m
Total SQI:ZZ();U—?)Z n—1
i
% de variacao R? = SOk
explicada SQ,
% de variacao SQ, - S0,
maxima explicavel SQ,

Complementarmente a toda a analise ja proposta para o modelo, recomenda-se a realizagao

de um teste para analise da significancia estatistica da regressao. Trata-se do teste F para a regressao.

O fundamento desse teste é o seguinte. Admitindo-se que niao haja uma correlagiao
significativa entre a(s) variavel(is) independente(s) e a(s) variavel(is) dependente(s) — o que
corresponde a hipétese nula —, demonstra-se que a razao entre as médias quadraticas da regressao e

dos residuos segue uma distribuicdo F, ou seja:

MQy
~F p=Ln=p
MO,
MQy - < < )
Portanto, se >F,,, , descarta-se a hip6tese de niao haver correlagio no nivel de

r

confian¢a em que se obtém o valor tabelado de F.

14 7;= nimero de repeticdes no nivel 7 » = nimero de niveis distintos da variavel independente; » = nimero total de observacdes; p = nimero
~ —
de parametros do modelo; Y;; =j-¢ésima resposta observada no /-ésimo ensaio; Y; = valor previsto pelo modelo para o ponto ;; Y¥; = média

global dos valores observados (BARROS NETO, SCARMINIO & BRUNS, 2002).
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Um teste semelhante pode ser feito para analisar a falta de ajuste. Consiste em comparar a

razao entre as médias quadraticas da falta de ajuste e do erro puro com o valor tabelado de F.

MO,
m—p,n—m
MQ,,
MQfaj ., ~ ~ ,
Portanto, se ———< F__ descarta-se a hipdtese nula de nao haver correlacao no nivel de
> m—p,n—m 9

ep

confian¢a em que se obtém o valor de F tabelado.

3.16.2Comparagio entre a secagem com fluidizagdao convencional e com pulso-
fluidizagao
Com a finalidade de se comparar a pulso-fluidizacio com a fluidizacio convencional, os

seguintes ensaios foram realizados.
3.16.2.1 Secagem de feijao em leito fluidizado

Com o feijao foi realizado um experimento em condi¢oes de fluidizacio convencional com a

tinalidade de comparacdao com a pulso-fluidizagao.

O sistema de distribui¢do da corrente gasosa, descrito em 3.5.1, foi desativado, de modo que
o equipamento pudesse operar na condi¢dao de fluidizagao convencional. Todo o ar foi direcionado
para as duas se¢Oes centrais do leito. Separadores verticais foram colocados acima da tela que suporta
o material, com vistas a isolar as duas se¢Oes centrais das demais. Com isso, a capacidade do
equipamento foi reduzida pela metade, assim como a area de escoamento. Sendo assim, o teste de
fluidiza¢ao convencional foi realizado com metade da carga inicial de material empregada nos ensaios

de pulso-fluidizacao, ou seja, 4,5 kg.

A secagem ocorreu a temperatura de 60°C (entrada do ar no leito), com vazao volumétrica de
8,8 m*(CNTP)/min. Com essa vazao obtém se uma velocidade superficial de 1,6 m/s, calculada

conforme a Equacdo [ 26 | para uma area da secdo transversal do leito igual a 0,090 m?.
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A comparagao entre os regimes de fluidizac¢ao convencional e de pulso-fluidizagao ¢é possivel

sobrepondo-se e analisando-se as curvas de secagem obtidas.
3.16.2.2 Secagem de peneira molecular em leito fluidizado

Com a peneira molecular foram realizados dois experimentos em condi¢oes de fluidizagao

convencional com a finalidade de comparagiao com a pulso-fluidizacao.

O sistema de distribui¢do da corrente gasosa, descrito em 3.5.1, foi desativado, de modo que
o equipamento pudesse operar na condi¢dao de fluidizagao convencional. Todo o ar foi direcionado
para apenas uma das se¢Oes centrais do leito. Separadores verticais foram colocados acima da tela que
suporta o material, com vistas a isolar uma das se¢des das demais. Com isso, a capacidade do
equipamento foi reduzida para um quarto, assim como a area de escoamento, que passou a ser de
0,045 m?. Sendo assim, o teste de fluidizacio convencional foi realizado com um quarto da carga de

material umido empregada nos ensaios de pulso-fluidizacdo — Se¢ao 3.16.1.4 —, ou seja, 3,75 kg.

Os ensaios foram realizados a temperatura de 40°C e 70°C (entrada do ar no leito), com
vazio volumétrica de 410 m*(CNTP)/h. Com essa vazdo obtém se uma velocidade superficial de

2,5 m/s — calculado a partir da Equacio [ 26 | com area da se¢io transversal igual a 0,045 m?.

A comparagio ¢ feita confrontando-se os valores de taxa de secagem em periodo de
velocidade constante nos dois regimes — fluidizacdo convencional e pulsante. Essa taxa de secagem ¢

calculada conforme descrito em 3.16.1.4, por meio da Equacao [ 29 .

3.17 Mcétodos para os ensaios de recobrimento

Os ensaios de recobrimento sio preparados como na secagem, ou seja, 0 equipamento ¢
previamente colocado em operagdo para se atingir a temperatura desejada de entrada da corrente
gasosa. Em seguida ¢é introduzido no leito o material a ser recoberto — da mesma forma como

descrito em 3.16. S6 entido ¢é acionado o sistema de alimentacao da suspensiao de recobrimento —

Figura 3.22.
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O tempo de recobrimento ¢ contado a partir do momento em que se percebe visualmente a
saida de liquido pelo bico. Importante destacar que esse tempo — variavel # — corresponde ao
tempo em que as particulas sdo efetivamente submetidas a atomizagao. A cada 15 minutos de
aspersao realiza-se uma parada de 10 minutos para remogao e limpeza do bico atomizador. A

fluidizacao das particulas, no entanto, nao ¢ interrompida.

Algumas variaveis do processo sdo fixadas. A escolha se baseou em diversos ensaios

exploratérios preliminares.

Tabela 3.15 — Valores das variaveis fixadas.

Variavel Valor
Vazio de ar 500 m*(CNTP)/h
Temperatura do ar na entrada do leito 60°C
Temperatura da suspensiao 30°C
Pressao do ar de atomizagao 1 bar, relativa
Massa inicial de material no leito 2,0 kg

Altura da extremidade do bico atomizador

R . 180 mm
com relacdo a tela que suporta o material

3.17.1 Planejamento experimental aplicado ao estudo do recobrimento dos
granulos contendo teofilina

Ensaios de recobrimento de granulos de teofilina foram realizados seguindo as combinag¢des
experimentais relacionadas na Tabela 3.16. Trata-se de um planejamento fatorial completo do tipo 24,

sem repeticoes.

As respostas analisadas nesse planejamento experimental sao as seguintes: perfil de liberagao

— determinado como descrito em 3.18 e indice de aglomera¢ao — descrito em 3.10.



Materiais e métodos - 88 -

Tabela 3.16 — Matriz do planejamento experimental — recobrimento de granulos contendo teofilina.

Vazao de Freqiéncia de  Diametro de Tempo de
Ordem suspensao pulsacao particula recobrimento

1% f dy ¢
7 +1 +1 +1 -1
1 -1 +1 +1 -1
8 +1 -1 +1 -1
5 -1 -1 +1 -1
6 +1 +1 -1 -1
4 -1 +1 -1 -1
2 +1 -1 -1 -1
3 -1 -1 -1 -1
7 +1 +1 +1 +1
1 -1 +1 +1 +1
8 +1 -1 +1 +1
5 -1 -1 +1 +1
0 +1 +1 -1 +1
4 -1 +1 -1 +1
2 +1 -1 -1 +1
3 -1 -1 -1 +1

Os significados dos valores codificados (-1) e (+1) atribuidos as variaveis independentes

estao explicados na Tabela 3.17

Tabela 3.17 — Variaveis estudadas no recobrimento de granulos de teofilina e respectivos valores nos
niveis inferiores e superiores.

Nivel inferior Nivel Superior

Variavel 1) (+1)
V —vazio (mL./min) 6,0 8,0
f— freqiiéncia (rpm) 500 800
dp — diametro (mm) 1,28 1,62

¢ -tempo (h) 1 2
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Sao, portanto, 16 ensaios, conduzidos em ordem aleatéria, como mostra a primeira coluna da

Tabela 3.10.
Observe que 2 ordem dos ensaios foram atribuidos os nimeros de 1 a 8 apenas. O motivo ¢
que uma mesma combinac¢ao de variaveis V , fe d, corresponde a uma mesma corrida experimental

em que amostras eram retiradas para #valendo -1 e +1.

Por meio desse método, chega-se a modelos empiricos lineares que relacionam as respostas

com as variaveis estudadas.

Dado o tipo de planejamento — fatorial completo em dois niveis — os modelos obtidos sio
do seguinte tipo, em que foram considerados apenas os efeitos de interacao principais e de dois

fatores:

Resp=a0+a1-V+a2-f+a3-dp+a4-t+a12-V-f+a13-V-dp+a14-V-t
tay-f-d,tay, ft+ay,-d, -t

Em que:
® grepresenta o valor médio da resposta.

® 4> representam os valores dos coeficientes da regressio referentes aos efeitos

principais.
® ;530 os coeficientes referentes aos efeitos das interacoes de dois fatores.

® Regp representa as respostas estudadas.

Como ja explicado, dentre as respostas analisadas neste estudo esta o perfil de liberagao da
teofilina. Porém, o perfil em si ndo é uma grandeza possivel de ser quantificada. Por esse motivo, o
que se analisou como respostas foram as porcentagens de droga liberada 77 vitro decorridas 4, 6 ¢ 8

horas. A essas respostas atribuiram-se os seguintes nomes: I.4, .6 e L8, respectivamente.
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3.17.1.1 Significancia estatistica dos efeitos

Este planejamento difere daqueles descritos em 3.16.1 no sentido em que nao apresenta

repeticdes que permitam estimar o erro experimental >,

Neste caso ¢ feita uma analise por meio de graficos normais. Essa analise se baseia no
conceito de probabilidade acumulada (BARROS NETO, SCARMINIO & BRUNS, 2002). Veja o

procedimento.

Admite-se inicialmente, como hipdtese nula, que todos os efeitos calculados de fato nao
existam, ou seja, valham zero. Considera-se que esses efeitos sejam uma amostra aleatéria retirada de

uma distribuigao aproximadamente normal, com média populacional zero.

Traca-se um grafico normal dos efeitos em funcao dos valores de probabilidade acumulada a

eles associados.

Os pontos que se ajustam a uma reta que cruza a probabilidade acumulada de 50% podem
ser considerados como efeitos nao significativos ¢ podem ser atribuidos a flutua¢oes aleatorias
inerentes ao processo. Sao considerados significativos apenas os efeitos que nao fizerem parte dessa

reta.

Calcula-se a média do quadrado dos efeitos nao significativos e considera-se o valor

resultante como sendo uma estimativa para o erro padrao de um efeito.

3.18 Ensaios de liberagao de teofilina dos granulos recobertos

Para avaliacao da qualidade do recobrimento, os granulos com teofilina revestidos foram

submetidos a ensaio de liberacao 7 vitro.

A Farmacopéia norte americana (USP XXV, 2002) apresenta varios testes para estudo da

liberagdo 7n vitro de capsulas contendo granulos de teofilina revestidos. Neste estudo, optou-se pelo

teste 8 — p.1686.

15 - ~ . . i, - .
Em parte, essa decisdo se deveu ao fato de nio haver grande quantidade de material que permitisse a repeticio dos ensaios.
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Nesse teste o meio de dissolucio consiste em 900 ml. de solugio simulada de fluido

intestinal com pH 7,5 e sem enzima.

Essa solucdo ¢é obtida dissolvendo-se 6,8 g de fosfato monobasico de potassio em 250 mL de
agua e adicionando-se, ap6s mistura, 77 mL de hidroxido de sédio 0,2 N e 500 mL de agua. O pH
final é obtido com HCl ou NaOH 0,2 N.

Figura 3.27 — Vista da cuba e do cesto (aparato 1) empregado no teste de dissolucao.

O aparato empregado no teste 8 é o nimero 1 (cesto) — Figura 3.27. A rotagdao do cesto ¢
de 100 rpm. A temperatura das cubas de dissolu¢do é mantida a 37°C com tolerancia de 0,5°C. O
método completo de dissolucao é descrito na Farmacopéia norte americana — USP XXV. (2002),

p. 2011.

Os ensaios foram realizados em triplicata. O dissolutor empregado possui seis cubas e ¢é

fabricado pela empresa Novaética.

Figura 3.28 — Fotografia do dissolutor de 6 cubas da NovaFtica.
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Aproximadamente 2,0 g de granulos sdo colocados inicialmente nos cestos secos. O inicio da

contagem de tempo se da quando o cesto ¢é baixado.

Amostras de aproximadamente 4 mL sdo retiradas com seringa da por¢ao intermediaria entre
a superficie do meio e o topo do cesto e a uma distancia nao inferior a 1 cm da parede da cuba. O

mesmo volume de meio de dissolu¢ao ¢ imediatamente reposto.

A retirada da primeira amostra ocorre apds 30 min e a segunda apés 1 h do inicio do teste.

As amostras seguintes sao retiradas a cada 60 minutos.

O teor de teofilina no meio ¢ determinado por absorbancia UV a 271 nm usando um
espectrofotometro modelo CARY, fabricado pela Varian. A leitura obtida ¢ confrontada com uma
curva de calibragiao previamente determinada com esse mesmo meio de dissolugao, para daf se obter

o teor de teofilina liberado.

Figura 3.29 — Fotografia do espectrofotometro CARY acoplado a microcomputador.

3.18.1Verificagao da gastro-resisténcia

Para verificacio se o perfil de liberagio é de fato pH-independente, é recomendada a
obtencao de uma curva de dissolucio em pH acido. Dessa forma, todo o procedimento de
determinagao de curva de liberagao foi repetido para uma solu¢io de HCI 0,1 N. Dessa vez, porém,

apenas os granulos submetidos a 2 horas de recobrimento tiveram o perfil determinado.
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4 Resultados e discussio

4.1 Caracterizagao dos solidos

As analises de caracterizagao dos solidos estido apresentadas a seguir.

4.1.1 Feijao

Os graos de feijao utilizados nos ensaios fluidodinamicos e de secagem apresentam as

seguintes caracterfisticas, relacionadas na Tabela 4.1.

Tabela 4.1 — Caracterizacao do feijao fornecido pela CAMIL — propriedades do grao seco.

Propriedade Valor M¢étodo

Massa especifica do grio seco — P 1.449 x 103 Ttem 3.9.1.1

(ke/ ) ’ oL
Massa especifica do leito — py, 760 Ttem 3.9.1.2
(kg/m?) o
Massa média do grao seco (kg) (22£5) x 105 Pesagem de 230 grios
Diametro equivalente — d,; (m) 06,65 X 103 Item 3.9.1.4

Esfericidade — ¢ 0,65+ 0,05 Equacao [ 23 ]
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4.1.2 Peneira molecular

As peneiras moleculares utilizadas foram previamente caracterizadas pelo fabricante. Os

dados fornecidos estiao relacionados na Tabela 4.2.

Tabela 4.2 — Propriedades da peneira molecular — dados do fabricante.

Area Calor Condutividade =~ Volume efetivo ~ Diametro Massa
Superficial especifico térmica de poros médio especifica
especifica k] /kg'K) (W/m'K) (cm®/g) das aparente

(m?/g) particulas (g/L)
(mm)
800 0,96 0,12 0,252 0,30 1,625 82028060

O diametro médio das particulas, porém, também foi determinado experimentalmente, por

peneiramento, segundo o método descrito em 3.9.1.3. Chegou-se ao diametro médio de 2,06 mm.
A distribuicao completa esta representada na Tabela 4.3.

Tabela 4.3 Distribuicao granulométrica da peneira molecular.

Abertura Fracio
(mm) retida
1,41 0,013
1,68 0,342
2,00 0,612
2,38 0,033
2,83 0,000

4.1.3 Trigo

Os graos de trigo utilizados nos ensaios fluidodinamicos e de secagem apresentam as

seguintes caracterfisticas, relacionadas na Tabela 4.1.
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Tabela 4.4 — Caracterizacio do trigo — propriedades do grio seco.

Propriedade Valor Método

Massa especifica do grao seco — P 1.40 x 10? Ttem 3.9.1.1
(kg/m?)

Massa especifica do leito — Py 8,0 x 107 Ttem 3.9.1.2
(kg/m?)

Massa média do grao seco (kg) (33 £5) X 10 Pesagen:l de 700

graos

Diametro equivalente — ,; (m) 3,87 X 102 Item 3.9.1.4
Esfericidade — ¢ 0,50 £ 0,05 Equacio [ 23 ]

4.1.4 Granulos com teofilina

Nos ensaios de recobrimento foram empregados granulos com teofilina com as seguintes

caracteristicas.

Tabela 4.5 — Caracterizacao dos granulos com teofilina.

Propriedade Granulo menor  Granulo maior Método

Teor de teofilina (%) 6,51 0,2 9,7+ 0,1 Ttem 3.12
M if 3 _

assa especifica do grio seco 1,507 x 103 151 X100 Trem 3.9.1.1
pp(kg/m?) .
Massa efpmﬁca do leito 9,5+ 03)x102 (94 +0,3)x102  Item 3.9.1.2
Pap (kg/m?)
Diametro da particula— dj, (m) 1,28 X 10-3 1,62 X 103 Item 3.9.1.3

4.1.4.1 Anailise de imagem

Os resultados de analise de imagem dos granulos com teofilina sem revestimento, realizada

conforme descrito em 3.9.2, sao apresentados na Tabela 4.6.
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Tabela 4.6 — Resultados de analises de imagem para caracterizacio dos granulos com teofilina sem

revestimento.
Diametro " ,
Ndmero Area do menor Dlzilmet/ro do Perlrfletro N
de . . maior circulo da area Esfericidade
Granulos1¢ projetada circulo . .. ,
granulos ‘nscrito circunscritivo projetada p
analisados S (MmM?)
4 (mm) d, (mm) p (mm)
Menor
diametro 657 1,6+02 15+0,1 1,3+0,1 47404 087 +0,06
4=1,28 mm
Maior
diametro 552 24104 19+02 1,6 £0,2 57106 0,87 %0,07
d=1,62 mm

4.2

Fluidodinamica do feijao

Conforme apresentado em 3.15, o estudo fluidodinamico compreendeu inicialmente o

tracado e modelagem das curvas de pulso-fluidiza¢do e posterior comparagio com o regime de

fluidizacao convencional.

4.2.1 Regime de pulso-fluidizagio

Para o feijao, as curvas de pulso-fluidizagao sdo apresentadas nas figuras seguintes — Figura

4.1 a Figura 4.4,

1

6 1~:a 1 .
Diametros médios, calculados conforme descrito em 3.9.1.3.
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Figura 4.2 - Curvas de pulso-fluidizacdo para diversos valores de f— H, = 53X10-m.
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Figura 4.4 - Curvas de pulso-fluidizacdo para diversos valores de f — H, = 28x103m.
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Conforme explicado em 3.15.1, os dados experimentais permitiram a obtencao dos
parametros da Equacao [ 25 |, apresentados na Tabela 4.7. Importante ressaltar que os parametros
obtidos e apresentados sao validos para as variaveis independentes expressas no Sistema Internacional

de Unidades, ou seja:

[AP] = Pa, [[] = s'L, [H] = m, [1] = m/s.

Tabela 4.7 — Parametros da correlagao para calculo da queda de pressao — Equacgao [ 25 ].

a b C d

5,34x105  1,95x101  9,74x10-1 1,08

Na Figura 4.5 tem-se uma comparagao entre os valores de queda de pressio medidos
experimentalmente e aqueles calculados por intermédio da Equacao [ 25 ]. A correlagiao é boa, com

erro médio percentual de 12,0%'7 ¢ R? = 0,965. Veja a analise de varidncia na Tabela 4.8.

Visualmente observou-se que o leito passa a se movimentar a partir de velocidade superficial
do gis entre 0,20 m/s e 0,30 m/s. Levando-se isso em consideracido, os parametros do modelo foram
recalculados fazendo-se o ajuste apenas para valores de velocidade acima de 0,25 m/s. Valores
inferiores foram descartados por compreenderem uma faixa de transicio de leito fixo para leito

expandido, sem movimenta¢ao do material, ou seja, aquém da condi¢dao de operagao.

Tabela 4.8 — Tabela ANOVA — modelo para calculo da queda de pressao.

Fonte de Variacao Som}a. Nﬁme.ro de graus Méd/ia.
Quadratica de liberdade Quadratica
Regressio 3939111 3 1313037
Residuos 143335 205 699
Total 4082446 208
R? 0,965

7 Etro definido como o valor absoluto da diferenca entre as perdas de carga prevista e observada, dividido pela perda de carga
observada.
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Figura 4.5 — Queda de pressio no leito: valores medidos e calculados.

Os novos parametros obtidos por regressao nao-linear estao relacionados na Tabela 4.9. Na

Tabela 4.10 a respectiva analise de variancia da regressao.

Tabela 4.9 — Parametros da correlacdo para calculo da queda de pressaio — Equacido [ 25 ] —
velocidades acima de 0,25 m/s.

a b C d

520x105 0,216 0,993 1,01

b
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Tabela 4.10 — Tabela ANOVA — modelo para calculo da queda de pressao, parametros recalculados
para a restricio de velocidades acima de 0,25 m/s.

Fonte de Variacao Som’a' Nﬁme'ro de graus Méd’ia'
Quadratica de liberdade Quadratica
Regressio 3105651 3 1035217
Residuos 79495 187 425
Total 3185146 200
R? 0,975

Os resultados permitem inferir que todas as variaveis independentes analisadas, que sdo a
freqiiencia de pulsacdo, a altura estatica do leito e a velocidade da corrente gasosa, afetam a queda de
pressdo na faixa de valores estudada. Esta conclusio se baseia no fato de os parametros 4, ¢ ¢ d do

modelo serem diferentes de zero.

Na fluidiza¢do convencional, é também sabido que se verifica a dependéncia da perda de

carga com as variaveis velocidade superﬁc:ial18 e altura estatica do leito.

A variavel operacional que diferencia a fluidizagdo convencional da pulso-fluidizagido ¢ a
freqiiéncia de pulsacdo. A influéncia dessa variavel na perda de carga merece, portanto, atenc¢ao

especial.

Notou-se da Figura 4.1 a Figura 4.4, que quanto maior a freqiiéncia de pulsa¢do, maior a
perda de carga, embora essa influéncia seja mais acentuada quanto menor a carga de material. Uma

possivel explicagao para esse comportamento € a seguinte.

A Figura 2.12 apresentada na revisao bibliografica deste trabalho representa bem o que
acontece com um leito pulso-fluidizado a cada ciclo ou periodo. Quanto mais alta a frequéncia de
pulsa¢ao, menor a duracdo da intermiténcia, perfodo no qual o fluxo gasoso ¢ interrompido numa

determinada secao.

A cada vez que o fluxo gasoso ¢ restabelecido numa determinada se¢ao do leito, o gas perde

energia para vencer os atritos do escoamento, aumentar sua energia potencial e realizar trabalho. Essa

18 . : . N fs S ~
Para valores de velocidade inferiores as de minima fluidizacao.
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ultima parcela corresponde a energia necessaria para expandir o leito de solidos. O resultado fisico

desse fendmeno ¢ a perda de carga ou queda de pressiao do gas.

Com uma maior freqiiéncia de pulsacao, menor o tempo que uma determinada se¢ao do leito
permanece sem receber a corrente gasosa, como esquematizado na Figura 2.12. Considerando o
efeito da inércia, ¢ de se esperar, portanto, que o leito permaneca mais expandido quanto maior for
essa freqliéncia de pulsagdo. E com uma maior expansao, maior ¢ o contato gas-particula, fenomeno

este responsavel pela queda de pressao.

Os resultados apresentados na Tabela 4.11 corroboram o que se apresentou nesta discussao.
Para uma mesma quantidade de material no leito, pode-se ver que o indice de fluidizagdo aumenta

com o aumento da freqiiéncia.

Tabela 4.11 — Indice de fluidizacio.

Queda de Indice de

M (kg) (rpf m) Lgi)j pressao Fluidizacao
AP (Pa) FI
4,0 200 218 116 0,53
7,0 200 381 247 0,65
7,5 200 408 266 0,05
11,0 200 599 418 0,70
4,0 400 218 150 0,69
7,0 400 381 272 0,71
7,5 400 408 302 0,74
11,0 400 599 442 0,74
4,0 700 218 188 0,86
7,0 700 381 318 0,83
7,5 700 408 336 0,82
11,0 700 599 493 0,82
4,0 950 218 187 0,86
7,0 950 381 331 0,87
7,5 950 408 353 0,86

11,0 950 599 506 0,84
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Na Tabela 4.11 os valores de queda de pressdo sao valores médios para velocidade superficial

acima de 0,50 m/s.

4.2.2 Comparagio entre fluidizagdo pulsante e fluidizagdo convencional

Seguindo o procedimento descrito na Secao 3.15.1.1, obteve-se a seguinte curva de
fluidizacdo convencional do feijao: Figura 4.6. Nela observa-se que a velocidade minima de

fluidizagao é igual a 0,40 m/s.

1000

&

AP (Pa)
]
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J
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Figura 4.6 — Curva de fluidiza¢do convencional do feijio.

Na Figura 4.7 apresenta-se uma sobreposi¢ao entre as curvas de pulso-fluidizacio e de
fluidizag¢ao convencional. De forma aproximada, pode-se verificar que a ordem de grandeza da perda
de carga no regime de pulso-fluidizacdo ¢ a mesma do regime de fluidizagdo convencional. Esse
aspecto, valido para velocidades acima daquela de minima fluidizacdo, contradiz trabalhos citados na
revisio bibliografica, que afirmam existir uma reducdo da perda de carga no regime de pulso-

fluidizagao (GAWRZYNSKI & GLASER, 1996; KUDRA & MUJUMDAR, 1995).
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Figura 4.7 — Comparagio entre a fluidizagdo convencional e a pulso-fluidizagio, H, = 78x10-*m.

Por outro lado, com velocidades inferiores a 1,5 X #,; a queda de pressao verificada com a
fluidizac¢ao convencional ¢ de fato muito superior a constatada em todas as freqiiéncias de pulso-

fluidizacido estudadas.

Uma diferenca fundamental entre os regimes pulsante e convencional, e que também pode

ser notada com os resultados apresentados, ¢ a seguinte.

A velocidade de minima fluidizacio é uma propriedade da particula que nao depende, por
exemplo, da carga de material no leito, ou seja, da altura estatica do leito. No regime pulsante, por sua
vez, as curvas de fluidizacdo apresentam tragado semelhante. Porém, niao se pode definir uma
velocidade minima de pulso-fluidizacio como sendo um parametro dependente apenas do tipo de
particula. Nota-se que se fosse repetido para a fluidizagdo pulsante o mesmo método de
estabelecimento da velocidade minima de fluidizagdo apresentado na Figura 4.6, para cada situagao
operacional seria obtido um valor diferente. Para corroborar esta observaciao veja como exemplo os
proximos graficos: Figura 4.8 e Figura 4.9. Na primeira situa¢do observar-se-ia um valor de

velocidade minima de pulso-fluidizacao de cerca de 0,51 m/s. Na situagdo seguinte, o valor
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observado seria diferente: aproximadamente 0,48 m/s. Trata-se de uma pequena diferenca, talvez

desprezivel tendo em vista os erros inerentes as medidas. Porém, aponta uma tendéncia a ser

investigada em estudos fluidodinamicos mais aprofundados, que niao estao no escopo do presente

trabalho.
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Figura 4.8 — Curva de pulso-fluidizacdo: 950 tpm, H, = 78X10-’m.
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Figura 4.9 — Curva de pulso-fluidiza¢ao: 200 rpm, H, = 53X10*m
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4.3 Secagem de feijao

Os resultados dos ensaios de secagem de feijdo previstos na Tabela 3.9 sio a seguir

apresentados.

Os ensaios a 60°C — ponto central —, representados na Tabela 3.9, foram realizados com a

finalidade de se quantificar o erro experimental.
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Figura 4.10 — Curvas de secagem a 60°C — ensaios no ponto central.

Visualmente, depreende-se da Figura 4.10 que ha boa reprodutibilidade nos resultados. A
diferenca entre as curvas tracadas permite estimar o erro experimental e, com essa informagao, ¢é
possivel determinar a significancia do efeito das variaveis independentes analisadas como descrito em

3.16.1.6.

As curvas de secagem a 45°C e 75°C estao representadas na Figura 4.11. Visualmente, pode-
se perceber que a temperatura ¢ a variavel que mais exerce influéncia sobre a velocidade de secagem.
A mesma temperatura, seja a 45°C ou a 75°C, a frequiéncia de pulsacao e a vazao de ar parecem nao

influenciar a velocidade de secagem.
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Figura 4.11 — Curvas de secagem de feijao.

A observagao anterior sobre o efeito da temperatura pode ser confirmada por analise

estatistica dos resultados.

Antes de apresentar essa analise estatistica, é necessario discorrer sobre o ajuste dos dados
experimentais a0 modelo de PAGE — Equagio [ 28 |, item 3.16.1.2. Foi a equacdo que mais bem se
ajustou aos dados experimentais, apresentando 6tima concordancia entre valores medidos e previstos
para todas as condi¢cbes estudadas. O modelo de PAGE ¢é uma equagao empirica com dois

parametros: £ ¢ 7.

Na Tabela 4.12 apresentam-se os valores dos parametros £ e 7 obtidos por regressao linear
em todas as condi¢es experimentais analisadas. Oportuno mencionar que a umidade relativa variou

muito pouco, conforme mostram os valores apresentados na Tabela 4.13.
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Tabela 4.12 — Parametros £ e # obtidos por regressao linear.

(OT(/:) (r[{m) m3(CN”‘;P)/min kx10z ax10
45 365 5,5 3,72 5,12
45 365 9,3 3,60 5,15
45 630 5,5 3,25 5,37
45 630 9.3 2,80 5,43
75 365 5,5 5,13 5,71
75 365 9,3 3,49 6,40
75 630 5,5 3,97 6,22
75 630 9.3 4,66 6,01
60 500 6,9 3,36 5,94
60 500 6,9 3,16 5,81
60 500 6,9 3,46 5,65

Tabela 4.13 — Faixas de valores de umidade relativa (UR) nos ensaios.

Temperatura do ar na ~ Umidade relativa do ar

entrada do secador na entrada do secador
Tin (°C) UR %
45 13217
60 6,3284
75 31243

Os graficos de pareto obtidos da analise estatistica dos resultados mostram que de fato a
temperatura é o unico parametro, dentre os investigados, que exerce influéncia sobre a velocidade de
secagem — Figura 4.12 e Figura 4.13. Os efeitos da temperatura sobre os valores de £ ¢ # sdo

significativos aos niveis de 90,0% e 95,0%, respectivamente.
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Figura 4.12— Graéfico de pareto para estimativa dos efeitos — variavel £ (significativa com nivel de 90,0% de confianca).

p=0

i
-

55555555

66666666

6666666

Figura 4.13— Graéfico de pareto para estimativa dos efeitos — variavel # (significativa com nivel de 95,0% de confianca).

As tabelas seguintes de coeficientes de regressio produzidas pelo aplicativo Statistica®

também mostram que apenas a temperatura ¢ significativa nos niveis de confianca ja citados.
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Tabela 4.14 — Analise da significancia estatistica dos coeficientes do modelo de Regressao para calculo

de £ — Equacao [ 30 ]

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-

Regressao Padrio p -90% +90%
Média. 0,036866  0,001878 3,97E-05 0,032863 0,040869
(OT 0,004856  0,002194 0,091338  0,000178  0,009534
2)f -0,0016 0,002194  0,505383  -0,00628  0,003074
3V -0,00146 0,002174  0,539713  -0,00609  0,003179
TXf 0,001537  0,002194 0,522385  -0,00314  0,006215
XV -0,00048 0,002194  0,837641  -0,00516  0,004198
XV 0,002526  0,002194  0,313873  -0,00215  0,007204

Tabela 4.15 — Reapresentagao da Tabela 4.14 apenas com os efeitos significativos.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-

Regressao Padrio p -90% +90%
Média. 0,036959  0,001632  3,02E-09 0,033967 0,03995
(T 0,004856  0,001914 0,031835 0,001348  0,008363

Tabela 4.16 — Analise da significancia estatistica dos coeficientes do modelo de Regressao para calculo

de 7 — Equagao [ 30 |

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-

Regressao Padrio p -95% +95%
Média. 0,570693  0,006496 1,01E-07 0,552656 0,58873
T 0,041196  0,007591  0,005592 0,020119  0,062272
2)f 0,008216  0,007591  0,339968 -0,01286  0,029292
3V 0,005381 0,007521  0,513811 -0,0155 0,026262
TXf -0,00431 0,007591  0,600236 -0,02539  0,016763
XV 0,005007  0,007591  0,545541 -0,01607  0,026084
XV -0,01107 0,007591  0,218683 -0,03214  0,010012

Tabela 4.17 — Reapresentagao da Tabela 4.16 apenas com os efeitos significativos.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-

Regressao Padrio p -95% +95%
Média. 0,570364  0,006315 1,27E-14  0,556078  0,584649
(T 0,041196  0,007405  0,00035 0,024444  0,057947

A analise apresentada permite estabelecer os seguintes modelos empiricos para calculo dos

parametros £ e 7.

As Equacgdes [ 33 ] e [ 34 | devem ser empregadas com os valores codificados das variavelis,

ou seja, 17, compreendido entre -1 e +1, conforme relacao estabelecida na Tabela 3.8.
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Por transformacao linear obtém-se as Equagoes [ 35 ] e [ 36 |. Nessas expressdes o valor real

da temperatura em Celsius deve ser utilizado.

k =0,037+0,005-T, [33]
n=0570+0,041-T, [34]

Nas figuras seguintes — Figura 4.14 e Figura 4.15 — apresenta-se a relacdo entre os valores

observados e aqueles preditos pelos modelos propostos para estimativa de £ e 7, respectivamente.

klmin™]= 0,037 +0,005- (MJ 135
15
n—0570+0041-(MJ 36
) ) T [36]
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Figura 4.14 — Valores preditos e observados experimentalmente para a resposta .
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Figura 4.15 — Valores preditos e observados experimentalmente para a resposta 7.

Pode-se verificar nos graficos apresentados que existe uma concordancia apenas regular entre

os valores previstos e observados e uma distribui¢do aparentemente aleatéria dos residuos.

Em seguida apresentam-se as tabelas ANOVA (analise de variancia) para os modelos

obtidos.

Tabela 4.18 — Tabela ANOVA — modelo para resposta 4.

Fonte de Variacao Sorr{a. Nﬁme.ro de graus Méd,i a
Quadratica de liberdade Quadratica
Regtressiao 0,000189 1 0,000189
Residuos 0,000264 9 2,93E-05
Falta de ajuste 0,000259 7 3,7E-05
Erro puro 4,59E-06 2 2,29E-06
Total 0,000453 10
R2 0,417

No caso da resposta 4, verifica-se que a variacdo total explicada pela regressao, que

corresponde ao valor de R?, ¢ igual a 41,7%. Esse valor ndo deve ser comparado com 100%, haja

vista que se deve descontar o erro puro.
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O valor maximo explicavel corresponde ao quociente da soma quadratica total descontada do
erro puro pela soma quadratica, ou seja, 99,0%. Assim, dos 99,0% de variacao, apenas 41,7% se
devem a regressao. O restante se atribui a falta de ajuste. Nao ¢, portanto, um bom ajuste segundo

este parametro.

Pelo teste F da regressao, constata-se significancia estatistica da correlagao, pois F calculado ¢é
superior ao I tabelado, mesmo com 95% de confianga. Porém, o fato de os valores serem muito

proximos indica mais uma vez que a qualidade do ajuste ndo é muito boa.
0,000189 / 0,0000293 = 6,44 > F19= 5,12

O teste F da falta de ajuste também indica a existéncia de correlagdo, pois apresentou F

calculado menor que o F tabelado com 95% de confianga.
3,7X10->/ 2,29X106= 16,2 < F7, = 19,35

Tabela 4.19 — Tabela ANOVA — modelo para resposta 7.

Fonte de Variacao Som’a. Nt’lme.ro de graus Méd,i a
Quadratica de liberdade Quadratica
Regtressiao 0,013577 1 0,013577
Residuos 0,003948 9 0,000439
Falta de ajuste 0,003515 7 0,000502
Erro puro 0,000433 2 0,000217
Total 0,01753
R? 0,775

No caso da Equacao [ 34 ] a qualidade do modelo obtido é bem melhor que o anterior. Tem-

se um valor de R* de 77,5% frente a uma variacao maxima explicavel de 97,5%.

O teste I da regressio mostra significancia estatistica no nivel de 95%, pois I calculado ¢

bem superior ao F tabelado.
0,013577 / 0,000439 = 30,9 > Fi9= 5,12
O teste F para a falta de ajuste também aponta um resultado favoravel.

0,000502 / 0,000217 = 2,31 < F7,= 19,35
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Para finalizar essa andlise estatistica das regressoes propostas para calculos de £ ¢ 7, procede-

se a construcao dos graficos de distribui¢do dos residuos, mostrados nas figuras seguintes.
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Figura 4.16 — Valores preditos em funcio dos residuos para a resposta £.
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Figura 4.17 — Valores preditos em funcdo dos residuos para a resposta 7.



Resultados e discussao -115 -

A analise dessas figuras mostra que a distribuicao de residuos nao depde contra o modelo.
Nota-se que existem apenas trés valores previstos diferentes para as respostas £ e 7. Isso se deve ao
fato de os valores terem sido calculados apenas como fun¢io da temperatura, o unico efeito
significativo, que foi analisada em apenas trés niveis: 45°C (nivel -1), 60°C (nivel central) e 75°C (nivel

+1).

Tendo em vista que a temperatura é de fato a dnica variavel que exerce influéncia sobre a
velocidade de secagem nas condi¢bes experimentais estudadas, a Figura 4.18 foi tracada. Ou seja, as

regressoes lineares foram recalculadas eliminando-se a influéncia das demais variaveis sobre os valores

de £ e n.
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Figura 4.18 — Curvas de secagem, valores experimentais e previstos pelo modelo.

Tabela 4.20 — Parametros £ e # dependentes apenas da temperatura.

T, &xI0?

CO)  (miny "0
45 32 5,29
60 37 5,70

75 4,2 6,11
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O fato de a vazao de ar e a freqiiéncia de pulsacio nio serem parametros de influéncia na
velocidade de secagem corrobora o fato de os secadores de leito pulso-fluidizado possibilitarem

reducao no consumo de ar comparativamente a fluidizagdo convencional.

A pulso-fluidizacio preserva os beneficios da fluidizagdo convencional — como a
diminui¢ao das resisténcias externas ao transporte de calor e massa. Além disso, o fato de haver a
distribuicao alternada da corrente gasosa acarreta em economia significativa de energia; a economia
advém do fato de se necessitar de menor poténcia nos sistemas de ventilacao e aquecimento do gas,

haja vista que a vazao necessaria ¢ menor.

4.3.1 Comparagio entre fluidizacdo convencional e pulso-fluidizacao

As curvas da Figura 4.19 foram obtidas da secagem de fejjao em leito fluidizado

convencional e leito pulso-fluidizado.
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Figura 4.19 —Secagem de feijao em leitos fluidizado convencional e pulso-fluidizado.

Comparando-se as curvas de secagem a 60°C obtidas em regime de fluidiza¢do continua e
por pulso-fluidizacio, nio se constata diferenca. Isso permite afirmar que a redugdo do fluxo gasoso
proporcionada pela intermiténcia da pulso-fluidizacao nao exerce influéncia na velocidade de secagem
nas condi¢oes experimentais estudadas. Tal fato confirma a tese de que a pulso-fluidizacio pode

proporcionar uma significativa economia de energia.
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Nos ensaios em regime de pulso-fluidizagio empregou-se uma vazao de ar de
0,9 m*(CNTP)/min para secar uma carga inicial de 9,0 kg de material. No regime de fluidizagao

convencional utilizou-se uma vazao maior de ar — 8,8 m*(CNTP)/min — para processar a metade
da carga, ou seja, 4,5 kg.

Este resultado esta relacionado com o fato de a secagem de feijao ser controlada pela difusao

da umidade, nao dependendo, portanto, das condi¢des externas na faixa de valores estudada.

4.4 Fluidodinamica do trigo

Conforme apresentado em 3.15, o estudo fluidodinamico compreendeu o tragado da curva

de fluidizacio — queda de pressao no leito em fungdo da velocidade de fluidizagao.

Para o trigo, os resultados sao apresentados a seguir — Figura 4.20 a Figura 4.22.
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Figura 4.20 — Curvas de pulso-fluidizagao do trigo: 5 kg
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Figura 4.21 — Curvas de pulso-fluidizagdo para o trigo: 9 kg.
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Figura 4.22 — Curvas de pulso-fluidizacao para o trigo: 12 kg,

Da mesma forma como ja havia se notado para o feijao, a analise da fluidodinamica do trigo

confirma a tese de que quanto maior a frequéncia de pulsacao, maior a perda de carga. No entanto,
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isso nao se verificou no caso do trigo quando a massa utilizada foi de 12 kg — veja a Tabela 4.21.
Neste caso, comparando-se as quedas de pressao para 500 rpm e 950 rpm percebe-se que os valores

sao praticamente iguais.

Tabela 4.21 — Indice de Fluidizacio — trigo.

Queda Indice de

(Qg) (rgm) H(yp/a:)Y de pressao  Fluidizacao
AP (Pa) FI
5,0 250 272 161 0,59
5,0 500 272 182 0,67
5,0 950 272 225 0,83
9,0 250 490 390 0,80
9,0 500 490 423 0,86
9,0 950 490 434 0,89
12,0 250 653 542 0,83
12,0 500 653 577 0,88
12,0 950 653 572 0,88

Nesta Tabela os valores de queda de pressiao sio valores médios para velocidade superficial

acima de 0,60 m/s.

4.5 Secagem de trigo

Os resultados dos ensaios de secagem de trigo, previstos na Tabela 3.11 sdo apresentados a

seguir.

Os ensaios a 70°C e 450 rpm, representados na Figura 4.23, foram realizados na mesma

condi¢ao com a finalidade de se avaliar a reprodutibilidade dos resultados.
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Figura 4.23 — Curvas de secagem de trigo a 70°C — ensaios no ponto central.

A sobreposicao dos pontos mostra boa reprodutibilidade dos experimentos. A partir desses

resultados, pode-se estimar o valor do erro experimental ou erro puro.
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Figura 4.24 — Curvas de secagem de trigo.

Das condigbes experimentais estabelecidas no planejamento da Tabela 3.11, obtiveram-se os

resultados apresentados na Figura 4.24. Visualmente, percebe-se nitidamente a influéncia da

temperatura na velocidade de secagem. A 80°C nio se percebe nenhuma influéncia da freqiiéncia de
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pulsacio na velocidade de secagem. A 60°C, porém, nota-se que as curvas de secagem com 200 rpm e

700 rpm nao estio sobrepostas. A velocidade de secagem com 700 rpm ¢ maior. Porém, essa

influéncia devera ser comprovada com a analise estatistica dos resultados.

Ajustando-se o modelo de PAGE, Equacio [ 28 |, aos resultados experimentais, 0Os

parametros £ e # obtidos foram os seguintes, apresentados na Tabela 4.22.

Tabela 4.22 — Parametros £ ¢ # do modelo de PAGE — secagem de trigo.

| :
& iy 0
60 200 5,87 5,49
60 700 8,34 4,99
80 200 5,73 6,31
80 700 9,69 5,22
70 450 8.14 5.22
70 450 5,87 5,85
70 450 5,30 6,15

A andlise dos efeitos mostrou que nenhum parametro (temperatura ou freqiiéncia) ¢

significativo sobre £ e 7 em nivel de confianca superior a 85% — veja Figura 4.25 e Figura 4.26.

Isso equivale dizer que uma unica equagao representa o fenémeno na faixa de valores

estudada, em que k e n apresentam os seguintes valores:

£ = 0,066 min-!

n=10,56

O modelo ajustado ¢ apresentado na Figura 4.27 confrontado com os valores observados

experimentalmente.
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Figura 4.25 — Grafico de pareto para estimativa dos efeitos
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Figura 4.27 — Curvas experimentais de secagem e curva modelada pela Equacio de PAGE.

4.6 Fluidodinamica da peneira molecular

As figuras seguintes mostram que os resultados da analise fluidodinamica da peneira
molecular corroboram as observagoes feitas para o trigo e o fejjao. Quanto maior a freqiiéncia, maior
a queda de pressio para uma mesma quantidade de material no leito. E quanto maior a carga de
material no leito, menor essa influéncia da frequéncia. Embora essa tendéncia nao esteja clara nas

citadas figuras, a Tabela 4.23 mostra isso.

A fluidizacio da peneira molecular foi analisada também com o calculo do indice de

fluidizacao, dado pela Equagao | 27 ]. Os resultados estio na Tabela 4.23.

Na faixa de valores estudada observa-se que a queda de pressio no leito permanece
praticamente constante para valores de velocidade superficial acima de 0,60 m/s. Assim sendo, os
valores de queda de pressio apresentados na Tabela 4.23 sio valores médios para velocidade

superficial acima desse valor.
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Para uma mesma quantidade de material no leito, pode-se ver que o indice de fluidizagao
aproxima-se da unidade com o aumento da freqtiéncia. Isso se deve a redugao da ocorréncia de canais

preferenciais com um melhor comportamento fluidodinamico do leito de particulas.

1000

< 3~
o o “o 0x XK X
§ R A
@ R
2 100 . 0880 rpm 7 kg
8 - <500 rpm 7 kg
©
3 A 250 rpm 7 kg
>
@)

10 T T T T T

0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20
v (m/s)

Figura 4.28 - Curvas de fluidiza¢ao de peneira molecular com diferentes freqiiéncias de pulsacao; M = 7 kg.

1000
o
18 &
3 <a 0880 rpm 10 kg
s 100 A —
P <500 rpm 10 kg —
g A 250 rpm 10 kg —
3 ]
@
2
(@)
10 T T T T T
0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20

v (m/s)

Figura 4.29 — Curvas de fluidizacio de peneira molecular com diferentes freqiiéncias de pulsacao; M = 10 kg.
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Figura 4.30 - Curvas de fluidizagio de peneira molecular com diferentes freqiiéncias de pulsagiao; M = 13 kg.

Tabela 4.23 Indice de Fluidizacio — peneira molecular.

ueda Indice de
M (kg) (r}f m) ([ZQ)S de%res sao Fluidizacio
AP (Pa) FI
7 250 381 316 0,83
10 250 544 469 0,86
13 250 708 612 0,86
7 500 381 344 0,90
10 500 544 502 0,92
13 500 708 646 0,91
7 880 381 427 1,12
10 880 544 608 1,12
13 880 708 669 0,94

4.7 Secagem da peneira molecular

Como se pode depreender dos ensaios com feijao e trigo, a frequéncia de pulsagao, variavel

que diferencia o leito pulso-fluidizado dos convencionais, ndo exerceu influéncia significativa na
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velocidade de secagem. Ambos sao processos de secagem controlados pelo movimento interno da

umidade.

Para o caso da peneira molecular, a Tabela 3.13 propoe uma investigacdo para verificar a
influéncia das seguintes variaveis na secagem de um material em que o transporte da umidade ¢é

controlado pelas condi¢Ges externas: freqiiéncia, vazao da corrente gasosa e temperatura.
Os resultados estao apresentados nas figuras seguintes — Figura 4.31 a Figura 4.38.

Nota-se que nos trechos iniciais a secagem ¢ de fato controlada pelas condi¢oes externas,
haja vista a inclina¢do constante da curva de umidade em fungdo do tempo. A curva da temperatura
de saida do ar com patamar constante no inicio do processo também da evidéncias de se tratar de um
processo de secagem controlado pelas condicées externas. F muito diferente, portanto, dos processos

de secagem de trigo e feijao analisados anteriormente.

28%
- 26%
T 24%
- 209
20%

Xdb

18%
16%
14%
- 12%
10%

t (min)

Figura 4.31 — Secagem de peneira molecular a 40°C, 250 rpm, 500 Nm?/h.
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Figura 4.32 — Secagem de peneira molecular a 40°C, 900 rpm, 500 Nm?/h.
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Figura 4.33 — Secagem de peneira molecular a 70°C, 250 rpm, 500 Nm?/h.
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Figura 4.34 — Secagem de peneira molecular a 70°C, 900 rpm, 500 Nm?/h.
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Figura 4.35 - Secagem de peneira molecular a 40°C, 250 rpm, 600 Nm?/h.
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Figura 4.36 - Secagem de peneira molecular a 40°C, 900 rpm, 600 Nm?/h.
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Figura 4.37 - Secagem de peneira molecular a 70°C, 250 rpm, 600 Nm?/h.
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Figura 4.38 - Secagem de peneira molecular a 70°C, 900 rpm, 600 Nm?/h.

Das curvas de secagem foram extraidos os valores da derivada 4X/dz. A taxa de remogao de
umidade M, foi calculada a partir da Equacdo [ 29 ]. Os resultados em fungio das condi¢oes
experimentais empregadas estdo apresentados na Tabela 4.24. A quarta coluna desta Tabela
correspondem os valores de umidade relativa do ar admitido na camara de secagem que se encontra a

temperatura T;,'”. Observa-se que a umidade relativa variou pouco: de 21,5% a 25,7% nos ensaios a

40°C e de 4,37% a 6,91% nos ensaios a 70°C.

19 1 . . . . L
Esses valores foram obtidos igualando-se a umidade absoluta do ar ambiente, que foi medida em todos os ensaios, aquela do ar
na temperatura T, Com os valores de umidade absoluta, temperatura e pressio, calcula-se a umidade relativa.
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Tabela 4.24 — Taxa de remogao de umidade — secagem de peneira molecular.

T 7 4 UR -dX/dt M,
(°C)  (pm) m3CNTP)/h % (min") (kg/min)
-1 -1 -1 21,5 0,00335 0,0400
-1 -1 -1 25,7 0,00389 0,0460
+1 -1 -1 5,62 0,00904 0,108
+1 -1 -1 4,71 0,00840 0,100
-1 +1 -1 23,8 0,00385 0,0460
-1 +1 -1 25,4 0,00389 0,0463
+1 +1 -1 5,42 0,00836 0,100
+1 +1 -1 6,76 0,00895 0,106
-1 -1 +1 23,6 0,00514 0,0628
-1 -1 +1 232 0,00493 0,0599
+1 -1 +1 6,04 0,0123 0,152
+1 -1 +1 5,08 0,0125 0,151
-1 +1 +1 24.8 0,00513 0,0626
-1 +1 +1 21,6 0,00547 0,0667
+1 +1 +1 6,91 0,0118 0,144
+1 +1 +1 4,37 0,0120 0,146

As influéncias das varidveis Tis, V, e fna taxa de secagem M, foram analisadas com auxilio

do aplicativo Statistica®.

A Tabela 4.25 e a Figura 4.39, extraidas do referido programa, mostram que todos os efeitos

sao significativos. A frequéncia faparece no efeito combinado com a temperatura de entrada do ar de

secagem: Tj, X f, significativo com 95% de confianca.
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Figura 4.39 — Grafico de pareto dos efeitos — resposta M > Significancia de 95%.

Tabela 4.25 — Tabela de estimativa dos parametros do modelo de regressio — Equacao [ 30 |.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-

Regressao Padrio p -95% +95%

2f -0,000242 0,0008 7,695E-01 -0,002051  0,001568

fx Vg -0,000712 0,0008 3,968E-01 -0,002521  0,001098

Eliminando-se os efeitos nao significativos chega-se aos coeficientes de regressao

apresentados na Tabela 4.20.
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Tabela 4.26 — Tabela de estimativa dos parametros do modelo de regressio — Equagao [ 30 |: apenas
os efeitos significativos.

Coeficiente ~ Desvio Limite de confianca-

Regressio Padrao p -95% +95%

O modelo empirico ¢, portanto, o seguinte — Equacdo [ 37 |, em que se deve usar os valores

odificados das variaveis independentes, conforme apresentados na Tabela 3.12:

M, =0,0899-T, +0,0361-V, —0,0019-T,, - f +0,0066-T;, -V, 137]

Com a Equacio [ 38 | devem-se empregar os valores verdadeiros das variaveis independentes

nas unidades de medida em que foram apresentados na Tabela 3.12.

: g V, -550 - _
Mw=0,()899-(T”'1—555j+(),()361-[ o J—o,oow-[Tm 55).[f 575j+

15 325
- V. —550
0,0066-[7:” 55)- g
15 50

Em seguida apresenta-se a tabela ANOVA (andlise de variancia) para o modelo obtido:

Tabela 4.27.

[38]
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Tabela 4.27 — Tabela ANOVA — modelo para resposta M .

Fonte de Variacao Soma Nuamero de graus Média

Quadratica de liberdade Quadratica

Regressao 0,025600 4 0,006400
Residuos 0,0001012 11 9,198E-06
Falta de ajuste 1,807E-05 3 06,022E-06
Erro puro 8,311E-05 8 1,039E-05

Total 0,0257 15
R? 0,9961

Verifica-se pelos resultados da tabela ANOVA, que a variagao total explicada pela regressao,
que corresponde ao valor de R?, ¢ igual a 99,61%. O valor maximo explicavel corresponde a 99,68%.
Em suma, dos 99,68% de variacio, praticamente tudo se deve a regressao. A parcela desprezivel

restante se atribui a falta de ajuste. Segundo esta andlise, portanto, trata-se de uma regressao bastante

significativa.

Pelo teste F da regressao, verifica-se significancia estatistica do modelo, pois F calculado é

muito superior ao F tabelado, mesmo com nivel de confianca de 99%.
0,006400 / 0,0000091968 = 695 > F411= 5,67
O teste I para a falta de ajuste também confirma o bom potencial preditivo do modelo.
0,000006022 / 0,00001039 = 0,580 < F35= 7,59

As figuras seguintes confirmam a boa qualidade do ajuste. Percebe-se uma distribuicao

aleatéria dos residuos e uma boa concordancia entre valores previstos e experimentais.
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Figura 4.40 — Valores preditos pelo modelo em fun¢io dos valores observados.
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4.7.1 Comparagio entre fluidizacdo convencional e pulso-fluidizacao

Dois ensaios em condicao de fluidiza¢io convencional foram realizados como descrito em
3.16.2.2. A Figura 4.42 apresenta a curva de secagem a 40°C. A Figura 4.43 mostra a curva de
secagem a 70°C. Os referidos graficos devem ser comparados com as curvas de secagem da peneira

molecular quando submetida a pulso-fluidiza¢ao — Secao 4.7.

O balanco de massa aplicado ao trecho de velocidade de secagem constante permite calcular

os valores da Tabela 4.28, que devem ser comparados com os da Tabela 4.24.

Tabela 4.28 — Taxa de remogao de umidade em funcao das condi¢des experimentais empregadas sob
fluidizacdo convencional.

T, UR M, -dX/dt M,
(°C) % (kg)  (min")  (kg/min)
40 6,26 3,0 0,00624 0,0187
70 23,7 3,0 0,0143 0,0428

A grandeza que deve servir para comparar os dois regimes neste caso € a taxa de secagem por
kg de matéria seca, ou seja, -4X/dt. Uma comparacio envolvendo os valores de M, s6 faz sentido se

houver uma correcao, tendo em vista que nos ensaios com fluidizacdo convencional a massa de

material empregada ¢ quatro vezes menor.
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Figura 4.42 — Secagem de peneira molecular a 40°C, fluidizacio convencional.
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Figura 4.43 — Secagem de peneira molecular a 70°C, fluidizacio convencional.
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Considerando-se que a analise conduzida na Secao 4.7 mostrou que a freqiiéncia
isoladamente nao exerce efeito significativo sobre a velocidade de secagem, podem-se tomar as
respostas médias (-4X/d}) nas temperaturas de 40°C e 70°C da Tabela 4.28 para efeito de comparacio

da pulso-fluidiza¢ao com o regime de fluidizacdo convencional. A partir dai constréi-se a Tabela 4.32.

Tabela 4.29 — Comparacao das taxas de remogao de umidade — secagem de peneira molecular sob
fluidizacdao convencional e pulso-fluidizacao.

Taxa de secagem -dX/dt (min™")

T Pulso- Pulso- Fluidizagao
(°lC) Fluidizagio Fluidiza¢io Convencional
(500 Nm?/h) (600 Nm3/h) (410 Nm3/h)
40 0,00375 0,00517 0,00624
70 0,00869 0,0121 0,0143

Da Tabela 4.29 depreende-se que com a fluidizagdo convencional a taxa de remogio de
umidade por unidade de massa de matéria seca (-dX/df) é 66% maior a 40°C e 65% maior a 70°C
quando a vazio utilizada na pulso-fluidizacio é de 500 Nm3/h. Essa diferenca diminui para 20,7% a

40°C e 18,2% a 70°C quando a vazao de gas na pulso-fluidizacao é aumentada para 600 Nm?/h.

A natureza deste material faz com que ele apresente um perfiodo inicial de secagem
controlado pelas condi¢des externas — periodo de velocidade constante. Nessa fase, a velocidade de
secagem ¢ limitada pela evaporacdo da umidade da superficie do soélido. A vazao de gas de secagem ¢,
portanto, uma variavel diretamente relacionada com a velocidade de secagem. Os resultados

apresentados na Se¢ao 4.7 ja mostraram isso.

Diante do exposto, pode-se concluir que a vazao de gas ¢ o fator responsavel pelas diferengas
apontadas na Tabela 4.29. A pulsacdo da corrente gasosa representa uma intermiténcia no processo
de secagem. Dessa forma, a fluidizacgdo convencional apresenta taxas de secagem superiores a
fluidizacao pulsante quando se trabalha com um material como este, em que o mecanismo limitante ¢

a evaporacao superficial da umidade.
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4.8 Recobrimento de granulos contendo teofilina

Os granulos recobertos segundo o planejamento descrito em 3.17.1 tiveram o perfil de
liberagao 7z vitro da teofilina determinado conforme descrito em 3.18 e o indice de aglomeragao
calculado conforme descrito em 3.10. No final desta Se¢ao, no item 4.8.6, sio apresentados e

discutidos os resultados da analise de microscopia eletronica de varredura (MEV), realizados

conforme descrito em 3.9.3.

As porcentagens de teofilina liberada apos 4, 6 e 8 horas de dissolucdo in vitro — variaveis

14,16 ¢ L§ — sio apresentadas na Tabela 4.30, juntamente com o Indice de Aglomeragio — Ly

calculado apenas para os ensaios de 2 horas de recobrimento.

Tabela 4.30 — Porcentagens de teofilina liberada apds 4, 6 e 8 horas de dissolugio.

Frequéncia Diametro

A T T

v pulsacao  particula , (%) (%) (%) (%)
f %

+1 +1 +1 +1 17,18 27,87 36,82 0,62
-1 +1 +1 +1 3291 45,66 54,18 0,58
+1 -1 +1 +1 17,43 2943 38,37 0,60
-1 -1 +1 +1 27,85 4024 4990 1,39
+1 +1 -1 +1 40,30 53,72 63,92 0,50
-1 +1 -1 +1 60,63 7398 8293 0,07
+1 -1 -1 +1 4444 5751 67,07 1,73
-1 -1 -1 +1 56,75 69,97 79,19 0,09
+1 +1 +1 -1 41,16 54,77 64,66
-1 +1 +1 -1 71,15 81,39 8591
+1 -1 +1 -1 44,39 5597 63,71
-1 -1 +1 -1 60,79 7395 81,50
+1 +1 -1 -1 70,43 81,03 88,06
-1 +1 -1 -1 91,15 97,05 99,17
+1 -1 -1 -1 75,02 85,82 92,36
-1 -1 -1 -1 87,86 9521 98,71
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4.8.1 Indice de aglomeragio

Com relagao ao indice de aglomeracdo I,y nao foi possivel estabelecer uma relagdo preditiva
entre essa resposta e as variaveis independentes estudadas. Em todas as condi¢bes a aglomeracio foi

praticamente desprezivel.

4.8.2 Petfis de liberagao da teofilina

Na Figura 4.44 apresentam-se as curvas de liberacdo para grinulos submetidos a 1 hora de
recobrimento. Na figura seguinte, para 2 horas de recobrimento. Para que se interpretem
corretamente as figuras, importante prestar esclarecimentos sobre a simbologia utilizada nas legendas.

1313

Utilizaram-se os simbolos e “+” para designar as variaveis em seus niveis inferior e superior,

respectivamente, conforme Tabela 3.17.

8 100 - a— —& A ___ » —4%—43:_2
3 * 7x
C .
‘S * ‘a /‘/"_’//ﬂ
g 80 - T /"/B
o ? :
S 4 =
© X o
® 60 - p | o
S | / .
2 i : >
T 40| 4 ' o
= p —e—branco 1,28 mm —s—branco 1,62 mm
8 o —x— V+f-d-t- —A— V-f-d-t-
*5 20 o— V-f+d-t- —x— V+f+d-t-
No) 0 V+f+d+t- —o— V+f-d+t-
NS V-f-d+t- V-f+d+t-
O !w‘ I I I I I I I 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8

tempo (h)
V- = 6,0 ml/min; V+ = 8,0 ml/min; f- = 500 rpm; f+ = 800 rpm; d- = 1,28 mm; d+ = 1,62 mm; t- = 1 h.
Figura 4.44 — Curvas de liberacido (pH = 7,5) para granulos submetidos a 1 hora de recobrimento.

Por exemplo, o ensaio indicado pela legenda (V-f+d-t-) significa V. =-1; f= +1;d, = -1 e
t=-1,ouseja: V. = 6,0 mL/min; f= 800 rpm, dy = 1,28 mm e #= 1 h. O termo “branco” empregado

na legenda refere-se a granulo sem revestimento. Com relagao a influéncia das variaveis vazao de
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suspensao (V), didmetro da particula (d) e tempo (A no perfil de liberacdo, as conclusdes a que se

chega sdo coerentes com o esperado.

—e—branco 1,28 mm —m—Dbranco 1,62 mm
—a— V+f-d-t+ —o— V-f-d-t+
—o— V-f+d-t+ V4f+d-t+
—o— V+f+d+t+ V+f-d+t+
—a— V-f-d+t+ —a— V-f+d+t+
100 - — — = m
80 o

O

Wy

60

©

Y,
1

% de teofilina liberada dos granulos

tempo (h)

V- = 6,0 ml/min; V+ = 8,0 ml/min; f- = 500 rpm; f+ = 800 rpm; d- = 1,28 mm; d+ = 1,62 mm; t+ = 2 h.
Figura 4.45 — Curvas de liberacido (pH = 7,5) para granulos submetidos a 2 h de recobrimento.

Quanto maiores os valores de V' e 7, mais lenta ¢ a liberacdo da droga. Isso se deve ao fato de
se aplicar uma quantidade maior de polimero a particula, incrementando a resisténcia ao transporte de

massa.

Com relagao a variavel 4, a explicacio é no mesmo sentido. Quanto maior o diametro das
particulas de uma mesma massa, menor ¢ a area superficial a ser recoberta. Assim, quando se aplica
uma quantidade de suspensdo a uma particula maior, a espessura de filme que se consegue também ¢

maior, aumentando a resisténcia a liberagao da droga.

A simples analise das curvas de liberacio nao permite fazer comentarios precisos sobre a

influéncia da freqiiéncia. Para se aprofundar na discussao do efeito das variaveis estudadas, passa-se a
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analise da significancia estatistica, verificada pelas tabelas de estimativa dos coeficientes de regressao e

demais graficos estatisticos correlatos.
4.8.2.1 Resposta L4— teofilina liberada ap6s 4 horas de dissolugdo in vitro

A Tabela 4.31, a Figura 4.46 ¢ a Figura 4.47 mostram que todas as variaveis estudadas
exercem influéncia no valor de I 4 — porcentagem de teofilina liberada ap6s 4 horas — no limite de
95% de confianca. Essa influéncia se apresenta nos efeitos principais, no caso das variaveis vazao,
tempo e diametro. O efeito principal da frequiéncia, por sua vez, nao se mostrou significativo. A
freqiiencia aparece apenas no efeito de interacdo com a variavel vazao e, mesmo assim, com uma

ordem de grandeza inferior aos demais efeitos significativos.

p=0,05
(4)TEMPO 237399
(3)DIAM “ 20,7539 ]
(1)VAZAO ]
1by2 | |-337013 -
1by4 > 05357 ]
2by3 1199 ]
(2)FREQ 06833 ]
1by3 7048 ]
2by4 15 -
Soy4t P87 ]

5 0 5 10 15 20 25 30

Estimativa do efeito

Figura 4.46 — Grafico de pareto dos efeitos — resposta L4, significancia de 95%.
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Figura 4.47 — Grafico normal dos efeitos — resposta 4.

Quando os efeitos nao significativos vao sendo eliminados um a um, o efeito de interagao
entre a vazao de suspensio ¢ o tempo (“1by 4” na Figura 4.46) também passa a ser significativo em

nivel de 95% de confianca, como mostram a Tabela 4.32 e a Figura 4.48.

Tabela 4.31 — Estimativa para os coeficientes de regressao — resposta 4.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-
Regressio  Padrio p -95% +95%
Média 52,46628  0,0643612 526411E-09  50,81182322  54,12074
(HVAZAO -8,671282  0,643612  4,03377E-05 -10,3257402  -7,016823
(2)FREQ 0,64801 0,643612  0,360225429  -1,006448068  2,302469
(3) DIAM -13,35749  0,643612  4,80904E-06  -15,01195256  -11,70304
4 TEMPO -15,27929  0,643612  246996E-06  -16,93374537  -13,62483

VAZAOXFREQ -2,174851  0,0643612 0,019692817  -3,829309207  -0,520392
VAZAOXDIAM -0,39714  0,643612  0,564214596  -2,051598033  1,257319
VAZAOXTEMPO 1321703  0,643612 0,095209187  -0,332755435  2,976162
FREQXDIAM 0,844413  0,643612 0,246526862  -0,810045406  2,498872
FREQXTEMPO -0,079238  0,643612  0,906811851 -1,73369681 1,57522
DIAMXTEMPO 0,013431  0,643612  0,98415759 -1,64102718 1,66789
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Figura 4.48 — Grafico de pateto dos efeitos significativos — resposta L4, significancia de 95%.

Tabela 4.32 — Estimativa para os coeficientes de regressao — resposta L4, apenas os efeitos principais
e de interacdo significativos.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-
Regressio  Padrio p -95% +95%

Tendo em vista os resultados da Tabela 4.31, o seguinte modelo empirico pode ser proposto.

Nesta Equagdo [ 39 | devem ser empregados os valores codificados das variaveis.

L4=525-87-V-136-d,-153:1=22-V-f+13-V -t [39]
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Para usar os valores nao codificados das variaveis independentes nas unidades de medida em

que foram apresentados na Tabela 3.16, a equagao correta é a [ 40 |.

14=525-87-(V-7)-136- (d,,_
01

(v =7)[L=89) 113, (v —7)[ 1=
2,2V 7)( = j+1,3 (v 7)( T

100

>

90
80
70
60
50
40
30

Valores previstos pelo modelo

20

10

O

10
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Figura 4.49 — Valores preditos e observados experimentalmente — resposta [ 4.

Confrontando-se

(ON]

valores

preditos

pelo

modelo

com

aqueles

[40]

observados

experimentalmente constréi-se a Figura 4.49. Observa-se que foi obtida uma boa correlagio,

responsavel por uma distribuicio aleatéria de pequenos residuos, como mostra a Figura 4.50.

A boa qualidade do ajuste agora deve ser comprovada com a Analise de Variancia que segue.
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Tabela 4.33 — Tabela ANOVA — modelo para resposta L 4.

Fonte de Variacio Soma Nuamero de graus Média
¢ Quadratica de liberdade Quadratica
R ~ 7896,756 5 1579,35
egressao

. 53,89304 10 5,389304
Residuos
Total 7950,649 15
R? 0,993

Verifica-se pelos resultados da tabela ANOVA, que a variagao total explicada pela regressao,
que corresponde ao valor de R?, é igual a 99,3%. O restante se atribui a falta de ajuste e ao erro puro,

que nio podem ser analisados separadamente, pois nao foram realizadas repeti¢oes.

Pelo teste F, verifica-se significancia estatistica, pois F calculado é muito superior ao F

tabelado, mesmo com nivel de confianca de 99%.

1579 / 5,389 = 293 > Fs10= 5,64

Residuos
»

1] 10 20 30 40 50 1] 70 a0 a0 100 110

“Walores previstos

Figura 4.50 — Valores preditos pelo modelo em funcdo dos residuos — resposta 4.
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As superficies de respostas apresentadas em seguida — Figura 4.51 e Figura 4.52 — foram
obtidas a partir da Equagao [ 39 ]. Elas mostram resultados qualitativamente semelhantes. Quanto

maior o diametro e menor a vazao, mais rapidamente ¢ liberada a droga, ou seja, maior o valor de I 4.

Figura 4.52 — Superficie de resposta: [ 4 em func¢do de vazao e diametro para f=-1 e 7=+1.
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Do ponto de vista qualitativo, a analise da resposta I.6 ¢ muito semelhante a da resposta

4.8.2.2 Resposta L6 — teofilina liberada apos 6 horas de dissolugao

anterior, I 4, como mostram as tabelas e graficos seguintes.
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Figura 4.53 — Grafico de pareto dos efeitos
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Figura 4.54 — Grafico normal dos efeitos — resposta L6.

Com 95% de confianca sio considerados significativos apenas os efeitos principais das
variaveis didmetro, vazao e tempo. O unico efeito de interagdo significativo é o da vazdo com a

frequéncia (“1by2” na Figura 4.53).

Eliminando-se os efeitos nao significativos, chega-se aos coeficientes de regressao

apresentados na Tabela 4.34.

Tabela 4.34 — Estimativa para os coeficientes de regressao — resposta L6, apenas os efeitos principais
e de interacao significativos.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-
Regressio  Padrio p -95% +95%
Média 63,97343  0,721455 4,68024E-17  62,38551841 65,56134
(HVAZAO -8,208296  0,721455 2,00751E-07  -9,796206711  -6,620385
(3) DIAM -12,81324  0,721455 1,90328E-09  -14,40115077  -11,22533
4 TEMPO -14,17509  0,721455  6,46553E-10  -15,76300304  -12,58718

VAZAOXFREQ -1,877776  0,721455 0,024572575  -3,465687371  -0,289865

O modelo obtido esta apresentado nas equacdes seguintes. Na Equacio [ 41 | devem ser

empregados os valores codificados das variaveis.
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L6=64,0-82-V-128-d,-142-t-19-V - f [41]

Na Equagao [ 42 ], por sua vez, os valores reais devem ser usados.

. d —145 _ . _
L6=640-82-(V—7)-128-| &7 —14,2-(t 1’5j—1,9-(v—7).[f 650) [42]
017 0,5 150
110
100 O
o 90f
3
80t
IS
o o
S 70}
2
.é 60 o)
§ 50
3 40§ 2
>
30
20

20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
Valores observados

Figura 4.55 — Valores preditos e observados experimentalmente — resposta 6.

Confrontando-se os valores preditos pelo modelo com aqueles observados
experimentalmente constréi-se a Figura 4.61. Observa-se que foi obtida uma boa correlagio. O

grafico de distribuicdo de residuos mostra erros pequenos e aleatérios — Figura 4.56.
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Figura 4.56 — Valores preditos pelo modelo em fungio dos residuos — resposta L6.

A Analise de Variancia que segue comprovara a boa qualidade do modelo.

Tabela 4.35 — Tabela ANOVA — modelo para resposta L6.

Fonte de Variacao Sorr{a' Nﬁme'ro de graus Méd,i a
Quadratica de liberdade Quadratica

Regressiao 6976,232 4 1744,058

Residuos 91,60744 11 8,327949

Total 7067,84 15

R? 0,987

Verifica-se pelos resultados da tabela ANOVA, que a variagao total explicada pela regressao,

que corresponde ao valor de R?, € igual a 98,7%. O restante se atribui a falta de ajuste e ao erro puro,

que nio foi calculado, pois nao foram realizadas repetigoes.

Pelo teste F, verifica-se significancia estatistica, pois F calculado é muito superior ao F

tabelado, mesmo com nivel de confianca de 99%.

1744 / 8,327= 209 > F411= 5,67
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Figura 4.57 — Superficie de resposta: L6 em funcio de vazio e didmetro para /=-1 e /=-1.

Figura 4.58 — Superficie de resposta: L6 em funcio de vazio e didmetro para /=-1 e /=+1.
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As superficies de resposta apresentadas confirmam as observagoes ja feitas acerca do efeito
das variaveis independentes. Quanto menores os valores do diametro e da vazdo, mais rapida a

liberacao da droga.
4.8.2.3 Resposta L8— teofilina liberada ap6s 8 horas de dissolugio in vitro

Para a resposta I8, que representa a porcentagem de teofilina liberada apos 8 horas de
dissolucdo 7 vitro, a hierarquia dos efeitos permaneceu a mesma do ponto de vista qualitativo. No

entanto, mais efeitos de interacao mostraram-se significativos.
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Figura 4.59 — Grafico normal dos efeitos — resposta LS.

Os efeitos em torno da reta tracada na Figura 4.59 foram sendo eliminados um a um, de
modo que, com 90% de confianga sao considerados significativos os efeitos principais das variaveis

diametro, vazao e tempo e alguns efeitos de intera¢ao, como mostra a Figura 4.60.

Eliminando-se os efeitos nao significativos, chega-se aos coeficientes de regressao

apresentados na Tabela 4.30.
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Figura 4.60 — Grafico de pareto dos efeitos — resposta L8, apenas os efeitos significativos em nivel de 90% de
confianca.

Tabela 4.36 — Estimativa para os coeficientes de regressao — resposta L8, apenas os efeitos principais
e de interacdo significativos.

Coeficiente  Desvio Limite de confianca-
Regressio  Padrio p -90% +90%

O modelo obtido esta apresentado nas equagdes seguintes. Na Equac¢ao [ 43 | devem ser

empregados os valores codificados das variaveis.
18=717-73-V-123-d,-126-t-13-V-f=12-V-d,-20-d -1 [43]

Para usar os valores das variaveis independentes nas unidades de medida em que foram

apresentados na Tabela 3.16, a equagdo correta é a [ 44 .
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Figura 4.61 — Valores preditos e observados experimentalmente — resposta LS.

Confrontando-se os valores preditos pelo modelo com aqueles observados
experimentalmente constréi-se a Figura 4.61. Observa-se que foi obtida uma boa correlacio. A
distribuicao de residuos também favorece a validacio do modelo, que ainda deve ser comprovada

com a Analise de Variancia que segue.
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Figura 4.62 — Valores preditos pelo modelo em fungio dos residuos — resposta LS.

Tabela 4.37 — Tabela ANOVA — modelo para resposta LS.

Fonte de Varia¢ao Som’a' NﬁmeFo de graus Méd’ia'
Quadratica de liberdade Quadratica

Regressao 5912.6 6 985,43

Residuos 50,7 9 5,6336

Total 5963,3 15

R? 0,991

Verifica-se pelos resultados da tabela ANOVA, que a variagao total explicada pela regressao,
que corresponde ao valor de R?, é igual a 99,1%. O restante se atribui a falta de ajuste e ao erro puro,

que nao foram calculados separadamente, pois nao foram realizadas repeticoes.

Pelo teste F, verifica-se significancia estatistica para a regressao, pois F calculado é muito

superior ao F tabelado, mesmo com elevado nivel de confianca de 99%.

985,4 / 5,6336= 175 > Fgo= 5,80
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As figuras seguintes mostram as superficies de resposta relativas a variavel dependente LS.
Verifica-se que a liberacio da droga ¢ mais rapida quando os valores de vazio e diametro siao

menores.

Figura 4.63 — Superficie de resposta: L8 em funcio de vazio e didmetro para /=-1 e =-1.

Figura 4.64 — Superficie de resposta: L8 em funcio de vazio e didmetro para /=-1 e /=+1.
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4.8.3 Verificagao da dependéncia do pH no perfil de liberagao

Conforme descrito em 3.18.1, as curvas de dissolu¢iao dos granulos submetidos a 2 horas de

recobrimento foram também determinadas em meio acido: solucao 0,1 N de HCL

O resultado ¢é apresentado na Figura 4.65. Comparando-a a Figura 4.45 percebe-se que os
perfis de liberacdo sio bastante proximos. Sendo assim, pode-se confirmar que o recobrimento

obtido permite liberagao gradativa do principio ativo, segundo um perfil independente do pH.

—e—branco 1,28 mm —=—branco 1,62 mm
—a— V+f-d-t+ —o— V-f-d-t+
—eo— V-f+d-t+ V+f+d-t+
—o— V+f+d+t+ V+f-d+t+
—8— V-f-d+t+ —a— V-f+d+t+
100 - = - = 2 = e ——————¢

B [e2] o]
o o o
| | |

% de teofilina liberada dos granulos

n
o
I

V- = 6,0 ml/min; V+ = 8,0 ml/min; f- = 500 rpm; f+ = 800 tpm; d- = 1,28 mm; d+ = 1,62 mm; t+ =2h.

Figura 4.65 - Curvas de liberagiao (pH = 1) para granulos submetidos a 2 horas de recobrimento.

4.8.4 Variagao da area supetrficial das particulas

Amostras de granulos submetidos a 2 horas de recobrimento tiveram sua area superficial
especifica determinada por meio do método descrito em 3.9.1.5. O objetivo foi verificar a influéncia

do recobrimento nessa medida. Os resultados estao reunidos na Tabela 4.38.
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As particulas produzidas a partir dos granulos de menor diametro (d.) tiveram redugdo da
area superficial em comparagao ao granulo nio recoberto. Era um resultado esperado tendo em vista
o aumento de diametro do grao acompanhado do preenchimento de cavidades superficiais —
mostradas claramente mais adiante, na Se¢ao 4.8.6.1. No entanto, essa tendéncia nao se reproduziu

com os granulos de maior diametro (d+).

Os resultados, portanto, nio permitem comentarios conclusivos. Essa clara falta de tendéncia

pode ser atribuida a nao representatividade das pequenas amostras empregadas nas determinagdes.

Tabela 4.38 — Area superficial total especifica de granulos com e sem recobrimento.

Condi¢ao operacional de producao do granulo Sy (m?/g)

Granulo sem recobrimento (dp = 1,28 mm) 0,3097
V+i{-d-t+ 0,2129
V+f+d-t+ 0,1794
V-f-d-t+ 0,2273
V-f+d-t+ 0,1779

Granulo sem recobrimento (dp = 1,62 mm) 0,2313
V+{-d+t+ 0,1912
V+f+d+t+ 0,2164
V-f-d+t+ 0,2350
V-f+d+t+ 0,2335

4.8.5 Analise de imagem de granulos recobertos

Granulos recobertos em ensaios de 2 horas de recobrimento foram submetidos 2 mesma

analise de imagem utilizada para caracterizacao dos granulos sem revestimento — apresentada em

4.1.4.1.

O intuito era de quantificar mudancas nas caracteristicas em funcio da deposi¢ao da pelicula

polimérica. Os resultados estao apresentados na Tabela 4.39.

Comparando os valores da Tabela 4.39 com aqueles ja apresentados na Tabela 4.6, ndo se

percebe diferenca significativa. Isso se deve ao fato de a pelicula formada apresentar dimensao muito
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pequena, provocando alteracdes nao detectaveis pela andlise de imagem. Portanto, a analise de
imagem nio se mostrou de valia para analisar diferencas geométricas decorrentes do recobrimento

por pelicula.

Tendo constatado isso apos as duas primeiras analises decidiu-se por ndo prosseguir com a

investigacao. Este ¢ o motivo de haver analisado apenas duas amostras de granulos recobertos.

Tabela 4.39 — Caracterizacao de granulos revestidos por analise de imagem.

o Diametro do Di d Perf

operacional de . renor maior circulo daidrea  Esfericidade
p projetada circulo . . .
de produgio  grinulos circunscritivo  projetada

do granulo®®  analisados Siy (mm?) msento d, (mm) » (mm) ¢

4 (mm)
V+f+d-t+ 676 1,5%£0,3 1,5%0,2 1,3£0,1 46+05 0,87 £0,07
V+f+d+t+ 585 23104 1,9 £0,2 1,6 £ 0,1 57%+0,5 0,87 0,06

4.8.6 Microscopia eletronica de varredura (MEYV)

Os granulos com teofilina, com ou sem recobrimento, foram submetidos a analise de

microscopia eletronica de varredura, conforme descrito na Se¢ao 3.9.3.
4.8.6.1 Granulos sem recobrimento

Dos granulos sem revestimento e de diametro médio 1,28 mm (d-) foram obtidas as
seguintes imagens. Observa-se na Figura 4.66 que o granulo tem aparéncia esférica, sem pontas ou
bicos, que poderiam prejudicar o resultado do recobrimento. Na Figura 4.67, bem mais ampliada com

relacdo a anterior, nota-se uma superficie com bastantes irregularidades e aparéncia quebradica.

9 Essa simbologia segue a Tabela 3.17.
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100pm Detector = SE1 EHT=1000KY | o | o440 Mag= 70X 10pm Detector= SE1 10.00 kv

y LCT-LEO 440 Mag= 750 X
WD= 7mm — WD= 7mm

Figura 4.66 — Granulo sem revestimento, ampliacio de 70 Figura 4.67 — Superficie de grinulo sem revestimento,
vezes ampliagdo de 750 vezes

As duas proximas imagens também se referem a granulos sem revestimento, mas extraidas

do lote de diametro médio de 1,62 mm (d+).

8

Detector = SE1 EHT = 10.00 kV
WD= 7mm

LCT -LEO 440 Mag= 65X LCT - LEO 440 Mag= 300K X

100um Detector = SE1 EHT =10.00 kV
— WD= 7mm

Figura 4.68 — Granulo sem revestimento, ampliacdo de 65  Figura 4.69 — Superficie de granulo sem revestimento,
vezes ampliagao de 3000 vezes

Antes de proceder a analise do recobrimento propriamente dito, interessante tomar a Figura
4.70 para comentar acerca da constitui¢ao dos granulos. Os granulos com teofilina foram fabricados
da seguinte forma. Partiu-se de nucleos de sacarose ¢ amido com diametro de aproximadamente
1,0 mm. Sobre esses nucleos foi aspergida uma suspensio aquosa de sacarose, amido e teofilina. A

regiao delimitada pelo pontilhado na Figura 4.70b mostra claramente o nucleo inerte do granulo.
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Detector = SE1 EHT=10.00 kV' LCT -LEO 440 Mag= 60X 100pm Detector = SE1 EHT =10.00 kV

B Mag= 60X
WD= 7mm — WD= 7mm LCT-LEO 440 lag

@) (b)

Figura 4.70 — Sec¢ao transversal de um granulo inerte: ampliacao de 60 vezes

4.8.6.2 Granulos recobertos

De modo a comparar a morfologia da superficie dos granulos com e sem recobrimento,

apresentam-se as seguintes imagens.

LCT - LEO 440 Mag= 150K X

100pm Detector = SE1 EHT=1000kV | o | co440 Mag= 65X A 3pm Detector = SE1 EHT = 10.00 kV
wD= 7mm H WD= 7mm

Figura 4.71 — Granulo revestido, ensaio V+{-d-t+, Figura 4.72 — Superficie de granulo revestido, ensaio
ampliacio de 65 vezes V+{-d-t+, ampliacio de 1500 vezes (no destaque um
poro)

A comparacio da Figura 4.67 com a Figura 4.72 mostra a diferenca morfologica das
superficies com e sem revestimento polimérico. Interessante notar na Figura 4.72, em destaque, a

presenca de um poro. As imagens seguintes também mostram a presenca de poros.
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Detector=SE1  EHT=10.00 kv Mag= 300X 10pm Detector=SE1  BHT=1000kY o1 1pgge0  Mag= 100K X

WD= 7mm LCT -LEO 440 }—4 WD= 6mm
Figura 4.73 — Poro de granulo revestido em destaque, Figura 4.74 — Poro de granulo revestido em destaque, ensaio
ensaio V-f-d-t+, ampliacdo de 300 vezes V+f+d+t+, ampliagio de 1000 vezes

20pm Detector = SE1 EHT=10.00 kV Mag= 500X

CT-LEO
WD= 7mm LCT-LEO 440

Figura 4.75 — Poro de granulo revestido em destaque,
ensaio V-f-d+t+, ampliacao de 500 vezes

As pecas seccionadas foram analisadas com a finalidade de se observar a pelicula de

recobrimento polimérico, como mostram as imagens seguintes.
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=5.973 pm
# g 2 K
20pm Detector= SE1 s;«DT: 12?“0":‘/ L‘:TVL; vm Mag= 700X i 10um Detector = SE1 E\:c[}':t:?:r:« LCTVLEOM;V B Mag= 120K
Figura 4.76 — Pelicula de granulo revestido, ensaio Figura 4.77 — Pelicula de granulo revestido, ensaio
V+{-d-t+, ampliacao de 700 vezes V-f-d-t+, ampliacao de 1200 vezes

10pm Detector=SE1  EHT=1000KY | oo coun  Mag= 100KX 10pm Detector=SE1  EHT=1000kV

cT- Mag= 100K X
WD= 8mm — WD= 8mm LCT-LEO 440 g K

Figura 4.78 — Pelicula de grinulo revestido, ensaio V-f+d-  Figura 4.79 — Pelicula de granulo revestido, ensaio
t+, ampliacao de 1000 vezes V+f+d-t+, ampliagao de 1000 vezes

S

20pm Detector=SE1 ~ EMT=1000KY | cr\coasn  Mag= 700X ] 10um Detector = SE1 X LCT-LEO440  Mag= 600X
— WD= 7mm =

Figura 4.80 — Pelicula de granulo revestido, ensaio Figura 4.81 — Pelicula de granulo revestido, ensaio V+{-
V+f+d+t+, ampliacio de 700 vezes d+t+, ampliacdo de 600 vezes
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=14.68 pm'Y

i -l

10um Detector = SE1 O o coun Mag= 120K X ‘ A EHT=1000kY | c7.E0440  Mag= 700X

}_{ mm o '—' WD= 7mm
Figura 4.82 — Pelicula de granulo revestido, ensaio V-f- Figura 4.83 — Pelicula de granulo revestido, ensaio V-
d+t+, ampliacdo de 1200 vezes f+d+t+, ampliacdo de 700 vezes

Embora nao significativas do ponto de vista estatistico, as medidas de espessura de filme
apresentadas da Figura 4.76 a Figura 4.83 sao coerentes com os resultados de liberagao apresentados

na Secao 4.8.2.

Para facilitar a discussao, as medidas de espessura mostradas nas imagens estdo reunidas na
Tabela 4.40. Os cédigos para representar cada ensaio seguem os valores atribuidos para os niveis -1 e

+1 ja fixados anteriormente na Tabela 3.17.

Tabela 4.40 — Medidas de espessura de filme apresentadas da Figura 4.76 a Figura 4.83.

Ensaio Medidas de espessura (Wm)
Vfod-t+ 1254 1654 16,87

V+{+d-t+ 10,92 13,48 14,95

V-f-d-t+ 5,973 7,094 8,731 10,05
Vet 8151 975 1237
VAHfd++ 1745 1893 21,14

Ve frdt et 1999 21,82

V-f-d+t+ 13,83 14,68 16,55

V-f+d+t+ 14,85 15,91 18,63

Verifica-se que as peliculas formadas nas particulas de menor diametro — quatro primeiros
ensaios da Tabela 4.40 — sao menores que as demais. Isso se deve a maior area superficial dessas

particulas (d.) com relacdo aquelas de maior diametro (d+).
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Analisando-se apenas os resultados obtidos com as particulas de menor diametro (d),
percebe-se que as peliculas maiores foram obtidas com a maior vazao de suspensio (V+). A mesma
tendéncia se constata analisando-se as espessuras dos revestimentos das particulas de maior diametro

(d-).

Percebe-se que o aumento da freqiéncia é acompanhado de diminui¢do da espessura da
pelicula obtida. A tunica excegdo a esta observacio ¢é verificada quando se comparam os dois

primeiros ensaios da Tabela 4.40.
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5 Conclusoes

Com base nos resultados apresentados, as seguintes conclusoes podem ser extraidas do

presente trabalho.

5.1 Construgao do leito pulso-fluidizado

A partir de um estudo aprofundado sobre a tecnologia de pulso-fluidizacio, da leitura atenta
das descri¢coes encontradas nas referéncias bibliograficas e da realizagao de um estagio cientifico no
laboratério CANMET do Instituto Federal canadense Natural Resources Canada, foi possivel construir
um equipamento em escala piloto destinado inicialmente a operaciao de secagem em regime pulsante
com direcionamento alternado da corrente gasosa e se¢ao retangular de 30 cm X 60 cm dividida em
quatro zonas de pulsacdo. Na seqiiéncia do trabalho, conforme ja previsto inicialmente, foi possivel
modificar o equipamento visando emprega-lo na operag¢ao de recobrimento com atomizagiao pelo

topo.

O equipamento construido apresenta dimensao semi-industrial. Por um lado, isso representa
um fator de dificuldade para realizagao de investigacdes, tendo em vista o fato de necessitar de
quantidades relativamente grandes de material. Por outro lado, por apresentar porte bem superior ao

de um equipamento de laboratério, uma eventual ampliacao de escala é facilitada.
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5.2  Fluidodinamica

O sistema de aquisicio de dados acoplado ao equipamento e a instrumentagao
correspondente mostraram-se apropriados para a analise fluidodinamica pretendida. A freqiiéncia de
aquisicao de dados foi fixada em 1,000 s e o nimero de medidas por condi¢io operacional — cerca
de 60 pontos — mostraram-se suficientes para o tracado de curvas de fluidizagao e pulso-fluidizacao

reprodutiveis.

No regime de pulso-fluidizacio o tracado da curva de queda de pressio em fungao da
velocidade superficial é semelhante ao que se verifica no regime convencional. Ou seja, 2 medida que
a velocidade superficial aumenta, mais alto ¢ o valor da queda de pressdao, que tende a um patamar

mAaximo.

O valor de maxima queda de pressio no regime de pulso-fluidizagio é dependente da

equéncia de pulsacao e da carga de material no leito. Quanto maior a freqiiéncia, maior o valor dessa
fr ncia d 1 da carga de material no leit nto maior a fr ncia, maior lor d

queda de pressao maxima. Porém, o efeito da freqiiéncia é menos pronunciado quanto maior a carga

de material.

Embora algumas referéncias mencionem que a queda de pressao no regime pulso-fluidizado
seja inferior a que se verifica na fluidizagdo convencional, este trabalho mostrou que essa afirmagao ¢

valida apenas para baixas velocidades superficiais, ou seja, inferiores as de minima fluidizagao.

O artigo de autoria de GAWRZYNSKI & GLASER (19906) define qualitativamente o que
seriam as velocidades de minima e maxima pulso-fluidizacao — veja Segao 2.2.5.1. Porém, o presente
trabalho mostrou que a aplicagio daquelas defini¢des é muito imprecisa, dada sua subjetividade.
Neste trabalho foi proposta uma forma alternativa, nao-qualitativa, de se definir uma velocidade de
minima pulso-fluidizagao. Essa definicao baseia-se no conceito de velocidade de minima fluidizagao e

pode ser aplicada com facilidade.

Verificou-se que a curva de pulso-fluidizacio e, por conseguinte, o proprio valor da
velocidade de minima pulso-fluidizagdo tal qual definida neste trabalho, dependem da natureza da
particula, de sua geometria ¢ densidade, além das seguintes varidveis operacionais: freqiiéncia de

pulsacao e da carga de material no leito.
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A qualidade da fluidizacio pode ser analisada tendo em vista o indice de fluidizacio FI —
Equagiao [ 27 | — obtido na condi¢ao de maxima queda de pressio. Para todos os materiais
analisados percebeu-se que esse indice apresenta proporcionalidade direta com a freqiéncia de
pulsac¢ao. Ou seja, uma maior freqiiéncia favorece a fluidizagao na medida em que contribui para
desmanchar grandes bolhas e impede o aparecimento de canais preferenciais. Além disso, embora
durante a pulso-fluidizagao haja interrupc¢ao temporaria do fluxo gasoso, como mostra a Figura 2.12,
o leito permanece tanto mais expandido quanto maior a freqiiéncia. Por outro lado, essa influéncia da
freqiiencia sobre o valor do indice de fluidizagdo mostrou-se tio menor quanto maior a carga de

material.

5.3 Secagem

Virias cita¢Oes bibliograficas, dentre elas algumas relacionadas na Se¢do 2.2.4 deste trabalho,
apontam apenas vantagens da pulso-fluidizacio com relagiao a fluidizagao convencional. De modo
simplificado, pode-se entender a pulso-fluidizacgao como sendo um regime segundo o qual a mesma
quantidade de gas que seria utilizada para fluidizar convencionalmente todo um leito de particulas é
empregada para pulso-fluidizar uma maior quantidade de material, distribuida por uma area de maior
secio transversal. F evidente que, vista dessa forma, a pulso-fluidizacio proporciona economia de
energia. Com uma menor necessidade de vazao especifica de gas (kg de gas/kg de material), é menor
o gasto de energia com a maquina de fluxo — soprador ou ventilador — e com o aquecimento da
corrente gasosa. Porém, o beneficio de economia de energia quando se compara a fluidizacdo
convencional s6 ¢ vantajoso caso nao haja prejuizo da produtividade. E ¢é justamente no sentido de se
verificar essa relagdo entre economia de energia e¢ produtividade que foram conduzidos os

experimentos de secagem do presente trabalho.

As conclusdes a que se chegou nos ensaios de secagem de trigo e feijao sdo diferentes
daquelas relacionadas a peneira molecular. Trigo e fejjao apresentam mecanismos de secagem

controlados pelo transporte interno da umidade. Assim sendo, suas cinéticas de secagem ajustam-se
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bem ao modelo de PAGE. A peneira, por sua vez, apresenta um periodo consideravel de secagem em

velocidade constante, que caracteriza um processo limitado pela evaporaciao superficial da umidade.

No caso do trigo e do feijao pode-se considerar que o regime intermitente de alimentagao do
gas proporcionado pela pulsacio nido prejudica a velocidade de secagem. Isso se deve ao fato de o
processo ser controlado pela difusao da umidade. Por esse motivo, a secagem por pulso-fluidizacao
proporciona economia de energia sem reducao de produtividade quando comparada a secagem em

regime de fluidizacao convencional.

A peneira molecular mostrou ser um bom material modelo para estudar processo de secagem
controlado pelas condi¢oes externas. As curvas de secagem obtidas, mostraram a existéncia de um
claro periodo inicial de taxa de secagem constante. Uma vez calculada essa taxa, pode-se relaciona-la
as variaveis: freqiiéncia de pulsagao, temperatura do ar de secagem e vazao do gas de secagem. Todas

se mostraram alguma influéncia, pois atuam nas condicOes externas.

A peneira molecular também foi seca em condic¢ao de fluidizac¢ao convencional. Verificou-se
que a taxa de secagem ¢ maior do que no regime pulsante. E um resultado esperado, tendo em vista
que a velocidade superficial do gas esta relacionada com os coeficientes convectivos de transporte de

calor e massa.

A metodologia de planejamento experimental do tipo fatorial completo foi adequada para

determinacao do efeito das variaveis sobre as respostas estudadas.

O modelo cinético de dois parametros de PAGE mostrou-se apropriado para prever as
curvas de secagem do trigo e do feijao. No caso da peneira, a hipotese de taxa de secagem constante
mostrou-se correta, pois a temperatura de saida do gas permanecia constante no periodo inicial de

secagem — uma caracteristica desse tipo de processo.

Por oportuno, importante destacar que os materiais estudados neste trabalho podem ser
processados tanto em leito fluidizado convencionalmente como em leito pulso-fluidizado. E uma das
vantagens da pulso-fluidizagdo, que é o fato de ela possibilitar a secagem de materiais que nao sao

fluidizados normalmente em leitos convencionais, ndo foi explorada neste trabalho.
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5.4 Recobrimento

O leito pulso-fluidizado objeto do presente estudo sofreu adaptagdes que permitiram a
realizacdo a contento da operacio de recobrimento de granulos. Ndo ha relato na literatura de
processo de recobrimento realizado em equipamento como este. Assim, com este trabalho
apresentou-se mais uma forma de se realizar essa importante operagao. Embora niao tenham sido
feitos estudos comparativos que visassem a comparagao direta com relagio aos processos
convencionais, muita coisa se pode inferir a respeito. Além disso, este primeiro estudo permitiu que

se verificassem quais as variaveis mais importantes na opera¢ao em regime pulsante.

Da mesma forma como ocorreu com a secagem da peneira molecular, a freqiiéncia de
pulsacao mostrou exercer alguma influéncia na operacao de recobrimento. Porém, de todas as demais
variaveis estudadas, que foram: diametro da particula, tempo de atomizacdo e vazao de suspensio, a

freqiiéncia foi a que apresentou menor efeito sobre o perfil de liberagao 7z vitro da droga de referéncia.

A influéncia da freqiéncia ja era de alguma forma esperada, influenciando a distribuicao e
secagem da suspensao sobre as particulas. A agitacdo proporcionada pela pulsacio deve contribuir
para um maior rendimento do processo em comparacao a fluidizacio convencional. Pode-se inferir
isso com base no fato de a vazdo empregada ser menor em comparagdo a que se utilizaria numa
fluidizacao convencional. E o fluxo ascendente do gas é responsavel pela secagem e arraste de

goticulas antes de elas atingirem a superficie dos granulos.

Ensaios exploratérios apontaram a necessidade de se realizar a operagio de forma
intermitente. Assim, foram programadas paradas de 15 em 15 min para limpeza do bico aspersor.
Procedendo-se dessa forma e trabalhando-se com vazio de suspensio entre 6,0 e 8,0 mL/min nio

houve aglomeragao significativa das particulas.

Nos ensaios exploratérios, o bico atomizador de mistura externa apresentou menos

problemas de entupimento que o bico de mistura interna e, por esse motivo, foi selecionado.

A suspensao comercial Kollicoat diluida conforme recomendagdes do fabricante mostrou-se
apropriada para recobrimento de granulos visando a obtencao de um perfil pH-independente de

liberagao do principio ativo. A falta de influéncia do pH no perfil de liberagao pode ser comprovada
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construindo-se curvas de liberagio em pHs basico (7,5) e acido (1). Houve boa concordancia entre as

curvas obtidas.

A metodologia de planejamento fatorial completo mostrou-se apropriada para o estudo de
recobrimento, permitindo a analise simultanea da influéncia de varias variaveis do processo. Por seu
intermédio foi possivel obter modelos empiricos preditivos que relacionam as variaveis operacionais

independentes com o perfil de libera¢ao do farmaco modelo.
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Q Sugestoes para trabalhos
futuros

Apresentam-se a seguir algumas sugestdes para trabalhos futuros envolvendo estudos

fluidodinamicos, de secagem e de recobrimento em leito pulso-fluidizado.

No tocante a fluidodinamica, as principais sugestoes sao:

D

Ampliar o presente estudo para varias outras particulas, contemplando
bl
principalmente materiais que nao apresentam bom comportamento em regime de

fluidizacao convencional — seja devido as suas dimensoes ou por serem coesivos;

Analisar os espectros de flutuacio de pressio e relaciona-los com o regime

pulsante.

No que diz respeito a secagem, sugere-se:

i)

i)

Determinar correlagdes para calculo dos coeficientes de transporte de calor e
massa e suas dependéncias com as variaveis operacionais, principalmente vazao e

frequéncia.

Quantificar o gasto energético da operacao de secagem em leito pulso-fluidizado;

Quanto ao recobrimento, recomenda-se:

i)
i)

Elaborar estudos que quantifiquem o gasto energético da operagao;

Estudar o rendimento do processo em funciao das variaveis operacionais e comparar

os valores obtidos com aqueles verificados em outros leitos;
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1ii) Promover modificacbes que permitam aspersao pelo fundo, como uma forma de

melhorar ainda mais o rendimento da operacao.

1v) Estudar a influéncia de algumas variaveis que foram fixadas neste estudo, como a
posicao do bico atomizador, a quantidade inicial de material, a composicao da

suspensao, a pressao de atomizagao, entre outras.
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