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Resumen

En este trabajo se han aplicado los principios de Economia Circular para la recuperacién
de residuos de origen organico, segin la Directiva 2008/98/CE sobre residuos, que
facilita y promueve la transformacién hacia la "sociedad del reciclaje". Para ello, se han
obtenido aridos ligeros artificiales (LWAS) a partir de mezclas compuestas de arcilla y
residuos de naturaleza orgénica. Se han utilizado un total de nueve arcillas procedentes
de Espana, Italia y Portugal, tradicionalmente utilizadas en el sector de los ladrillos y
baldosas ceramicas del sur de Europa. Respecto a los residuos, se han empleado cinco
residuos solidos organicos (alperujo de aceituna, posos de café, cascaras molidas de
frutos secos, lodos de depuradora de papel moneda y polvo de corcho).

En primer lugar, se fabricaron aridos a partir de cada una de las arcillas, con el objetivo
de conocer su aptitud para la obtencion de LWAs, fijandose las condiciones de
tratamiento térmico (tiempo de precalentamiento minimo para que los pellets no estallen
+ 4 minutos de coccién a la temperatura maxima soportada por el material sin llegar a
fundirse). En base al estudio anterior, se seleccioné la arcilla roja italiana por mostrar las
mejores propiedades tecnoldgicas, estudiandose la relacién entre los gases liberados
durante el calentamiento y el proceso de expansion volumétrica. El siguiente paso,
consistio en seleccionar tres arcillas espafiolas con nula o baja capacidad autoexpansiva
Yy, por tanto, no adecuadas para la fabricacion de LWAs en términos generales. Con ello
se estudio el efecto generado por la incorporacién de un residuo de origen orgéanico
(alperujo de aceituna) en distintas proporciones como agente inductor de la expansion.
Se pudo comprobar como la adicién de un 2.5% en peso de alperujo de aceituna era
suficiente para generar porosidad y obtener LWASs a partir de arcillas no aptas para este
fin. Una vez fijadas las condiciones de trabajo (tiempos de coccion y % de residuo
organico), se volvieron a seleccionar tres arcillas (una arcilla espafiola y dos arcillas
portuguesas), investigandose el impacto de la adicion de cuatro tipos de residuos
organicos. La incorporacion de los residuos en las mezclas ha supuesto mejoras
sustanciales tanto desde el punto de vista operativo, disminuyendo la temperatura de
trabajo, como desde el punto de vista tecnolégico, favoreciendo la expansion volumétrica
y el desarrollo de una estructura altamente porosa y ligera. Por Gltimo, se ha realizado un
Anadlisis del Ciclo de Vida (LCA) de los distintos tipos de LWASs obtenidos. Para ello, se
i



ha utilizado el software SimaPro, el cual ha permitido evaluar el impacto ambiental
asociado a la incorporacion de residuos estudiados durante el proceso de fabricacion. Los
resultados de esta investigacion muestran que, en linea con los preceptos de la Economia
Circular, la recuperacion de residuos organicos de diferente naturaleza puede tener cabida
en la produccion de LWAS respetuosos con el medio ambiente.

Summary

In this work, the principles of Circular Economy have been applied for the recovery of
organic waste, according to Directive 2008/98/CE on waste, which facilitates and
promotes the transformation towards the "“recycling society". For this purpose, artificial
lightweight aggregates (LWASs) have been obtained from mixtures composed of clay and
organic waste. A total of nine clays from Spain, Italy and Portugal, traditionally used in
the ceramic brick and tile sector in southern Europe, have been used. Five organic solid
wastes were investigated (olive pomace, coffee grounds, ground nut shells, paper money
sewage sludge and cork dust).

First, aggregates were manufactured from each of the clays, in order to determine their
suitability for obtaining LWAS, setting the heat treatment conditions (minimum
preheating time so that the pellets do not burst + 4 minutes of firing at the maximum
temperature tolerated by the material without melting). Based on the above study, the
Italian red clay was selected for exhibiting the best technological properties, and it was
used to investigate how the amount of gases released during the firing process affects
bloating. The next step was to select three Spanish clays that presented no or reduce
bloating capacity and, therefore, they were not suitable for the manufacture of LWAS on
their own. It was studied the effect generated by the incorporation of an organic waste
(olive pomace) in different proportions as an expansion-inducing agent in these clays.
The addition of 2.5% by weight of olive pomace was sufficient to generate porosity and
obtain LWAs from clays that, a priori, were not suitable for this purpose. Once the
working conditions (firing times and % of organic waste) were set, three clays were
selected again (one Spanish clay and two Portuguese clays) and the impact of the addition

of four types of organic waste was studied, whose incorporation in the mixtures has led

iv



to substantial improvements both from the operational point of view, reducing the
working temperature, and from a technological point of view, favoring volumetric
expansion and the development of a highly porous and light structure. Finally, a Life
Cycle Assessment (LCA) of the different types of LWAs obtained was carried out using
SimaPro software to evaluate the environmental impact associated with the incorporation
of organic waste during the manufacturing process. The results of this research show that,
in line with the precepts of the Circular Economy, the recovery of organic waste of

different nature can have a place in the production of environmentally friendly LWAs.
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CAPITULO | INTRODUCCION

1. Introduccion

1.1 Motivacién general y alcance de este estudio

Los desafios ambientales globales estan conduciendo al desarrollo de diferentes
estrategias politicas, econdmicas y sociales para reducir el impacto ambiental negativo
asociado con la actividad antropogénica. Un ejemplo de estas iniciativas es la Directiva
2008/98/CE sobre residuos, que incluye entre sus objetivos una transformacion
transversal hacia una sociedad del reciclaje en la que se integra el concepto de fin de la
condicidn de residuo. En esa linea también se encuentra el Plan Estatal Marco de Gestion
de Residuos 2016-2022 (PEMAR 2015), empleado como instrumento para orientar la
politica de residuos en Espafia, cuyo objetivo, al igual que el de la politica comunitaria
de residuos, es convertir a Espafia en una sociedad eficiente en el uso de los recursos, que
avance hacia una Economia Circular. Segin este nuevo paradigma productivo, se
pretende alcanzar el denominado residuo cero, es decir, optimizar los procesos de
produccion y consumo, de forma que los residuos ya no se consideren como tales, sino
gue se transforman en una materia prima potencial. En este sentido, el nuevo Plan de
Accién de Economia Circular 2020 (Comision Europea, 2020), disefiado para impulsar
el crecimiento, la competitividad y el liderazgo mundial de la UE en este campo, es uno
de los principales elementos del Pacto Verde Europeo. Con medidas a lo largo de todo el
ciclo de vida de los productos, el nuevo Plan se centra en el disefio y la produccién con
vistas a una Economia Circular, con el objetivo de asegurar que los recursos utilizados se
mantengan en la economia de la UE durante el mayor tiempo posible. Por su parte, la
Estrategia Espafiola de Economia Circular (EEEC) se alinea con los planes de accién de
Economia Circular de la UE a través de “Espafia Circular 2030 fijando las lineas de
actuacion para impulsar el nuevo modelo de produccion y consumo. Esta Estrategia busca
alcanzar una economia sostenible, descarbonizada, eficiente en el uso de recursos,
competitiva y respetuosa con el medio ambiente. A nivel autonémico, el recientemente
aprobado proyecto de la Ley de Economia Circular de Andalucia (LECA) busca la 'triple
sostenibilidad’, ambiental, econémica y social, y supone una 'revolucién circular' al

convertir los residuos en recursos reduciendo al minimo su generacion.
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Los principios de la Economia Circular proponen un cambio en el paradigma productivo
basado en "reducir, reutilizar y reciclar" para una transformacion mas duradera y
profunda que permita a la sociedad minimizar el impacto causado por sus actividades en
el medio ambiente (Braungart y McDonough, 2005; Lett, 2014). Por lo tanto, el modelo
de Economia Circular da a los residuos un papel dominante y primordial y se basa en la
reutilizacion inteligente de éstos, cualquiera que sea su naturaleza (mineral u organico,
ya sea de origen natural o tecnoldgico). Bajo este enfoque, los residuos pierden su estatus
de residuos y se convierten en una materia prima para alimentar ciclos naturales o
simplemente para transformarse en nuevos productos tecnol6gicos con un gasto
energético minimo (Lett, 2014). EI modelo de Economia Circular implica una nueva
modalidad de produccién y negocio segun el crecimiento econémico de la sociedad, la
sostenibilidad ambiental y la reduccion de riesgos, debido a la volatilidad e incertidumbre

de los precios de las materias primas y recursos energéticos.

Por lo tanto, es fundamental igualar en la medida de lo posible los flujos de entrada y
salida de residuos, de modo que la integracién de dichos residuos en productos
producidos en grandes volumenes podria ser una estrategia inteligente. En este sentido,
desde hace afios, la fabricacion de aridos artificiales ligeros (en adelante LWAS) parece
ser una alternativa interesante por tres razones: (i) es un producto que puede ser producido
total o parcialmente a partir de residuos (Dondi, et al., 2016; Moreno-Maroto, et al.,
2017a; Kwek, 2021) (ii) es un producto que se puede aplicar en grandes volimenes y en
diferentes sectores, como agricultura, medioambiente, urbanismo, obra civil y
edificacion, destacando fundamentalmente su aplicacion en hormigén ligero; y (iii) los
LWAs presentan propiedades tecnolégicas en términos de alta porosidad, ligereza y baja
conductividad térmica, que lo convierten, entre otros aspectos, en un material
potencialmente estratégico en la construccion del futuro (Ayati et al., 2018), facilitando
una mejor eficiencia energética de las viviendas sin sacrificar su integridad mecénica,
entre otras ventajas. En este sentido, la fabricacion de &ridos ligeros a partir de residuos
se sostiene sobre los mismos conceptos y principios reclamados por la Economia

Circular.

Las caracteristicas particulares del LWA han llamado la atencion de muchos

investigadores y su uso en la construccion se remonta a la antigtiedad (Fig. 1.1). Algunos,
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como Riley (1951) o Ehlers (1958), han estudiado con profundidad los mecanismos que
rigen la formacion del LWA. Obviamente, la incorporacion a escala global del LWA
como un componente clave en el hormigén ligero condujo a que en 1966 existieran 60
fabricas en los Estados Unidos con una produccién anual de 4.000.000 m®. En las décadas
de los 60 y 70, el procedimiento de fabricacion se trasladé a Rusia y Europa Occidental.

Uso de LWASs en hormigén
ligero durante la
civilizacion del valle del
Indo (3000 a.c) enla
construccion de las
ciudades de Mohenjo-Daro

4 )

Uso de LWAS de origen
natural (piedra pomez,
escoria volcanica, etc) hace
2.000 afios por los romanos
para la construccién del
Pantedn, el Coliseo y sus

Uso del horno rotatorio en
la fabricacion de LWAs
artificiales, ideado en 1917
por Stephen J. Hayde, un
contratista y fabricante
norteamericano de ladrillos

y Harappa. acueductos.

en Kansas City .

N U\ VAN J

Figura 1.1. Utilizacion del &rido ligero a lo largo de la historia (Chandra y Berntsson, 2002;
Gerritse, 1981; Dunham, 1965; Huang et al., 2007).

En la actualidad, debido a la creciente demanda de hormigén ligero térmicamente
aislante, se espera que el mercado de los LWASs aumente aln mas (Ayati et al., 2018).
Algunos de los LWAs comerciales mas importantes mostrados en la Fig. 1.2 son Leca,
Argex (ambos producidos por expansion de arcilla), Stalite (arido de pizarra expandida)

o0 Lytag (arido expandido de cenizas volantes).

Sin embargo, la mayoria de las nuevas lineas de investigacion de LWAs se centran en la
implementacion de un cambio de paradigma en los métodos de produccion,
proporcionando un mayor protagonismo a los residuos como fuente de materias primas.
En este sentido, la valorizacion de residuos puede conducir a una reduccién de los

impactos ambientales, la apertura de nuevos mercados y puestos de trabajo, asi como a
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una menor dependencia de las importaciones de materias primas. En este contexto, el
LWA puede desempefiar un papel clave. El enorme interés por los aridos también se
alimenta de la creciente preocupacién por un modelo de vida sostenible, dando lugar a
numerosos estudios sobre el uso de residuos de diferentes tipos como posibles materias
primas para la obtencion de LWASs.

Figura 1.2. Aridos ligeros comerciales: Argex® (Portugal), Lytag® (Reino Unido), Arlita®
(Portugal), Stalite® (Estados Unidos).

Prueba de ello es que la investigacion sobre este tema se ha multiplicado con el tiempo,
pasando de 1 a 2 articulos cientificos por afio en la década de 1990 a més de 200 en los
ultimos afios, centrandose muchos de ellos en la recuperacion de residuos como sustitutos
parciales o totales de la materia prima que convencionalmente se utiliza en la fabricacion
de LWAs (Fig. 1.3). Algo similar ocurre en el caso de las patentes, cuyo nimero se ha
visto incrementado de forma exponencial a partir de la década de los 70. Este crecimiento
esta liderado por China y Japdn, de modo que entre ambas ostentan mas del 50% de las
patentes publicadas sobre el uso de residuos para la obtencion de aridos ligeros (Fig. 1.4
y Fig. 1.5).
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Figura 1.3. Evolucion del nimero de publicaciones cientificas sobre la tematica “lightweight
aggregate-waste”. Elaboracion propia a partir de la base de datos de Web of Science.

Por otro lado, el estudio de la huella medioambiental de los productos obtenidos apenas
se ha investigado, a pesar de su relevancia. La influencia humana en la calidad ambiental
ha ido en aumento en los Gltimos afos, siendo el cambio climatico uno de los estandartes
fundamentales de tales efectos negativos. Si no se controla mediante el uso de actividades
de mitigacion rigurosas, el cambio climatico aumentara la probabilidad de que se
produzcan impactos graves, generalizados e irreversibles en las personas y los
ecosistemas (Pascal et al., 2013). Para minimizar realmente tales riesgos, se necesitan
reducciones sustanciales urgentes en las concentraciones de los gases de efecto
invernadero. Evidentemente, la transicién ecoldgica que se persigue, implicard la
transformacién de los principales sectores econémicos de la sociedad (Velasco et al.,
2014).
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Figura 1.4. Evolucion del nimero de patentes sobre la tematica “lightweight aggregate-waste”
en el periodo comprendido entre 1960-2022. Elaboracion propia a partir de la base de datos de
Espacenet.

China GGG 3 1,7%
Japon I 25,6%
Estados Unidos e 15,3%
Korea del Sur N 8,9%
Org.Mundial de la Propiedad Intelectual... s 5,8%
Canadd BB 2,6%
Oficina Europea de Patentes Wl 2,4%
Australia B 2,3%
Federacion de Rusia B 1,3%
Reino Unido B 0,7%
Unidn Soviética (URSS) B 0,6%
China Taipéi 1 0,5%
Espafia | 0,5%
Republica Checa | 0,2%
Brasil | 0,2%
Nueva Zelanda | 0,1%
Otros B 1,2%

’

Figura 1.5. Ranking de paises con patentes publicadas sobre “lightweight aggregate-waste
entre 1903 - 2022. Elaboracién propia a partir de la base de datos de Espacenet.
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En Europa, segun el informe de estado global sobre los edificios y la construccion (United
Nations Environment Programme, 2021), el sector de la construccion fue responsable del
37% de las emisiones de CO; durante el afio 2020. La necesidad de transformar el sector
de la construccion pasa por reducir las emisiones de gases contaminantes mediante el uso
de nuevos materiales de baja o nula huella de carbono y, ademas, promover el avance de
la Economia Circular mediante la reutilizacion e incorporacion de materiales procedentes
de residuos. Por tanto, es mas que evidente la necesaria transicion del actual sistema de
produccién lineal a un sistema de produccion basado en una Economia Circular que
permita la blsqueda de nuevas alternativas, con el principal objetivo de frenar el consumo
de recursos naturales y el aumento de las emisiones de CO,, asi como avanzar hacia una
mayor sostenibilidad (Zhang, 2013; Monteiro y Vieira, 2014). La aplicacion del Analisis
de Ciclo de Vida en el sector de la construccion puede ser una herramienta muy til para

reducir el impacto ambiental generado por dicha actividad.

En la presente investigacion, partiendo de una revision del estado del arte y de la
normativa en vigor sobre aridos ligeros, se estudiara el comportamiento de distintos tipos
de residuos de origen organico con el objetivo principal de valorar su idoneidad para la
obtencién de LWAs. Ademas, se pretende evaluar el impacto ambiental que genera la
incorporacion de tales residuos en las formulaciones destinadas a la fabricacion de
LWAs, mediante técnicas como el Analisis de Ciclo de Vida (LCA), concretamente a
través del software SimaPro. Esta propuesta tendria una clara orientacion a la industria,
en cuanto al desarrollo de herramientas para garantizar la viabilidad tecnol6gica y

medioambiental del producto obtenido.

1.2 El sector del arido en Espafa

El sector del arido es el principal suministrador de materias primas para la construccion
de infraestructuras, asi como para la edificacion, la industria y la proteccion del medio
ambiente, lo que le confiere un caracter claramente estratégico (Fig. 1.6). El &rido se
emplea fundamentalmente en hormigon, incluyendo elementos prefabricados (el 80% del
hormigon lo constituye el arido), mortero, aglomerados asfalticos (el 95% es &rido),
construccion de carreteras (el 94% de los materiales necesarios para una carretera son
arido), entre otros (ANEFA, 2022).



ESTUDIO DE LA INCORPORACION DE RESIDUOS SOLIDOS ORGANICOS EN MEZCLAS CON ARCILLA PARA LA
OBTENCION DE ARIDOS LIGEROS EXPANDIDOS

ARIDOS PARA LA CONSTRUCCION

Aridos naturales 1369 73,9 %

Aridos reciclados 35 1,9 %

Aridos artificiales 1.7 0,9 %

TOTAL aridos para la construccion 1421 76,7 %
Aridos industriales 43,1 23,4 %

TOTAL aridos industriales 431 23,4 %

TOTAL ARIDOS 185,1 100,0 %

CONSUMO DE ARIDOS NATURALES PARA LA CONSTRUCCION 1980 - 2022*

500 4855

w
-
w

Millones de toneladas
o
o
(=1

]
w

Figura 1.6. Consumo de aridos para la construccion en Espafia en 2021 (FdA, 2022).

El afio 2021 se cerr6 con un crecimiento del 10.8%, para un consumo total de arido
natural para la construccion de 136,9 millones de toneladas, recuperando y superando
ligeramente los valores del afio previo a la pandemia por COVID-19. A esta cantidad hay
que afadir 3,5 millones de toneladas de arido reciclado y 1.7 millones de toneladas de
arido artificial. El consumo total de arido para la construccion en ese afio alcanz6 los
142,1 millones de toneladas, el 76,7% del mercado de aridos. (FdA, 2022).

Es importante resaltar cdmo la aplicacion de los principios de la Economia Circular va
avanzando de forma progresiva. Ademas, del arido reciclado y artificial, ya citados,
dentro de las cifras de arido natural, se contabilizan 5.3 millones de toneladas de arido
procedente de otras industrias extractivas, que lo produce como subproducto de los
procesos de extraccion y tratamiento. De éstos, 3,3 millones de toneladas se destinan a la
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construccion y 1,9 millones de toneladas se emplean en otros usos industriales. (FdA,
2022). En cuanto al origen, del &rido en Espafia, su procedencia es mayoritariamente de
cantera (Fig. 1.7).

Plantas de aridos artificiales
1%
Plantas de RCD

1% _]

Otras explotaciones mineras _
3 %

Canteras
70 %

Graveras A
26 %

Figura 1.7. Distribucion del origen de los aridos en Espafia en el afio 2021 (ANEFA, 2022).

La normativa europea UNE EN 13055-1 (2003) y UNE EN 13055-2 (2005) especifica
de LWASs para hormigon, mortero e inyectado y para mezclas bituminosas, tratamientos
superficiales y aplicaciones en capas tratadas y no tratadas respectivamente, establece las

siguientes definiciones:

Arido: Material granular utilizado en la construccion. Los aridos pueden ser

naturales, artificiales o reciclados.

Arido natural: Arido de origen mineral que Unicamente ha sido sometido a procesos

mecanicos.

Arido artificial: Arido de origen mineral resultante de un proceso industrial que
suponga alteracion térmica u otras. Incluiria por tanto aquellos aridos sintetizados
artificialmente a partir de materiales naturales y aquellos fabricados a partir de
residuos y subproductos. Respecto a las primeras, las mas comunes son las lutitas,
arcillas, pizarras o vermiculitas expandidas térmicamente (Nor et al., 2016). Con
respecto a estos Ultimos, existe una gran cantidad de residuos que pueden reciclarse

en LWAs, como refleja la revision bibliografica publicada por Dondi et al. (2016).

11
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Arido reciclado: Arido resultante del tratamiento de material inorganico

previamente utilizado en la construccion.

Arido ligero: Arido de origen mineral con una densidad de particula (pa) no superior
a 2.000 kg/m? y/o una densidad aparente (ps) no superior a 1.200 kg/m?®.

Ademas del LWA de composicion mineral detallado anteriormente, se estan realizando
importantes esfuerzos para investigar otro tipo de LWA cuya naturaleza es
principalmente organica, con lo que estan exentos de transformacién térmica alguna.
Estos suelen obtenerse mediante el reciclaje de restos vegetales, como los subproductos
de la palma aceitera (Shafigh et al., 2010) o la cascara de arroz (Chabannes et al., 2014),
mientras que otros se valorizan a partir de materiales preparados sintéticamente, como el
poliestireno expandido (Xu et al., 2012). Su aplicacion estd también destinada
principalmente a la produccion de hormigon ligero. Aun asi, esta Tesis Doctoral se centra
en el primer grupo de LWASs, de naturaleza mineral, y especificamente en aquellos
fabricados artificialmente con la incorporacién de residuos de origen organico,
estudiando como afecta su descomposicién térmica en las caracteristicas del arido

finalmente obtenido.

1.3 Produccion de aridos ligeros artificiales (LWAS)
De acuerdo con la informacion recopilada por Nor et al. (2016) existen cuatro
procedimientos principales para sintetizar LWAs: union en frio, autoclave,

geopolimerizacién y el principal, sinterizacion (Fig. 1.8).

12
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Geo

Figura 1.8. Métodos de fabricacion de LWAs: union en frio (Tuncel y Pekmezci, 2018),
autoclave (Wang et al., 2020), geopolimerizacion (Peyne et al., 2018) y sinterizacion (&ridos
obtenidos durante esta Tesis Doctoral).

Unidn en frio: esta técnica es particularmente interesante para el uso de cenizas
volantes puzolanicamente activas que reaccionan con otros componentes, como el
hidréxido de calcio (Ramamurthy y Harikrishnan, 2006) o cemento Portland
(Glineyisi et al., 2015) para desarrollar un cuerpo bastante rigido después del

amasado con agua Yy posterior curado a temperatura ambiente.

Autoclave: una vez que los componentes (por ejemplo, cenizas volantes,
cemento, cal o yeso) se aglomeran, los granulos se someten a vapor saturado
presurizado para su curado y endurecimiento durante varias horas a temperaturas
que alcanzan los 140 °C (Ramamurthy y Harikrishnan, 2006; Nor et al., 2016).

13
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Geopolimerizacion: esta es una variante de la técnica de union en frio en la
que, en términos generales, se produce una reaccion de cementacién en condiciones
altamente alcalinas entre un polvo de aluminosilicatos y un silicato alcalino
(Mackenzie y Welter, 2014). Un ejemplo de geopolimerizacion exitosa para obtener
LWAs se encuentra en el estudio de Peyne et al. (2018), quienes estudiaron la
aplicacion de metacaolines y subproductos de la produccion de ladrillos para
obtener una formulacién conducente a un geopolimero poroso, utilizando para ello

una solucion de silicato de sodio y humo de silice como agente formador de poros.

Sinterizacion: la sinterizacion (o coccion) a altas temperaturas representa el
proceso mas utilizado para la obtencion de LWASs, por lo que en los siguientes
parrafos se describira toda la informacidn al respecto, desde el manejo inicial de las

materias primas hasta la coccion final.

El proceso tipico de fabricacion de LWASs consta de dos etapas principales, la granulacién
0 peletizacion y la sinterizacion. En cuanto a la primera, estd muy condicionada por la
plasticidad, que es la capacidad del material para moldearse en cualquier forma
(Guggenheim y Martin, 1995), siendo por tanto una propiedad clave en el procesamiento
de fabricacion de materiales ceramicos. La plasticidad establece los parametros técnicos
necesarios para transformar un cuerpo ceramico particulado en un componente con la
forma deseada mediante la aplicacion de presion (Andrade et al., 2010). Por lo tanto, en
términos generales, las muestras no plasticas o con bajo contenido en minerales plasticos
(p. €j., limos y suelos arenosos) no serian adecuadas para peletizar porque se desmoronan
muy facilmente cuando se manipulan. Por el contrario, las muestras plasticas (arcillas y
materiales arcillosos) presentan un rango de contenido de agua dentro del indice de
plasticidad, PI, con un comportamiento plastico notable. Sin embargo, la capacidad de
soportar deformaciones plasticas varia a lo largo del rango de PI, por lo que no todos los
contenidos de agua son igualmente validos para este fin debido a cambios en la tenacidad
y adhesividad. Por lo tanto, si la muestra esta demasiado seca (muy cerca o por debajo
del limite plastico, PL), los procesos de extrusion y peletizacion se ven restringidos
porque el material se vuelve demasiado rigido (ligeramente por encima de PL) o incluso
no plastico (por debajo de PL), lo que dificulta la extrusién y granulacién. Por el

contrario, contenidos de agua muy altos (especialmente cerca o por encima del limite
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liquido, LL) podrian implicar que la muestra se adhiera al tubo extrusor, que se produzca
una mayor contraccion y/o que los granulos verdes pierden su forma (Baran et al., 2001;
Kim et al., 2010; Andrade et al., 2011; Vitorino et al., 2014). Segin Sembenelli (1966),
el material ideal es aquel que puede moldearse con el minimo contenido de agua y ofrece
la minima contraccion, presentando valores relativamente bajos de LL, PL y PI. Este
material debe ser trabajable y debe secarse con una deformacion limitada y un bajo
consumo de calorias, lo que es mas comun en las arcillas de caolin y caolinita que en las
arcillas grasas, como las bentonitas (Sembenelli, 1966). EI uso del contenido 6ptimo de
humedad, Wop, deducido del estudio de Moreno-Maroto y Alonso-Azcérate (2017),
parece ser una buena solucion para obtener la plasticidad mas adecuada en la extrusion y
granulacion de aridos ligeros, como ya se ha demostrado en trabajos anteriores (Moreno-
Maroto et al., 2017a, 2017b).

La segunda etapa es la sinterizacion, que es el paso mas critico del proceso. Como
indicaron Riley (1951) y Ehlers (1958) en sus trabajos hace mas de sesenta afios, el LWA

se forma gracias a la ocurrencia simultanea de dos condiciones:

i) el desarrollo de una fase viscosa al alcanzar condiciones cercanas al punto de fusion

(pero nunca alcanzandolo, ya que sélo algunas de las fases se funden);

ii) la liberacion de gas procedente de la descomposicidn de algunas especies minerales u
organicas. Estos gases suelen ser CO2, CO, H»0, H,, Oz, SO, 0 Cl, provenientes de la
descomposicién de la materia organica y/o de la alteracion/descomposicion térmica de
algunas fases minerales, como calcita, dolomita, filosilicatos, sulfuros metélicos, cloruros

0 minerales ferrosos, entre otros (Riley, 1951; Ehlers, 1958; Cubaud y Murat, 1968).

Sélo si estas dos condiciones se cumplen al mismo tiempo, el gas queda atrapado dentro
de la matriz viscosa y, por lo tanto, se fomenta la formacién de poros. Este proceso suele
ir acompafiado de un importante aumento de volumen (expansion o bloating en inglés)

en comparacion con el tamafio del granulo original.

Por lo tanto, el LWA obtenido por sinterizacion es, por un lado, estructuralmente
resistente y duradero como resultado del proceso cerdmico y, por otro lado, altamente
poroso, lo que conduce a una baja densidad y gran capacidad de absorcion y aislamiento

térmico. Ademas, es inerte al medio ambiente, no toxico, dimensionalmente estable y no
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degradable en el tiempo (ESCSI, 2018; EN 13055-1, 2003). Sin embargo, no todos los
materiales son adecuados para producir LWAs. Como se indicd anteriormente, la
mineralogia y el contenido de materia organica son muy importantes porque la liberacion
de gases depende totalmente de dichos pardmetros. En consecuencia, si el material no
contiene ningln componente generador de gas, se debe agregar dicho componente
(Cubaud y Murat, 1968).

Otro parametro clave es la composicion quimica, ya que una adecuada relacion entre
Si0,, Al,O3 y Oxidos fundentes (K20 + NaO + CaO + MgO + FeO + Fe;03) es béasica
para conseguir la viscosidad adecuada y atrapar los gases. Las primeras investigaciones
sobre este factor (Riley, 1951; Cougny, 1990) permitieron desarrollar algunos diagramas
predictivos sobre el potencial expansivo del material. Sin embargo, estudios mas
recientes han demostrado que la prediccion de la expansion basada en un analisis
exclusivamente quimico es poco fiable (Dondi et al., 2016) y que la cantidad de gas
requerido para la expansién es menos importante que la obtencién de una viscosidad
adecuada en la matriz mineral (Moreno-Maroto et al., 2020). A pesar de ello, los
diagramas predictivos como el desarrollado por Riley (1951), siguen siendo muy
utilizados y, aunque en algunas ocasiones no funcionan, ayudan a dar una idea general
de si el material es propenso a la expansion. De hecho, el criterio de Riley ha sido

considerado en esta investigacion.

A diferencia del calentamiento gradual que se aplica a las ceramicas convencionales, el
desarrollo de una estructura porosa en LWAs suele requerir un choque térmico a alta
temperatura. Tedricamente, esto favoreceria que la superficie exterior (corteza) del arido
se vitrifique rapidamente impidiendo la liberacion hacia el exterior de los gases generados
(Cubaud y Murat, 1968). De este modo, las fases minerales tienen tiempo suficiente para
volverse lo suficientemente viscosas como para atrapar dichos gases. Aunque este
proceso se ha aceptado en la comunidad cientifica, esta Tesis Doctoral demostrara que

no es del todo acertado, tal y como queda reflejado en el Capitulo I1I.

Desde un punto de vista operativo, las temperaturas tipicas de sinterizacion de LWASs se
encuentran entre 1050 y 1250 °C, mientras que el tiempo de coccidn suele oscilar entre
3y 20 min (Ayati et al., 2018). Obviamente, tanto la temperatura como el tiempo de

calentamiento dependeran de las caracteristicas especificas de cada material.
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Figura 1.9. Proceso de fabricacién de LWA a escala industrial (basado en Ayati et al., 2018).

En cuanto a la etapa de coccion, actualmente la técnica méas extendida por los fabricantes
de LWAs se basa en la sinterizacion en hornos rotatorios (Fig. 1.9). De acuerdo con la
informacién proporcionada por Cubaud y Murat (1968) sobre la produccién en horno
rotatorio, los granulos son inicialmente precalentados a 200-800 °C a lo largo de la
primera seccién del horno y luego "conducidos" a su zona media donde se alcanza la
temperatura de expansion. Ademas, los autores sefialan que la sinterizacién mediante
horno rotatorio se puede realizar en estado seco o himedo. La principal diferencia es que
mientras en el primer caso el pellet ha sido previamente secado antes de ser introducido
en el horno, en el segundo, el pellet atn contiene el agua de extrusion (~25 %), de forma

que ésta se pierde en la zona de precalentamiento.

2. Objetivos

El objetivo principal del presente trabajo consiste en desarrollar aridos ligeros artificiales
(LWAS) para aplicaciones en materiales de construccion, agricultura, ingenieria civil y/o
medio ambiente. Para ello, los residuos se valorizaran como materias primas a fin de

desarrollar LWAs expandidos, que a su vez sean inocuos para el medio ambiente.
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Alcanzar el objetivo principal implica la consecucion de los siguientes objetivos

especificos:

Optimizar el uso de los residuos de origen organico, mediante su combinacion

con materiales arcillosos de caracter plastico para lograr un material peletizable.

Comprender cémo la proporcidon de cada uno de los componentes de las mezclas,
con especial atencion a las fases organicas, afecta a la capacidad de expansion y
a las propiedades de los aridos, particularmente a su densidad, indice de

expansion, porosidad, capacidad de absorcion y resistencia mecanica.

Analizar como las condiciones de sinterizacion, es decir, los tiempos y
temperatura de precalentamiento y coccidn utilizados, afectan a las propiedades

de los aridos obtenidos.

Demostrar la idoneidad de los residuos organicos como materia prima para la
obtencion de LWAs.

Estudiar, mediante la herramienta de Analisis de Ciclo de Vida, el impacto
ambiental asociado a la incorporacion de residuos de origen orgéanico en el
proceso de fabricacion de LWAs, a fin de obtener unos aridos ambientalmente

mas ventajosos a los producidos comercialmente hasta la fecha.

3. Estructura de la tesis

Esta Tesis Doctoral se presenta para su evaluacién como un conjunto de trabajos

publicados de acuerdo con lo establecido en el Reglamento de Estudios de Doctorado de

la Universidad de Jaén (articulo 25). Las referencias de los articulos incluidos segun el

orden seguido en esta tesis son las siguientes:

Moreno-Maroto, J. M., Uceda-Rodriguez, M., Cobo-Ceacero, C. J., Cotes-
Palomino, T., Martinez-Garcia, C., & Alonso-Azcérate, J. (2020). Studying
the feasibility of a selection of Southern European ceramic clays for the
production of lightweight aggregates. Construction and Building Materials,
237, 117583. https://doi.org/10.1016/j. conbuildmat.2019.117583.
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Moreno-Maroto, J. M., Cobo-Ceacero, C. J., Uceda-Rodriguez, M., Cotes-
Palomino, T., Garcia, C. M., & Alonso-Azcérate, J. (2020). Unraveling the
expansion mechanism in lightweight aggregates: Demonstrating that bloating
barely requires gas. Construction and Building Materials, 247, 118583.
https://doi.org/10.1016/j.conbuildmat.2020.118583.

Moreno-Maroto, J. M., Uceda-Rodriguez, M., Cobo-Ceacero, C. J., de
Hoces, M. C., Martin-Lara, M. A., Cotes-Palomino, T., & Martinez-Garcia, C.
(2019). Recycling of ‘alperujo’ (olive pomace) as a key component in the
sintering of lightweight aggregates. Journal of Cleaner Production, 239,
118041. https://doi.org/10.1016/].jclepro.2019.118041.

Cobo-Ceacero, C. J., Moreno-Maroto, J. M., Guerrero-Martinez, M., Uceda-
Rodriguez, M., Lopez-Garcia, A. B., Martinez-Garcia, C., & Cotes-Palomino,
M. T. (2022). Impact of the addition of organic wastes (cork powder, nutshell,
coffee grounds and paper sludge) in clays to obtain lightweight aggregates.
Boletin de la Sociedad Espafiola de Ceramica vy Vidrio.
https://doi.org/10.1016/j.bsecv.2022.02.007.

Uceda-Rodriguez, M., Moreno-Maroto, J. M., Cobo-Ceacero, C. J., Lopez-
Garcia, A. B., Cotes-Palomino, T., & Martinez-Garcia, C. (2022).
Comparative Life Cycle Assessment of lightweight Aggregates Made from
Waste—Applying the Circular Economy. Applied Sciences, 12(4), 1917.
https://doi.org/10.3390/app12041917.

Uceda-Rodriguez, M., Lopez-Garcia, A. B., Moreno-Maroto, J. M., Cobo-
Ceacero, C. J., Cotes-Palomino, M. T., & Martinez Garcia, C. (2020).
Evaluation of the environmental benefits associated with the addition of olive
pomace in the manufacture of lightweight aggregates. Materials, 13(10),
2351. https://doi.org/10.3390/mal3102351.
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Ademas, durante el desarrollo de esta tesis se ha colaborado en otras lineas de
investigacion del grupo que han dado lugar a dos articulos de investigacion incluidos

COMO anexo:

- Cobo-Ceacero, C. J., Cotes-Palomino, M. T., Martinez-Garcia, C., Moreno-
Maroto, J. M., & Uceda-Rodriguez, M. (2019). Use of marble sludge waste in
the manufacture of eco-friendly materials: applying the principles of the
Circular Economy. Environmental Science and Pollution Research, 26(35),
35399-35410. https://doi.org/10.1007/s11356-019-05098-x.

- Lopez-Garcia, A. B., Cotes-Palomino, T., Uceda-Rodriguez, M., Moreno-
Maroto, J. M., Cobo-Ceacero, C. J., Andreola, N. M., & Martinez-Garcia, C.
(2021). Application of Life Cycle Assessment in the Environmental Study of
Sustainable Ceramic Bricks Made with ‘alperujo’ (Olive Pomace). Applied
Sciences, 11(5), 2278. https://doi.org/10.3390/app11052278

De este modo, esta Tesis Doctoral, se organiza en nueve capitulos y dos anexos. El primer
capitulo es de caracter introductorio. Tras éste, se incluyen seis capitulos
correspondientes a articulos publicados en revistas de impacto indexadas en el Journal
Citation Reports. Seguidamente, aparece un capitulo de resultados y discusion y otro de
conclusiones. Por Gltimo, a modo de anexo se incluyen dos articulos publicados sobre
otro tipo de materiales ceramicos sostenibles, que también se acomodan dentro de las
lineas de trabajo del Grupo de Investigacion TEP 222 Ingenieria de Materiales y Mineria,
habiéndose realizado tales estudios de forma paralela al desarrollo de la presente Tesis

Doctoral.

En el capitulo T se realiza una Introduccion que abarca la motivacion y alcance de este
estudio, el estado del sector del arido en Espafia y por ultimo el proceso tipico de

fabricacion de LWAs por sinterizacion.
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En el capitulo 11 se examina a fondo la idoneidad de nueve arcillas del sur de Europa para
la fabricacion de aridos ligeros expandidos en funcion de su capacidad de granulacion,
su comportamiento durante el calentamiento y las propiedades tecnoldgicas obtenidas

tras sinterizarse.

En el capitulo III, partiendo de la informacién obtenida en el capitulo anterior, se
selecciona la arcilla roja italiana (IR) por ser la més idénea para obtener LWASs sin
necesidad de aditivos, investigandose el proceso expansivo, desde las etapas generales
que lo comprenden, hasta el estudio de la cantidad de gas que interviene en el proceso de
formacion de los poros.

En el capitulo IV se emplean tres arcillas espafiolas (SY, SB y SW) con nula o baja
capacidad autoexpansiva y se incorpora alperujo de aceituna (OP) como aditivo para
obtener aridos ligeros (LWASs). Se han preparado mezclas de cada una de las arcillas con
0, 1.25, 2.5, 5y 10 % en peso de OP, con el objetivo de conocer la cantidad optima de
residuo que favorece una mayor expansion, estudiandose ademas otros factores claves,

cémo la temperatura y el tiempo de coccion.

En el capitulo V se utilizan cuatro residuos sélidos de origen organico (posos de café
(CfG), cascara de frutos secos (NuS), lodos de depuradora de papel moneda (PpS) y polvo
de corcho (CkP)) como agentes inductores de la expansién en la fabricacion de aridos
ligeros artificiales (LWAS) cuando se mezclan en pequefias proporciones (2,5 % en peso,
de acuerdo a los resultados obtenidos en el capitulo TV) con tres tipos de arcillas sin

capacidad expansiva, una arcilla rubia espafiola (SY) y dos portuguesas (PY y PR).

En los capitulos VI 'y VII se realiza una evaluacion comparativa del Analisis de Ciclo de
Vida de los LWAs obtenidos en los capitulos V y IV. Se evalGan los LWAS obtenidos de
forma tradicional, es decir, utilizando exclusivamente arcilla en su fabricacion y LWAs
fabricados con la adicién de pequefias cantidades de diferentes residuos de origen

orgéanico, poniéndose en valor el beneficio ambiental obtenido.

En el capitulo VIII se muestra una discusién conjunta de los resultados obtenidos y en el
capitulo IX se presentan las principales conclusiones y aportes cientificos de esta Tesis

Doctoral.
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Moreno-Maroto, J. M., Uceda-Rodriguez, M., Cobo-Ceacero, C. J., Cotes-
Palomino, T., Martinez-Garcia, C., & Alonso-Azcarate, J. (2020). Studying the
feasibility of a selection of Southern European ceramic clays for the production of
lightweight aggregates. Construction and Building Materials, 237, 117583.
https://doi.org/10.1016/j. conbuildmat.2019.117583.

Abstract

Nine clays traditionally used in the ceramic brick and tile sector in Southern Europe were
evaluated for the production of lightweight aggregates: four from Spain, three from
Portugal and two from Italy. The clays’ suitability was thoroughly examined according
to their capacity for pelletizing, their tendency to burst during heating, the firing
temperature and their technological properties. A greater proportion of phyllosilicates
over non-plastic components is directly related to the bursting of the pellets during
preheating. Increased sand contents and SiO/(3 Flux=K,0 + Na,O + CaO + MgO + FeO
+ Fe»03) ratios are connected to higher firing temperatures, the opposite occurring with
the MgO percentage. Those clays with a higher iron content (highlighting in this study
the two Italian clays and the Spanish red one) would be more optimal for the development
of an expanded structure. The findings of this work show that Southern Europe holds clay
deposits with enormous potential in the production of lightweight aggregates. In
particular, the red clay from the Zocca deposit (Italy) is remarkable for its excellent
characteristics for the production of expanded lightweight aggregates (bloating index of
24.4 % and loose bulk density of 0.47 g/cm?®). These raw materials could have a new
market line due to the multiple applications of lightweight aggregate in construction

(lightweight concrete), horticulture as well as in civil and environmental engineering.
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Moreno-Maroto, J. M., Cobo-Ceacero, C. J., Uceda-Rodriguez, M., Cotes-
Palomino, T., Garcia, C. M., & Alonso-Azcérate, J. (2020). Unraveling the
expansion mechanism in lightweight aggregates: Demonstrating that bloating
barely requires gas. Construction and Building Materials, 247, 118583.
https://doi.org/10.1016/j.conbuildmat.2020.118583.

Abstract

Lightweight aggregate bloating process has been studied by a simple experiment using
an archetypal clay to know the actual amount of gas involved in expansion. Considering
the relationship between gas loss (LOI) and volumetric changes over time, three main
stages are identified: 1) a preheating stage of massive gas loss (close to 80% of the total)
with hardly any volumetric change; 2) a very brief transition stage, in which sintering
(shrinkage) and closed (micro)porosity formation begin, accompanied by a sudden gas
loss (close to 100% of the total); 3) the bloating stage itself, in which an appropriate
viscosity is reached, allowing the available residual gas (< 0.1 wt %) to increase the
aggregate volume due to the growth in size of the micropores formed in the transition
phase and probably also to the development of new porosity. Therefore, the proportion
of gas-generating components estimated to obtain a highly expanded lightweight
aggregate would be much lower than previously thought: e.g., only 0.06 to 0.2% of
carbonates (calcite or dolomite) or 0.2 to 1% of Fe,O3 would actually be involved in
bloating. These results suggest that obtaining an adequate viscosity appears to be much

more decisive for bloating than gas release capacity.
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Moreno-Maroto, J. M., Uceda-Rodriguez, M., Cobo-Ceacero, C. J., de Hoces, M. C.,
Martin-Lara, M. A., Cotes-Palomino, T., & Martinez-Garcia, C. (2019). Recycling
of ‘alperujo’ (olive pomace) as a key component in the sintering of lightweight
aggregates. Journal of Cleaner Production, 2309, 118041.
https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2019.118041.

Abstract

The current environmental problems that threaten our society can only be mitigated with
a radical change in the paradigm of production and consumption. Recycling waste is a
key element in this. This work has focused on the valorization of a widely spread
agricultural waste: the so-called ‘alperujo’ (olive pomace). For the first time, olive
pomace (OP) has been used as a component in the manufacture of lightweight aggregates
(LWA:S). Mixtures with 0, 1.25, 2.5, 5 and 10 wt % OP have been prepared from three
different clays. The research results show that the addition of OP in low proportions
(mainly 2.5 %) is more positive to achieve aggregate bloating, pore formation and a
lighter structure. The high calorific value of OP also helps to reduce the firing
temperature significantly, which would result in energy savings. In the same way,
bloating would be favored with the increase of the time and the temperature, especially
with this last one. The materials obtained have excellent properties, which would indicate
that the recycling of olive pomace can be an excellent alternative in the manufacture of
LWA:s.
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CAPITULO V. EFECTO DE LA ADICION DE RESIDUOS ORGANICOS EN ARCILLAS
PARA OBTENER ARIDOS LIGEROS EXPANDIDOS

Cobo-Ceacero, C. J., Moreno-Maroto, J. M., Guerrero-Martinez, M., Uceda-
Rodriguez, M., Lopez-Garcia, A. B., Martinez-Garcia, C., & Cotes-Palomino, M. T.
(2022). Impact of the addition of organic wastes (cork powder, nutshell, coffee
grounds and paper sludge) in clays to obtain lightweight aggregates. Boletin de la
Sociedad Espafiola de Ceramica y Vidrio. https://doi.org/10.1016/j.bsecv.2022.02.007.

Abstract

Four organic solid wastes (coffee grounds, ground nut shell, paper money sewage sludge
and cork powder) have been investigated as bloating inducing agents in lightweight
aggregate (LWA) manufacturing when mixed in small proportions (2.5 wt.%) with three
types of clays. The pellets obtained were fired in a rotary kiln at the maximum feasible
temperature for 4 min. A similar impact was observed both in the working conditions and
in the properties of the LWAs, showing that the differences between said residues are not
as decisive as those of the clays to which they are added. The organic wastes have played
a crucial role in achieving reducing conditions inside the aggregate. Thus, their addition
has led to substantial improvements both from an operational point of view, lowering the
working temperature, and from a technological perspective, favoring bloating and the
development of a highly porous and lightweight structure. Leachate studies have shown
that the LWASs meet the regulatory limits. The outcomes of this investigation show that,
in line with the precepts of the Circular Economy, the recovery of organic wastes of

different nature can have a place in the production of environmentally friendly LWAs.
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Uceda-Rodriguez, M., Moreno-Maroto, J. M., Cobo-Ceacero, C. J., Lopez-Garcia,
A. B., Cotes-Palomino, T., & Martinez-Garcia, C. (2022). Comparative Life Cycle
Assessment of lightweight Aggregates Made from Waste—Applying the Circular
Economy. Applied Sciences, 12(4), 1917. https://doi.org/10.3390/app12041917.

Abstract

The application of Life Cycle Assessment in the construction sector can be a very useful
tool to reduce the environmental impact generated by the sector. In order to quantify the
improvement in environmental terms with the use of artificial lightweight aggregates
(LWA) manufactured with waste, in this work, we conducted a comparative evaluation
of the life cycle of LWAs for a total of five different scenarios: LWAs obtained in a
traditional way, i.e., using exclusively clay in their manufacture (Spanish blond clay,
Portuguese red clay and Portuguese blond clay), and LWAs manufactured with four
different wastes, with a partial substitution of 2.5% for each of the clays per waste
(almond and hazelnut shells, sludge from the purification of paper money, cork dust and
coffee grounds). The functional unit was set as the production of 1 kilo of lightweight
aggregates and the CML 2000 methodology and the SimaPro software were used. The
results obtained in this research allow us to conclude that the addition of organic wastes
showed a slightly higher environmental performance than the conventional system, the
LWAs manufactured with almond and hazelnut shells being the most environmentally
friendly option, with reductions of more than 30% in some cases, followed by the LWAS
manufactured with coffee grounds. On the other hand, the addition of paper sewage

sludge and cork dust represents minimal environmental optimization.
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Uceda-Rodriguez, M., Lopez-Garcia, A. B., Moreno-Maroto, J. M., Cobo-Ceacero,
C. J., Cotes-Palomino, M. T., & Martinez Garcia, C. (2020). Evaluation of the
environmental benefits associated with the addition of olive pomace in the
manufacture  of  lightweight  aggregates.  Materials,  13(10), 2351.
https://doi.org/10.3390/mal13102351.

Abstract

A Life Cycle Assessment (LCA) using SimaPro software has been carried out concerning
the manufacture of artificial lightweight aggregates (LWAS). The study aims to evaluate
the changes in the environmental impact when an additive of residual origin, specifically
olive pomace (OP), is added following the principles of the Circular Economy. This
residue (commonly known as alperujo) was used as a substitute for clay in 1.25, 2.5 and
5 wt %. The environmental impact related to the use of olive pomace in the mixture was
estimated using the CML 2000 methodology, yielding improvements of 3.8%, 7.7% and
15.3% for 1.25, 2.5 and 5 wt % OP added, respectively. Optimum addition results are in
the range of 1.25 and 2.5 wt % OP. In this way, the reduction of emissions associated
with LWA manufacture would be favored without negatively affecting the technological

properties of the resulting material
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CAPITULO VIII RESULTADOS Y DISCUSION

En este capitulo se realiza un resumen de los resultados mas relevantes contenidos en los
articulos presentados con antelacion, junto con la discusion de los mismos. Para ello, se
divide en cuatro apartados, el punto uno y dos corresponde a los capitulos Il y IlI,
respectivamente, el punto tres incluye los capitulos IV, V11 'y, por Gltimo, el punto cuatro
engloba los capitulos V y V1.

1. Evaluacion operativay tecnoldgica de arcillas del sur de Europa

para la produccion de aridos ligeros expandidos

Las nueve arcillas estudiadas presentan una distribucién granulométrica muy fina, con
un didmetro medio de particula y un dso del orden de 20 umy 10 um, respectivamente.
IR es la muestra mas fina, con solo un 1,1% de arena y un tamafio medio de 9,1 um,
mientras que la mas gruesa es PR, con un porcentaje de arena del 16,1% y un tamafio
medio de 30,3 um. La granulometria de las muestras junto con su mineralogia rica en
filosilicatos favorece que la plasticidad sea adecuada para una correcta extrusion y
peletizado. Unicamente la arcilla portuguesa PR mostré6 mayores dificultades en este
aspecto, lo que podria deberse a su distribucion granulométrica algo mas gruesa al

presentar mayor contenido de arena.

Durante la etapa de precalentamiento, se ha comprobado como una mayor proporcion de
filosilicatos sobre componentes no plasticos estd directamente relacionada con el
estallido de los aridos. Cabe sefialar que las cuatro muestras en las que se tuvo que
prolongar el tiempo de precalentamiento més allad de 1 min (SR, PY1, PY2 e IR) presentan
filosilicatos como componentes principales, por lo que las fases que podrian actuar como
desengrasantes (por ejemplo, cuarzo, calcita, dolomita, feldespatos o plagioclasas) serian
minoritarias o incluso trazas. Teniendo esto en cuenta, es probable que las particulas de
arcilla formen una microestructura muy cerrada tras el proceso de humectacion y
peletizado de los granulos de estas muestras. Si el precalentamiento se realiza muy
rdpidamente, los gases generados podrian haber encontrado importantes dificultades para
salir al exterior, provocando un aumento de la presion interna y el correspondiente
estallido. Por lo tanto, cantidades significativas de otros minerales no plasticos, como

calcita o cuarzo en cantidades significativas, podrian haber ayudado a evitar que los
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granulos estallen durante tiempos cortos de precalentamiento, probablemente porque los

gases podrian haber escapado mas facilmente a través de una microestructura mas porosa.

Otro aspecto importante es la temperatura a la que se debe calentar el material en la
fabricacion de aridos ligeros, ya que, a mayor temperatura, mayor coste energético,
econémico y medioambiental. Las temperaturas de coccién oscilaron entre 1175°C y
1210°C. Sin embargo, dos de las arcillas portuguesas requirieron temperaturas
significativamente mas altas: PY1 (1300°C) y PR (1350°C). Para saber qué factores
influyen en la temperatura de trabajo, se ha representado esta variable con respecto al
resto de parametros estudiados. Las tres variables que presentan mayores correlaciones
son la proporcién de arena (R? = 0.9159), la relacion SiO,/3 Flux (R? = 0.9193) y el
contenido de MgO (R? = 0.7154). Estos resultados indicarian que cuanto mayor sea el
contenido de particulas con un didmetro > 63 um (arena), se necesita una temperatura

mayor para alcanzar las condiciones dptimas de sinterizacion (Fig. 8.1a).

Con la relacion SiO; /3 Flux también se produce un aumento de la temperatura a medida
gue aumenta dicho parametro (Fig. 8.1b). Este hecho esta relacionado con la situacion
anterior ya que la arena de las muestras podria ser mayoritariamente rica en cuarzo segun
los resultados XRD. Con respecto al MgO, parece favorecer una reduccion de la
temperatura de coccion en las arcillas estudiadas (Fig. 8.1c), lo cual esté respaldado por
la literatura, que sefiala que el MgO es un fundente cuyo origen puede estar directamente
relacionado con la presencia de minerales ricos en Mg, como la dolomita (Umadevi et
al., 2009). Este ultimo punto coincide con el hecho de que las tres muestras libres de
dolomita en este estudio (las arcillas portuguesas) requirieron las temperaturas de

sinterizacion mas altas.
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Figura 8.1. Relacién entre la temperatura de coccién utilizada para sinterizar los LWAs y: (a) el
porcentaje de arena de las arcillas; (b) la relacidn SiO2/Y Flux; (c) el porcentaje de MgO.
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De acuerdo con Riley (1951) y Ehlers (1958), el arido ligero expandido se forma debido
al desarrollo de una fase bastante viscosa que es capaz de atrapar los gases liberados por
la alteracion/descomposicion térmica de algunos minerales y/o especies orgéanicas. Segun
los resultados de LOI durante la etapa de precalentamiento (LOlpen) Y la etapa de coccién
(LOlsire), se puede observar que los segundos son claramente superiores (tabla 8.1). Esto
sugiere que el hecho de que algunas arcillas no expandieran (SW-1180, SY-1205, PR-
1350 y PY1-1300) no se debe a la ausencia de gases durante la etapa de sinterizacion.
So6lo en el caso de PY1-1300, la diferencia de LOI entre la coccion y el precalentamiento
es muy baja (8,3% frente a 7,3%, respectivamente), lo que podria hacer pensar que la
ausencia de expansién estaria condicionada por un déficit de gas. Sin embargo, en las
muestras SR-1175 y PY2-1210 esta diferencia también es muy estrecha (6,0% frente a
4,0% y 6,6% frente a 5,0%, respectivamente) y, por el contrario, estas variedades si han
expandido. Este hecho, puede ser un indicador de que, en realidad, y contrariamente a lo
gue se cree, el volumen de gases involucrado en la formacién de poros en los aridos
ligeros es muy bajo. Sin embargo, es destacable que las arcillas correspondientes a las
variedades que mas expanden (SR-1175, PY2-1210, IR-1175 e IB-1195) presentan los
mayores porcentajes de hierro (5,4-7,7%), mostrando que los 6xidos de este metal juegan
un papel clave en el proceso de expansion (Toyamay Kawamura, 1971). Aquellas arcillas
con mayor contenido en hierro (destacando en este estudio las dos arcillas italianas y la
roja espafiola) serian mas 6ptimas para el desarrollo de una estructura porosa. Esto puede
estar asociado a que en el interior del &rido podrian existir condiciones particularmente
reductoras que favorecerian la transformacion de Fe.Os en Fes;O4 y/o FeO de acuerdo con

Park et al., (2005) y Wie et al., (2020) segun las siguientes reacciones:
6 Fe;03 <+ 4 Fez0s+ O, (1)
2Fe;03 > 4Fe0 + O; (2)

Por tanto, las dos posibles razones de la falta de expansion en algunos de los &ridos serian:
i) que la viscosidad de la matriz mineral no fuera la adecuada (muy probablemente por
su composicion quimica) o ii) aunque la viscosidad alcanzada fuera la adecuada para

retener gases, esta viscosidad se desarrolld después de que los gases escaparon al exterior.
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Tabla 8.1. LOI obtenido en el horno rotatorio (%), pérdida por ignicién durante la etapa de
precalentamiento (LOlpreh) y coccién (LOIfiring).

LOIrotary kiln (0/0)

Nombre arido LOlyren L O lfiring
SW-1180 42 19.8
SY-1205 3.6 10.7
SR-1175° 4.4 6.0
SB-1205 3.0 15.6
PR-1350 26 6.1
PY1-1300 73 8.6
PY2-1210* 5.0 6.6
IR-1175 52 12.4
IB-1195 1.7 15.9

Tabla 8.2. Evaluacion cualitativa basada en la aptitud de las arcillas para el proceso de
fabricacion y sus principales propiedades tecnoldgicas. Donde: M- = Muy Mal; M = Mal; R =
Regular; B = Bien; B+ = Muy Bien. En negrita las muestras que mostraron mejor valoracion.

Fabricacion Propiedades tecnoldgicas *

Nombre Prevencion T2 Resistencia Evaluacion
Avrcilla Peletizacion estallidos coccién Expansion Densidad aplastamiento global
SW B B+ B+ M- M B+ M
Sy B+ B+ B M M B+ M
SR B M- B+ B B R Re
sB B B+ B R B B B
PR R B+ M- M M- B M-
PY1 B+ R M- M- M- B+ M-
PY2 B+ M- B B B B Re
IR B+ R B+ B+ B+ R B+
B B B+ B+ B B R B

2No se incluye la absorcion de agua porque su idoneidad depende del uso final del arido.

® Evaluacion global que prioriza las propiedades tecnoldgicas sobre la idoneidad de fabricacion.

¢ Aunque las propiedades de los aridos son buenas, el problema asociado al estallido de los pellets hace que su sinterizacion
sea muy complicada. Por tanto, la valoracion global no es buena.

Una vez caracterizados los aridos obtenidos para cada tipo de arcilla, se ha realizado una
valoracion general de las arcillas como materias primas para la fabricacion de LWAs
(Tabla 8.2), las arcillas espafiolas SW y SY y las portuguesas PR y PY1 no serian
adecuadas para la produccion de aridos ligeros segun el protocolo seguido en esta
investigacion, principalmente porque su densidad es significativamente superior a la
establecida en la normativa europea UNE EN 13055-1 (2003) que establece que un arido

se considera ligero siempre que su pp sea < 1,20 g/cm?® 0 su pra Sea < 2,00 g/cm®. En el
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caso de las arcillas SR y PY2, aunque las propiedades tecnoldgicas de sus aridos ligeros
son satisfactorias, su marcada tendencia a estallar durante el precalentamiento las haria
inadecuadas para la fabricacion de aridos ligeros segun el procedimiento seguido. S6lo
tres arcillas son aptas segun esta investigacion para la produccion de &ridos ligeros: la
negra espafiola, SB, y las dos italianas, 1B (también negra) e IR (roja), destacando esta
Gltima (Tabla 8.2). Su &rido (IR-1175) presenta un indice de expansion (Bl) del 24,4% y
una densidad aparente suelta (pp) de 0,47 g/cm?®, densidad muy baja debido a la gran
expansion experimentada, por lo que esta arcilla podria tener un gran potencial en el

mercado de los aridos ligeros.

2. Mecanismo de expansidn del arido ligero

Se ha investigado el proceso de expansion del arido ligero utilizando una arcilla roja
italiana (IR), ya estudiada en el apartado anterior, con muy buenas aptitudes para la
fabricacion de éaridos ligeros con la finalidad de conocer la cantidad real de gas
involucrado en la expansidn. El LOI total de la arcilla obtenido en mufla durante 24 horas
es de 9.9%. Al final de los 3 min de la etapa de precalentamiento los &ridos
experimentaron una pérdida de peso del 7,9% (aproximadamente el 80% del total),
mientras que, en la etapa de coccidn, en tan s6lo 5 s, el LOI asciende al 9,4% (> 95% del
total) y a partir de los 10 s el LOI es del mismo orden que el obtenido en mufla durante
24 h. Esto sugiere que en s6lo 10 s de coccion en la seccion central (+3 min de
precalentamiento), se ha liberado practicamente todo el gas posible de la muestra. En este
momento también se observa una ligera contraccion de los &ridos (BI = —1,2%). Segan
la teoria en la que se ha basado hasta ahora el mecanismo de expansion de los aridos
ligeros, el material no deberia poder expandirse porque casi todos sus gases se han
“perdido” antes de alcanzar las condiciones de viscosidad adecuadas para atraparlos. Sin
embargo, en contra de lo esperado, los aridos expanden durante los tiempos de
permanencia posteriores, aunque practicamente el 100% de los gases han sido liberados
al exterior (Fig. 8.2 y 8.3). El primer valor positivo de Bl se registra en s6lo 30 s (Bl =
3,2%). Estos valores crecen rapidamente con el tiempo de permanencia, alcanzando su

maximo a los 30 min (Bl = 34,2%).
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en el horno.
LOI: 0% 1.3% 4.7% 9.4% 9.7%
No cocido 1 min 2 min 3 min 3 min + 5s 3 min+ 10s_
LOI: 9.8% 9.8% 9.9% 9.8% 9.8%
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Figura 8.3. Evolucién del aspecto externo y del LOI de los aridos en funcién del tiempo de
permanencia en el horno. El primer tiempo indicado se refiere al precalentamiento y el segundo
(en negrita) hace referencia al tiempo de coccién en el centro del horno. Las imégenes se han
tomado con un microscopio digital Dino-Lite AM7915MZT.
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Evidentemente, la expansion de los aridos se ha producido por el desarrollo de porosidad
en su interior, principalmente de tipo cerrado, que alcanza valores en torno al 70% para
los tiempos de coccion mas largos. Esto a su vez ha llevado a una disminucion en la
absorcidon y en la densidad. Por ejemplo, la densidad aparente suelta (pv) es ligeramente
superior a 1,2 g/cm? durante 1 min de precalentamiento, reduciéndose a casi 0,4 g/cm?®

cuando la coccion dura 30 min.

3) Etapa de expansion

40 1 - Cantidad insignificante de gas implicado r 80
(>99% perdido previamente en el exterior)

35 A - Viscosidad apropiada \ - 70
- Incremento significativo de porosidad y

~ 30 - volumen F 60

25 2)Etapa de transicion L 50
1) Etapa de - Primeros segundos en condiciones reales

precalentamiento de coccidn

20 - Pérdida masiva de gas - Pérdida repentina de gas (entre ~80% y - 40
(~80% del total) ~99%)

15 4 - Nohay cambios - Condiciones de sinterizacién incipientes 30
volumétricos - Contraccion al final de esta etapa

- Formacidn de porosidad primaria cerrada L 20
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Figura 8.4. Relacion entre el indice de expansion, la porosidad cerrada y el porcentaje de gas
liberado sobre el total posible: identificacién de las etapas observadas durante el proceso de
expansién a partir de los datos obtenidos.

Considerando la relacion entre la pérdida de gas (LOI) y los cambios volumétricos en el

tiempo, se identifican tres etapas principales (Fig. 8.4):

1- Una etapa de precalentamiento con pérdida masiva de gas (cerca del 80% del

total) sin apenas cambio volumétrico.

2- Una etapa de transicion muy breve, en la que se inicia la sinterizacion
(contraccion volumétrica) y la formacién de (micro)porosidad cerrada,

acompafiada de una pérdida brusca de gas (cerca del 100% del total).
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3- La propia etapa de expansion, en la que se alcanza una viscosidad adecuada,
permitiendo que el gas residual disponible (< 0,1% en peso) aumente el volumen
del &rido debido al crecimiento de tamafio de los microporos formados en la fase
de transicion y, probablemente, también al desarrollo de nueva porosidad.

Estos resultados sugieren que la obtencidn de una viscosidad adecuada parece ser mucho
mas decisiva para la expansion que la capacidad de liberacién de gases.

3. Optimizacién del uso de aditivos organicos (alperujo de
aceituna) en la fabricacion de aridos ligeros y beneficios

ambientales asociados

Se ha utilizado alperujo de aceituna (OP) en distintas proporciones como componente en
la fabricacion de aridos ligeros (LWAS) a partir de tres arcillas diferentes (SW, SY y SB).
Los resultados de la investigacion muestran que la adiciéon de OP ha favorecido una
disminucién importante de la temperatura de coccion, lo que se representa visualmente
en la Fig. 8.5. Mientras que en SW apenas ha afectado (s6lo supondria una disminucion
de 5°C al afiadir un 10% de OP), en SY y SB la temperatura se ha reducido en 25°C y
15°C, respectivamente. Esta disminucion de la temperatura de trabajo puede deberse a
dos factores: i ) la descomposicion exotérmica del alperujo de aceituna puede haber
provocado que las condiciones de fusién incipiente del material se alcancen a
temperaturas mas bajas como consecuencia de la energia extra liberada por su
descomposicién; ii ) la sinterizacion en condiciones deficientes en oxigeno (tipicas de la
produccion de LWASs) podria haber ido acompafiada de una combustion incompleta de
OP, acentuando asi las condiciones reductoras dentro del arido. Esto podria haber llevado
a la reduccion de Fe;Os para formar FeO, el cual actuaria como fundente, provocando

una disminucion de la temperatura de trabajo (Lee, 2016).
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Figura 8.5. Temperatura de coccién utilizada en funcidén de la arcilla y del porcentaje de
alperujo.

La adicion de OP en bajas proporciones (principalmente 2,5%) es mas positiva para
conseguir la expansién de los aridos y la formacidn de una estructura mas ligera (Fig.
8.6). En el caso de SB, cuando no se agrega OP, el material es capaz de expandir y
desarrollar una estructura porosa. Sin embargo, la adicion del residuo ha supuesto la
pérdida de capacidad expansiva, incluso en bajas proporciones. Algo parecido sucede
para las arcillas SY y SW, ya que estas expanden cuando se afiaden pequefias cantidades

de OP, pero tienden a contraer cuando no se afiade OP o la adicion es mayor al 2.5%.
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Figura 8.6. Impacto del porcentaje de alperujo de aceituna en: (a) el indice de expansion (Bl);
(b) la densidad seca en horno (prq)

Tras estudiar el efecto de la temperatura y el tiempo de coccién sobre una mezcla
compuesta por SY y un 2.5% en peso de OP, se ha observado que la temperatura de
coccion es un factor mas determinante que el tiempo. Esto se puede ver a simple vista en
la Fig. 8.7, donde los cambios de volumen y estructura son mas notorios con el aumento
de la temperatura que con el tiempo de coccion para esa misma temperatura. Asi, a

1140°C los LWASs obtenidos a distintos tiempos de coccidn apenas presentan cambios
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volumétricos (BI del orden de 0-1%), observandose que la densidad se mantiene mas o
menos constante con valores de pr cercanos a 1,6 g/cm®. A 1160°C la densidad de los
LWAs es menor que la registrada a 1140 °C, especialmente a medida que aumenta el
tiempo de coccidn. Esto se debe al desarrollo de una estructura méas porosa y una
tendencia a expandirse, especialmente a los 16 min (Bl = 10%). Cuando se utiliza la
temperatura mas alta, 1180 °C, hay un mayor desarrollo de porosidad junto con
importantes aumentos volumétricos y una marcada disminucion de la densidad,
especialmente cuando el tiempo de permanencia se amplia a 16 min. Asi, la coccién a
1180 °C a 16 min ha dado como resultado el arido mas ligero y expandido de todos los
desarrollados en este estudio (pra = 0,92 g/cm?; BI = 25,6%).

ARCILLA RUBIA (SY) + 2.5 % ALPERUJO
TEMPERATURA (°C)

Tiempo
(min) 1140 1160 1180
4 .
8 .
) .
— 2mm

Figura 8.7. Seccion transversal de los aridos ligeros sinterizados a partir de la mezcla de arcilla
rubia (SY) + 2,5 % en peso de alperujo de aceituna en funcidn de la temperatura de coccién
(1140, 1160, 1180°C) y del tiempo aplicado (4, 8, 16 min).

Los resultados de la evaluacion ambiental asociada a la adicion de alperujo de aceituna
(OP) en la fabricacion de aridos ligeros indican que la incorporacién de este residuo es
beneficiosa en cuanto a la reduccién del impacto ambiental frente al generado por los

aridos compuesto solo de arcilla. Asi, el uso de alperujo de aceituna, en este caso
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estimado mediante la metodologia CML 2000, arroja mejoras del 3,8%, 7,7% y 15,3%
para 1,25, 25y 5% en peso de OP afadido, respectivamente. Sin embargo, si
consideramos la categoria de Potencial de Calentamiento Global (GWP), cantidades
cercanas Yy superiores al 5% en peso supondrian un impacto negativo en comparacion con
los éaridos libres de residuo, ya que la combustién del aditivo esta directamente
relacionada con un aumento de las emisiones de Gases de Efecto Invernadero (GHG). La
proporcion éptima de OP a afiadir se sitla entre el 1,25y el 2,5% en peso. De esta forma,
se favoreceria la reduccion de emisiones asociadas a la fabricacion de aridos ligeros hasta
en un 7,4% y un 7,7%, respectivamente, sin suponer un impacto negativo en las

propiedades tecnoldgicas del material resultante.

4. Efecto de la adicién de residuos organicos en la fabricacion de

aridos ligeros y beneficios ambientales

En primer lugar, se ha observado gue la adicién de residuos de origen organico (posos de
café (CfG), cascara de frutos secos (NuS), lodos de depuradora de papel moneda (PpS) y
polvo de corcho (CkP)) en mezclas con arcilla provoca una disminucion de la temperatura
maxima a aplicar durante el proceso de sinterizacion. En la Fig. 8.8 se puede apreciar que
realmente no hay diferencia entre la adicion de un residuo organico u otro, por lo que se
pueden discutir los datos en conjunto, considerando simplemente cada tipo de arcilla.
Asi, esta disminucion de la temperatura de coccion es mas marcada en las mezclas de la
arcilla PY (disminucién de 45-50°C), seguida de PR (disminucién de 35°C), mientras
que la reduccion mas moderada se ha producido en SY (solo 10-15°C). Estas diferencias
de temperatura de coccion estarian por tanto directamente condicionadas por las
particularidades de cada arcilla, y no por el tipo de residuo orgénico afiadido, de forma
que el componente organico si favorece dicha disminucion de temperatura, pero en
distinta medida segun la arcilla utilizada. Este descenso de la temperatura puede deberse
a dos factores: i) reacciones exotérmicas asociadas a la oxidacion de los componentes

orgénicos; ii) desarrollo de condiciones reductoras en el arido y en la atmosfera del horno.

Por otro lado, las propiedades tecnoldgicas de los aridos obtenidos se han visto

favorecidas por la incorporacion de residuos orgénicos. Al igual que en el caso de la
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temperatura, no se puede discernir claramente que la incorporacion de un determinado
residuo haya supuesto una mayor ventaja respecto a los demés. En cuanto a la densidad
(parametro clave para determinar si un &rido es ligero o no), se ha observado que la
adicion de residuos organicos ha favorecido una disminucion muy marcada de los valores
de pn, pa Y pra, algo que se puede apreciar graficamente en la Fig. 8.9. Los datos de pp» y
prd €Starian muy por debajo del limite establecido por la norma europea EN-13055-1
(2003) (po < 1,2 g/lcm® y pra < 2,0 g/lcm?), cumpliendo ampliamente con los requisitos
para aridos ligeros. Es importante destacar que las arcillas SY y PR no presentaban
capacidad autoexpansiva. De hecho, durante la coccion, los granulos obtenidos a partir
de ellas tendian a retraer volumétricamente (Bl en torno al -5%), dando lugar a aridos
con una microestructura compacta, que en el caso de PR no cumplian con la normativa
(oo = 1,32 glcm® y pg = 2,24 glem®), y para SY se encontraban en el limite del
cumplimiento (p = 1,11 g/lcm® y prg = 1,92 g/cm?). Sin embargo, la adicién de residuos
organicos ha favorecido una disminucién muy marcada de la densidad en ambos casos,
con valores de p, en torno a 0,7-0,8 g/cm® y prg en torno a 1,4-1,5 g/cm? en PR ¢, incluso,
inferiores en SY, con py, aproximadamente entre 0,5 g/cm?® y prq alrededor de 0,9 g/cm?.
Con respecto a PY, se trataba de una arcilla que al cocerse a 1210 °C presentaba cierta
capacidad expansiva (Bl = 8,2%) sin necesidad de incorporar ningun aditivo, lo que se
traducia en una p, = 0,8 g/cm®y prg = 1,3 g/cm?®. Aunque estos resultados son positivos y
cumplen con la norma EN-13055-1 (2003), la incorporacion de un 2,5% en peso de
residuo organico en la mezcla con la arcilla PY ha favorecido una disminucién ain mas
marcada de esta densidad, dando los valores mas bajos de los registrados en este estudio,
con py Y pra €0 torno a 0,4 y 0,7 g/cm?, respectivamente. Estos resultados estan a su vez
respaldados por los datos del indice de expansion (BI entre 30 y 37 %). Dichos valores
de densidad e indice de expansion se explican por el desarrollo de una estructura interna
altamente porosa. Asi, los mayores valores de porosidad total (Pr) se han generado en los
LWA obtenidos a partir de las mezclas de residuo organico con arcilla PY (Pt ~ 72%),
seguidas de las mezclas con SY (Pt~ 65%) y la estructura menos porosa en PR (Pt ~
43-48%), siendo dominante una porosidad de tipo cerrado. El desarrollo de una estructura

mas porosa ha provocado una disminucion de la resistencia al aplastamiento.
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Figura 8.8. Efecto de la adicién de residuos organicos sobre la temperatura de fabricacién del
LWA para cada una de las arcillas utilizadas.
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Figura 8.9. Efecto de la adicién de residuos organicos sobre la densidad seca al horno (prq) del
LWA obtenido para cada una de las arcillas utilizadas.

Estos resultados son indicativos de que, aunque la adicién del componente organico
afecta significativamente al proceso de fabricacion y a las propiedades del material
sinterizado, las posibles variaciones en las caracteristicas de dicho residuo organico no

55



ESTUDIO DE LA INCORPORACION DE RESIDUOS SOLIDOS ORGANICOS EN MEZCLAS CON ARCILLA PARA LA
OBTENCION DE ARIDOS LIGEROS EXPANDIDOS

parecen ser realmente determinantes, algo que si ocurre con el tipo de arcilla. Como ya
se ha comentado en apartados anteriores, y contrariamente a lo que se pensaba hasta
entonces, la cantidad de gas directamente involucrada en el proceso de expansion del
arido ligero es despreciable, representando menos de 0.1 % en peso de la muestra
original. En este sentido, se puede afirmar que los gases generados durante la
descomposicion de los residuos organicos utilizados en esta investigacion no
participarian directamente en la formacion de los poros, méas aln considerando que son
componentes que se calcinan rapidamente en el horno, mucho antes de comenzar a
generarse la porosidad interna. Sin embargo, la combustion de los componentes
organicos si podria provocar cambios en las condiciones redox en la atmésfera del horno
y especialmente en el interior del propio arido, favoreciendo el desarrollo de una
viscosidad adecuada para atrapar parte de los gases. Asi, mientras la corteza del arido se
sinteriza rapidamente en condiciones predominantemente oxidantes (dando como
resultado un color mas claro y una menor porosidad), en su interior la concentracién de
oxigeno se veria claramente reducida por la combustion de los componentes organicos,
que podria ser incompleta, conduciendo a la formacion de ciertos gases reductores, como
el CO, que a su vez facilitaria la reduccién del hierro para formar FeO, obteniéndose un
nacleo de color més oscuro (de gris a negro) y una porosidad mucho mas marcada

(Toyama y Kawamura, 1971).

Respecto a las implicaciones ambientales asociadas al uso de residuos, los resultados del
Anélisis de Ciclo de Vida muestran que la adicidn de residuos organicos en mezclas con
arcilla, supone una mejora respecto al arido ligero tradicional (sin residuo). De los
residuos analizados, los &ridos con cascara de frutos secos resultaron ser la opcion con
menor impacto ambiental, con reducciones de hasta el 30%, y junto con los posos de café,
serian los residuos méas eficientes en la reduccion de la huella de carbono durante el
proceso de fabricacion de LWASs a altas temperaturas y tiempos reducidos de coccion.
En cuanto al estudio de lixiviacion, las concentraciones de los elementos medidos son en
todos los casos muy bajas, independientemente del residuo empleado. Asi, para aquellos
elementos para los que la US EPA (2009) establece limites (Cr, As, Se, Ag, Cd y Pb), las

concentraciones son entre 2 y 4 6rdenes de magnitud inferiores al umbral méaximo. Por
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lo tanto, su uso en la fabricacion de LWA no supone ningun riesgo para el medio
ambiente o la salud publica.
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Conclusiones

El estudio fisicogquimico, mineralégico y del comportamiento térmico de materias
primas, junto con la evaluacion operativa durante la etapa de fabricacion de aridos ligeros
(LWAS) y su posterior evaluacion tecnoldgica y ambiental, han demostrado que la
fabricacion de LWAs a partir de arcilla en combinacién con residuos de origen organico
es viable. Un gran nimero de las variedades de LWA obtenidas han demostrado presentar
una excelente calidad, exhibiendo propiedades tecnoldgicas analogas o incluso
superiores a las de los aridos ligeros comerciales. Consecuentemente, estos nuevos
LWAs presentan un gran potencial de aplicacion en campos como la construccion, la

agricultura o la ingenieria civil y ambiental.
Las conclusiones especificas que se extraen de los resultados de esta Tesis Doctoral son:

e La composicién quimica, el tamafio de particula, la plasticidad y la

mineralogia son factores criticos en la produccion de aridos ligeros.

e Una elevada proporcién de filosilicatos con respecto a los componentes no
plasticos estaria directamente relacionada con el estallido/rotura de los aridos

durante la etapa de precalentamiento.

e Un alto contenido en fraccion arenosa (particulas > 63um) afecta
negativamente a la plasticidad del material, dificultando el proceso de
extrusion y peletizacion. Ademas, requiere de mayores temperaturas de
coccion, lo que se traduce en un aumento del gasto energético. Altas relaciones
SiOz/3 Flux también requeririan temperaturas de trabajo mas elevadas,
ocurriendo lo contrario en aquellas materias primas cuyo contenido en MgO

es mas alto.

e Aunque no todas las arcillas presenten un caracter autoexpansivo y desarrollan

la estructura tipica (corteza-nlcleo altamente poroso) de un arido ligero, la
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adicion de pequefas cantidades de residuos de origen orgénico (generalmente
2.5% en peso) puede inducir la expansion.

e El uso de aditivos de origen organico, ademas de favorecer la formacion de
una estructura porosa, reduce las temperaturas de coccion en el rango de 10-
50°C en funcion de la arcilla empleada en cada caso, lo que se traduce en un

ahorro energético durante el proceso de produccion de LWAs.

e La cantidad de gas y componentes generadores de dicho gas realmente
involucrados en la expansion de los aridos ligeros es mucho menor de lo que
se pensaba hasta la fecha (menos del 0.1% en peso seria suficiente). Por tanto,
conseguir una viscosidad adecuada seria mucho mas determinante que la
cantidad de gases liberado, ya que la expansion obtenida con el uso de aditivos
generadores de gas (por ejemplo, residuos organicos) no estaria realmente
relacionada con la retencion de mayor cantidad de gases, sino con una mejora
de la viscosidad de la matriz mineral. Esto Gltimo estaria ligado a posibles

cambios en las condiciones tanto redox como fisico-quimicas de la muestra.

e Las concentraciones de metales pesados lixiviables medidas tanto en las
materias primas como en los LWAs obtenidos, se encuentran en todos los
casos por debajo de los limites reglamentarios, no suponiendo ningun riesgo
para el medio ambiente ni para la salud publica. Esto es algo que cumple con
las expectativas, considerando que las arcillas utilizadas son de naturaleza
inerte y que los residuos organicos no tienen un origen que los haga

potencialmente peligrosos.

e Desde una perspectiva ambiental, los resultados obtenidos a través de un
Anédlisis de Ciclo de Vida, han mostrado que la fabricacién de LWAs con
residuos organicos presentan importantes ventajas ambientales con respecto a

los aridos ligeros comerciales para la mayoria de las categorias de impacto
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analizadas, siempre y cuando la proporcion de aditivo organico no supere el
umbral del 2.5%.

Futuras lineas de investigacion

Ademas de las conclusiones citadas anteriormente, las cuales respaldan la idoneidad del
uso de aditivos organicos para obtener aridos ligeros, este trabajo abre nuevas
perspectivas de estudio, tales como la utilizacién de diferentes proporciones de residuos
organicos en fase liquida (por ejemplo aceites, alcoholes, etc.), el uso de residuos mineros
e industriales de caracter metalico, la investigacion sobre sinergias existentes entre
distintos tipos de componentes durante el proceso expansivo en el LWA (con especial
atencion a la reduccion del hierro por mediacion del compuesto orgénico), asi como la
aplicacion final de los aridos obtenidos para determinados fines, especialmente en
hormigdn ligero, horticultura y como medio filtrante de contaminantes solubles en agua.
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Utilizacidon de residuos de lodo de marmol
en la fabricacion de materiales
respetuosos con el medio ambiente




ESTUDIO DE LA INCORPORACION DE RESIDUOS SOLIDOS ORGANICOS EN MEZCLAS CON ARCILLA PARA LA
OBTENCION DE ARIDOS LIGEROS EXPANDIDOS

Cobo-Ceacero, C. J., Cotes-Palomino, M. T., Martinez-Garcia, C., Moreno-Maroto,
J. M., & Uceda-Rodriguez, M. (2019). Use of marble sludge waste in the
manufacture of eco-friendly materials: applying the principles of the Circular
Economy. Environmental Science and Pollution Research, 26(35), 35399-35410.
https://doi.org/10.1007/s11356-019-05098-X.

Abstract

The marble industry generates enormous amounts of waste every year, whose incorrect
management can lead to environmental problems. The Circular Economy model can
provide an effective solution to this issue, an aspect that has been addressed in this
research. The suitability of a marble sludge generated in the ornamental rock industry of
Andalusia (Spain) has been assessed as raw material in ceramic bricks. Mixtures
containing a clayey base and 0, 2.5, 5, 7.5, and 10 wt % of marble powder have been
shaped into 60 x 30 x 10-mm? prismatic specimens and sintered at 950 °C in a muffle.
The main technological properties of the bricks related to color, shrinkage, porosity,
water absorption, suction, and compressive strength have been determined. The addition
of marble sludge has fostered the development of a lighter color, together with a
significant increase of the open porosity. This aspect has implied, on the one hand, higher
water absorption and suction results and, on the other hand, a decrease of the density and
the mechanical strength. The correlations obtained after applying Shapiro-Wilk
normality tests and r Pearson coefficients endorse the clear relationship between the
addition of marble powder and the abovementioned effects on the technological
properties of the sintered bricks. All the measured properties fully meet the brick
standardized requirements, which would indicate that the recycling of marble wastes

could be a promising alternative to obtain eco-friendly lightweight ceramic materials.

66


https://doi.org/10.1007/s11356-019-05098-x

Anexo 2.

Aplicacion del Analisis de Ciclo de Vida
en el estudio ambiental de ladrillos
ceramicos sostenibles fabricados con
alperujo




Lopez-Garcia, A. B., Cotes-Palomino, T., Uceda-Rodriguez, M., Moreno-Maroto, J.
M., Cobo-Ceacero, C. J., Andreola, N. M., & Martinez-Garcia, C. (2021).
Application of Life Cycle Assessment in the Environmental Study of Sustainable
Ceramic Bricks Made with ‘alperujo’ (Olive Pomace). Applied Sciences, 11(5), 2278.
https://doi.org/10.3390/app11052278

Abstract

Investigations on the application of Life Cycle Assessment (LCA) to the construction
sector have shown that the environmental impact of construction products can be
significantly reduced. To achieve this, the use of best available techniques and eco-
innovation in production plants must be promoted. In this way, the use of finite natural
resources can be replaced by waste generated in other production processes, preferably
available locally, stimulating the creation of more sustainable products. Conducting a
comparative LCA study between the traditional ceramic brick manufacturing process and
the ceramic brick manufacturing process incorporating ‘alperujo’ (waste generated in the
virgin oil extraction process), is an inevitable step to achieve the integration of circularity
and eco-innovation in the production system of traditional ceramic materials, through the
CML (Centrum voor Milieukunde Leiden) and IPCC (The Intergovernmental Panel on
Climate Change) methodology. The obtained results suggest that the environmental
benefits in this practice are very limited, even taking into account the contribution of

different amounts of this waste to the production of bricks.
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