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RESUMO

O estado do Piaui é produtor relevante de materiais ceramicos tradicionais, a exemplo dos blocos de vedacao,
blocos estruturais, telhas, lajotas e pecas decorativas. Apesar de possuir grandes reservas de minerais argilosos e
ndo argilosos, ndo existe producdo de revestimentos ceramicos em escala industrial no estado. Este trabalho teve
como objetivo avaliar a aplicabilidade do uso de matéria-prima ndo plastica em formulagdes com argila natural,
para fabricagdo de revestimentos ceramicos. Foram confeccionadas cinco formulacbes de massa ceramica com a
utilizagdo de argila caulinitica e talco dolomitico. Todas estas matérias-primas foram coletadas em jazidas localizadas
no estado do Piaui. Estas foram caracterizadas através de anélise granulométrica, anélise quimica, analise mineraldgica
e analise termogravimétrica. Os corpos de prova foram produzidos através de prensagem uniaxial de 20 gramas de
material colocados em uma matriz de conformagao metalica de dimensdes 80 mm x 10 mm x 10 mm, e queimados
nas temperaturas de 1000 °C, 1100 °C e 1200 °C. Foram avaliadas as propriedades tecnoldgicas de retracdo linear,
absorcao de agua e resisténcia a ruptura por flexdo. Os melhores resultados foram observados nos corpos de prova
com adicdo de talco e queimados na temperatura de 1200 °C, obtendo-se médulo de resisténcia a flexdo maximo
de 39,92 MPa e absorcdo de dgua de 4,13%, o que permitiu sua classificacdo como revestimento ceramico do tipo
Blla. Assim, foram validadas as potencialidades das matérias-primas disponiveis no estado do Piaui para a producdo
industrial de revestimentos ceramicos de qualidade.

PALAVRAS-CHAVE: Revestimento ceramico, talco, argila caulinitica, propriedades tecnolégicas

1. INTRODUCAO

O setor ceramico brasileiro ocupa, desde 2016, o posto de terceiro maior produtor e consumidor
de revestimentos ceramicos, ano em que perdeu a vice-lideranga para a crescente industria indiana
(ANFACER 2017). A China mantém a lideranca do mercado global desde 2006, com ampla margem
das demais nacoes (CONSTANTINO et al., 2006). No ano de 2017, o Brasil produziu 790 milhdes de
metros quadrados de revestimentos, de uma capacidade total de produgdo de 1.055 milhdes de
metros quadrados.

Atualmente composto por 93 empresas, o setor de revestimentos estd mais concentrado nas
regides Sul e Sudeste, porém com franca expansao no Nordeste. O Piaui, pelo contrario, encontra-se
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com sua producdo estagnada. A falta de pesquisas e consequentemente um menor conhecimento
dos estratos mais internos do solo dificulta a alavancagem do setor, apesar da grande quantidade
de jazidas inexploradas que o estado possui (CPRM, 2006). A simples utilizacdo de argila ja ndo é
mais suficiente para concorrer num mercado que é crescente e cada vez mais exigente. E essencial a
utilizacdo de matérias-primas ndo plasticas, a exemplo do talco, com a finalidade de minorar perdas
e custos, associado a um controle cada vez maior no processo produtivo para garantir os requisitos
minimos de qualidade técnica e estética (SOARES, 2010). No estado do Piaui, estdo presentes as
provincias geotectonicas Borborema, Sdo Francisco, Costeira e Parnaiba. Esta, também conhecida
como Provincia Sedimentar do Meio Norte, recobre quase a totalidade do estado com a sequéncia
litol6gica da Bacia do Parnaiba. Nesta regido, os solos sdo resultado da decomposicdo de rochas
sedimentares majoritariamente paleozoicas, formando argissolos, gleissolos salicos, neossolos
flavicos, neossolos litélicos e neossolos quartzarénicos (PFALTZGRAFF, 2010). Nas faixas aluvionares
das formacoes Piaui, Pimenteiras, Longa e Pedra de Fogo, encontram-se argilas que servem de base
para a industria tradicional de ceramica vermelha, onde prevalece a producdo de tijolos e telhas
comuns, e de ceramica branca.

No sudoeste piauiense, area de dominio da provincia da Borborema, ja sdo encontradas unidades
mais antigas, que datam do mesoarqueano ao neo-arqueano. Estdo presentes ali grandes reservas
de minerais nao argilosos, que podem ser incorporados ao processo de fabricacdo de revestimentos
ceramicos (CPRM, 2006).

O talco é uma destas matérias-primas ndo plasticas com grandes jazidas no estado, e que possui
excelente aplicabilidade em formulacSes de massa ceramica, proporcionando modificacSes na
fundéncia de compésitos, reducdo da temperatura de vitrificagdo, formacdo de novas fases cristalinas
e aumento da resisténcia a flexdo dos produtos, conforme mostram os resultados das pesquisas de
Marino et al. (2000) e Vieira et al. (2008). Segundo Rodrigues Neto et al. (2014), além da formacao de
diopsita [CaMg(SiO,0,)], a adicao de talco nas formulacdes promove também o surgimento da fase
cristalina enstatita (MgO-SiO,), resultante da desidroxilagdo do mineral. Llop et al. (2011) concluiu que
com a formacdo de fase vitrea de menor viscosidade proporcionada pela adicao de talco, o quartzo
consegue se dissolver de maneira mais rapida na matriz ceramica, possibilitando a formacdo de
novas fases cristalinas resultantes de seu polimorfismo. Marino et al. (2000) explica que a adicao do
talco em formulagdes de massa ceramica provoca um aumento inicial da retracdo linear de queima
seguido de uma diminuicdo da absorcdo de agua. Porém, com o aumento progressivo dos percentuais
incorporados de talco, a retracao linear diminui consideravelmente. Isto se deve ao comportamento
da expansdo térmica do talco em temperaturas mais elevadas. Acima de 1000 °C verifica-se uma
inflexdo nas curvas, com reducdo do coeficiente de expansao térmica a. O talco pode ser encontrado
na natureza associado a clorita, serpentita, calcita, quartzo e dolomita. De acordo com Soares (2016),
a presenca deste carbonato na massa do revestimento proporciona uma porosidade mais adequada
das pegas durante a sinterizagdo. Portanto, durante o processo de descarbonizacdo da dolomita
presente no talco, os 6xidos de calcio e magnésio reagem com as fases amorfas, principalmente
silica e alumina, formando novas fases cristalinas a base de calcio e magnésio, responsaveis pelas
propriedades tecnoldgicas do produto final (SOUSA & HOLANDA, 2006).

A escolha do tipo de argila é fundamental para o desenvolvimento de revestimentos ceramicos.
Neste trabalho, foi utilizada uma argila caulinitica como matéria-prima base das formulacdes. Estas,
de acordo com Andrade et al. (2005), por possuirem baixo percentual de éxidos alcalinos fundentes, a
exemplo de K,O e Na,O, possuem elevada perda ao fogo. Segundo Marino & Boschi (1998), as argilas
cauliniticas possuem forte tendéncia a formacao de fase cristalina mulita durante a queima, resultando
em baixas dilatagdes térmicas. Isto é explicado pelo baixo coeficiente de expansao térmica o da mulita.
De acordo com sua estrutura cristalina, as caulinitas podem se apresentar com elevada, média e baixa
desordem estrutural ao longo do eixo b (GARDOLINSKI et al., 2003). CORREA et al. (2008) especifica
que as caulinitas com estrutura monoclinica apresentam maior desordem estrutural em relacdo as
de estrutura triclinica, denominando o aumento da desordem das argilas como carater monoclinico.

Outro constituinte importante nos revestimentos ceramicos é o quartzo. O quartzo é caracterizado
pelo seu brilho vitreo, fratura concoidal e forma cristalina. Ndo é exagero afirmar que existem
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inumeras formas diferentes de quartzo, para as quais nomes variados tém sido aplicados (KLEIN &
DUTROW, 2012). Biffi (2002) afirma que mesmo com o aumento da temperatura, o quartzo mantém
sua estrutura, ao contrario das argilas, caulins e feldspatos que amolecem, ou seja, o quartzo atua
como um regulador da plasticidade do sistema, equilibrando as relagdes entre silica e alumina, sendo
essencial para a formacao da fase cristalina mulita. Apesar de atuar no melhoramento de importantes
parametros de resisténcia das ceramicas, o quartzo é uma matéria-prima de baixo custo, portanto
bastante acessivel. Porém, em temperaturas muito elevadas, o quartzo sofre polimorfismo e possibilita
a formacao de novas fases cristalinas. Em formulac6es de massa ceramica, sua dissolucdo na matriz
também possibilita a recombinacdo com dtomos dos outros constituintes, formando fases cristalinas
de outras férmulas quimicas. O quartzo possui elevado coeficiente de expanséo térmica, com a = 120
x 107 °C?, ao contrario da anortita (Ca(Al,Si,O,), por exemplo, que € uma fase resultante da reacao
entre SiO, (quartzo) e éxido de calcio (Ca0), que possui um médio coeficiente de expanséao térmico,
com a =43 x 107 °C" (MARINO & BOSCHI, 1998).

Assim, o objetivo deste trabalho foi analisar a influéncia da adigao de talco na fabricacdo revestimentos
ceramicos, através da caracterizacdo das matérias-primas, oriundas de jazidas do estado do Piaui, e
dos corpos de prova das formulagdes de massa, comparacdo das propriedades tecnoldgicas obtidas
e correlagdo das propriedades mecanicas com as caracteristicas microestruturais, apds a queima em
trés temperaturas diferentes.

2. MATERIAIS E METODOS

Neste trabalho experimental foram utilizadas como matérias-primas uma argila caulinitica
proveniente de Cocal de Telha-Pl e um talco coletado no municipio de Dirceu Arcoverde-Pl. Para a
caraterizacdo das matérias-primas foram utilizados ensaios de granulometria, em que se seguiu o
método de peneiramento descrito na ABNT NBR 7181 (2018), em que foram utilizadas cinco peneiras
ordenadas da mais grossa (peneira com abertura de 0,780 mm — n° 80) para a mais fina (peneira com
abertura de 0,045 mm —n® 325). Apds, foi determinada a plasticidade da argila através dos limites de
Atterberg, limite de liquidez (LL) e limite de plasticidade (LP), de acordo com as NBR's 6459 (2017) e
7180 (2017) da ABNT. Através da difragdo de raios X foram identificadas as fases cristalinas presentes
nas matérias-primas utilizadas. Este ensaio foi realizado no equipamento da Shimadzu, modelo XRD-
6000, trabalhando com radiacao de Cobre (Cu-Ka), tensao de 40 kV, corrente de 45 mA e varredura
de 26 variando de 6 a 90°, com velocidade de 2°/min. As amostras do tipo p6 foram preparadas
para o ensaio através secagem em estufa, moagem por 10 horas em moinho de bolas e peneiragdo
em peneira de n° 200.

Foi realizada também a anélise da composicdo quimica das matérias-primas - argila e talco - através
de espectroscopia por fluorescéncia de raios X em espectrometro da marca Panalytical, modelo
Epsilon 3 XL. Com base nos resultados de fluorescéncia de raios X e difracdo de raios X, foi realizada
a analise racional das matérias-primas utilizando o software para andlise racional de argilominerais
“Quantfases”, desenvolvido no IFPI por Silva (2015).

Conclui-se a caracterizagdo das matérias-primas com a analise térmica, em que foi utilizado o
Analisador Termogravimétrico TGA-51H Shimadzu. Para os dois tipos de analise, foram utilizadas
massas em torno de 15 mg, com granulometria inferior a 325 mesh, sob um fluxo de ar sintético de
50 mL/min. A taxa de aquecimento foi de 10 °C/min entre 21 °C e 1200 °C. A anélise dos resultados
e a obtencdo da curva derivada da TGA denominada DTGA, foram realizadas utilizando o programa
de computador denominado TA-60, para analises térmicas da Shimadzu.

ApOs a caracterizacao, foi iniciada a preparagdo das massas ceramicas. Inicialmente, as matérias-
primas em estado bruto foram desagregadas em triturador para tornar a granulometria da argila
menos grosseira e promover a trabalhabilidade do talco, inicialmente em formato de rocha. Logo
apos, os materiais foram submetidos a secagem em estufa a temperatura de 110 °C por um periodo
de 24 horas. Cumprida a etapa de secagem, as matérias-primas foram moidas a seco, separadamente,
em um moinho de bolas para reduzir ainda mais o tamanho das particulas. Apds a etapa de moagem,
o material resultante foi peneirado diretamente em peneira de n°® 80 (0,180 mm) da ABNT. Com
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a obtencdo da granulometria desejada, menor ou igual a 0,18 mm, foi realizada a confeccdo das
formula¢des dos corpos de prova de acordo com os percentuais definidos. As amostras foram
pesadas com ajuda de uma balanca digital OHAUS Adventurer modelo ARA520, com precisdo de 0,1
g e a partir de entdo, foram realizadas as misturas entre as matérias-primas através de moagem a
seco e posterior granulagdo da massa com teor de umidade em 10%, resultando num total de cinco
formulagdes, mostradas na tabela 1, abaixo.

Tabela 1 - Formulacdes das massas ceramicas

Concentracao em peso (%)

Formulagdes das massas ceramicas

A 100 -
T5 95 5
T10 90 10
T15 85 15
T20 80 20

Fonte: Dados da pesquisa (2019).

Para cada formulacdo foram confeccionados 33 corpos de prova, sendo seis para cada uma das trés
temperaturas de queima para a realizacdo dos ensaios mecanicos, seis corpos para secagem, trés corpos
para queima em trés temperaturas diferentes para posterior analise em DRX e seis corpos de prova
reservas em caso de problemas, totalizando 165 corpos de prova. Apos a etapa de homogeneizacao,
as massas ceramicas de cada formulacdo foram pesadas em quantidades de 20 gramas e colocadas
em uma matriz de conformagao metélica com dimensdes de 80 x 10 x 10 mm (comprimento, largura
e espessura). Apds a correta montagem da matriz metalica com a massa ceramica inserida, foi realizada
prensagem uniaxial em uma prensa hidraulica da fabricante Ribeiro, modelo RP0002, com pressao
de compactacao de 35 MPa.

Realizada a confeccdo dos corpos de prova, estes foram colocados em estufa a uma temperatura
de 110 °C, durante um intervalo de tempo de 24 horas. Apds a secagem, os corpos de prova secos
tiveram suas dimensdes medidas através de paquimetro digital Zaas, modelo 10014. Logo apds,
foram pesados em balanga de precisdo digital e os valores encontrados foram utilizados para o
calculo da densidade a verde dos corpos de prova. O valor do comprimento inicial foi utilizado para
posterior determinacao da retracdo linear de queima. Posteriormente ao fim da secagem, os corpos
de prova foram queimados em forno do tipo mufla da marca EDG, modelo F1800, do laboratério
GERATEC/UESPI, nas temperaturas de 1000 °C, 1100 °C e 1200 °C. A queima ocorreu por meio de
uma taxa de aquecimento constante de 10°C/min, na qual os corpos de prova foram mantidos na
maxima temperatura com um tempo de patamar de 60 minutos. O resfriamento dos corpos ocorreu
de forma natural até a temperatura ambiente ser atingida. Apds a queima, foram realizados ensaios
para determinacao das propriedades tecnoldgicas de Retracdo Linear de Queima (RLQ), Absorcao
de Agua (AA), através do método da fervura, Médulo de Resisténcia a Flexdo (MRF), e caraterizacdo
microestrutural através de microscopia Optica e ensaio de difracdo de raios X (DRX).

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

3.1 Caracterizacdo das matérias-primas

A andlise da distribuicdo granulométrica da argila revelou um elevado nimero de finos, que
proporciona um bom empacotamento na etapa de prensagem. Este resultado é devido ao eficaz
processo de moagem, possibilitando uma maior interacdo entre as particulas e possivelmente uma
menor temperatura durante a sinterizacdo. Essa granulometria foi fundamental para analisar a
viabilidade do talco como fundente, pois promoveu uma maior reatividade entre os éxidos de calcio
e magnésio e as fases amorfas procedentes da decomposicdo dos argilominerais, formando novas
fases cristalinas e evitando a expansdo por umidade. A tabela 2 ilustra estes resultados.
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Tabela 2 - Distribuicdo granulométrica das matérias-primas

Peneira da ABNT Abertura (mm) Argila retida (%) Talco retido (%)
80 0,180 3,84 2,35
100 0,150 2,53 48,74
120 0,125 1,58 5,67
170 0,090 3,29 19,34
200 0,075 1,64 4,49
325 0,045 2,94 12,73
Fundo 84,18 6,68
Total 100 100

Fonte: Dados da pesquisa (2019).

Através da determinacao dos diametros efetivos, d60 e d10, correspondentes a 60% e 10% do
material passante, das duas matérias-primas, foram calculados os coeficientes de uniformidade (Cu)
da argila e talco, através da razdo entre d60 e d10.

Com os diametros obtidos através das linhas de referéncia tragadas no gréafico da figura 1,
obtiveram-se os valores de Cu =1,00, para a argila, que indica solo perfeitamente uniforme e Cu =
3,69 para o talco. Portanto, todos os valores observados obedeceram a condi¢cdo de Cu < 5,0, que
segundo Allen-Hazen (1905), indica a presenca de material com granulometria muito uniforme,
conforme representado na figura 1.
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Fig. 1. Curva granulométrica das matérias-primas

Através da fluorescéncia de raios X, foi realizada a anélise quimica das matérias-primas utilizadas
no trabalho. A tabela 3 mostra que a argila apresentou em sua composi¢do quimica um percentual
majoritario de SiO2 (53,15%), éxido responsavel pela vitrificacdo e composicao das fases cristalinas
apo6s a queima. De acordo com Santos (1989), a silica livre contribui para a diminuicdo da retracdo
linear, aumentando a estabilidade dimensional das pecas para fabricagdo de revestimento ceramico. A
presenca de oxido de aluminio, com percentual de 39,17%, é importante para a obtencao de propriedades
tecnoldgicas, pois os &tomos de aluminio sdo essenciais para a formagdo, em combinagdo com outros
elementos, das fases cristalinas anortita (CaAl,SiO,) e mulita (3A1,03-SiO,), apds a queima. Na tabela
3 é mostrada também a composi¢do quimica do talco, que além do CaO (35,70%), imprescindivel
para a formacdo de anortita, possui grande quantidade de MgO (29,57%), que juntamente com o
aluminio, podera favorecer a formacao de Espinélio (MARINO & BOSCHI, 1998a).
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Tabela 3 - Composicdo quimica das matérias-primas

Componentes quimicos

Amostra
Fe,0,//MgO**
Argila 53,15 39,17 4,02° 2,42 0,66 0,41 0,17
Talco 35,70 30,53 29,577 2,33 1,16 0,28 043

Fonte: Dados da pesquisa (2020).

A figura 2 mostra que as fases cristalinas identificadas no difratograma da argila foram referentes
a caulinita (AL,Si,O,(OH),) e quartzo (SiO,), corroborando com os resultados da fluorescéncia de
raios X. Com um percentual de dxidos fundentes (CaO e K,0) abaixo de 1%, verifica-se um indicativo
de formacdo de fase liquida, durante a queima, somente em temperaturas mais elevadas.

Assim, a caulinita confere um comportamento refratario a massa ceramica, e o quartzo se comporta
como o esqueleto da peca ceramica durante a fase liquida, diminuindo a retracdo da massa. Além do
pico principal, caracteristico da caulinita e com distancia interplanar d=7,15 A, foram verificados os
picos com distancias interplanares de 4,47 A, 4,36 A, 4,18 A, 4,12 A, 3,84 A e 3,74 A. Estes valores sdo
suficientes para classificar a caulinita como bem cristalizada de acordo com o critério estabelecido
por Santos (1989). Esta caracteristica € muito importante, pois indica maior facilidade das caulinitas
em formar fases cristalinas de maior resisténcia mecanica.
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Fig. 2. Anélise mineraldgica da argila

No talco, foram identificados picos referentes as estruturas cristalinas da dolomita (CaMg(CO,),) e
do proprio talco (Mg,Si,O, (OH),), componente majoritario deste mineral. O pico de maior intensidade
presente no difratograma é o da dolomita, e os outros dois de maior magnitude sao referentes ao talco,
e isto permitiu classificar o mineral como talco dolomitico (SANTOS, 1989). Em algumas aplicacdes
industriais do talco, a dolomita é considerada uma impureza prejudicial e que deve ser eliminada. Isso
é exigido, por exemplo, na utilizagdo do talco em produtos de perfumaria e cosméticos. A dolomita,
por ser uma substancia abrasiva, deve ser eliminada do mineral. Estas restricdes ndo se justificam nas
aplicagdes da industria de revestimentos, em que a presenca de dolomita é algo desejavel para a
melhoria das carateristicas dos produtos. A figura 3 mostra a identificacdo dos picos apds ensaio de DRX.
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Fig. 3. Anédlise mineraldgica do talco

Apos analise da curva termogravimétrica (TGA) e da derivada da curva termogravimétrica (DTGA)
da argila, verificou-se uma perda de massa de 1,23% até o pico de 231,87 °C, correspondente a
perda da agua adsorvida, caracteristica tipica das argilas cauliniticas. Além do pico ja mencionado,
foi verificado também um evento a 28,53 °C. Ambos sao de natureza endotérmica, o que de acordo
com Santos (1989), explica a saida da agua apds a quebra de suas ligagdes devido a absorcdo de
energia. O terceiro evento ocorreu a 543,76 °C, que representa o ponto maximo de perda de hidroxila
da estrutura dos argilominerais, resultante da formagdo de metacaulinita, com perda de massa de
6,27%. Deste ponto até 1200 °C, segue-se com a liberacdo de OH e posteriormente a nucleacdo de
mulita, totalizando uma perda de massa de 4,96%. A perda de massa total foi de 12,53%. A figura 4
mostra o resultado da analise térmica da argila.
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Fig. 4. TGA e DTGA da argila

Ao analisar a curva TGA do talco, mostrada na figura 4, verificou-se uma perda de massa total de
34,43%. Este valor esta associado principalmente a eliminacao de CO, resultante da descarbonizagéao
da dolomita, que esta presente em grande quantidade no mineral (SANTOS, 1989). Como pode ser
observado na curva DTGA, na temperatura de 81,75 °C ocorre um evento relacionado a eliminacdo
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de agua livre do talco. Verificou-se, também, um pico endotérmico na temperatura de 836,45 °C
referente aos eventos de liberagdo de CO, da dolomita e desidroxilacao do talco, que promove a
formacao de enstatita.

A dolomita, por possuir em sua composicao carbonatos de calcio e magnésio, apresenta maior
fracdo carbonatica resultante da descarbonizacdo que a calcita e isto explica a progressiva perda de
massa mesmo apds a temperatura de 1000 °C. Desta temperatura até 1200 °C, a perda de massa
chega a 2,46%, ao contrario do verificado na TGA da calcita. A figura 5 mostra o resultado desta
analise térmica até a temperatura de 1200 °C.
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Fig. 5. TGA e DTGA do talco

Os valores obtidos na analise racional mostraram uma predominancia da fase cristalina caulinita na
argila em relacgdo a fase quartzo, com 92,66% do total de fases formadas. Essa quantidade expressiva
de caulinita revela o grande carater refratario desta argila, o que ira impactar positivamente nas
propriedades tecnoldgicas dos corpos de prova queimados em temperaturas mais elevadas.

Apds a analise racional do talco, verificou-se uma predominancia da fase cristalina talco e 42,97% de
dolomita. Estes valores indicam grande tendéncia de formagao de novas fases cristalinas provenientes
da decomposicao quimica do talco e da dolomita, que reage fornecendo éxidos de calcio e magnésio
na matriz ceramica. A tabela 4 reline os percentuais de fases cristalinas formadas nas matérias-primas
utilizadas.

Tabela 4 - Percentual de fases cristalinas nas matérias-primas

Fases identificadas (%)
Caulinita Quartzo Dolomita
Argila 92,66% 7,34% - -
Talco - - 57,03% 42,97%
Fonte: Dados da pesquisa (2020).

Matérias-primas

3.2 Propriedades tecnologicas

De acordo com o gréfico da figura 6, a formulacdo A retraiu progressivamente até a temperatura
de 1100 °C. Este comportamento é atribuido ao fechamento da porosidade que possibilita uma maior
densificacdo das pecas. Nesta faixa de temperatura ocorreu uma perda de massa devido a decomposicao
da caulinita (Al,SiO.(OH),), gerando uma maior formacao de fase liquida. A 1200 °C a retracao sofreu
uma leve reducao, fato que pode ser explicado pelo inicio do processo de formagdo da mulita, que é
uma fase cristalina de baixo coeficiente de dilatacao térmica. Esta variagdo ndo implicou em alteracdes
nos parametros de absorcdo de adgua e resisténcia a flexao, conforme explicagdes posteriores.
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As formula¢des com talco apresentaram ligeiro aumento na RLQ a temperatura de 1000 °C em
relacdo a formulagdo A. A explicagcdo para isto é que os corpos de prova com talco apresentaram
valores de densidade a seco abaixo da argila pura, proporcionando um aumento inicial da retracéo
linear. Porém, com o aumento da temperatura de queima nas formulagdes, a partir da temperatura
de 1100 °C, acentuou-se a influéncia do baixo coeficiente de expansao térmica (o) do talco a partir
desta faixa térmica, propiciando progressiva reducdo da retracdo linear das pecas, resultando em
expansao. Nesta faixa de temperatura, fica evidente a maior reducao na retracdo das formulacdes T15
e T20, com os maiores teores de talco. Na temperatura de 1200 °C, todas as formulagcdes sofreram
expansdo e, novamente, as formulacdes T15 e T20 apresentaram os maiores percentuais. Isto evidencia
a forte correlacdo entre a adicdo de talco e o aumento progressivo da expansao nas pecas devido a
menores valores de o, reduzindo a dilatagdo nos corpos de prova.
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Fig. 6. Retracdo linear de queima

A tabela 5 mostra os resultados de RLQ obtidos nas trés temperaturas de queima utilizadas.

Tabela 5 - Retracdo linear de queima

RLQ (%)
Formulacoes Temperatura (°C)
1000 °C 1100 °C 1200 °C
Aw 2,24 £ 0,48 2,65 £ 0,13 2,05 £ 0,05
T5 2,79 £ 0,38 2,67 £ 0,41 -1,07 £ 0,19
T10 3,60 £ 0,50 1,67 + 0,74 -1,45 £ 0,06
T15 2,73 £ 0,38 -1,82 £ 0,15 -2,03 £ 0,27
T20 1,21 £ 0,15 -1.46 + 0,51 -2,37 £ 0,18

Fonte: Dados da pesquisa (2020).

Do gréafico da figura 7 pode-se observar que a absor¢ao de agua da formulacdo A diminuiu
gradualmente até a temperatura de 1100 °C, porém, somente a 1200 °C, uma redugéo significativa
de 56,44% na AA é verificada, comprovando assim o forte carater refratario desta argila caulinitica.
Nesta, a significativa formacgéo de fase liquida ocorre em temperaturas mais elevadas, iniciando com
a liberacao cristobalita (SiO2) que ira reagir com os éxidos metalicos livres, formando vidros, até a
completa formacgdo da fase cristalina mulita, na temperatura de 1200 °C. Isto é comprovado apds a
analise da difratometria de raios X desta formulacdo, mostrado no decorrer deste trabalho.
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Nos corpos de prova com a adi¢do de talco, observaram-se os menores valores de absor¢do de
agua a temperatura de 1200 °C. Nas temperaturas de 1000 °C e 1100 °C os percentuais de AA deste
tipo de formulacdo se manteve, em geral, acima das demais. Como ja explicado anteriormente, o
oxido de célcio promove uma maior formacao de fase liquida na faixa térmica de 1200 °C. O talco, por
possuir carbonatos que em sua decomposicao formam, além do 6xido de célcio o 6xido de magnésio,
promove uma maior vitrificacdo das pecas e a consequente reducdo da porosidade aberta. Além
disso, a analise térmica do talco mostra que o material, entre 1100 °C e 1200 °C, continua a perder
massa, evidenciando o ndo aprisionamento de CO, em seu interior. Nestas formulacoes, a AA ficou
abaixo de 6% em trés das quatro formulacdes, permitindo classifica-las segundo este parametro e,
de acordo com a NBR ISO 13006, em revestimentos ceramicos do tipo Blla. Embora a adicdo de talco
tenha colaborado para a reducdo da porosidade dos corpos de prova, este efeito provocou resultados
inversos na retracdo linear de queima, resultando em expanséo. Isto é explicado pela formacéo de
fases cristalinas de baixo coeficiente de expanséo térmica nesta faixa de temperatura e consequente
diminuicdo dos teores de quartzo nas pecas, que possui elevado coeficiente a.
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Fig. 7. Absorcdo de agua

A tabela 6 mostra os resultados de AA obtidos nas trés temperaturas de queima utilizadas.

Tabela 6 - Absorcdo de agua

AA (%)
Formulacoes Temperatura (°C)
1000 °C 1100 °C 1200 °C
A 18,78 + 0,15 16,28 £ 0,41 7,09 = 0,10
T5 17,93 £ 0,51 17,04 + 0,36 430+023
T10 16,77 £ 0,24 15,19 £ 0,12 4,13 +0,14
T15 17,35 £ 0,49 14,86 + 0,29 7,27 + 0,39
T20 19,14 £ 0,53 34,53 + 0,19 4,58 + 0,25

Fonte: Dados da pesquisa (2020).

Com o aumento da temperatura, verificou-se um aumento da resisténcia a flexdo em todas as
cinco formulac¢Ges analisadas, mostrando forte correlagdo com a absor¢ao de d4gua. Porém, o aumento
percentual relativo entre as temperaturas de queima variou bastante entre cada tipo de formulacédo, o
que pode ser verificado na figura 8. Nos corpos de prova da formulagdo A o aumento percentual de
resisténcia entre 1000 °C e 1100 °C foi de 23,41% e entre 1100 °C e 1200 °C, o aumento verificado de
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52,55%, totalizando um aumento percentual acumulado de 75,96%. Estes valores séo condizentes com
o comportamento refratario das argilas cauliniticas, que sofrem uma maior vitrificagdo em temperaturas
mais elevadas. Portanto, nesta faixa térmica, de 1100 a 1200 °C, ainda existe um nimero consideravel
de poros a serem preenchidos pela fase liquida formada e isto contribui diretamente para o aumento
da resisténcia. Isto é corroborado com a significativa diminuicao da absorcao de dgua de 16,28% para
7,09%, o que permite classificar este revestimento ceramico como Bllb na temperatura de 1200 °C.

A excecao da formulacdo T5, nas temperaturas de 1000 °C e 1100°C, todas as outras formulagdes
com adicdo de talco apresentaram maior resisténcia a flexdo que a formulagdo A. Verificaram-se
valores de aumento percentual acumulado maximos de 184,92% e 140,37%, para as formulagdes
T5 e 10, respectivamente. Isto indica que nas formulacdes com menor adicdo de talco, os efeitos do
aumento da temperatura até 1200 °C foram bem mais significativos para o aumento das resisténcias,
o que também é explicado pelos percentuais de absorcdo de agua. A formulacdo T5 obteve 4,30% de
AA e a T10 alcangou um valor de 4,13%, sendo este o menor entre as formula¢des do tipo “T". Nao
coincidentemente a formulacdo T10 obteve a maior resisténcia a 1200 °C, com 39,92 MPa, e a maior
aumento percentual relativo desta temperatura de queima, com 75,31%.

Porém, a 1000 °C e 1100°C, observaram-se os maiores valores de variagdo percentual relativa em
relagdo a formulacdo padrao nas formulagdes T15 e T20, com 22,91% e 47,39% respectivamente. Estes
valores mostraram que nos corpos de prova confeccionados com os maiores percentuais de talco
obtiveram os melhores resultados de MRF em temperaturas mais baixas. Isto revela que a acdo dos
Oxidos de célcio e magnésio promove uma maior formacgdo de fase liquida nas trés temperaturas,
e os efeitos sdo imediatos nas duas primeiras quando o niumero de poros provenientes da argila
refrataria ainda é elevado. Porém, a 1200 °C, com uma maior densificacdo da peca promovida pela
decomposicao da caulinita, o excesso de CO, resultante da decomposicao dos carbonatos impactou
diretamente nos resultados das formulacdes T15 e T20, resultando em um aumento da porosidade
aberta. Isto é corroborado pelos maiores resultados de absorcdo de dgua e porosidade aparente
verificados.
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Fig. 8. Mddulo de resisténcia a flexdo

A tabela 7 mostra os resultados de MRF obtidos nas trés temperaturas de queima utilizadas.
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Tabela 7 - Mddulo de resisténcia a flexdo

MRF (MPa)
Formulacoes Temperatura (°C)
1000 °C 1100 °C 1200 °C
A 12,09 + 0,86 14,92 + 1,67 22,76 = 1,01
T5 7,74 + 1,19 14,85 + 0,73 28,67 + 0,95
T10 14,39 + 0,66 19,43 £ 0,30 39,92 + 0,75
T15 14,86 + 0,41 21,99 £ 0,12 25,68 + 0,82
T20 16,71 + 1,59 22,27 £ 1,09 27,11 £ 1,16

Fonte: Dados da pesquisa (2020).

Para proporcionar uma melhor analise entre as propriedades tecnoldgicas verificadas nas diferentes
formulacdes, definiu-se um numero de trés tipos de corpos de prova que foram analisados por
microscopia Optica com ampliagdo de 100 vezes e andlise por difracdo de raios X. A figura 8 mostra
um comparativo entre as microscopias verificadas nos corpos de prova da formulagdo A queimados a
1000 °C e & 1200 °C. E possivel verificar na figura 9 b) uma maior formacao de fase vitrea a temperatura
de 1200 °C, devido ao maior brilho caracteristico em relagdo a microscopia da figura 9 a), apesar da
coloracao mais escura.
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Fig. 9. Microscopia das formulacdes A nas temperaturas de 1000 °C e 1200 °C

Com a adicao de 10% de talco na argila, os ganhos de redugao de porosidade e aumento de brilho
vitreo foram ainda maiores. Na figura 10, é possivel perceber uma grande diferenca entre as superficies
das pecas das formulacdes A e T10. A explicacdo para isto é que, além do CaO, a presenca de 6xido
de magnésio liberado pela descarbonizacdo da dolomita do talco contribuiu para a uma sinterizacdo
mais efetiva da peca. Com a participacdo de dois tipos de dxidos fundentes na massa ceramica, ocorreu
uma maior densificagdo nas pecas, 0 que proporcionou a obtencdo da maior resisténcia a flexdo e
menor valor de absorcao de dgua na formulagdo T10.
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Fig. 10. Microscopia da formulacdo T10 na temperatura de 1200 °C
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O ensaio de difragdo de raios X foi realizado nos corpos de prova que apresentaram os melhores
resultados de resisténcia a flexdo. Além destes, foi ensaiado, também, um corpo de prova da formulagéo
A queimado a temperatura de 1000 °C, para efeito de comparacdo. Em torno de 500 °C, ocorre a
transformacao da caulinita em metacaulinita, conforme mostrado na curva termogravimétrica da
figura 4. A metacaulinita é uma fase amorfa, com reflexdes difusas e fracas, o que resulta em picos
ndo detectaveis no DRX, conforme mostrado na figura 11. Assim, apds andlise dos picos encontrados
na formulagdo padrdo, verificou-se que todos os de maior intensidade eram referentes ao quartzo,
sendo os dois primeiros, e principais, com distancias interplanares d=4,25 A e d=3,34 A. Estes valores
corroboram com os catalogados por SANTOS (1989). O quartzo, apesar de promover boa estabilidade
nas configuragdes geométricas da peca apos a queima, é uma fase que ndo apresenta elevada
resisténcia. Portanto, até a temperatura de 1000 °C, nao ocorreu efetiva dissolu¢do do quartzo na
matriz ceramica a ponto de promover a formacao de novas fases cristalinas e de maior resisténcia, o
que explica o baixo valor de 12,09 MPa de MRF encontrado.
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Fig. 11. Difratograma da formulagdo A na temperatura de 1000 °C

Com o aumento da temperatura de queima até 1200 °C, aconteceu, como previsto, a formacado de
novas fases cristalinas resultantes da interacdo entre o quartzo dissolvido na fase liquida formada e os
demais componentes da argila. Isto pode ser confirmado pelo novo percentual obtido para esta fase
cristalina, em torno de 52,50% e ndo os 100,00% verificados na situacao anterior. O aumento progressivo
da temperatura de queima favoreceu o desenvolvimento de cristais até a obtencdo da fase cristalina
mulita, que possui grande resisténcia mecanica, devido a sua estrutura cristalina ortorrémbica, cujos
trés eixos cristalograficos sdo perpendiculares entre si (SANTOS et al., 2006). A obtencdo de mulita na
proporcao estequiométrica de 2:1 foi favorecida pelo carater triclinico da caulinita da argila base, que
possui baixo grau de desordem estrutural (CORREA et al, 2008). O percentual de fase cristalina da
mulita foi de 24,2%. Além de quartzo e mulita, verificou-se a formagdo de uma terceira fase cristalina,
a hematita. Isto corrobora com a anélise macroestrutural da formulacdo A na temperatura de 1200 °C,
em que se verificou um significativo escurecimento dos corpos de prova. A figura 12 mostra a analise
dos picos do difratograma de raios X.
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Fig. 12. Difratograma da formulacédo A na temperatura de 1200 °C

Na formulacdo T10, queimada na temperatura de 1200 °C, além da mulita e do quartzo, verificou-se
a formacao da enstatita (MgO-SiO,), conforme explicado por Rodrigues Neto et al.(2014). A adicéo de
talco a massa ceramica fornece grande quantidade de &tomos de magnésio provenientes dos silicatos e
carbonatos constituintes deste mineral. Apds a queima, como resultado da decomposicdo dos materiais,
os oxidos de magnésio se recombinam com didxido de silicio formando enstatita com um percentual
de 34,70% das fases cristalinas, conferindo assim uma maior resisténcia aos corpos de prova.

Além do 6xido de magnésio, a descarbonizacédo da dolomita do talco libera grande quantidade de
oxido de calcio (Ca0), que também reage com o quartzo dissolvido, alumina e forma anortita, com um
percentual de 24,81%. O aumento da cristalizacdo reduz ligeiramente a formagao de mulita (16,85%),
e mais que dobra o percentual de cristobalita formada, chegando a 15,74%. A formacao de enstatita
e 0 aumento percentual de 117,70% das fases de cristobalita resultaram numa maior resisténcia a
flexdo encontrada, com 39,92 MPa, resultante do maior ordenamento estrutural da cristobalita, através
do rearranjo dos d&tomos de silicio e oxigénio em um sistema cristalino tetragonal (SANTOS, 1989).
O teor de quartzo foi reduzido para 7,90%. A figura 13 mostra o difratograma da formulagédo T10.
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Fig. 13. Difratograma da formulacdo T10 na temperatura de 1200 °C
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4. CONCLUSOES

A utilizagdo de argila caulinitica, com propriedades refratarias, e materiais com grande percentual
de carbonatos de célcio e magnésio, de natureza fundente, levaram a grande formacao de fase liquida
em temperaturas mais elevadas. Isto resultou numa maior densificacdo das pegas, aumentando a
perda ao fogo devido a saida de CO,, reduzindo a porosidade aberta, diminuindo a absorcéo de
agua e assim aumentando a resisténcia a flexdo dos corpos de prova. O aumento progressivo da
temperatura de queima promoveu a formacao de nova fases cristalinas como a cristobalita, resultante
do polimorfismo do quartzo, e a mulita, resultante da recombinacdo dos dtomos do quartzo dissolvido
na matriz ceramica com os atomos de alumina. Essas duas propiciariam aumento da MRF nas pecas,
sendo que, naquelas com os maiores percentuais de cristobalita, a resisténcia a flexdo encontrada
foi superior as das outras formulacgdes.

Adicao de talco contendo grande percentual de dolomita promoveu a formacdo de outras fases
cristalinas durante a queima na temperatura de 1200 °C, resultantes da reacdo entre os oxidos de
calcio (CaO) e magnésio (MgO), alumina (AL,O,) e do proprio quartzo (SiO,), sendo elas: anortita
(CaALSIO,) e enstatita (MgO-SiO,) . Isso influenciou positivamente no moédulo de resisténcia a flexao
das pegas, sendo observado em todas as formula¢des um aumento percentual relativo em relagéo a
MRF da formulacdo A, sem adicdo dos minerais.

A formulagdo com o maior moédulo de resisténcia a flexado verificado foi a T10, na temperatura de
1200 °C, com um valor de 39,92 MPa. Nesta, também se obteve o menor valor de AA, com 4,13%,
permitindo a sua classificacdo como revestimento ceramico do tipo Blla. As demais formulagdes
que obtiveram esta classificacdo, foram: T5, T20 e MT5. Os resultados mostram que, dependendo
da temperatura de queima utilizada, a formulacdo A pode ter melhor aplicabilidade técnica, que
fornecem melhores resultados nas temperaturas de 1000 °C e 1100 °C. A temperatura de 1200 °C,
fica evidente o melhor desempenho resultante da adicdo de talco nas massas ceramicas, obtendo
revestimentos de qualidade superior.
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