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Resumo

A otimizac¢do da composi¢do ¢ uma etapa de fundamental importancia no processamento cerdmico. Neste trabalho, planejamento
experimental foi aplicado a fim de se avaliar a relagdo entre propriedade e a composi¢do de um sistema obtido a partir de matérias-
primas naturais extraidas no Pegmatito do Serid6, na regido fronteirica RN-PB. Para o estudo do sistema ternario foram combinadas
varidveis de processo (temperatura: 1100 e 1200 °C; patamar de calcinagdo: 0 e 2 h), com a utilizagdo de planejamento de misturas,
de acordo com o planejamento simplex centréide. Os percentuais minimos de cada componente na mistura foram de 10% v/v. Foram
avaliadas as propriedades reologicas de suspensdes aquosas das misturas com 50% v/v, otimizadas com PAA-Na. Determinou-se
a porosidade aparente e massa especifica aparente, além da retragdo de queima. A composi¢do mineraldgica das pegas ceramicas
obtidas a 1200 °C foi basicamente mulita e quartzo. O estudo permitiu especificar a regido de composicao que leva a maior densidade
apos sinterizagdo, com um nimero relativamente pequeno de amostras.

Palavras-chave: matérias-primas naturais, planejamento simplex centroide, formula¢des ceramicas.

Abstract

The optimization of the composition is an important step in the development of ceramic products. In this work, experimental design was used
in order to evaluate the relationship between properties and the composition of a system obtained from mixtures of natural raw materials
extracted from “Pegmatito do Serido”, located near the border of the RN and PB states in Brazil. The processing variables (temperature:
1100 and 1200° C and calcinations time: 0 and 2 h) and simplex centroid design were combined for the study of the ternary system. The
smallest percentage of each component in the mixture was of 10% v/v. The rheological properties of aqueous suspensions obtained with 50%
w/w were optimized with PAA-Na. The apparent porosity and apparent specific gravity were determined, besides retraction, after thermal
treatment. The mineralogical composition of the ceramic pieces obtained at 1200 °C was basically mullite and quartz. The study allowed
specifying the composition region which leads to the highest density after sintering, with a low number of samples.

Keywords: natural raw materials, experimental design, simplex centroid design, ceramic formulations.

INTRODUCAO

O setor ceramico ¢ caracterizado pela aquisicdo e andlise
sistematica de informacdes, que na grande maioria sdo obtidas
experimentalmente. Para conseguir informagdes experimentais
de forma metddica, ¢ possivel utilizar, como ferramenta, o
planejamento experimental, que abrange o planejamento de
ensaios e a analise de informagdes, minimizando tempo e custos
[1]. O planejamento estatistico de experimentos ¢ uma pratica
jé aplicada no desenvolvimento de formulagdes ceramicas, com
0 objetivo de produzir pegas com propriedades adequadas para
os diferentes setores [2]. Esta pratica potencializa os recursos
naturais do Brasil, que apresenta as maiores reservas mundiais
de matérias-primas naturais.

O Brasil detém cerca de 28% das reservas mundiais de
caulim, com reservas de feldspato suficientes para suprir o
consumo interno por mais de 400 anos, além de apresentar
grandes jazidas de quartzo [3]. Estas matérias-primas sao
empregadas em varios setores da industria e do comércio,
cabendo destaque a industria ceramica, seja para fabricagao
de porcelanas e sanitarios, pisos e revestimentos, restauragdes
dentarias, entre outros [4].

O feldspato, composto por ortoclasio e albita, é usado
em ceramica branca e vidrado de silicatos, sendo também
empregado na producdo de vernizes e tintas, de fritas
metalicas, de eletrodos para solda, abrasivos leves, além de
ser utilizado em proteses dentarias [5]. O caulim é formado
essencialmente pela caulinita, apresentando em geral,
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aparéncia branca ou quase branca devido ao baixo teor de
ferro. O caulim ¢é utilizado na ind@stria de papel, de catalise,
farmaceutica, de fertilizantes, além de ser empregado na
ind@striaceramica, particularmente nade sanitarios, isolantes,
ceramica branca, refratarios € em olarias [6]. A silica (SiO,)
apresenta varias formas polimorficas dentre as quais se t€m
a o e B-quartzo, o e B-tridimita, o e B-cristobalita, coesita,
stishovita, silica vitrea e silica criptocristalina [7].

Nas pecas ceramicas, os argilominerais atuam como uma
liga para os constituintes no estado verde; também conferem
plasticidade para modelagem do corpo quando na presenca
de agua. O feldspato reage com os outros constituintes,
reduzindo a temperatura de sinteriza¢ao das pecas, podendo-
se obter pecas ceramicas com temperatura em torno de
1000 °C. O quartzo atua como preenchimento, sendo a fase
estavel a temperatura de sinterizagdo, reduzindo a retragdo
e distorcdo da pega ceramica [8]. O sistema ¢ complexo,
pois a presenca de impurezas, a temperatura, o tempo e a
atmosfera influenciam fortemente as reagdes quimicas e por
conseqiiéncia, a microestrutura do produto final [9].

O objetivo deste trabalho ¢ caracterizar as matérias-
primas naturais extraidas no Pegmatito do Serido, regido
compreendidapelosestadosdoRio Grande do Norte e Paraiba,
e avaliar a relacdo entre as propriedades e a composi¢ao do
sistema. No presente trabalho, foram empregadas diferentes
misturas de quartzo, feldspato e caulim, estudando-se, com
o uso do planejamento simplex centréide, duas varidveis de
processo, temperatura e patamar de calcinagao.

EXPERIMENTAL
Caracterizagdo das matérias-primas

As matérias-primas naturais utilizadas neste trabalho
(caulim, feldspato e quartzo) foram doadas pela ARMIL
- Mineragdo do Nordeste Ltda.. A regido de extrag@o fica
localizada no Pegmatito do Seridd, englobando areas
fronteiri¢as da PB e do RN.

A caracterizacdo mineraldgica das matérias-primas foi

feita por difra¢@o de raios X (DRX) em equipamento D-5000
da Siemens, com radiagdo K _ do ferro (A = 1,9399 nm), com
26 de 10 a 80°. A analise quimica quantitativa das matérias-
primas foi feita por espectroscopia de absor¢do ¢ emissao
atomica em espectrometro AAnalyst 100, Perkin Elmer,
com chama de C,H,/N,O (2600-2800 °C) e Ar/C,H, (2100-
2400 °C). Para abertura da amostra foi empregado o método
de fusdo com metaborato e dissolugdo em acido nitrico [10].
As analises termogravimétricas (TG) foram feitas em um
aparelho TGA-50 Shimadzu até 900 °C. Analise Térmica
Diferencial (ATD) foi feita com o equipamento Shimadzu
DTA-50, com temperatura maxima de 1200 °C [11]. Em
ambas as analises foi utilizado ar atmosférico, com taxa de
aquecimento de 40 °C.min"', e massa de 20,0 + 2,0 mg.
Com um porosimetro de merctrio Pascal-240 Series
determinou-se a area superficial das matérias-primas naturais.

Planejamento experimental

Foram utilizados: (i) o planejamento de misturas, que
emprega composi¢des pré-determinadas das matérias-primas
para estudar uma regido experimental, e (ii) o planejamento
fatorial, que possibilita caracterizar um sistema sob a

Tabela I - Matriz de planejamento fatorial 22 para verificar
o efeito da temperatura e do patamar de calcinacdo nas
propriedades das misturas.

[Table I - Matrix of 2° factorial design to assess the effect
of temperature and calcination time on the properties of the
mixtures.]

Ensaios Patamarde Temperatura Codificagdo Codificagdo de
Calcinagdo (°C) do Patamar ~ Temperatura

1 0 1100 - -

2 2 1100 + -

3 0 1200 - +

4 2 1200 + +

Tabela II - Percentuais em volume e em massa das misturas ceramicas, em termos dos componentes originais e

em pseudocomponentes.

[Table II - Volume and mass percentages of the ceramic mixtures, in terms of both original components and

pseudocomponents. ]

Mistura Composigoes (v/v) Pseudocomponentes % Massa
X, X, X, X, X, X, feldspato caulim  quartzo
M, 0,80 0,10 0,10 1 0 0 80,89 9,76 9,34
M, 0,10 0,80 0,10 0 1 0 10,37 80,05 9,58
M, 0,10 0,10 0,80 0 0 1 10,68 10,31 78,99
M, 0,45 0,45 0,10 Vs Vs 0 46,07 44,46 9,46
M, 0,45 0,10 0,45 Vs 0 Vs 46,76 10,02 4321
M,, 0,10 0,45 0,45 0 Vs Vs 10,52 45,71 43,76
M 1/3 1/3 1/3 1/3 1/3 1/3 34,61 33,40 31,98

23
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influéncia de diferentes fatores [12-14]. O planejamento
fatorial ¢ uma estratégia experimental baseada na variagdo
conjunta de fatores operacionais. Foram escolhidas duas
varidveis: a temperatura e o patamar de calcinagdo. Os
valores de temperatura foram 1100 ¢ 1200 °C, e os de
patamar de calcinacdo 0 h e 2 h. Na Tabela I encontra-se
a matriz de planejamento fatorial 2% para a temperatura e o
patamar de calcinagdo.

As propor¢des dos componentes nas misturas foram
escolhidas em termos de volume, com um percentual
minimo de 10% v/v para cada componente. Uma vez que a
regido experimental nao engloba todo o simplex, utilizou-se
o conceito de pseudocomponentes, que corresponde a uma
transformac@o de variavel [14].

Para facilitar a representacao dos resultados experimentais,
adotou-se a seguinte representagdo nas misturas: 1 para
feldspato, 2 para o caulim e 3 para o quartzo. Na Tabela II, tem-
se a representacdo das propor¢des dos componentes originais
em volume e em massa, ¢ em termos de pseudocomponentes,
para um planejamento simplex centrdide.

Caracterizagdo das massas cerdmicas

Para os ensaios reoldgicos foram preparadas suspensoes
das misturas M, M,, M,, M, M ,, M. ¢ M) com
50% v/v, empregando poliacrilato de sodio - PAA-Na,
como defloculante. Empregou-se o viscosimetro LV-DII-
Brookfield, avaliando-se além das curvas de viscosidade, as
propriedades das misturas [15].

Para os ensaios térmicos (TG e ATD) foram preparadas
pastilhas a partir das barbotinas com viscosidades
otimizadas. Depois de secas em estufa a 100 °C, as pastilhas
foram moldadas com diametro equivalente ao do recipiente
empregado no ensaio de ATD, com o mesmo procedimento
descrito anteriormente.

Foram confeccionadas pegas cilindricas, com diametro
de 5 mm, e apds tratamento térmico foram determinadas
a porosidade aparente (PA) e massa especifica aparente
(MEA), empregando o método de Archimedes [16]. A
retracao também foi avaliada. Os testes foram realizados em
triplicatas. As fases das pecas obtidas de todas as misturas,
apds tratamento térmico, foram caracterizadas por DRX.
Com o microscopio eletronico de varredura LEO 1430
realizou-se a caracterizacfdo microestrutural das pecas.

RESULTADOS E DISCUSSAO
Caracterizag¢do das matérias-primas

Os difratogramas das matérias-primas naturais sdo
apresentados na Fig. 1. Constata-se que o feldspato ¢
formado pelos minerais microclina (M-KAISi,O,) e baixa
albita (A-Nag, Al . Si),,.O;). No caulim ha apenas
caulinita (C-Al(Si,0,)(OH),), e o quartzo ¢ formado pela
fase a-quartzo (Q). Na Tabela 111, verifica-se que o feldspato
apresenta uma relagdo em massa em torno de 3:1 de K,O para

Na,O, com baixo teor de ferro e metais alcalinos terrosos. O

3-Quartzo
2- Caulim
1- Feldspato

2 9 (grau)

Figura 1: Difratogramas das matérias-primas naturais (M-microclina;
A-albita; Q- quartzo; C - caulinita).

[Figure 1: XRD patterns of the natural raw materials (M-Microcline;
A — Albite; Q — Quartz; C — kaolinite).]

caulim tem os teores de SiO, € ALO, proximos dos valores
tedricos, que sdo de 39,50% m/m de AlL,O, € 46,55% m/m de
Si0,, corroborando o resultado de DRX. O teor de potassio,
com 1,97% m/m de K,O, indica a presenca de material
feldspatico ou esse elemento esta presente como impureza.
O quartzo apresenta teor de SiO, da ordem de 99%.
Durante o beneficiamento, o quartzo, caulim e feldspato
foram triturados e peneirados (200 mesh). A area superficial
das matérias-primas indica que o caulim possui uma
dimensao de particula muito inferior aos demais constituintes
(Tabela III), com area superficial cerca de dez vezes superior
ao do quartzo. Uma ampla variagdo no tamanho da particula
melhora o empacotamento e reduz a temperatura de
sinteriza¢ao durante a confec¢do das pecas ceramicas.

Tabela III - Caracteristicas do feldspato, caulim e quartzo.
[Table III - Characteristic of feldspar, kaolin and quartz.]

Analito Feldspato  Caulinita Quartzo
(%) (%) (%)
SiO, 66,89 49,54 98,97
ALO, 18,30 33,84 0,41
Fe O, 0,09 0,22 <LD
MgO 0,06 0,061 <LD
CaO 0,21 0,30 <LD
Na O 3,50 0,52 0,13
K,0 10,59 1,97 0,18
TiOz <LD <LD <LD
Area Superficial / m?.g’! 1,23 4,69 0,52
Densidade / g.cm™ 2,60 2,52 2,61

LD: limite de detec¢do do método.
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Nas curvas TG (Fig. 2a) do feldspato e do quartzo néo foi
observada perda de massa. Este resultado esta de acordo com
as analises quimicas e indica a auséncia de carbonatos, sulfatos,
matéria organica e argilominerais. Para o caulim, verifica-se as
etapas de termodecomposi¢do caracteristicas deste material: a
62 °C ocorre a perda de agua adsorvida; em torno de 500 °C,
¢ iniciada a perda de agua constitucional, apresentando perda
maxima em 598 °C, correspondendo a 12 % m/m. A quantidade
de agua estrutural tedrica da caulinita é de 13,96% m/m.

Nas curvas ATD das matérias-primas (Fig. 2b), observa-
se, para o caulim, os processos de desidratagdo de agua
adsorvida a 580 °C, com uma transi¢do endotérmica
relacionada com a perda de grupos hidroxila. Em torno de
1030 °C, ha uma reorganizagao dos atomos na rede estrutural
da metacaulinita, resultando na formagao de mulita. Para o
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Figura 2: Analise térmica do quartzo, feldspato e caulim. a) Curvas
TG/DTG. b) Curvas ATD.

[Figure 2: Thermal analysis of quartz, feldspar and kaolin. a) TG
curves. b) DTA curves.]

feldspato, nao sdo evidenciadas transi¢des, entretanto, cabe
ressaltar que em torno de 1050 °C, teoricamente comeca o
processo de fusdo, e proximo desta temperatura observa-se
uma inflexdo na curva ATD. Para o quartzo, verificou-se a
transi¢do reversivel oo — B a 570 °C [17, 18].

Caracterizagdo das misturas

Asbarbotinas foram preparadas com o percentual em volume
de 50% vl/v, definido em ensaios experimentais prévios, de
maneira que tivessem fluidez adequada ao processamento. Foi
utilizado 0,5% m/m de PAA-Na, valor previamente otimizado.
As barbotinas das misturas M,, M, € M,, apresentaram as
menores viscosidades, 140, 100 e 110 mPa.s, respectivamente,
e deve-se provavelmente ao aumento da propor¢@o de quartzo
e feldspato com relagao ao caulim, elevando o tamanho médio
de particula no sistema, diminuindo a area superficial total, e
proporcionando um maior contetido liquido para dispersao.
Neste sistema, manteve-se agitacdo continuada para realizag@o
das medidas reologicas, de maneira a evitar a decantacdo das
particulas. Nas misturas M, ,,, M, ,, M, € M, n@o foi observada
decantac@o durante os ensaios reologicos, com viscosidades de
200,240,290 e 960 mPa.s, respectivamente. Nos argilominerais,
hé forgas atrativas entre as particulas de so6lidos, levando a uma
viscosidade consideravelmente mais alta que nas suspensoes
de particulas ndo atrativas com mesma concentracdo [19].
Por outro lado, a existéncia dessa atrac@o evita o processo de
decantac@o.

O modelo matematico mais simples para exprimir
o comportamento dos fluidos nao-newtonianos é a lei
de poténcia (T = Ky ™), onde ¢ é o indice de escoamento
e caracteriza o desvio em relacio ao comportamento
newtoniano [15]. Os sistemas pseudoplasticos apresentam
¢ < 1 e os dilatantes ¢ > 1 (Tabela IV).

Os resultados obtidos indicam que as misturas com
elevada concentragdo de argila (M,) ou de feldspato (M, ) sdo
levemente pseudoplasticas (valores proximos a 1), indicando
uma boa dispersdo das particulas. Por outro lado, a mistura
com elevada concentragdo de quartzo (M,) ¢ dilatante,
indicando que as particulas do quartzo devem apresentar
elevada densidade de carga negativa, pois uma das causas
deste comportamento deve-se principalmente a suspensoes
com elevada energia de repulsdo entre as particulas. Nesse

Tabela IV - Indices de escoamento (¢) das barbotinas.
[Table V - Flow indices (@) of the slips.]

Misturas 0]
M, 0,945
M, 0,981
M, 1,168
M, 0,362
M, 1,056
M, 0,931
M 0,967
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Figura 3: Curvas ATD das misturas M, M,, M\, M ,M ,M e M, ..
[Figure 3: DTA curves of the mixtures M M, M, M, M, M, and M ...]

123

caso, o processo de decantacdo ¢ explicado pela baixa area
superficial do quartzo (ou tamanho de particula relativamente
alto), aumentando a distdncia entre particulas e reduzindo a
sua interacdo e, consequentemente, a tixotropia. Deste modo, a
decantagdo ocorre, simplesmente, devido a acdo da gravidade.
Quando as suspensdes apresentam maiores teores de quartzo
e feldspato (M,,), o indice de escoamento ¢ simplesmente
a média dos indices das suspensdes M, e M,, indicando uma
baixa interagdo entre as particulas. Por outro lado, nas amostras
com presenca de argila e feldspato e/ou quartzo (M,,, M ., M ..),
observa-se um aumento na pseudoplastia, indicando a formacao
de aglomerados na suspensao.

Nas curvas ATD das misturas (Fig. 3), constata-se a formacao
de mulita em torno de 1000 °C, e durante o resfriamento, verifica-
se a transigdo do quartzo [ para quartzo o, que fragiliza pegas
ceramicas em decorréncia da diminuigdo do volume da célula
unitaria. A exce¢do deste fendmeno ocorre na mistura M, o que
provavelmente deve-se ao efeito de matriz devido ao inicio do
processo de fusdo do feldspato.

Efeitos das variaveis de processo na sinterabilidade

Na Fig. 4a, tem-se o grafico da porosidade aparente (PA)
para as diferentes misturas, e pode-se constatar a acdo do
feldspato no processo de sinterizagdo via liquido reativo,
sendo que o quartzo e caulim tém atuac@o secundaria neste
processo. A redugdo brusca na PA das pecas M, M, e M,
quando a temperatura alcanga 1200 °C se deve ao fato de que
a fusdo da mistura de feldspato e caulim ocorre acima de 1050
°C, enquanto que o quartzo se dissolve lentamente acima de

. B———« 1100 °C/Oh
a0{ —\E/./:\

*1100 °C/2h
30 /

4 1200 °C/0h

Porosidade Aparente / %

20/
10 ) » 1200 °C/2h
y—Y
0_
M1 M2 M3 M12 M13 M23 M123
Misturas
(b)
2,4 I
\T

2,2 /I 1200 °C/2h
2,0 A
2 1200 °C/O h
1,81 \
A4

« ,1100 °C/2 h

Massa Especifica Aparente / gcm

1,6 1
—— E\'\:/,1100 °COh
1,4 T T T T T T T
M1 M2 M3 M12 M13 M23 M123
Misturas
] © T
1
Ko * O\
3 § 1200 °C/2n
S s ! / 1200 °C/0h
e
- - \z/§ 1100 °C/2h
® o - N w1100 °C/Oh
-5 \/
M1 M2 M3 M12 M13 M23 M123

Misturas

Figura 4: Propriedades das misturas para diferentes valores de
temperatura e de patamar de sinterizagdo. a) porosidade; b) massa
especifica aparente (MEA); c) retragdo das pegas ceramicas.
[Figure 4: Properties of the mixtures for different values of
temperature and sintering time. a) porosity, b) apparent specific
gravity (MEA); ¢) linear retraction of the ceramic pieces.]

1250 °C [8], sendo que estas temperaturas podem ser reduzidas
devido a presenga de impurezas. De um modo geral, a redugao
na PA esta diretamente relacionada ao teor de feldspato.
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Tabela V - Efeitos principais da temperatura (T) e do patamar de calcinag@o (t) e os efeitos de interag¢@o (Tt) sobre a Porosidade
Aparente (PA), Massa Especifica Aparente das Misturas (MEA) e Retragdo (R%) das pecas ceramicas obtidas das misturas.

[Table V - Main effects of temperature (T) and calcinations time (t) and the interaction effects (Tt) on apparent porosity (PA),
apparent specific gravity (MEA) and retraction of ceramics pieces.]

Misturas Porosidade Aparente Massa Especifica Aparente Retracdo Linear

(PA /%) (MEA / gem™) (R(%))

Efeitos Efeitos Efeitos
Efeito T Efeitot  Efeito Tt Efeito T Efeito t Efeito Tt Efeito T  Efeitot Efeito Tt
M, -329+0,2 -47+02 49+0,2 0,68+0,01 0,05+0,01 -0,15+0,01 10,7+0,3 09+0,3 -3,7+0,3
M, -11,3+03 -43+03 -1,7+03 0,27+0,01 0,12+0,01 004+001 60+02 1,7+0,2 -0,2+0,2
M, -52+02 -23+0,2 -0,7+0,2 0,09+0,01 005+001 0,02+0,01 20+02 10+0,2 -0,3+0,2
M, -27,1+£04 -78+04 277+04 0,59+0,02 0,19+0,02 -008+0,02 11,7+03 34+03 -09+0,3
M, -284+03 -81+x03 -2,7+03 0,58+001 0,18+0,01 008=+001 76+02 34+02 3,6+0,2
M,, -74+03 -36+03 -23+03 0,18+0,01 0,08+0,01 0,04+001 22+02 1,6+0,2 02+0,2
M -22,140,2 -89+0,2 -45+0,2 047+0,01 0,18+0,01 007+0,01 6702 15+£0,2 -1,0+0,2

e
@

Na Tabela V, estdo os efeitos do patamar de calcinagio,
temperatura e efeitos de interagdo das variaveis na porosidade
aparente (PA). Quando a temperatura aumenta de 1100 °C para
1200 °C, verifica-se uma redugdo da ordem de 33% na PA da
pega M,, confirmando a agdo do feldspato na sinterizagdo. No
sistema mais inerte, M,, a redugdo na PA foi de cerca de 5%;
Observa-se que o efeito termodindmico € superior ao cinético
nareducdo da PA, uma vez que o efeito da mudancga do patamar
de 0 para 2 h ndo chega a reduzir em 10% a PA das pecas
ceramicas. Das interagdes entre as variaveis de processo, tem-
se que, quanto maior o teor de feldspato, maior a relagdo entre
patamar e temperatura de sinterizacdo (Tabela V).

As massas especificas aparentes (MEA) das pegas
sdo apresentadas na Fig. 4b. Os resultados da MEA estdo
relacionados ao conteudo de feldspato e a reatividade
do sistema, especificamente na temperatura de 1200 °C.
As misturas M, M,, e M, apresentam MEA muito inferior a
dos componentes das misturas, indicando que o processo de
sinterizagdo nestas pecas ndo ¢ eficiente, devido a auséncia do
feldspato. O efeito da temperatura (Tabela V) na MEA € maior
napega M, onde a mudanga de 1100 °C para 1200 °C aumentou
a MEA em cerca de 0,68 g/cm?™ (Tabela V). O efeito do
tempo tem maior influéncia na MEA das pecas M, e M,
provavelmente em decorréncia do processo difusional da
fase liquida. Os efeitos crescentes de interag@o das variaveis
de processo na MEA acompanham o teor de feldspato, mas
chega a ser insignificante na pega M,.

As retragdes sao demonstradas graficamente na Fig. 4c.
A 1100 °C /0 h todas as pegas expandem, e a peca M, chega
a expandir cerca de 5,3%. A pega M, apresenta expansdo
em todos os tratamentos térmicos, em decorréncia do
elevado teor de quartzo. Verificou-se que, na temperatura de
1200 °C/2 h de patamar, a pega M, comegou a colapsar, fato que
explica a retracdo inferior a 1200 °C/0 h. Observa-se que ndo
ha uma diferenciagdo expressiva da retragdo das pegas na
temperatura de 1200 °C, exceto para a peca M, ,. Na Tabela

V, verifica-se que a mudanga da temperatura de 1100 para
1200 °C ¢ responsavel pela retragdo das pegas.

As fases presentes nas pecas tratadas termicamente a
1200 °C / 0 h e por 2 h s@o apresentadas nos difratogramas
de raios X das Figs. Sa e 5b, respectivamente. Verifica-se que
as pecas produzidas sem patamar de queima sdo compostas
pelas fases mulita (3A1,0,.2Si0,) e quartzo (SiO,). Observa-
se na pega M, a presenga da fase sanidina (KNaAlSi,O,),
que ¢ uma fase metaestavel do feldspato. Com o patamar
de queima de 2 h, observa-se uma redug¢do no teor de
quartzo das pegas, indicando a dissolu¢do do quartzo no

1200 °C/2h Q

Q q
” A M A M3
AP AANN M23
- Ao M123
= L. P M13
A, A M2
" A A M12
10
M1
10 20 30 40 50 60
2 0 (grau)

Figura 5: DRX das misturas ap6s tratamento térmico a 1200 °C (Q
— quartzo; M — mulita; S — sanidina): a) sem patamar de queima; b)
com patamar de 2 h.

[Figure 5: XRD patterns afier heat treatment at 1200 °C (Q — quartz;
M —mullite; S— sanidine): a) without sintering step. b) with a
sintering step of 2 h.]
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Figura 6: Micrografias MEV das pecas ceramicas sinterizadas a 1200 °C por 2 h.
[Figure 6: SEM images of the ceramic pieces sintered at 1200 °C for 2 h.]

liquido viscoso, com excecdo para a pega M,. A peca M,
apresentou um aumento no teor de quartzo, ¢ este fato deve-
se provavelmente ao quartzo exsudado durante a mudanca
de fase da caulinita para mulita. Este efeito nao é observado
na peca M,.. A peca M . ndo apresenta uma diferenga
perceptivel na quantidade de oi-quartzo com o tempo.

As micrografias das pegas cerdmicas produzidas a
1200 °C com 2 h de patamar sdo apresentadas na Fig. 6.
Na regido de fratura da pega M, ha pontos isolados de uma
fase fundida. A quantidade de feldspato nesta peca ndo ¢
suficiente para promover a sinteriza¢do via liquido reativo
ou por reagdo no estado sélido. Na regido superficial da peca
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Figura 7: Representagdo no simplex da viscosidade das barbotinas;
massa especifica aparente, retragdo e porosidade aparente das pecas
tratadas a 1200 °C/ 2 h (M -80% feldspato, M, - 80% caulim; M-
80% quartzo).

[Figure 7: Simplex representation of the suspension viscosity, apparent
specific gravity (MEA), linear retraction (R%) and apparent porosity
(PA) of the ceramic pieces manufactured at 1200 °C/2 h (M-80%
Jfeldspar, M- 80% kaolin; M -80% quartz).

M,, ndo ha evidéncias de sinterizagdo, entretanto observa-se
a coalescéncia entre algumas particulas, como conseqiiéncia
da difusdo promovida pela presenca de fase liquida,
proveniente do feldspato. Na pega M,,, pode-se observar
uma distribuicao bastante larga do tamanho de particulas,
ocorrendo a coalescéncia entre algumas particulas. Na peca
M, ,,, ha formagdo de uma fase liquida, que mantém as
particulas juntas, rearranjando-as em uma configuragdo mais
densa. Entretanto, pode-se observar poros que nio foram
preenchidos pelo liquido viscoso, levando a uma superficie
rugosa ¢ uma PA da ordem 10,4%. As pecas M, e M,
encontram-se sinterizadas, apresentando uma matriz vitrea
homogénea. Para a pega M,, observa-se uma superficie
homogénea que provavelmente é composta por uma matriz
vitrea contendo quartzo disperso.

Para a confeccdo de pecas cerdmicas, muitas vezes,
procura-se formulagdes que apresentem baixa porosidade
aparente, elevada densidade, baixa retragdo linear. Entre
os diversos tratamentos térmicos estudados, o que levou a
obtenc¢do das melhores propriedades, anteriormente citadas,
foi o de 1200 °C/2 h. A rede simplex desse tratamento ¢é
apresentada na Fig. 7. Também ¢ apresentado o simplex
da viscosidade das barbotinas. As superficies de resposta
permitem uma avaliacdo das propriedades das pecas com
base nas composi¢cdes do sistema, podendo-se, para isto,
utilizar a intersec¢ao das superficies de resposta das redes
simplex para proposi¢do de formulagdes com propriedades
pré-estabelecidas. A partir dessa intersec¢do, observa-se

que pecas produzidas com cerca de 45% v/v de feldspato,
45% v/v de caulim e 10% v/v de quartzo apresentaram
propriedades reologicas e de sinterabilidade mais adequadas
para processamento ceramico.

CONCLUSOES

O estudo reoldgico das composi¢des indicou que as
misturas que continham teor de caulim inferior a 33,3% v/v
sofreram decantagdo durante os ensaios reoldgicos, como
também tiveram comportamento dilatante. As propriedades
das pegas produzidas com teor de 80% v/v de caulim ou
de quartzo indicaram que estas ndo foram sinterizadas,
e as com 80% v/v de feldspato comegaram a colapsar. As
pecas produzidas contendo 45% v/v de feldspato, 45% v/v
de caulim e 10% v/v de quartzo apresentaram propriedades
reologicas ¢ de sinterabilidade mais adequadas para
processamento ceramico. Com o emprego das superficies
de resposta do simplex, ¢ possivel propor formulagdes
com propriedades especificas. Verificou-se que o efeito
de interagdo entre temperatura ¢ tempo ¢ significante no
processamento ceramico, apesar do efeito cinético ser
inferior ao termodindmico. Basicamente as fases mulita e
quartzo foram identificados nas pegas sinterizadas a 1200 °C
com patamares de O he 2 h.
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