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Resumo

A inddstria ceramica figura entre as cadeias produtivas mais importantes do estado do Amapa4, tanto na geragdo de divisas, quanto
na de empregos. O presente trabalho teve como objetivo caracterizar novos depdsitos de argilas provenientes da regido sul do
Amapd, visando aplicacdes nas industrias ceramicas. As argilas inicialmente foram submetidas as caracterizagdes fisica, quimica,
mineraldgica e térmica. Posteriormente, foram confeccionados corpos de prova por prensagem uniaxial, sendo aplicada prensagem
em duas etapas de 13,4 e 20 MPa. As amostras foram secas em uma estufa a 110 °C, e submetidas a queima em 850, 1000 e 1200 °C.
Foram determinadas as propriedades fisico-mecanicas: retrag¢do linear de queima, absor¢io de dgua, porosidade aparente, densidade
aparente e resisténcia a flexdo, bem como a quantificag¢@o das fases cristalinas e a evolu¢io mineraldgica apds queima. Os resultados
evidenciaram que as argilas sdo constituidas por caulinita, quartzo, mica e esmectita. Em relacdo as propriedades fisico-mecanicas,
verificou-se que cinco argilas sdo adequadas para uso como refratdrios densos e uma para ceramica vermelha.
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Abstract

The ceramic industry is among the most important productive chains of the Amapa state, both in the capital and jobs generation.
The objective of the present work was to characterize the new clay deposits from the south region of Amapd, aiming its application
in the ceramic industry. Initially, the clays were submitted to physical, chemical, mineralogical and thermal characterizations. Af-
terwards, specimens were prepared by uniaxial pressing, applying two steps pressing of 13.4 and 20 MPa. The samples were dried
in an oven at 110 °C, and submitted to firing at 850, 1000 and 1200 °C. The determined physico-mechanical properties were: linear
firing shrinkage, water absorption, apparent porosity and flexural resistance, as well as post-firing mineralogical evolution. The
results showed that the clays are composed by kaolinite, smectite, quartz and mica. In relation to the physico-mechanical properties,
it was verified that five clays are suitable for use as dense refractories and one for red ceramics.

Keywords: clays, new deposits, characterization, properties.

INTRODUCAO

A industria cerdmica brasileira tem grande importancia
para o pais, tanto na geracdo de divisas como na geracdo de
empregos [1]. O Brasil € um grande produtor de argilas para
a inddstria de ceramica, em virtude do grande nimero de
jazidas e empresas espalhadas por todo o pais, consumindo
cerca de 70 milhdes de toneladas de matérias-primas por ano.
Assim sendo, estima-se que a industria ceramica brasileira
tenha uma participagdo de aproximadamente 1% do PIB [2,
3]. A argila ¢ um material natural, terroso, de granulacdo
fina, que geralmente adquire quando umedecida com dgua
certa plasticidade, bem como resisténcia mecanica apds
ser submetidas a um tratamento térmico adequado. Além
disso, sdo materiais formados essencialmente por silicatos
hidratados de aluminio, ferro e magnésio, denominados

argilominerais [4]. Geralmente, as argilas sdo materiais
muito heterogéneos, cujas propriedades dependem da
sua formagao geoldgica e da localizacdo da extracdo. Em
geral, observa-se grande complexidade e variabilidade
composicional em argilas extraidas de jazidas distintas,
em decorréncia de suas caracteristicas e particularidades
geoldgicas. Sendo assim, evidencia-se a necessidade de
pesquisas que buscam a caracterizacdo das argilas dessas
jazidas, a fim de se poder extrair o real potencial tecnoldgico
[5-7]. Além disso, é importante conhecer a mineralogia
das argilas para que se possa utilizd-las adequadamente em
diversos processos industriais. A qualidade dos produtos
ceramicos estd ligada principalmente as propriedades
tecnoldgicas e mineraldgicas das argilas empregadas,
tais como: granulometria, plasticidade e composicdo
mineraldgica, dentre outros vdrios fatores [8, 9].



70 A. L. Silva et al. /| Ceramica 64 (2018) 69-78

No estado do Amapd, as industrias ceramicas tém
grande importancia socioecondmica, porém ainda é bastante
recente a implantagdo destas industrias, ndo conseguindo
atender o mercado local [10]. Por isso, tem-se incentivado
a busca de novos depdsitos com o intuito de suprir as novas
inddstrias que estdo sendo implantadas no estado. Por
outro lado, o estado segue, a regra do restante do pais, nao
tendo o conhecimento adequado das caracteristicas fisicas,
quimicas e mineraldgica das matérias-primas utilizadas por
essas industrias cerdmicas, apesar dos esforcos no sentido
de contornar essa lacuna tecnoldgica no estado do Amapa
[11, 12]. Sabe-se que o conhecimento das caracteristicas das
matérias-primas contribui diretamente para a melhoria das
propriedades do produto final, e possibilita ao fabricante
flexibilidade, redu¢@o de custos de producdo, bem como
aumento no valor agregado de seu produto. Sendo assim,
o conhecimento das caracteristicas das argilas tem grande
interesse tecnoldgico e comercial [13-15]. O objetivo desse
trabalho foi realizar caracterizagdes tecnoldgicas de seis
novas argilas cujas jazidas estdo localizadas na regido sul do
estado do Amapa.

MATERIAIS E METODOS

As amostras de argilas analisadas foram provenientes
de novas ocorréncias na cidade de Laranjal do Jari
localizada no estado do Amapa4, extraidas da reserva em 6
niveis de profundidade distintas, sendo denominadas: A, B,
C, D, E e F. Inicialmente, as argilas foram secas em estufa
a 60 °C durante 24 h. Posteriormente, foram submetidas
ao processo de beneficiamento através de moagem em
moinhos de martelo e galga com objetivo de transformé-
las em p6. Apdés moagem as argilas foram passadas em
peneira ABNT n° 200 (0,074 mm), e em seguida foram
submetidas as caracterizagdes fisica, quimica e mineraldgica.
A caracterizacdo das amostras das argilas foi efetuada por
meio das seguintes técnicas: andlise granulométrica por
espalhamento laser (Cilas, 1064 L/D); andlise quimica por
fluorescéncia de raios X (Shimadzu, EDX 720); limites de
liquidez e de plasticidade, como base nas normas da ABNT
[16, 17]; andlise termogravimétrica (ATG) e andlise térmica
diferencial (DTA, sistema de andlise térmica simultinea
Shimadzu, TA 60H), com taxa de aquecimento de 12,5 °C/min
em atmosfera de ar (temperatura mdxima 1000 °C e padrao na
DTA de 6xido de aluminio calcinado); e difra¢do de raios X
(Shimadzu, D6000) com radiacdao CuKa (40 kV/30 mA)
e velocidade do gonidmetro de 2 °C/min e passo de 0,02°,
na faixa de 5 a 60°.

As massas semissecas foram conformadas por
prensagem. Foi adicionado um teor de umidade de 7,0% da
massa total da argila e, posteriormente, homogeneizada no
moinho de bolas por 24 h. Apés homogeneizacgdo, as massas
foram conformadas por prensagem uniaxial (Servitech,
CT-335), sendo aplicado uma pré-prensagem de 134
MPa e, posteriormente, uma prensagem de 20,0 MPa para
obteng¢do de corpos de prova retangular, com 50 x 15 mm
de dimensdes. Foram confeccionados 30 corpos de prova

para cada composicdo. Apds a etapa de conformacdo, os
corpos de prova foram sinterizados em forno elétrico a 850,
1000 e 1200 °C em taxa de aquecimento de 5 °C/min, com
permanéncia de 1 h. Apds o processo de sinterizacdo, os
corpos de prova foram submetidos a ensaios tecnoldgicos
para determinacido das propriedades fisico-mecanicas:
retragdo linear de queima (RLq); absorcdo de dagua,
porosidade aparente e densidade parente, avaliadas através
do método de Arquimedes utilizando-se como fluido de
imersdo a dgua na temperatura ambiente; e resisténcia a
flexao (MRF) em trés pontos, utilizando-se uma maquina
universal de ensaios mecanicos (Shimadzu, AG-X 50 kN)
operada a velocidade de 5 mm/min, com distancia dos
apoios de 35 mm. Apds os ensaios, 0s corpos de prova de
cada composi¢do foram submetidos ao processo de moagem
e peneiramento em malha 200 mesh (0,074 mm) para
posterior caracterizacdo por difragdo de raios X (DRX).
Para a identificacdo e quantificacdo das fases cristalinas,
foi utilizado o programa Search Match: Untitled-XRD:
Qualitative Analysis e os arquivos cristalogrificos JCPDS
do banco de dados PCPDFWIN do programa XRD6000 do
difratdmetro.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Andlise quimica: a Tabela I mostra a composi¢do quimica
das amostras analisadas. Pdde-se observar que o percentual
de didxido de silicio (SiO,) variou de 51,07% para a argila
E a 63,90% para a argila C. Com relag@o ao teor de alumina
(ALO,), os valores variaram de 21,49% para a argila C a
34,98% para a argila F. Para o 6xido de ferro (Fe,0,), notou-
se que a argila C apresentou o maior teor, 5,17%, e a argila
F o menor, 2,06%. Os teores de SiO, foram associados a
presenga de argilominerais ¢ quartzo, enquanto os de Al,O,
foram relacionados a caulinita. A razdo das fracdes de
alumina e silica (A1,0,/Si0,) variou de 0,34 para a argila C
e 0,67 para as argilas E e F; valores préximos de 1 indicam
maior chance de ocorrer a formacao da fase mulita em altas
temperaturas. Na Tabela I ainda pode-se constatar que as
fragdes de Fe,O,, MgO e K O da argila C foram superiores
as das demais argilas, podendo estar presentes em materiais
que agem como fundentes durante a etapa de queima [18,
19]. A mica foi provavelmente a fonte da quantidade alta de
potdssio observada nas composicdes A e C, o que indicou
uma possivel a¢do fundente do K, O em baixas temperaturas,
favorecendo a densificacdo [20]. Por outro lado, todas as
amostras apresentaram baixos teores de MgO, bem como
quantidades minimas ou auséncia de CaO e Na,O, o que €
importante, pois esses 6xidos podem atuar como fundentes
durante o processo de queima, reagindo com fases amorfas
e formando fases cristalinas que s@o mais estdveis frente a
umidade [21,22]. Com base nos dados da Tabela I, observou-
se que a argila C apresentou composicao tipica para ceramica
vermelha, com predomindncia de SiO, e AL, O,, bem como
teor de 6xido de ferro (Fe,O,) superior a 5%, o que indicou
que a argila C pode apresentar, apds queima, coloracdo
vermelha, principalmente devido a oxidacdo do composto de
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Tabela I - Composi¢des quimicas (% em massa) das argilas.

[Table I - Chemical compositions (wt%) of the clays.]

Amostra  PF’ SiO, ALO, Fe0, MgO TO, KO CaO NaO
ArgilaA 633 6082 2601 2,65 0,95 124 212 0,12 -
ArgilaB 727 58,10 2820 235 1,03 1,17 167 0,19 -
ArgilaC 460 6390 2149 517 125 106 239 011 009
ArgilaD 893 538 30,15 40l 1,02 1,34 124 - 0,10
ArgilaE 930 5107 3442 267 1,13 122 098 - -
ArgilaF 836 5192 3498 206 1,10 134 089 010 007

* PF - perda ao fogo.

ferro que ao final apresenta-se sob a forma de 6xido férrico.
Por outro lado, as argilas A, B, D, E e F possuem composicao
quimica tipica para argilas pldsticas aplicadas em ceramica
branca. Além disso, as mesmas apresentaram baixos teores
de oxidos fundentes (Na,O e K,0) sendo um indicativo de
alta refratariedade. Em relacdo a perda ao fogo, constatou-se
que variou de 4,60% para argila C a 9,30% para a argila E,
sendo que estas perdas podem ser atribuidas provavelmente
a evaporacdo de dgua, desidroxilagdo das massas e queima
da matéria organica.

Andlise granulométrica: a Tabela II e a Fig. 1 mostram
resultados da distribui¢do granulométrica das seis amostras
de argilas (A a F). Analisando as curvas da Fig. 1, verificou-
se que as seis argilas apresentaram distribui¢do de tamanho
de particulas larga e multimodal. Observou-se, no geral, que
a frag@o argila das amostras analisadas variou de 16,56%
para a amostra C a 34,68% para a amostra E. A fragao silte
(diametro médio entre 2 e 20 um) ficou na faixa de 52,73 a
70,49%, e a areia (>20 um) entre 1,97 e 30,71%. Verificou-
se também que a amostra C foi a que apresentou o maior
didmetro médio, e a amostra E, o menor, ou seja, a menos
argilosa e a mais argilosa, respectivamente. Em sintese, a
andlise granulométrica mostrou que as massas estudadas
sdo granulometricamente formadas com predominio das
fragdes silte mais areia. Os resultados obtidos pela andlise
granulométrica indicaram que todas as argilas estudadas
sdo finas, o que contribui para maior sinterabilidade durante
o processo de queima, devido a maior reatividade das
particulas [23].

Tabela II - Composi¢do granulométrica das argilas.
[Table II - Granulometric composition of the clays.]

Argila (%) Silie (%)  Areia (%) Dametro
Amostra médio

(x<2um) (2<x <20 wm) (x >20um)

(um)

Argila A 21,55 67,58 10,87 9,20
Argila B 23,34 70,49 6,17 8,10
Argila C 16,56 52,73 30,71 14 47
ArgilaD 2798 64,76 7,26 748
ArgilaE 34,68 63,35 1,97 5,50
Argila F 29,50 6748 302 501

100 +

80 -

60

40 4

20 4

Fragdao acumulada (%)

0,1 1 10 100
Diametro (um)

Figura 1: Distribuicdo granulométrica das amostras.

[Figure 1: Particle size distribution of the samples.]

Indices de Atterberg e plasticidade: a Tabela III
apresenta os valores de limite de plasticidade (LP), liquidez
(LL) e indice de plasticidade (IP) das amostras analisadas.
Observou-se que os limites LL. e LP variaram de 36,1%
(Argila C) a 78,1% (Argila E), e de 9,5% (Argila F) a
458% (Argila E), respectivamente. O IP situou-se entre
10,5% (Argila C) a 33,5% (Argila F). No geral, as argilas
B, D, E e F sao altamente plasticas (IP >15%), sendo que as
argilas E e F apresentaram valor superior a 30% no indice
de plasticidade, indicando um elevado grau de plasticidade,
o que indicou que pode ser necessdrio a adicdo de material
ndo plastico para o seu processamento. J4 as argilas A e C
apresentaram plasticidade média (7%<IP<15%). Conforme
a literatura [24], a partir do indice de plasticidade e do
limite de plasticidade podem-se classificar as argilas em
zona de extrusdo 6tima e zona de extrusdo aceitdvel. Para
uma extrusdo aceitdvel a argila deve apresentar indice de
plasticidade entre 10 e 34% e limite de plasticidade entre 18
e 31%. No entanto, para uma extrusdo 6tima a argila deve
apresentar indice de plasticidade entre 15 e 25%, enquanto o
limite de plasticidade deve estar entre 18 e 25%. Observa-se
na Tabela III que nenhuma das argilas apresentou LP e IP
dentro da faixa 6tima de extrusdo, enquanto as argilas A, B e
C apresentam LP e IP dentro da faixa de extrusdo aceitavel.
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Tabela III - Limites de Atterberg e indice de plasticidade das
amostras.
[Table III - Atterberg limits of the samples.]

Amostra LL(%) LP(%) 1P (%)
Argila A 37,5 250 12,5
Argila B 50,0 27,0 23,0
Argila C 36,1 25,7 10,5
Argila D 57,6 38,1 19,5
Argila E 78,1 458 323

Argila F 430 9.5 335
Nota: IP= LL-LP.

Andlises térmicas (DTA e ATG): a Fig. 2 apresenta
as curvas de termogravimetria (ATG) e andlise térmica
diferencial (DTA) das amostras analisadas. Observa-se na
Fig. 2a, que as curvas de ATG apresentaram perda de massa
total de 6,67% para a argila A, 7,96% para a argila B, 4,78%
para a argila C, 9,1% para a argila D, 9,56% para a argila E
e 8,71% para a argila F. No geral, a perda de massa até 140
°C pode ser atribuida a perda das dguas livre e adsorvida.
Entre 140 e 600 °C, a perda de massa correspondeu a
oxidag@o da matéria organica e a desidroxilagdo das massas
e, em seguida, acima de 600 °C, a perda de massa foi
essencialmente devido a oxida¢do da matéria organica [25,
26]. As perdas de massas foram confirmadas pela andlise
quimica, que apresentaram perdas ao fogo aproximadas
aos valores encontrados nas andlises termogravimétricas.
Nas curvas de DTA, Fig. 2b, observou-se que as argilas C
e D apresentaram pequenos picos exotérmicos proximo de
200 °C, provavelmente decorrentes da queima de matérias
organicas. Notou-se pico endotérmico em torno de 500 °C nas
amostras C e D, possivelmente decorrente da desidroxilacao
dos argilominerais e, posteriormente, picos exotérmicos
préoximos a 920 °C, que podem estar relacionados com
a nucleacdo de mulita. Observou-se que as argilas A,
B, E e F na faixa de 500 a 510 °C apresentaram picos
endotérmicos associados provavelmente a dexidroxilacdo
dos argilominerais presentes nas argilas e picos exotérmicos
entre 910 e 980 °C possivelmente associados a reorganizacao
do material, com formacdo de fases cristalinas, devido a
nucleacdo da mulita [27]. Ainda se verificou que as amostras
A, B, E e F apresentaram bandas exotérmicas entre 240 e
302 °C, sendo mais pronunciada na amostra A, que foram
possivelmente relacionadas a queima da matéria organica.

Difracdo de raios X (DRX): a Fig. 3 ilustra as curvas
de difracdo de raios X das amostras estudadas. As amostras
apresentaram basicamente as seguintes fases cristalinas:
quartzo, caulinita, mica e esmectita. A caulinita é um
importante componente de uma massa ceramica, pois auxilia
na conformac¢do melhorando a trabalhabilidade das massas.
Analisando-se os padrdes de difracdo e a Tabela I, observou-
se que as amostras apresentaram caulinita mal cristalizada,
uma vez que as intensidades dos picos de difragdo foram
fracas, porém sua presenca foi reforgada a partir do teor de
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Figura 2: Curvas de ATG (a) e DTA (b) das amostras.
[Figure 2: TG (a) and DTA (b) curves of the samples.]

6xido de aluminio presente na composicdo quimica, bem
como ao fato da inexisténcia de outras fontes de 6xido de
aluminio como gibsita ou boemita [3].

Propriedades fisico-mecdnicos: a Tabela IV apresenta as
cores dos corpos de prova das argilas ap6s queima a 850, 1000
e 1200 °C e o seu uso provavel. Observou-se que as argilas A,
B, D, E e F tém uso provéavel em cerdmica branca e fabricacio
de material, porém a argila C tem uso provédvel em cerdmica
vermelha ou estrutural. As amostras A, E e F queimaram com
cor branca para todas as faixas de temperatura; a amostra
B queimou com cor branca em 850 °C e com cor creme
em 1000 e 1200 °C. A argila D apresentou queima com cor
branca em 850 e 1200 °C, porém em 1000 °C apresentou
cor creme. No geral, as argilas A, B, D, E e F apresentaram
variagdo na cor de creme claro ao branco, o que evidenciou
teores insuficientes de ferro para promover cor avermelhada
no produto final. Ja a argila C foi a unica que apresentou
caracteristica de argila para ceramica vermelha, apresentando
cor marrom avermelhado apés queima a 850 °C, laranja em
1000 °C e vermelha a 1200 °C. No estudo [28] foi reportado
que acima de 1000 °C ocorre a liberagdo de ferro bivalente,
que por oxidag@o passa a ferro trivalente responsavel pela
cor vermelha, e acima de 1100 °C comega a ocorrer uma
superqueima e o ferro trivalente comeca a reduzir gerando cor
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Figura 3: Difratogramas de raios X das amostras.
[Figure 3: X-ray diffraction patterns of the samples.]

marrom avermelhado. Entretanto, as aplica¢des citadas das
argilas ndo podem se basear somente em cores, por isso, sa0
analisadas posteriormente as propriedades fisico-mecanicas
e, consequentemente, confrontadas com as especificacoes.
AFig.4aapresenta os valores obtidos para retracio linear
apos a queima entre 850 e 1200 °C das argilas investigadas.
Observou-se que para todas as argilas ocorreu aumento da
retragdo linear com o aumento da temperatura de queima.
Tal comportamento pode estar relacionado ao maior grau
de sinterizacdo, difusdo no estado sélido e formagao de fase
liquida, provocando aproximacao das particulas e, portanto,
reduzindo o volume dos corpos de prova [14, 29, 30]. Para
1200 °C, as pecas obtidas com as argilas apresentaram

elevagdo mais pronunciada da retragdo linear, provavelmente
em decorréncia do maior empacotamento alcancado e a
maior quantidade de fase liquida formada nesta temperatura,
induzindo maior retracdo. Verificou-se que as argilas A,
B, D, E e F apresentaram retra¢do linear de queima dentro
das especificacdes recomendadas para cerdmica branca
que € no maximo 13%, como também das especificacdes
recomendadas pela indudstria para grés sanitdrios que € de
12% e pela literatura 13% [31]. Por outro lado, a argila C
apresentou resultado dentro da faixa aceitdvel para aplicagoes
em ceramica vermelha, apresentando retracio linear entre
1,5 e 3,0%, sendo que menor que 1,5% € referenciado como
ideal [32].

A Fig. 4b apresenta os valores obtidos para absorcao
de dgua apds a queima das argilas. Notou-se que a argila A
apresentou o maior valor de absor¢do de dgua na faixa de
850 a 1000 °C, enquanto a argila C o menor valor. Ainda
se constatou que ndo ocorreu variacdo significativa da
absor¢ao de dgua na faixa de 850 a 1000 °C para as argilas
A, B, C,E eF, com exce¢do da argila D, a qual apresentou
uma reducdo da absorcdo de dgua de forma mais nitida.
Observou-se no geral que o teor de absorcdo de dgua
diminuiu com o aumento da temperatura. Tal fato € atribuido
ao preenchimento dos poros devido a fusdo dos dxidos
fundentes presentes nas massas cerdmicas, 0 que promoveu
reducdo da porosidade e, consequentemente, melhorou o
empacotamento da peca [33], sendo mais pronunciada a
reducdo da absor¢do de dgua nas argilas sinterizadas na faixa
de 1000 a 1200 °C. A argila C, por conter maior quantidade
de oxidos fundentes (particularmente K O) entre as argilas
investigadas, foi a que apresentou a menor absorcdo de
dgua. Conforme a literatura [4, 34, 35], o valor maximo de
absorc¢ao de dgua para telhas € de 20%, enquanto para tijolos
e refratarios € dentro da faixa de 8 a 22%, sendo assim, o
comportamento apresentando pela argila C na absorcdo de
dgua foi dentro das especificacdes para produtos da inddstria
de ceramica vermelha em todas as faixas de temperatura.
Por outro lado, os resultados das argilas A, B, D, E e F foram
conforme os requisitos para refratdrios densos, destacando-
se a amostra B por apresentar menor absor¢do de dgua entre
as argilas claras, indicando que a mesma € menos propensa
para apresentar patologias durante o uso. Entretanto, para
aplicacdes como revestimentos de pisos e paredes, somente
na faixa de 850 a 1000 °C, as argilas B, E e F estdo de acordo

Tabela IV - Cores dos corpos de prova apds queima a 850, 1000 e 1200 °C.
[Table 1V - Colors of the specimens after firing at 850, 1000 and 1200 °C.]

Amostra 850 °C 1000 °C 1200 °C Uso provével

Argila A Branca Branca Branca Refratario/louca
Argila B Branca Creme Creme Refratdrio/louca
Argila C Marrom Laranja Vermelha Tijolo/telha

Argila D Branca Creme Branca Refratdrio/louga
Argila E Branca Creme Creme Refratdrio/louga
Argila F Branca Branca Creme Refratdrio/louca
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Figura 4: Resultados dos corpos de prova apds queima: (a) retracio linear de queima; (b) absorcdo de dgua; (c) porosidade aparente; (d)

densidade aparente.

[Figure 4: Results of the specimens after firing: (a) linear firing shrinkage; (b) water absorption; (c) apparent porosity; (d) apparent

density.]

com a exigéncia de absorcdo de dgua [32]. Esses resultados
foram similares com os de absor¢do de dgua para argilas
refratdrias reportados na literatura [36, 37].

A Fig. 4c mostra o comportamento da porosidade das
argilas apés a queima. Na faixa de 850 até 1000 °C ndo
se observou queda significativa na porosidade aparente
das argilas A, B, C, E e F, sendo a tnica excecdo a argila
D, a qual teve uma queda mais evidente. Verificou-se que
a partir de 1000 °C ocorreu intensificacdo na diminui¢do
da porosidade aparente com o aumento da temperatura
de queima, o que pode ser atribuido provavelmente a
uma eficiente formacdo de fase liquida, retraindo a pecga
e reduzindo desta forma a porosidade [31]. Entretanto,
como se trata de uma alta temperatura, pode ter ocorrido
o crescimento das particulas por difusdo de dtomos das
particulas menores para particulas maiores, o que diminuiu
a porosidade aparente e, consequentemente, aumentou
a densificacdo da amostra. As argilas A, B, D, E e F, por
apresentarem coloracio clara, apresentaram tendéncia para
serem utilizadas como materiais refratdrios, por isso, torna-se
conveniente analisar a porosidade. Conforme [38], verificou-
se que as argilas A, B, D, E, e F possuem caracteristicas de

materiais refratdrios silicoaluminosos, uma vez que o teor
de Al O, estd na faixa de 22 a 45,99% (Tabela I). A respeito
da porosidade dos refratdrios densos, os mesmos devem
possuir uma porosidade total menor que 45%, enquanto os

70
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Resisténcia a flexdo (MPa)

0 . . . .
800 900 1000 1100 1200
Temperatura de queima (°C)

Figura 5: Resisténcia a flexdo dos corpos de prova apds queima.
[Figure 5: Flexural strength of the specimens after firing.]
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refratdrios isolantes devem possuir uma porosidade total
maior que 45% [39-42]. Sendo assim, praticamente todas
as amostras (A, B, D, E e F) tém potencial para aplicacio
em materiais refratdrios densos, com excecdo da amostra D
na temperatura de 850 °C que apresentou caracteristicas de
refratdrio isolante (porosidade maior que 45%).

A Fig. 4d apresenta os valores de densidade aparente
para queimas a 850, 1000 e 1200 °C. Observou-se que
a densidade aparente aumentou com o aumento da
temperatura de sinterizac¢@o para todas as argilas, sugerindo

bom grau de sinterizagdo das particulas que compdem as
massas ceramicas. Contatou-se que a densidade aparente foi
mdaxima para todas as argilas quando atingiu 1200 °C, na
qual provavelmente ocorreu uma melhor compactacio das
particulas em funcdo do maior nivel de difusdo e também da
formacdo da fase liquida, promovendo maior densificacdo.
Os valores obtidos na densidade aparente das argilas A, B,
D, E e F, na faixa de 850 a 1200 °C, encontram-se dentro
das especificacOes para argilas refratdrias [43], enquanto que
para a argila C o valor foi acima do minimo recomendado
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Figura 6: Difratogramas de raios X das amostras apds queima

a 850, 1000 e 1200 °C.

[Figure 6: X-ray diffraction patterns of the samples after firing at 850, 1000 and 1200 °C.]
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para ceramica vermelha [4].

A Fig. 5 apresenta os valores obtidos para a resisténcia
a flex@o apds queima dos corpos de prova obtidos com as
argilas A a F. Constatou-se na faixa de 850 até 1000 °C
aumento discreto na resisténcia a flexdo de todas as argilas
a medida que se elevou a temperatura de queima, sendo
que a partir de 1000 °C comecou a ocorrer a maximizacao
da resisténcia, alcancando altos valores de resisténcia em
1200 °C. Conforme [44], 2 medida que a temperatura de
sinterizacdo aumenta a resisténcia a flexdo dos corpos de
prova também aumenta, pois a elevacdo da temperatura
reduz a quantidade de poros e, consequentemente, a
resisténcia aumenta. Sendo assim, inferiu-se que o
aumento na resisténcia mecanica pode ser justificado
provavelmente pela reducdo da porosidade (Fig. 4c) e ao
surgimento de novas fases cristalinas como a mulita (Fig.
6). As caracteristicas mineraldgicas e microestruturais das
argilas sdo afetadas quando sdo submetidas ao aquecimento,
uma vez que induz novas transformacgdes de fases quando
altas temperaturas sdo alcancadas e, consequentemente,
auxiliando na elevacdo da resisténcia. Além disso, o
aumento da resisténcia mecanica nas argilas investigadas
foi associado a redugdo da porosidade nas pecas, o que €
desejavel, pois o efeito deletério da porosidade sobre a
resisténcia mecanica estd fundamentalmente relacionado
aos seguintes fatores: i) os poros reduzem a drea da secao
transversal na qual a carga € aplicada; e ii) os poros atuam
como concentradores de tensdo [45]. No geral, verificou-se
que o aumento da temperatura para todas as argilas acarretou
incrementos nos parametros de retracdo linear e resisténcia a
flexdo, com diminui¢do da absor¢do de dgua e da porosidade
aparente, sendo a maximizacdo em 1200 °C. Provavelmente
nesta temperatura, a maioria dos constituintes mineraldgicos
se fundiu e interligou as particulas [46]. Conforme [4,
47], os valores minimos da tensdao de ruptura a flexdo
recomendados para argilas de ceramica vermelha sio: 2,0
MPa para tijolos macigos, 5,5 MPa para blocos vazados e
6,5 MPa para telhas. Portanto, a argila C em toda a faixa
de temperatura investigada, 850 até 1200 °C, pode ser
aplicada para producdo de tijolos macigos, blocos vazados
e telhas, uma vez que atende as especificacdes minimas. Ja
os materiais refratdrios apresentam, tipicamente, resisténcia
a flexao na faixa de valores entre 10 e 40 MPa a temperatura
ambiente. Por conseguinte, na temperatura de queima de
850 °C somente a argila F ficou no patamar aceitdvel para
uso como refratdrio denso; ja na temperatura de 1000 °C as
argilas B, D, E e F ficaram dentro das especificacdes para
aplicacdo como refratdrio denso. Quando a sinterizacio foi a
1200 °C, todas as argilas (A a F) apresentaram potencial de
utilizacdo para fabricag@o de refratdrios densos, mostrando-
se viavel em termos de resisténcia mecéanica [48, 49].

A Fig. 6 apresenta difratogramas de raios X das argilas
apds queima. A evolucdo das fases cristalinas presentes nas
argilas A a F em fun¢@o da temperatura de queima pode ser
resumida da seguinte maneira: a 850 °C as fases cristalinas
nas amostras foram mica, esmectita, quartzo e caulinita;
a 1000 °C observou-se a presenca de somente quartzo; ja

Tabela V - Percentual de fases cristalinas apds tratamento
térmico a 1200 °C.

[Table V - Percentage of crystalline phases after heat
treatment at 1200 °C.]

Amostra Mulita Quartzo Cristobalita Cristalinidade

A 32,52 53,33 0,00 85,86
B 4333 40,06 5,12 88,53
C 30,35 54 81 0,00 85,17
D 43,68 34,68 545 83,82
E 51,50 26,35 9,93 87,80
F 5425 13,11 11,33 78,70

a 1200 °C foi possivel observar picos de mulita, quartzo
e cristobalita. Observou-se ainda que a 850 °C somente a
argila A ndo apresentou picos caracteristicos da caulinita,
o que provavelmente foi relacionado a desidroxilagdo da
estrutura da caulinita [50]. Ainda se pdde constatar que a
destrui¢do da estrutura cristalina da caulinita ocorreu em
temperaturas abaixo de 1000 °C para as todas as argilas, bem
como a nucleacdo da mulita se intensificou depois de atingir
1200 °C. A nucleacdo e crescimento dos cristais de mulita
s6 foram observados a partir de 1100 °C em [51]. Conforme
[52], a mulita é uma fase desejdvel que confere elevada
resisténcia mecanica ao material ceramico. A diminuicdo
da intensidade dos picos de difracdo do quartzo indicou que
ocorreu sua dissolugcdo na fase liquida formada. Portanto,
observou-se que em todas as amostras queimadas a 1200
°C, constatou-se significativa presenca de mulita, bem como
diminuicao na intensidade dos picos de difra¢dao do quartzo
quando comparadas as intensidades de 1000 °C. Sendo
assim, provavelmente foi um fator decisivo a intensificag@o
dos picos de mulita para a melhora da resisténcia a flexao
para todas as amostras em 1200 °C, quando comparadas aos
valores de 1000 °C.

Na Tabela V s@o apresentados os resultados da andlise
semiquantitativa das fases cristalinas presentes nas amostras
estudadas. Observou-se que para a temperatura de 1200
°C, as fases majoritdrias foram mulita e quartzo para
toda as amostras, com percentuais variando de 30,35 até
54,25% para a mulita, enquanto o quartzo variou de 13,11
até 54,81%. Observou-se que o quartzo foi majoritirio nas
amostras A e C. Para as amostras B, D, E e F observou-
se baixo percentual de cristobalita e elevada quantidade
de mulita, sendo o valor maximo de 54,25% (amostra F).
Isto pode estar relacionado com a importancia da fase
liquida no processo de cristalizagdo da mulita [53]. Pode-se
verificar que praticamente todas as amostras apresentaram
cristalinidade superior a 83%, com excecdo a amostra F que
foi de 78,7% na temperatura de 1200 °C.

CONCLUSOES
A partir dos estudos sobre o potencial de argilas de

diferentes camadas da regido sul do estado do Amapa, pdde-
se concluir que as argilas apresentaram na sua composicao
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mineralégica caulinita, quartzo, mica e esmectita. O
tratamento térmico mostrou que, 3 medida que aumentou
a temperatura de sinterizacdo, todas as argilas aumentaram
a retragdo linear e resisténcia a flexdo, com diminui¢do
da absor¢cdo de dgua e da porosidade aparente, sendo a
maximizacdo em 1200 °C. A argila C apresentou coloracdo
vermelha tipica para aplicacdes em tijolos, blocos e telhas,
sendo que as propriedades fisico-mecénicas foram conforme
as exigéncias desses produtos. Por outro lado, as argilas A,
B, D, E e F apresentaram comportamento fisico-mecanico
compativel para o uso em ceramica refratdria densa. Os dados
de composicao quimica e mineraldgica evidenciaram baixos
teores de 6xidos fundentes, favorecendo alta refratariedade
por parte destas argilas. Entretanto, somente em 1200 °C
qualquer uma das argilas A, B, D, E e F foram indicadas para
aplicacdes como refratdrios densos, uma vez que se alcanga
altos valores de resisténcia. Todavia, em queima a 850 °C
a argila F € aceitdvel para uso como refratdrio denso, ja na
temperatura de 1000 °C as argilas B, D, E e F alcangaram
valores de resisténcia dentro das especificacdes. As argilas
A, B, D, E e F contendo maior razéo Al,0,/SiO, e menor
didmetro médio de particulas foram as que apresentaram
o melhor desempenho mecanico. Os cristais de mulita
formados na sinterizagdo a 1200 °C em todas as argilas
auxiliaram também na elevagao da resisténcia mecanica. No
geral, as argilas A, B, D, E e F apresentaram caracteristicas
interessantes para utilizagdo na industria cerdmica, com a
particularidade de ser refratdria e ter cor de queima branca
ou creme.
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