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EFFECT OF THE MECHANICAL ACTIVATION OF A TALC/KAOLIN/ALUMINA MIXTURE ON THE MECHANISM AND
KINETICS OF CORDIERITE FORMATION. In this study, the influence of mechanical activation by intensive ball milling of a
stoichiometric mixture of talc, kaolin, and alumina on the mechanism and kinetics of cordierite (2Mg0O-2A1,0,-5Si0,) formation

was evaluated. The raw materials were characterized by chemical analysis, X-ray diffraction (XRD), laser diffraction, and
helium pycnometry. The kinetics and mechanism of cordierite formation were studied by XRD, differential thermal analysis,
and dilatometry in order to describe the phase formation as a function of temperature (1000-1400 °C), time of thermochemical
treatment (0—4 h), and grinding time of the mixture (0—45 min). Finally, the optimal conditions of the thermochemical
treatment that ensured the formation of cordierite were determined: milling time of 45 min and thermal treatment at

1280 °C for 1 h.
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INTRODUCAO

A cordierita (2MgO-2A1,0,-55i0,) € uma fase ceramica do sis-
tema MgO-AlL0,-Si0O,, empregada em uma série de aplicagdes, em
temperaturas moderadas, que exigem materiais com baixo coeficiente
de dilatagdo térmica e elevada resisténcia ao choque térmico. Além
disso, a cordierita se caracteriza por apresentar uma pequena cons-
tante dielétrica e elevada estabilidade quimica. Materiais a base de
cordierita sdo utilizados na producio de componentes para suporte
de catalisadores, filtros, placas para circuitos integrados, refratarios
de fornos e isolantes térmicos.!”

O método mais comum para a sintese da fase cordierita envolve
a reagdo no estado solido, a alta temperatura, de misturas de com-
ponentes puros e/ou de minerais naturais. As substincias puras mais
comumente empregadas sdo MgO, AlO,, SiO,, MgCO,, Mg(OH),.
Virios trabalhos na literatura descrevem a obtengao de cordierita por
meio da utilizagdo de minerais como talco e sepiolita como fontes
de MgO; argilas, caulins, diatomitas, feldspatos, quartzo e cinzas
volantes como fontes de ALO, e SiO,. %"

Aza e Monteros'! propuseram que a formacdo da cordierita
(2Mg0-2A1,0,:58i0,) ocorre mediante duas etapas bem definidas.
Primeiramente, a cordierita comeca a formar-se a 1100 °C por meio
de uma reacio no estado sélido, conforme Equagio 1, entre mulita
(3A1,0,4-25i0,), enstatita (MgO-SiO,) e cristobalita (Si0,). A reagdo
apresenta um apice em sua cinética a 1275 °C.

2(3AL,0,28i0,) + 6(MgO-Si0,) + 55i0, —
3(2Mg0-2A1,0,-55i0,) (1)

Em uma segunda etapa, a medida que a temperatura se eleva, a
cordierita previamente formada reage, por um mecanismo de fusio
diferencial, com a enstatita e a cristobalita, formando um liquido em
torno de 1330 a 1355 °C. Essa rea¢do depende dos teores de 6xidos
de metais alcalinos contaminantes das matérias-primas. O liquido
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formado tem a composi¢do do eutético cordierita—enstatita—silica.
Com o aumento da temperatura, o liquido comeca a reagir com a
mulita remanescente alterando sua composicio para aquela tipica
da cordierita. A temperatura de maxima cinética desta reagdo de
formacdo de cordierita € de ~1357 °C.

A cinética das reacdes no estado sélido € dependente da distribui-
¢do de tamanho de particulas dos seus reagentes. Um dos problemas
derivados da utilizacdo de matérias-primas naturais em reacdes para
formagdo de cordierita € a presenga de particulas grosseiras que
sdo limitantes de sua reatividade. Vérios estudos t&ém sido feitos no
sentido de determinar o efeito de alguns processos de moagem de
argilominerais, caulim e talco,”*'>! sobre suas estruturas cristalinas e
sua reatividade. Tais estudos concluem que os processos de moagem
de alta energia, geralmente a seco, produzem efeitos fisico-quimicos
intensos nos argilominerais, incluindo a completa amorfizacio de
sua estrutura cristalina lamelar e uma extrema redu¢@o de tamanho
de suas particulas. Por consequéncia, a moagem aumenta substan-
cialmente a reatividade dos pds cerdmicos por aumentar suas dreas
superficiais especificas, além de reduzir as temperaturas necessarias
a sua sinterizacao.

Para sintetizar a fase cordierita via reacdo no estado sélido
usualmente sdo empregados tratamentos térmicos entre 1250 e
1350 °C. Outra opg¢ao utilizada no sentido de aumentar a reatividade
de formulagdes para obtencdo de cordierita é o emprego de alguns
aditivos que reduzem sua temperatura de sintese. Entretanto, esses
aditivos reduzem a temperatura de trabalho da cordierita produzida.
O efeito combinado da moagem e dos aditivos torna possivel um
decréscimo da temperatura de sintese na ordem de 300 °C.

Em trabalhos anteriores,*® foram publicados resultados relativos
a otimizag@o do comportamento reolégico de suspensdes de caulim,
talco e alumina para o posterior processamento coloidal de compo-
nentes de cordierita, densos ou porosos. Além disso, foi avaliada
também a influéncia do processo de moagem de alta energia sobre o
comportamento reolégico de tais suspensdes, bem como as alteracdes
microestruturais produzidas, tanto do ponto de vista da porosidade
quanto das fases formadas durante sinterizagao.
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O objetivo deste trabalho € avaliar o efeito do processo de moagem
intensiva de uma suspensdo concentrada de talco, caulim e alumina,
dando enfoque sobre a cinética e os mecanismos de formacdo de
cordierita quando comparado aos resultados obtidos com as mesmas
matérias-primas utilizadas in natura.

PARTE EXPERIMENTAL

A cordierita € constituida por 13,8% de MgO, 34,9% de Al,O,
e 51,4% de SiO,, em massa. As matérias primas empregadas neste
trabalho foram: caulim e talco (ambos fornecidos por Colorminas,
Brasil) e alumina (uma mistura de 85% em massa de 1000SG,
como alumina fina, e 15% em massa de CL3000FG, como alumina
grosseira, ambas fornecidas por Alcoa, EUA). Para se obter uma
formulacdo estequiométrica da fase cordierita os componentes fo-
ram misturados nas propor¢des em massa de 40,0% caulim, 43,8%
talco e 16,2% alumina. As matérias-primas foram caracterizadas por
meio de andlise granulométrica (Mastersizer S, Malvern, Inglaterra)
e de medidas de densidade em picnometro de He (Accupyc 1330,
Micromeritics, EUA). As andlises quimicas foram obtidas por meio
de fluorescéncia de raios X (Philips PW 2400, Holanda). Algumas
propriedades fisicas e a composi¢ao quimica das matérias-primas sao
apresentadas na Tabela 1.

Seguindo os critérios estabelecidos em um trabalho prévio,?
foram preparadas suspensdes aquosas com a formulagdo das maté-
rias-primas. As condicdes 6timas de dispersdo foram estabelecidas
para uma concentra¢do de sdlidos de 40% em volume, 1,5% (em
relagdo aos sélidos) de defloculante de base poliacrilica (Dolapix
PCN, Zschimmer-Schwarz, Alemanha) e para um valor de pH =
11, ajustado com solucio de KOH (concentragdo 5 N). As suspen-
sdes foram homogeneizadas em um agitador a hélice por 15 min e
em seguida em um agitador de alto cisalhamento (Silverson L2R,
Inglaterra) por 3 min.

As suspensdes foram submetidas a moagens utilizando-se um
moinho de bolas planetdrio de alta velocidade, com jarro de porce-
lana e bolas de alumina. Os tempos de moagem foram de 15, 30 e
45 min e ao final de cada ensaio o pH das suspensdes foi ajustado
novamente para 11.° Apés cada moagem, os pds foram caracterizados
por meio de andlise granulométrica por difragdo laser (Mastersizer
S. Malvern, Inglaterra).

Para os ensaios de tratamentos térmicos para obten¢ao de cor-
dierita foram preparados corpos de prova utilizando a suspensao
sem moagem, como também cada uma das suspensdes de cada um
dos testes de moagem (15, 30 e 45 min). Os corpos de prova foram
conformados pelo processo de colagem de barbotina utilizando um
molde de gesso cilindrico (10 mm de didmetro). Os tratamentos
térmicos para sintese/sinterizacdo dos compactados foram realizados
em temperaturas entre 1000 e 1400 °C com tempos de tratamento
de zero (quenching) a 4 h e com taxa de aquecimento de 30 °C/min.

Foram realizados ensaios dinamicos de sinterizacdo, utilizando
um dilatdmetro diferencial (Setsys 16/18, Setaram, Franga), com
uma taxa de aquecimento de 10 °C/min até 1400 °C. O processo de
evolu¢ao das fases formadas durante o aquecimento da formulacao foi

Tabela 1. Composi¢do quimica e propriedades fisicas das matérias-primas
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estudado com auxilio da técnica de analise térmica diferencial (ATD,
Netzsch STA 409, Alemanha). Os ensaios de andlise térmica foram
realizados nas mesmas condicdes daquele de dilatometria. Ensaios
de difratometria de raios X (D5000, Siemens, Alemanha) foram
empregados para determinar as fases presentes na formula¢do e em
amostras obtidas de cada um dos tratamentos térmicos realizados.
Todas as amostras para os ensaios de difratometria foram preparadas
via moagem em almofariz de dgata.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Andlises de difratometria de raios X obtidas das formulacdes in
natura e daquela moida por 45 min em moinho de bolas planetdrio
demonstraram que o processo de moagem ndo produziu nenhuma
alteragdo aparente sobre a estrutura cristalina dos minerais. Ambos os
difratogramas confirmam a presenca das fases argilominerais caulim
e talco, além da alumina-o.. Ressalta-se a presenca do mineral aces-
sério quartzo—o., que € tipica em matérias primas de origem natural.

A Figura 1 mostra o efeito do tempo de moagem sobre as distribui-
¢des granulométricas da formulagdo moida em moinho planetdrio de
alta energia. Pode-se observar que jd nos primeiros 15 min a moagem
foi muito efetiva, pois produziu uma grande reduc@o do tamanho das
particulas mais grosseiras dos componentes da formulacdo (entre 5
e 70 mm). A partir dos 45 min de moagem, nota-se que o aumento
do tempo ndo produziria ganhos significativos de reducdo de tama-
nho de particulas. A formulagdo antes da moagem apresentou uma
distribuiciio com particulas com até¢ 100 mm e um didmetro médio
de ~5,5 mm. Ao final dos 45 min de moagem, a formulacdo passou a
ter particulas com didmetros inferiores a 56 mm e com um didmetro
médio da ordem de 4 mm.
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Figura 1. Distribui¢oes granulométricas acumuladas das formulagoes para
os diversos tempos de moagem e para a formulagdo sem moagem

Os resultados dos ensaios de ATD (sem moagem e com 45 min
de moagem) e dilatometria (45 min de moagem) da formulagdo sdo
apresentados na Figura 2. Comparando as curvas de ATD, observa-se
que as mesmas sio praticamente coincidentes até a temperatura de
1200 °C. Ambas mostram um pico endotérmico amplo entre 200 e

Composi¢do Quimica (%)

Matérias-Primas Dy, (mm)  p (g/em?)

SiO, ALO,  MgO CaO Na,O K,0 Fe,0, TiO, MnO P,O, PFE
Caulim 9,5 2,58 46,68 38,660 0,15 0,04 0,06 0,71 0,44 0,05 0,01 0,08 13,12
Talco 10,2 2,76 64,69 0,58 28,65 0,55 0,01 0,01 0,21 0,01 0,01 0,03 5,25
Alumina A100SG 0,6 3,89 0,01 99,84 0,03 0,04 0,06 - 0,02 - - - -
Alumina CL3000FG 5.2 3,89 0,01 99,80 0,002 0,03 0,05 - 0,02 - - - -
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300 °C, referente a perda de dgua estrutural dos aluminossilicatos, um
pico endotérmico intenso em torno de 550 °C devido a desidroxilagdo
do caulim e outro menos intenso a 885 °C referente a desidroxilagio
do talco, que promove a formagao de enstatita (MgO-SiO,). Observa-
se um pico exotérmico intenso a 1000 °C que indica a transformagdo
da estrutura ndo-cristalina da caulinita em pré-mulita. A partir de
1200 °C pode-se observar que o processo de moagem produziu uma
alteracéo importante nos resultados de ATD.

Na Figura 3 mostra-se um detalhe dos resultados de ATD e di-
latometria para temperaturas entre 1180 e 1380 °C. Observando os
resultados da formulacdo sem moagem, na Figura 3, constata-se a
presenca de 3 picos exotérmicos a 1230, 1305 e 1335 °C. Segundo
a literatura,'! pode-se afirmar que o primeiro pico € caracteristico da
formacdo da mulita e que os dois seguintes indicam a formacédo da
cordierita. No caso da formulacio moida, o pico referente a formagao
de mulita mostra-se mais intenso e antecipado de 3 °C daquele obtido
para a condicdo sem moagem. As alteracdes mais pronunciadas
ocorrem a partir desta transformac@o. O pico endotérmico a 1280
°C observado na formulagdo sem moagem desaparece para o caso
da formula¢@o moida, indicando que o processo de formagao de fase
liquida ap6s a cristalizagio da mulita € substituido pelo inicio imediato
da reacdo de formacdo de cordierita. No caso da formulacdo moida,
nota-se um efeito exotérmico de 1275 a 1280 °C, ou seja, pode-se
afirmar que o processo de moagem antecipou o inicio da formacao
da cordierita em aproximadamente 30 °C e que este acontece em um
dnico evento.

Os resultados de dilatometria da amostra moida por 45 min,
Figuras 2 e 3, mostram-se muito coerentes com aqueles de sua ana-
lise térmica. Constata-se que todas as transformagdes que envolvem
perda de hidroxilas sdo confirmadas pelas retracdes dilatométricas
observadas nos mesmos intervalos de temperatura obtidos na andlise
térmica. O inicio do pico endotérmico intenso mostrado nos resultados
de ATD a 1100 °C coincide com o inicio do processo de sinterizagiao
apontado na dilatometria. Tal efeito € tipico de sinterizacdo com fase
liquida transiente. A Figura 3 mostra ainda que a maior taxa de sin-
terizagdo € observada a 1190 °C e que a densificaco € interrompida
a 1280 °C, justamente na temperatura em torno da maxima taxa de
formacdo da cordierita.
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Figura 2. Resultados de ATD da formulagdo in natura e curvas de ATD e
dilatometria apds 45 min de moagem

Na Figura 4 sao apresentados os resultados obtidos a partir dos
ensaios de difratometria de raios X realizados nas amostras, da
formulagdo in natura, tratadas termicamente. Nela estdo colocadas
as variacOes de intensidade dos picos de difragdo tomados como ca-
racteristicos das diferentes fases obtidas em fun¢do das temperaturas
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Figura 3. Detalhe da curva de ATD da formulagdo in natura e das curvas de
ATD e dilatometria apos 45 min de moagem

de tratamento térmico realizados com corpos de prova da formulagio
que ndo sofreram o processo de moagem. Ressalta-se que os picos
selecionados para identificacdo das vdrias fases, por problemas de
sobreposicao dos mesmos em algumas fases, ndo sdo aqueles mais
intensos de cada uma delas: cordierita-o (2MgO-2A1,0,-55i0,),
3,00 A; quartzo-o, (Si0,), 4,25 A; cristobalita (Si0,), 3,14 A; safi-
rina (4Mg0-5A1,0,.28i0,), 2,01 A; espinélio (MgO-Al,0,), 2,44 A;
mulita (3A1,0,-28i0,), 1,60 A; alumina-ot (AL,05), 2,08 A. Portanto,
os resultados apresentados sdo qualitativos, indicando a evolugio
das fases no material em funcdo da temperatura. Nota-se que a
1250 °C a amostra é composta basicamente por silica (nas formas
alotrépicas quartzo-o e cristobalita), safirina, espinélio, mulita, alu-
mina nio-reagida e pouca cordierita. Confirmando os resultados de
ATD, observa-se que a cordierita-o. s6 aparece de forma majoritaria
para os tratamentos acima de 1300 °C. Analisando os resultados de
ATD (Figura 2) e de DRX pode-se concluir que as fases reagentes
oriundas das matérias-primas para temperaturas superiores a 1230 °C
sdo enstatita proveniente do talco, mulita cristalizada a partir da pré-
mulita do caulim, silica e alumina. Um dos mecanismos de formacéo
de cordierita-o. a baixa temperatura (1275 °C) envolve a reagdo entre
estas fases. Os resultados da Figura 4 mostram que estes reagentes
nao reagem completamente ja que se observa a presenga de quartzo-
-0, cristobalita e alumina-o até 1400 °C. Outro fato a se ressaltar é
o de que existem reacdes concorrentes a formacdo de cordierita-o.,
coerentes com o diagrama de equilibrio MgO—-Al,0,-SiO,, pois a
safirina e o espinélio permanecem na composicdo do material em toda
a gama de tratamentos. A partir dos resultados apresentados, pode-se
propor que inicialmente (1250 °C) a enstatita e a mulita reagem pre-
ferencialmente com a alumina-o extremamente fina (D, = 0,6 mm)
utilizada como matéria prima formando fases mais ricas em A1,0, e
MgO, como a safirina e o espinélio.

A Equacao 2 apresenta uma proposta da reagdo concorrente a
formacdo de cordierita-o, em baixas temperaturas (até 1250 °C),
que aconteceria no caso da formulagdo em estudo. Nesta reacdo, a
mulita proveniente do caulim, juntamente com a enstatita formada a
partir do talco, reage preferencialmente com a alumina-c, formando
como produtos de reagdo a safirina, o espinélio e a cristobalita (forma
alotrépica da silica estdvel a altas temperaturas).

3(AL,0,2Si0,) + 5(MgO-Si0,) + 3ALO, — Mg0-5A1,0,.2Si0, +
MgO-ALO, + 5Si0, )

O fator preponderante que facilitaria a formagdo destas fases
ricas em Al,O, (safirina e espinélio) € a existéncia de particulas
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grosseiras de quartzo-o. contaminando as matérias-primas (talco e
caulim), como comprovam as andlises granulométricas da Figura
1. Particulas grosseiras dificultam a formagdo de fases mais ricas
em SiO, como a cordierita-o. e, como mostra a Figura 4, nota-se a
presenca significativa de silica (quartzo-o e cristobalita) em todo o
intervalo de temperaturas de tratamento da formulagdo sem moagem.
Em temperaturas mais elevadas (1300 a 1350 °C), a cordierita-o.
passa a ser a fase prioritdria da reagdo comprovando os resultados
de ATD (Figura 3). Nesse ponto, a rea¢do da enstatita com mulita e
silica passa a ser a majoritdria em detrimento da formac@o de safirina e
espinélio. Pode-se notar na Figura 4 que o crescimento da intensidade
do pico de cordierita-o. estd associado a diminuicao das intensidades
dos picos de safirina e espinélio, bem com o do quartzo-o e da cris-
tobalita. A redugdo da intensidade do pico de cordierita-o a 1400 °C
pode vir a confirmar a formacao de uma fase liquida eutética a 1355
°C com a composicdo do eutético de enstatita—silica—cordierita, que
quando formada consome uma parcela da cordierita-o. anteriormente
produzida. Observando os resultados de ATD para a formulag@o sem
moagem (Figura 3), nota-se a presenga de um pico endotérmico a
1360 °C que deve estar associado a formagao dessa fase liquida.
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Figura 4. Intensidades dos picos de raios X das fases presentes nas amos-
tras da formulagdo in natura tratadas por 1 h em fun¢do da temperatura de
tratamento

A Figura 5 mostra os resultados obtidos a partir dos ensaios de
difratometria de raios X realizados nas amostras tratadas termica-
mente para o caso da formulacdo moida por 45 min. Os resultados
demonstram o efeito que o processo de moagem produziu sobre a
cinética e o mecanismo de formac¢do da cordierita-o.. Comparando
as Figuras 4 e 5 pode-se observar que a redu¢do do tamanho das
particulas mais grosseiras da formulagio fez acelerar a cinética de
formagéo de cordierita-o., pois, no caso da formulagido moida, ja se
nota a presenca da fase a 1200 °C. Além disso, a cordierita-o. j € a
fase majoritdria a 1280 °C, enquanto que para o caso da formulagio
sem moagem isso s6 ocorria a 1300 °C. Estes resultados estdo de
acordo com aqueles obtidos nos ensaios de andlise térmica (Figura 3).
Nota-se também que a intensidade mdxima do pico de cordierita-o. é
atingida a 1280 °C, enquanto que para a formulacao in natura isso s6
ocorria a 1350 °C. A partir de 1280 °C, ao contrario do caso onde néio
foi feita a moagem, a mulita, a enstatita, a silica e a alumina-o rea-
gentes sao consumidas para a formacio preferencial de cordierita-oL.
O pequeno aumento de intensidade do pico de cordierita-o.a 1350 °C
pode vir a confirmar plenamente o mecanismo de formagao desta fase
a alta temperatura proposto por Aza e Monteros.!! Diferentemente do
caso da formulag¢do sem moagem, o resultado de andlise térmica da
formulagdo moida (Figura 3) mostra um pico endotérmico a 1330 °C,
enquanto no primeiro caso este pico aparecia a 1360 °C. Segundo a

Quim. Nova

referida literatura, tal efeito (citado 1330 °C) € devido a formagao de
uma fase liquida com a composicao do eutético cordierita—enstatita—
silica. Segundo o mecanismo proposto, esta fase liquida reage com a
mulita remanescente, a 1357 °C, formando cordierita—pt. Como pode
ser observado nos resultados de ATD, existe um pico exotérmico em
torno de 1360 °C que confirma a tese sugerida.
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Figura 5. Intensidades dos picos de raios X das fases presentes nas amos-
tras da formulagdo moida por 45 min, tratadas por 1 hora, em fun¢do da
temperatura de tratamento

Resultados ndo apresentados, relativos a influéncia do tempo
na temperatura de tratamento sobre a evolucdo das fases formadas
a 1280 °C a partir da formula¢do moida por 45 min, demonstraram
que para tempos de tratamento superiores a 1 h, ndo sdo observadas
alteracdes significativas na composi¢ao de fases presentes nas amos-
tras. Os resultados observados para o caso do quenching (aquecimento
a 1280 °C, seguido de resfriamento rdpido a temperatura ambiente)
mostram ja a presenca de cordierita—o coexistindo com os produtos
ricos em MgO e Al,O, (safirina e espinélio) e com os reagentes (quart-
z0—0., alumina—o. e mulita) da reagdo de formagdo de cordierita—c.
O difratograma de raios X para a amostra de “quenching” a 1280 °C
mostra ainda que além dos reagentes citados anteriormente, nota-se
a presenca de enstatita na composi¢do da amostra. Logo, durante a
primeira hora de reac@o o espinélio, a safirina e a enstatita reagem
com o quartzo—0. e a alumina—o formando finalmente a cordierita—o.

A Figura 6 apresenta os difratogramas de raios X de amostras da
formulagdo moida tratadas termicamente, por 1 h, para temperaturas
inferiores a maxima cinética de formacao da cordierita (1000, 1200
e 1250 °C). O difratograma da amostra tratada a 1000°C ratifica os
resultados de ATD (Figura 2), ja que € observada a presenga de ens-
tatita na amostra na temperatura de pico de formacao do composto.
Além disso, nota-se que a amostra ainda apresenta quartzo—o. e alu-
mina—0. e que ja se inicia, nesta temperatura, a formacio de mulita.
Quanto ao mecanismo de reac¢do proposto anteriormente (Equacio
2), os dados da Figura 6 s6 vem a corroborar com o exposto. Mais
uma vez, nota-se que, a 1200 °C, a reac¢@o concorrente de formacao
de fases ricas em Al,O, e MgO € a preferencial. Observa-se na Figura
5 que as fases majoritdrias a 1200 °C sdo espinélio e safirina, além
da cristobalita, que sdo os produtos da reag¢@o proposta. Os resulta-
dos da Figura 6 confirmam que a reag@o prioritdria nesses niveis de
temperatura tem validade. O difratograma para 1200 °C indica que
as fases presentes sao: silica (quartzo—o. e cristobalita); alumina—o;
mulita; safirina; espinélio; e uma pequena quantidade de cordierita—o.
Esses resultados demonstram que o mecanismo da rea¢ao proposto
segue uma sequéncia onde a enstatita formada a temperaturas mais
baixas reage preferencialmente com a mulita formada a 1200 °C e
com a alumina produzindo safirina, espinélio e cristobalita. Nessa
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temperatura, observa-se uma reducéo significativa na intensidade dos
picos de alumina—o que estd sendo consumida na reacéo e desapare-
cem também os picos de enstatita que € também outro reagente. Outro
indicativo importante da validade da reagao proposta € o aparecimento
do pico muito intenso de cristobalita. A Equacgdo 2 evidencia que
para cada mol formado de safirina e de espinélio formam-se 5 moles
de SiO,. Por fim, como os resultados de distribui¢do de tamanha de
particulas (Figura 1) propdem que a moagem produziu uma reducio
no tamanho das particulas de quartzo—ot da formulag@o, pode-se
observar que ja a 1250 °C a reagdo de formagdo da fase rica em SiO,,
ou seja, cordierita—o (Equacdo 1) € mais representativa, apesar de se
observar ainda teores significativos de safirina, espinélio, cristobalita
e pequena quantidade de mulita.

Cr/C

1250 °C

Figura 6. Difratogramas de raios X das amostras da formulag¢do moida por
45 min, tratadas por uma hora, em fungdo da temperatura de tratamento. A:
o-alumina; C: o-cordierita; Cr: cristobalita; E: Espinélio; Es: enstatita; M:
mulita; Q: o-quartzo; Sp: safirina

CONCLUSOES

O processo de ativagdo mecanica de matérias primas utilizadas no
trabalho, apesar de nio produzir modificagdes na estrutura cristalina
dos minerais, atuou de forma significativa na alteragio da cinética e do
mecanismo de formag¢ao da fase cordierita—o.. A reducao do tamanho
das particulas dos reagentes produzida pela moagem de alta energia,
principalmente do quartzo—0. contaminante, antecipou a temperatura
de inicio da formagdo de cordierita—ot em até 30 °C (de 1305 °C
para 1275 a 1280 °C). Além disso, a temperatura de maxima taxa de
produgdo de cordierita—c. foi reduzida em ~70 °C (de 1350 °C para
1280 °C). O tempo de tratamento termoquimico demonstrou pouca
influéncia sobre a cinética de formagdo das fases produzidas pela
reagdo das matérias primas, e para tempos de tratamento superiores
a 1 h, ndo foram observadas alteracdes substanciais na composicao
das fases presentes.

O mecanismo de formagdo de cordierita—0t quando se utiliza
caulim, talco e alumina como reagentes depende, além da temperatura

Efeito da ativagdo mecanica de uma formulag@o de talco/caulim/alumina 199

de tratamento, também da distribui¢do de tamanho de particulas das
matérias primas empregadas. Quando as matérias-primas naturais
(talco e caulim) foram empregadas in natura, a reacio de obtengao
de cordierita—ct, por meio da reagio entre enstatita, mulita e quartzo,
¢ dificultada pela presenca de particulas grosseiras de SiO, como
reagente. Neste caso, a reagdo s6 passa a ser majoritdria a temperatura
de tratamento da ordem de 1300 °C.

A opgdo do emprego de alumina—c fina (D,, = 0,6 mm) na for-
mulac@o dos reagentes possibilitou a proposta da hipdtese de uma
reacdo concorrente a formagao de cordierita—ot que se mostrou prio-
ritdria em tratamentos termoquimicos realizados a baixa temperatura
(1200 a 1250 °C). Nesta reagdo, a enstatita formada a partir do talco,
a temperaturas da ordem de 885 °C reage preferencialmente com a
mulita proveniente do caulim (1200 °C) e com a alumina produzindo
fases ricas em Al,O, (safirina e espinélio) e cristobalita. No caso da
formulagdo que sofreu o processo de ativa¢do mecanica, a reagdo de
formagao de cordierita—ot ja € significativa a 1250 °C, impedindo que
o mecanismo de formagdo caminhe na dire¢do da geragdo de fases
ricas em Al,O, (safirina e espinélio).
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