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Resumo: A primeira parte deste trabalho apresentou um estudo de caracterizacéio de doze matérias-primas
de diferentes localidades do estado do Rio Grande do Norte, a fim de indicar um uso especifico de cada matéria-
prima para a industria cerdmica, bem como direcionar a formulagao e o processamento. Esse trabalho objetiva dar
continuidade ao trabalho anterior, com o estudo das propriedades tecnoldgicas das matérias-primas caracterizadas,
visando estabelecer as limita¢des das argilas em relagdo a temperatura, as formulacdes e as caracteristicas
essenciais ao produto. Corpos-de-prova foram preparados por prensagem uniaxial sob pressao de 25 MPa, secos
e queimados em um forno elétrico com taxa de aquecimento de 2 °C/min e resfriamento natural. As temperaturas
utilizadas foram: 650, 750, 850, 950, 1050, 1150 e 1250 °C. Foram realizados ensaios de retragdo linear de
queima, determinaco da perda de massa, absor¢do de 4gua, massa especifica aparente e de resisténcia mecénica
sob flexdo a trés pontos. Resultados confirmam que existem dois diferentes tipos de matérias-prima e cada uma

exige um processamento diferenciado e especifico.
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1. Introducgéao

A determinagio das propriedades tecnologicas dos materiais cera-
micos de base argilosa faz parte de uma das etapas de caracterizacdo
das argilas’. Os resultados destas propriedades t¢ém como fungéo
principal complementar os resultados dos ensaios de caracterizagdo
tradicionais. Difragdo de raios X, fluorescéncia de raios X, analises
térmicas e analise granulométrica sdo exemplos das técnicas de
caracterizagdo tradicional mais utilizada atualmente, as quais uti-
lizam técnicas instrumentais. Com os resultados da caracterizagdo
tradicional somados aos resultados das propriedades tecnologicas
(propriedades fisico-mecanicas) ¢ possivel indicar o uso adequado de
uma argila, conhecer seu comportamento durante seu processamento,
fazer formulagdes com maior precisdo e estabelecer propriedades
especificas e/ou necessarias para um melhor desempenho ao qual a
argila serd submetida.

A importancia e a diversidade de uso das argilas ¢ conseqiiéncia
das caracteristicas especificas destes materiais, tornando-as um dos
materiais mais utilizados, seja por sua grande diversidade geoldgica
ou por oferecer simultaneamente um conjunto de fatores essenciais
e indispensaveis em numerosos processos industriais. Dos trinta e
dois grupos da industria de processamento quimico definidos por
Shreve?, apenas sete ndo utilizam argilas em algum ponto dos pro-
cessos industriais.

A indtstria de processamento quimico que utiliza maior quan-
tidade de argila ¢ a indéstria de ceramica tradicional. Nessa linha
industrial a argila é a matéria-prima principal, utilizada para confecgao
de blocos, de telhas e dos materiais de revestimento e de pavimen-
tacdo utilizados pela industria da construcdo civil. A argila também
¢ matéria-prima utilizada em grandes quantidades na fabricagao de
cimento e de papel. Na industria do petrdleo a argila é usada como
fluido de perfuragdo de pogos. Além desses usos, a argila ¢ utilizada
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na captagdo de agua, fundigdes diversas, pelotizacdo de minério de
ferro e industria farmacéutica*. De acordo com Rodrigues® as argilas
esmectiticas sdo utilizadas como aglomerantes de areia de fundigao,
na fabricagdo de tintas plasticas e borrachas e como agentes desco-
rantes de 6leos. O mais recente uso das argilas e que agrega a este
material grande valor tecnoldgico € sua utilizagdo como material
em escala nanométrica na elaboragdo de materiais compdsitos de
matriz polimérica, com o objetivo de reduzir custos e a capacidade
de modificar propriedades tais como dureza, estabilidade térmica,
isolamento elétrico, opacidade e brilho™

As argilas sdo constituidas pelos minerais argilosos de origem
secundaria (minerais secundarios) e pelos minerais ndo-argilosos
de origem primaria (minerais primarios), as vezes denominados de
“impurezas”, mas de grande importancia na constitui¢do da argila.
De acordo com a formag@o geologica, uma determinada argila, pode
conter diferentes quantidades de minerais secundarios e primarios,
e com isso uma grande diversidade de classificag@o e propriedades,
como: composi¢do quimica heterogénea, estruturas amorfas ou de
alta cristalinidade, diferentes capacidades de troca de cétions, dentre
outras. Quando prevalecem os minerais secundarios, a argila apresenta
uma granulometria fina, uma grande area superficial, alta solubili-
dade e instabilidade térmica. Diferentemente, as argilas com maior
quantidade de minerais primarios, também chamados de minerais
ndo-argilosos ou minerais acessorios, possuem granulometria mais
grosseira, menor area especifica, maior resisténcia quimica, maior
estabilidade térmica e menor solubilidade em comparagéo as argilas
com predominéncia de minerais secundarios?.

Esse trabalho tem como objetivo principal determinar as proprieda-
des tecnoldgicas de diferentes argilas do RN, a fim de indicar qual tipo
de mineral predomina (primario ou secundario) e quais sao as limitagdes
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das argilas em relago a temperatura, as formulagdes e as caracteristicas
essenciais ao produto. Um outro trabalho a ser desenvolvido comple-
mentara a caracterizagdo com o uso de técnicas instrumentais, a fim de
identificar e quantificar os minerais argilosos e ndo-argilosos presentes.
As propriedades tecnologicas determinadas neste estudo foram: perda
de massa ao fogo, retragdo linear de queima, absorgdo de agua, massa
especifica aparente e tensdo de ruptura a flexdo.

2. Materiais e Métodos

As matérias-primas utilizadas neste trabalho foram as mesmas
utilizadas no trabalho anterior®, com excegdo das argilas A9 e A12, as
quais ndo foram possiveis conformar devido a elevada quantidade da
fracdo areia. Todas as argilas foram processadas conforme esquema
da Figura 1.

A etapa inicial foi dedicada a coleta aleatoria das argilas em dife-
rentes locais das jazidas pertencentes as industrias. Foram colocadas
em sacos plasticos, totalizando, aproximadamente, 15 kg para cada
amostra. Depois de homogeneizadas foram submetidas ao processo
de quarteagdo. No laboratorio, ap6s secagem natural por 48 h para
retirada da umidade natural, foram destorroadas manualmente utili-
zando-se almofariz e méo-de-gral. Em seguida, foram classificadas
granulometricamente por peneiramento em malha com abertura de
0,42 mm, seguido da secagem em estufa elétrica com temperatura
de 110 £ 5 °C. Apods 24 h foi adicionado de 10% de agua em cada
argila para corre¢do da umidade de conformacio. Foi utilizada uma
prensagem uniaxial e de simples efeito sob pressao de 25 MPa. Para
cada argila foram conformados 40 corpos-de-prova, pesando 13 g
cada um, em um molde metalico com se¢do interna de 6 X 2 X ~0,5 cm.
Apds moldagem, os corpos-de-prova foram secos em estufa elétrica
com temperatura de 110 £ 5 °C por 24 h. A queima foi realizada em
um forno elétrico, com uma atmosfera oxidante, sem patamar, com
taxa de aquecimento de 2 °C/min e resfriamento natural na taxa do
forno. As temperaturas utilizadas foram: 650, 750, 850, 950, 1050,
1150 e 1250 °C. Por fim, foram realizados ensaios de retragdo linear
de queima (RL), determinagdo da perda de massa (PF), absor¢do de
agua (AA), massa especifica aparente (MEA) e porosidade aparente
(PA), de acordo com a norma ABNT NBR 8947!, e de resisténcia
mecénica (RM) sob flexdo em trés pontos.
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Figura 1. Equema das etapas do processamento.
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Tabela 1. Perda de massa ao fogo das argilas.

3. Resultados e Discussao

A Tabela 1 apresenta os resultados da perda de massa ao fogo
das argilas nas diferentes temperaturas de queima. Observa-se que
a perda de massa em relag@o ao aumento de temperatura é crescente
para todas as amostras, com excecdo das argilas A3, A4 e A7 em
uma Unica variagdo de temperatura, entre 1050 e 1150 °C, onde
praticamente nao houve alteragao.

A perda de massa indica quanto de massa a argila perdeu em
relagdo a temperatura de processamento. Normalmente, a perda de
massa deve-se principalmente a liberagdo das dguas presentes nos
argilominerais, além da decomposi¢do de compostos volateis (ma-
téria organica, carbonatos, sulfetos e sulfatos) e das transformagdes
quimicas e fisicas que ocorrem no material quando submetidas a
elevadas temperaturas. Quanto maior a perda de massa, maior ¢ a
quantidade de minerais argilosos (minerais secundarios), devido a
maior reatividade dos minerais argilosos em compara¢do com 0s
minerais ndo-argilosos®. De acordo com a Tabela 1, observa-se que o
comportamento das argilas, para uma mesma temperatura, ¢ diferente.
Na temperatura de 950 °C, por exemplo, a maior perda de massa foi
verificada na argila A2 (18,8%), enquanto que a menor foi de apenas
2,9% da argila A4. De maneira geral, para todas as temperaturas,
a perda de massa das argilas segue a seguinte ordem decrescente:
A2>A10>A3>A11>A6>A1>A5>A8>AT7>A4.

Associando estes resultados com o trabalho anterior®, observa-
se que as argilas que apresentaram maior perda de massa, foram as
argilas classificadas como argilas plésticas de granulometria fina.

A Tabela 2 apresenta os resultados da retracdo linear das amostras
nas respectivas temperaturas de queima. Nota-se que as argilas em
estudo tiveram dois comportamentos distintos. Enquanto um grupo
de argilas teve retragdo positiva, o outro grupo apresentou retracao
negativa, ou seja, o material expandiu. Essa expansdo foi observada
nas argilas A4, AS, A7 e A8. Com esse resultado ¢ possivel afirmar
que essas argilas possuem maior teor de minerais primarios (minerais
acessorios) e menor quantidade de minerais secundarios (minerais
argilosos). Uma segunda possibilidade, a qual intensifica a primeira, ¢
a elevada quantidade de quartzo livre que essas argilas possuem, uma
vez que, a presenga desse mineral acessorio, aumenta o coeficiente
de dilatacdo da pega queimada, além de aumentar a permeabilidade
da peca a verde e de diminuir a plasticidade da massa. Uma outra
caracteristica das argilas A4, AS, A7 e A8 ¢ que ap6s determinada
temperatura o material passou a retrair, a exemplo da retragdo de
1,26% da argila A4 na temperatura de 1150 °C. A transi¢do de ex-
pansdo para retragdo das argilas A5, A7 e A8 ocorreu na temperatura
de 1050 °C, inferior a temperatura da argila A4.

Diferentemente, nas argilas A1, A2, A3, A6, A10 e A1l ndo foi
observado expansdo. Observa-se que a maior retragdo ocorreu na
argila A2, para as temperaturas superiores aos 950°C. Nas tempera-
turas superiores aos 950 °C, nas argilas A1, A2, A3 e A10, ocorreu
uma elevacdo brusca da retragdo linear devido, provavelmente, ao
processo de densificagdo movido pela cinética de sinterizagdo, como
pode ver visualizado na Figura 2.

°C Perda de massa ao fogo (%)
Al A2 A3 A4 A5 A6 A7 A8 Al0 All

650 47+0,1 162+0,1 6,4%0,1 19+0,1 32+0,1 55+£02 2,1%+0,1 27+02 9,1+02 6,0£0,2
750 57+0,1 170+0,1 7401 23+0,1 38+01 63%+01 25+0,1 33+0,1 99+0,1 6,8%0,1
850 69+0,1 18,0+0,1 89+03 2,701 47+0,1 75+0,1 3,0+0,1 40+£02 13,9+0,1 8,6%0,2
950 73+0,1 188+0,1 9,7+0,1 29+00 49+0,1 83+0,1 35+0,1 42+0,1 151£0,1 92+0,1
1050 76+0,1 19,1+0,0 99+0,1 32+01 51%£01 84%+0,1 35+0,0 44+0,1 155+£0,1 9,5%0,1
1150 7,7+0,1 19,1+0,1 9,8+0,1 3,1£0,1 52+01 §5+0,1 35+0,1 44+£0,0 155+£0,1 9,5%0,1
1250 nd 19.3+0,1 nd nd nd nd nd nd 15,9+0,1 nd
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Comparando os resultados da Tabela 1 com os resultados da
Tabela 2, observa-se que, quanto maior a perda de massa da argila,
maior a retragdo linear (950 °C: A2>A10>A3>A11>A6>A1>A5>
A8>AT>A4).

ATabela 3 apresenta os resultados da absor¢ao de agua das argilas
nas respectivas temperaturas de queima. Considerando que a absorgao
de 4gua esta associada a porosidade aberta do material, observa-se que
0 aumento da temperatura ocasionou uma diminui¢ao da absorcao de
agua, devido ao fechamento dos poros, fendmeno este explicado pelo
processo de sinterizagdo do material. No entanto, este comportamento
varia de argila para argila, conforme ilustra a Figura 3.

Pode-se observar na Figura 3 que a argila A2 foi a que apre-
sentou maior absor¢ao de agua. Somente acima de 1150 °C foi que
a argila comegou a densificar com diminuigdo da porosidade. Este
comportamento deve-se a composi¢do mineralogica a base de cauli-
nita®. Dependendo das caracteristicas requeridas pelo produto que se
pretende produzir, caso necessite de baixa porosidade, esta argila s6
podera ser utilizada para processos industriais que utilizem elevada
temperatura de queima. Outra opgdo € sua utilizagdo em formulagdes
de massas cerdmicas com outra argila fundente, ou mesmo fazendo
parte de uma composi¢do para massas cerdmicas de revestimento
ou pavimento. Observa-se também que a argila A10 apresentou um
comportamento semelhante ao da argila A2. A demais argilas se
comportaram de forma semelhante, variando apenas a temperatura
onde a densificag@o se acentuou. Para as argilas Al, A6, A7, A8 e
A1l a maior variagdo da absor¢do de agua foi entre as temperaturas
de 950 e 1050 °C, enquanto que, para as argilas A4 e AS foi entre
1050 e 1150 °C. A argila A3 devido suas caracteristicas quimicas e
mineralogicas’ foi a Ginica que sofreu maior redugéo da absorgdo de
agua na temperatura de 850 para 950 °C.

A Tabela 4 apresenta os resultados da massa especifica aparente
das amostras nas respectivas temperaturas de queima. Nota-se que, a
medida que se aumentou a temperatura, observa-se um aumento nao-
gradativo da massa especifica. Para a argila A1, a maior variagdo foi da
temperatura de 950 para a de 1050 °C, onde a massa especifica passou
de 2,04% para 2,20%. Na temperatura de 1150 °C a massa especifica
foi de 2,47%. Esse resultado complementa o resultado da absorcdo de
agua visto na Figura 3, confirmando que a densificagdo da argila Al
ocorreu a partir de 950 °C. Cabe ressaltar que o procedimento anterior

Tabela 2. Retragao linear das argilas.

a etapa de queima, principalmente durante a preparagdo da argila e na
conformacao da peca, pode influenciar nas propriedades finais da peca.
Com a mesma sistematica de analise anterior, feita para a argila Al,
foram analisadas as demais argilas. Na argila A2 a maior variagio da
massa especifica ocorreu da temperatura de 1150 para a de 1250 °C,
enquanto nas argilas A3, A6, A7 e All ocorreu da temperatura de
950 paraade 1050 °C. Ja as argilas A4, A5, A8 e A10 tiveram maior va-
riagdo da massa especifica da temperatura de 1050 para a de 1150 °C.

A Tabela 5 apresenta os resultados da tensdo de ruptura a flexdo
das argilas. Pode-se observar que com o aumento da temperatura
a resisténcia mecdanica aumenta. Este fato deve-se ao aumento da
massa especifica aparente, ¢ da diminui¢do da absorc¢ao, devido a
atuagdo nos mecanismos de sinteriza¢do, aumentando a densifica¢do
e permitindo a obten¢do de materiais com melhores propriedades
mecanicas. Entretanto, a relagdo resisténcia mecanica, absor¢do de
agua e massa especifica, ndo ¢ direta, pois depende das caracteristi-
cas peculiares da argila e da microestrutura do material. Fazendo-se
uma comparagdo entre as argilas Al, A3 e A5, na temperatura de
750 °C, tém-se: absorc¢do de agua de 11,19, 11,32 e 11,20; e massa
especifica: 2,03, 2,02 ¢ 2,02, respectivamente. Todas muito proximas.
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Figura 2. Curva da retragdo linear de queima das argilas Al, A2, A3, A6,
AlO0eAll.

°C Retracdo linear (%)
Al A2 A3 A4 AS A6 A7 A8 Al10 All
650 0,0£0,0 1,0+ 0,0 04+00 -03+0,1 -0,1%£0,0 02+0,0 -0,2+0,0 -0,2+0,0 0,6 £ 0,1 0,3+0,0
750 0,1 £0,0 1,2+0,1 06+00 -03+0,0 -0,1%£0,0 02+0,0 -0,2+0,0 -0,2+0,0 0,9+0,1 0,3+0,0
850 0,2+0,1 1,5+0,0 1,1£0,0 -04+00 -0,1£0,0 04+0,1 -03+0,1 -0,3+0,1 1,3+0,1 0,5+0,1
950 0,5+0,1 2,9+0,0 24+02 -05+0,1 -0,1%£0,0 1,2+0,1 -0,3+0,1 -0,3+0,1 2,6 10,1 1,21+0,2
1050 3,1£0,0 3,1+£0,0 70+£04 -04+0,1 0,8+0,1 45+0,2 0,1 +£0,1 0,3+0,1 5,3+0,5 5,0+0,1
1150 6,8 +0,1 3,9+0,1 7,3+0,4 1,3+0,1 42403 7,1+0,2 3,7+0,2 24+0,1 10,7+0,1 9,3+0,2
1250 nd 10,3£0,1 nd nd nd nd nd nd 13,9+0,1 nd
Tabela 3. Absor¢ado de dgua das argilas.
°C Absorcdo de dgua (%)
Al A2 A3 A4 A5 A6 A7 A8 Al0 All
650 11,1+0,3 20,3%+0,3 11,0£02 114+02 109%+0,2 109+0,2 10,6+0,1 10,1+03 17,003 12,8%+0,3
750 11,2+04 206%+03 11,3+02 11,7+0,2 11,2+0,1 11,1+£0,2 10,7%£0,2 10,0+£0,2 17,1+£0,3 13,0£0,2
850 11,2+0,2 20,702 11,2+0,1 11,7+£0,1 11,602 11,0£0,3 10,9+0,1 10,5+02 16,7+0,1 13,0£0,2
950 11,1+0,2 20,5%+0,3 93+04 11,9+02 11,3+0,2 103+03 11,102 104+£0,2 159+£02 122+0,1
1050 75+0,2 20,602 2,1+£0,1 11,8+0,2 10,3+£0,2 53+0,2 103+04 9,7+£0,1 142+0,2 74+0,1
1150 2,1+0,1 19,6%+0,3 0,4+0,3 8,5+0,3 5,1+0,1 0,5+0,1 5,6£0,1 6,6+ 0,4 8,5+£0,1 1,1+£0,1
1250 nd 10,8 £0,2 nd nd nd nd nd nd 5,4+0,1 nd
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Diferentemente, a tensdo de ruptura a flexdo apresentou valores muito
distantes: 6,48 MPa para argila Al, 12,19 MPa para a argila A3 e
3,66% para a argila A4. Outra comparagdo semelhante pode ser feita
entre as argilas A5 e A11 na temperatura de 950 °C. Esperava-se que
a resisténcia mecanica da argila A5 fosse superior ao da argila Al1,
no entanto ocorreu o inverso. Por esses e outros motivos, a tempe-
ratura de queima ndo ¢é o Ginico parametro a se determinar durante a
sinterizagdo de materiais ceramicos de base argilosa, tendo também
outras variaveis importantes como a taxa de aquecimento e os tempos
de isotermas de sinterizag@o.

4. Conclusoes

Com base nos objetivos propostos, resultados obtidos neste traba-
lho e no trabalho anterior® chegaram-se as seguintes conclusdes:

As argilas estudadas pertencem a dois grupos de minerais: o
grupo I, que é composto pelo grupo dos minerais primarios, com
predominancia de minerais ndo-argilosos, fazendo parte desse grupo
as argilas A4, A5, A7 e A8. O grupo II é composto pelo grupo dos
minerais secundarios, com predominancia dos minerais argilosos,
fazendo parte desse grupo as argilas A1, A2, A3, A6,A10 e All;

1000 1100 1200 1300

600 700 800 900
Temperatura (°C)

Devido as caracteristicas quimicas e mineralogicas as argilas do
grupo I apresentaram maior perda de massa e maior retragéo linear
de queima que as argilas do grupo II;

Devido as caracteristicas fisicas relacionadas ao processamento,
tal como a temperatura final de queima, a argila A2 ndo deve ser
utilizada separadamente na fabricag@o de pegas ceramicas, visto que
apresentou elevada perda de massa, retragdo e porosidade, ¢ baixa
resisténcia mecénica.

As argilas A1, A6, e All tiveram sua maior sinterizagdo entre as
temperaturas de 950 e 1050 °C, enquanto nas argilas A4, A5, A7 e
A8, o inicio da sinterizagdo manifestado pela densificagdo foi entre
as temperaturas de 1050 ¢ 1150 °C.

E possivel fazer formulagdes de massas entre as argilas do grupo I
com as do grupo II, a fim de obter pegas cerdmicas com propriedades
tecnoldgicas aceitaveis.
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Tabela 4. Massa especifica aparente das argilas.
°C Massa especifica aparente (g/cm®)
Al A2 A3 A4 AS A6 A7 A8 Al10 All
650 2,03£0,01 1,54+00,1 2,03£0,01 2,00£0,01 2,04%£0,01 2,03+0,01 2,05+0,01 2,05+0,02 1,63+0,01 1,97 +0,02
750 2,03+£0,02 1,53+£0,01 2,02+£0,01 1,98+0,01 2,02+0,00 2,03+0,01 2,04+0,01 2,06+0,01 1,63+0,01 1,96+0,01

850  2,03+0,01 1,54+0,01 2,02+0,01 1,99+0,01 2,01+0,01 2,03+0,01 2,03+0,01 2,04+0,01
1,98 0,01 2,02+0,01 2,06+0,02 2,02+0,01 2,04+0,01 1,69+0,01 2,01+0,02

950 2,04+0,01 1,58%£0,01 2,09+£002

1,65+0,00 1,95+£0,01

1050  2,20+0,01 1,59+0,01 2,40+0,05 1,98+0,01 2,08+0,01 2,26+ 0,04 2,05+0,02 2,07+0,00 1,77 40,02 2,24+ 0,00
1150  247+0,01 1,64+0,02 2,46+0,01 2,13+0,02 234+0,01 2,42+0,03 2,29+0,00 2,22+0,01 2,02+0,00 2,58+ 0,00

1250 nd 2,01+0,01 nd nd nd nd nd nd 2,17£0,01 nd
Tabela 5. Tensdo de ruptura a flexao das argilas.
°C Tensdo de ruptura a flexdo, MPa

Al A2 A3 A4 A6 A7 A8 Al10 All
750 6,5+0,7 16+02 122+1,0 14+06 3,702 11,8+03 33+04 29403 52+0,6 64+08
950 11,2+08 2,0+09 208+1,1 2,1+02 51+03 162+08 42+0,1 34%+05 103+05 9,7+04
1150 18,1+04 3,1+£03 273+04 51£0,7 114+£07 158+1,1 10,1£0,9 11,6+£09 21,0+0,4 31,7+0,4
1250 nd 53+04 nd nd nd nd nd nd 242+0,8 nd
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