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A mulita € uma fase do sistema silica-alumina (3Al,032SiO,) que vem sendo
extensivamente estudada devido as suas excelentes propriedade, no entanto, € um
mineral de ocorréncia rara. Varias rotas de sintese estdo sendo pesquisadas, com
predominancia de precursores de silica e alumina submetidos a aquecimento em
temperaturas elevadas. Este trabalho tem por objetivo analisar a influéncia da
composicdo e da temperatura no processo de sintese da mulita. Foram utilizadas
composi¢cbes contendo caulim-alumina e caulim-residuo de alumina, submetidas a
sinterizagdo em forno convencional nas temperaturas de 1450, 1500 e 1550 °C, com
taxa de aquecimento de 5°C/min e patamar de 2 horas. Os p6s obtidos foram
submetidos a caracterizacdo microestrutural, difracdo de raios-X e microscopia
eletrbnica de varredura. Os resultados evidenciaram que para todas as temperaturas
e composicbes houve a formacédo da fase mulita com aumento da intensidade dos
picos para temperaturas mais elevadas.
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INTRODUCAO

A mulita (3Al,03 - 2SiO,) é 0 unico composto estavel no sistema SiO,-Al,O3
devido as suas boas propriedades fisicas (baixo coeficiente de expanséo térmico,
boa estabilidade térmica, resisténcia a deformacdo), pode ser aplicado tanto em
ceramicas densas como em porosas.® E uma ceramica geralmente usada em altas
temperaturas, como componentes estruturais de infravermelhos, janelas
transparentes e pacotes eletronicos.®

Mulita pode ser obtida a partir de matérias-primas que apresentem em sua
composicdo oxido de silicio e oxido de aluminio, as argilas e 0s minerais sao
algumas das matérias-primas que sdo bastante utilizadas nas pesquisas buscando

obter mulita, entre as argilas destaca-se a caulinita. Essa argila esta disponivel na
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natureza em todas as partes do mundo, fazendo dela uma matéria-prima adequada
para a producédo de produtos de alto valor agregado.

Argilas cauliniticas sdo constituidas principalmente de caulinita, que € um
mineral argiloso caracterizado por uma estrutura em camadas (filossilicato) onde a
folha contém uma camada de silicio tetraédrico em sobreposicdo com uma camada
de aluminio octaédrica (1:1 - grupo filossilicato). ©

A formacdo da mulita a partir da caulinita sofre uma série de reacdes, onde
durante o processo de aquecimento a baixas temperaturas perde agua de estrutura
formando um composto amorfo, e em temperaturas mais elevada se transforma em
mulita.”) Pode se formar a partir de duas maneiras: (i) por transformacao polimérfica
de mulita cubica entre 1150 a 1250 °C e (ii) pela nucleacdo da mulita na fase
aluminossilicato amorfo e crescimento acima de 1250 °C ©. Além disso, a
composi¢do da mulita formada por diferentes materiais de partida é diferenciada
pela mulita obtida a partir do 6xido de aluminio com variacbes na temperatura de
sinterizacdo.®

Como as argilas apresentam um teor de silica maior que o da composicao da
mulita faz-se necessario a adicdo do 6xido de aluminio, a fim de se obter a
estequiometria adequada.

Na industria de extracdo de aluminio em uma das etapas do processo é obtido
um residuo que é um po fino, proveniente de filtros eletrostaticos, que € descartado
junto a lama vermelha em barragens e aterros industriais. O residuo n&o satisfaz as
especificacdes industriais para a sua utilizagdo ou para a producédo de aluminio. A
guantidade produzida desse material € de cerca de 1 a 2% da producéo total de
alumina.!”) Este residuo é um produto heterogéneo composto de alumina-a, alumina
de diferentes transices e hidroxidos, devido ao seu processo de calcinacdo nao ter
sido completado.®

Com isso, a proposta deste estudo € avaliar a potencialidade do caulim como
matéria-prima formadora de mulita em conjunto com um residuo rico em Al,O3 para

a producdo da ceramica mulita.

MATERIAIS E METODOS

As matérias-primas utilizadas para a sintese de mulita foram: caulim, residuo
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de alumina e alumina. Todas as matérias-primas foram fornecidas por empresas
produtoras destes insumos.

A composicao quimica dos precursores foi obtido por fluorescéncia de raios X
(EDX-900 — Shimadzu), a caracterizacdo mineraldgica foi realizado em um
difratbmetro de Raios X (DRX-6000 — Shimadzu) operando com radiagdo Ka do Cu,
40KV, 30 mA e faixa de varredura 26 entre 5-60°.

O caulim foi seco em estufa a 60 °C por dois dias e levado a moinho de bolas
por 40 minutos e passado em peneira ABNT N° 200. O residuo de alumina foi
submetido a temperatura de 600 °C por 2 horas em forno convencional. Obedecendo
a estequiometria da mulita, foram preparadas composi¢des contendo caulim-residuo
de alumina (CR) e caulim-alumina (CA), em seguida os materiais foram levados ao
misturador de bolas por 30 minutos para uma melhor homogeneizacao. A utilizacédo
da alumina como uma composicdo serve como comparativo para avaliar as
caracteristicas do residuo. As composicbes preparadas foram submetidas a
tratamento térmico em forno convencional nas temperaturas de 1450, 1500 e 1550
°C, com taxa de aquecimento de 5°C/min e patamar de 2 horas. Posteriormente os
pés foram submetidos a caracterizacdo mineraldgica e microestrutural. A
caracterizagdo mineralogica foi realizada em um difratdmetro de Raios X (DRX-6000
— Shimadzu) e a microestrutural em um microscépio eletrénico de varredura,
Shimadzu modelo SSX-550, equipamentos pertencentes ao laboratério de
caracterizacdo da UAEMa/UFCG.

RESULTADOS E DISCUSSOES

A Tabela 1 fornece as composicdes quimicas das matérias-primas:

Tabela 1: Composicdes quimicas das matérias-primas (%)

OX| DOS Al 203 Si 02 SOg KQO F6203 CaO P205 Nazo Outros
Caulim 3525 56,1 408 194 1,68 045 - 0,5
Residuo de 9085 137 696 oo oo e 065 - 0,17
alumina
Alumina P 99.78 011 0,02 0,09

(----) Auséncia destes 6xidos na composi¢ao quimica
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Pode-se observar por meio dos dados apresentados na Tabela 1 que o
residuo de alumina apresenta 55,6 % a mais de 6xido de aluminio em relagéo ao
caulim e 54,73 % a menos de silica, observa-se também a auséncia de varios oxidos
que estdo presentes no caulim e que ndo encontram-se no residuo, por exemplo o
oxido de ferro. Em relacdo a alumina P, observa-se que este material apresenta 8,93
% a mais de 6xido de alumina em sua composicdo em comparacao ao residuo, e
apresenta uma pequena quantidade de oOxido de ferro, Oxidos estes que nao
participam da composicdo quimica do residuo. J4 o caulim apresenta em sua
composicdo aproximadamente 55 % de SiO, a mais e 55 % de Al,O3 a menos que 0
encontrado no residuo, portanto, o residuo em conjunto com o caulim supre a falta
de oxido de aluminio necesséario para a formacdo de mulita, devido a sua alta
guantidade de Al,O3 presente em sua composicao..

A analise mineralégica do residuo de alumina, alumina e caulim pode ser
observado com base na Figura 1.
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Figura 1 - Difratograma das matérias-primas: residuo de alumina, alumina e caulim.

Os picos caracteristicos das fases contidas nas matérias-primas foram
obtidos em fichas catalograficas contidas no arquivo do difratbmetro. Com isso,
pode-se identificar pelo difratograma da Figura 1 as seguintes fases cristalinas:
caulinita, caracterizada pelas distancias interplanares de 7,07 e 3,56A (14-0164),
mica com a distancia de 9,93A (34-0175) e o quartzo caracterizado por 4,22 e 3,32A
(46-1045). Para o residuo de alumina e alumina obteve-se 0s picos caracteristicos
da Al,O3-a e alumina( 10-0173 e 35-0121), respectivamente.

Com os dados obtidos a partir da analise quimica das matérias-primas foram

formuladas composi¢cdes buscando atingir quantidades de alumina e silica que
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propiciassem a formacédo da fase mulita. As composi¢des quimicas das formulagdes
estudadas encontram-se na Tabela 2.

Tabela 2 - Composicao quimica das amostras CR e CA

Al,O; SiO, K>,O SO; Fe,O; BaO CaO MnO Outros

CR 54,72 42,71 057 037 035 005 0,02 0,01 1,2

CA 6592 3348 028 002 0,18 0,03 0,03 0,005 0,06

Analisando-se os dados obtidos na Tabela 2, pode-se observar que a
estequiometria da mulita 3:2 ndo foi satisfeita. A composicdo CA apos analise
guimica apresentou uma quantidade superior de Al,O3 em relagcdo a composicao
CR. Tendo uma relacao Al/Si para a amostra CR de 1,28 % e para a CA de 1,97 %.
Sendo favorecido para a amostra CA uma maior interagdo entre os ions alumina e
silica para a formacdo da fase mulita. Particulas de Al,O3 atuam como um ndcleo
para a formacéo de mulita e altas concentracdo de 6xido de aluminio podem afetar a
nucleacdo da mulita na fase rica em SiO,.©

A Figura 2 mostra os difratogramas das amostras submetidas a tratamento
térmico em forno convencional nas temperaturas de 1450, 1500 e 1550 °C, com taxa

de aquecimento de 5 °C/min e patamar de queima de 2 horas.
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Figura 2 - Difratogramas das amostras CR (a) e CA (b) tratadas termicamente nas
temperaturas de 1450, 1500 e 1550 °C.

A partir da Figura 2 foram observadas para as duas amostras as seguintes
fases mineraldgicas: alumina, quartzo e mulita. Nota-se que alguns picos de alumina
diminuiram com o aumento da temperatura, favorecendo nesse caso a formacéo da
mulita. Comparando os difratogramas da Figura 2, pode-se observar que as
amostras apresentaram picos semelhantes em relacéo a fase mulita, com diferencas
observadas nas intensidades dos picos de alumina, onde amostra CA (b) em
aproximadamente 25, 37, 44 e 54° ndo houve a presenca da alumina para a
temperatura de 1550°C, provavelmente com o aumento da temperatura os ions de
aluminio se difundiram, proporcionando maior formacéo da fase mulita. Na faixa de
temperatura (1200° a 1500 °C), a cinética da reacdo nao € determinada pela difusdo
dos ions provenientes da alumina, mas sim pela dissolu¢cdo da alumina no liquido,
favorecida com o aumento da temperatura.’® Vale ressaltar que, mesmo a
composicdo CR apresentando uma porcentagem inferior de alumina, quando
comparada com a composicdo CA, esta favoreceu a formacdo de mulita, sendo este
um resultado que comprova a possibilidade da utilizacdo deste residuo em
composic¢des que tem como objetivo a formacao da fase mulita.

A Figura 3 mostra a microestrutura obtida para a amostra CR (a) e CA (b) para

a temperatura de 1450°, com ampliacao de 5000 e 10.000 vezes.
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Figura 3 — Micrografias das amostras CR (a) e CA (b) sinterizadas na temperatura
de 1450 °C.

A partir da Figura 3 pode-se observar de forma bastante nitida a presenca de
fase vitrea para as duas amostras, 0 que ja era esperado, pois as duas composicoes
apresentam teor de silica elevado. Os cristais de mulita estdo incorporados pela fase
vitrea, no entanto, pode-se observar a formacdo de agregados de particulas de
tamanhos irregulares para as duas amostras, aparentemente a amostra CR (a)
apresenta graos de tamanho bastante diferenciados, para a amostra CA (b) os graos

apresentaram tamanho maior e menos heterogéneos.

CONCLUSAO

A partir dos resultados observados podemos concluir que:
e A utilizacdo do caulim como fonte de silica juntamente com um residuo
proveniente da inddstria de aluminio, sdo precursores favoraveis para a

obtencdo de mulita.
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e Para as duas amostras observou-se a presenca das fases mulita, quartzo e
alumina, nas trés temperaturas estudadas.

¢ A medida que se aumenta a temperatura de sinterizacdo, nota-se uma reducao
nos picos de alumina, mostrando que houve uma maior interacdo entre o0s

ions alumina e silica favorecendo, deste modo, a reacao de mulitizacao.
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INFLUENCE OF TEMPERATURE ON THE PROCESS OF OBTAINING MULLITE
FROM COMPOSITIONS CONTAINING KAOLIN

The mullite phase system is a silica-alumina (3Al,032SiO,) that has been
extensively studied because of its excellent property, however, is a rare mineral.
Several synthesis routes are being researched, with predominance of precursor silica
and alumina subjected to heating at elevated temperatures. This study aims to
analyze the influence of composition and temperature on the synthesis process of
mullite. Were used compositions containing kaolin-alumina and kaolin-alumina
residue submitted to conventional sintering in a furnace at temperatures of 1450,
1500 and 1550 °C, with heating rate of 5 °C/min. The powders were subjected to
microstructural characterization, X-ray diffraction and scanning electron microscopy.
The results showed that for all temperatures and compositions was formed the phase
mullite, with increasing intensity of peaks with higher temperatures.

Keywords: clay, alumina, mullite, synthesis.
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