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Transformacfes quimicas, mineralogicas e texturais foram investigadas em
corpos ceramicos, fabricados a partir de misturas de residuos de esteatito de
oficinas artesanais e argilas cauliniticas da regido de Ouro Preto, MG, no
Quadrilatero Ferrifero. As ceramicas contendo de 25% a 2,5% de argila caulinitica,
foram queimadas a 1000 e 1200°C, por 2h, em ar. Antes e ap0s a queima, o material
da mistura foi caracterizado por difracdo de raios X (DRX), espectrofotbmetro de
emissdo Otica com fonte de plasma indutivamente acoplado (ICP/OES) e
microscopia eletrdnica de varredura (MEV). Talco e caulinita sdo os minerais
predominantes nos corpos verdes. ApOs a queima, o talco evolui para enstatita e a
1200°C h& surgimento de mulita e cordierita que interferem diretamente nas
propriedades fisicas dos corpos ceramicos, ou seja, maiores quantidades de argila
inibem a absor¢cdo de agua, porém provocam maior retracdo linear de queima e

maior perda de massa.
Palavas-chave: esteatito, argila caulinitica, DRX, MEV, flexao.
INTRODUCAO

A historica extracdo mineral de esteatito, vulgarmente conhecido como pedra-

sabdo, destinada a atividade artesanal e industrial da regido de Ouro Preto, € uma
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tradicional fonte de renda mas tem causado problemas ambientais para a regiao.
Tais atividades tem sido responsaveis pelo descarte inadequado dos residuos de
esteatito, que contribuem para a contaminacdo dos leitos dos rios e para o
empobrecimento do solo. Da mesma forma, a regido é rica em argilas cauliniticas
gue ainda ndo possuem aproveitamento tecnolégico.

O talco, principal mineral presente no esteatito, & utilizado industrialmente na
fabricacdo de velas, tintas, polimeros, borrachas e tem importantes propriedades
como baixas condutividades térmica e elétrica, além de melhorar as caracteristicas
mecanicas e a estabilidade dimensional das ceramicas. As argilas cauliniticas,
utiizadas largamente na indastria tradicional de ceramica, tém propriedades
refratarias, baixas condutividade térmica e elétrica, e desenvolvem alta resisténcia
mecanica.

Sendo assim, esse estudo propbde a avaliacdo tecnologica de ceramicas
tradicionais, fabricadas a partir de misturas de residuos de esteatito e argilas
cauliniticas do Quadrilatero Ferrifero. Esta pode ser uma alternativa de utilizacéo
dos residuos e uma forma de reduzir os impactos ambientais causados pelo

descarte irregular.

MATERIAIS E METODOS

Corpos de prova foram preparados com uma massa ceramica proveniente da
mistura de residuos de esteatito (E) coletados de oficinas artesanais da regido de
Ouro Preto, com argilas cauliniticas (AC) provenientes de um talude na BR-383,
préximo ao municipio de Itabirito - MG.

Foram coletadas 10kg de amostras que foram secadas, destorradas,
homogeneizadas, quarteadas e passadas pela peneira de 35#.

A umidade foi ajustada a 10%, valor considerado mais adequado para
fabricacdo de corpos de prova sob pressao (Gaspar Junior, 2003; Morales-Carrera
et al., 2010), em uma balanca de aguecimento por resisténcia elétrica, ID200-Marte.
Foram confeccionados 6 corpos de prova com diferentes proporgcbes de argila

caulinitica e esteatito (Tabela 1).
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Tabela 1: Percentagem de argila caulinitica (AC) na composicdo da mistura de

esteatito (E) + argila caulinitica (AC).

Corpo de prova | Propor¢ao das Corpo de prova Proporcgao das
misturas misturas

C1l E+AC(25%) C4 E+AC (10%)

C2 E+AC(20%) C5 E+AC (5%)

C3 E+AC(15%) C6 E+AC (2,5%)

Os corpos de prova de 7,0cm x 2,0cm x 1,0cm foram obtidos utilizando uma
prensa hidraulica uniaxial, SOLOCAP- C1, modelo LM-02, com marcador Digital
Dynamometry Appea, com velocidade de 1kN/s até atingir 50kN, correspondente a
uma pressao final de 35Mpa. Apds conformacéo, os corpos de prova foram secados
em estufa a 65°C, por 72h, em ar, tempo suficiente para atingir a estabilidade
dimensional e queimados a 1000 e 1200°C, por 2 horas, em ar, utilizando-se um
forno elétrico Giron 1200.

A composi¢do quimica das massas ceramicas e a mineralogia foram obtidas
por meio de ICP/OES e o difratdbmetro EMPYREAN da Panalytical (radiagdo CuKa,
intervalo de varredura de 2 a 70° e passo de 0,02°/s), respectivamente.

A morfologia das superficie dos corpos de prova foi caracterizada através da
microscopia eletronica de varredura (MEV) no equipamento JEOL JSM-551. Foram
analisados os corpos de prova queimados a 1000 e 1200°C.

O modulo de ruptura a flexdo foi analisado utilizando-se uma prensa marca
EMIC com adaptacdo de célula de carga de 5KN. Junto a prensa fora acoplado um
flexbmetro de trés pontos, modelo DL 2000, marca EMIC, abertura maxima de
240mm. O ensaio seguiu as instru¢cdes da NBR 13818 (ABNT, 1997) Testes de
perda ao fogo, retracéo linear de queima, absorcdo de agua e resisténcia a flexao
foram realizados de acordo com as normas NBR 15270-3 (ABNT, 2005) e NBR
13818 (ABNT, 1997).

RESULTADOS

A composicdo quimica dos corpos queimados a 1000°C e 1200°C é formada
por SiO, e MgO, seguido de Al,O3 e Fe,O3, e menores quantidades de CaO (Tabela
2).
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Tabela 2 - Andlise quimica por Fluorescéncia de Raios X ICP/ OES

T(OC) Amostra S|02 A|203 Fe, 04 CaO MgO T|Oz P,0Os5 K,O MnO PPC*

1000 C1 50,8 14 9,18 305 229 0,72 0,063 016 011 0,49
c2 49,9 12 9,09 303 239 062 0058 013 0,11 0,81
C3 49,8 10,1 9,64 346 255 05 0,053 0,1 0,11 0,7
C4 49,8 8,54 9,84 345 268 042 0,044 007 012 0,61
C5 49,5 6,88 10,4 3,73 281 032 0,04 004 0,13 0,67
C6 49,6 5,98 10,6 383 29,1 0,27 0,042 003 0,13 0,79

1200 C1 49,8 13,5 9,05 291 223 07 0,062 0,18 0,1 0,1
Cc2 506 121 9,68 326 242 061 0057 014 0,12 0,03
C3 50,6 10,5 9,79 341 262 051 0,054 01 0,12 0,08
C4 49,2 8,54 9,91 349 266 041 0,049 007 012 01
C5 50 6,97 10,4 3,72 284 032 0,043 005 0,13 0,08
C6 50,4 6,02 10,8 392 294 027 0041 003 0,24 0,11

*PPC: Perda por calcinagéo.

Os corpos verdes apresentaram predominantemente talco, caulinita e clorita,
seguidos de quartzo, cordierita e magnetita. Com aquecimento a 1000°C o talco
desaparece para dar lugar a fase enstatita. Ha& surgimento também de hematita,
periclasio, pequenos tracos de clinoenstatita, mulita e a formagcdo de uma pequena
fase amorfa (Figura 1). Os graos se apresentam individualizados, com tamanhos
bastante diferentes e sob a forma de placas, revelando uma transicdo para a
formacao da cordierita (Figuras 2(a, b, ¢) e 3 (g, h, i)). As mesmas placas séo
sobrepostas por pequenos grdos que mostram o inicio da sinterizacéo
principalmente em C1 e C3 (Figura 2(a) e 2(c)).

A 1200°C ha predominancia da fase enstatita acompanhada da cordierita e
hematita, com tracos de mulita, protoenstatita, clinoesntatita e periclasio. A cordierita
diminui & medida em que se reduz a quantidade de argila AC na mistura. A 1200°C,
€ possivel verificar estruturas lamelares tipicas da fase enstatita resultado da
transformacao do talco (Figura 3(k) e 3(I)). As amostras apresentam grandes placas
com alto teor em aluminio, caracteristicas da cordierita, placas disformes de
hematita e formas alongadas caracteristicas da mulita em C1 (Figura 2(d)) C4 e C5
(Figuras 3(j) k(k)).

A sinterizacdo € mais clara nas amostras C2, C3 e C6 (Figuras 2(e), 2(f), 3(I))
e mais avancada na amostra C3(Figura 2(f)), principalmente na regido com
predominancia de enstatita e hematita. Em C3 as placas disformes indicam a

presenca de cordierita (Figura 2(f)). Em todos os casos, a 1000°C, a superficie ndo
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se mostra compacta havendo sempre muitos poros entre os grdos. A porosidade

diminui a 1200°C para todas as amostras (Figuras 2 e 3).
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Figura 1: Difratometria de raios X das amostras C1, C2, C3, C4, C5 e C6 dos
corpos verdes e queimados a 1000 and 1200 °C, sendo: U Talc, *
Chlorite, @ Magnetite, ® Enstatite, MProtoenstatite, A Periclase,

O Clinoensteatite, O Cordierite, & Kaolinite, ¢ Hematite, O Quartz, ®

Mullite.

Os corpos queimados a 1200°C tem absorcédo de agua menor que aqueles
queimados a 1000°C (Figura 4), mas a absor¢édo de agua aumenta a medida que se

reduz a quantidade de argila caulinitica AC na mistura
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Figura 2: micrografias das amostras C1(a), C2(b), C3(c) queimadas a 1000°C
e C1(d), C2(e) e C3(f) gueimadas a 1200°C.

A perda de massa e a retracdo linear de queima sao maiores para
guantidades maiores de argila na massa ceramica. Da mesma forma, 0os dois
parametros aumentam com a elevacao da temperatura. A perda de massa aumenta
em torno de 0,5% quando a temperatura varia de 1000 para 1200°C (figura 5(a)). A
retragcdo linear de queima tende a se estabilizar na medida que se reduz a

guantidade de argila na mistura (Figura 5(b)).
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Figura 3: micrografias das amostras C4(g), C5(h), C6(i) queimadas a 1000°C
e C4(j), C5(k) e C6(l) queimadas a 1200°C.

Apesar da amostra C4, queimada a 1000°C, apresentar a menor retragdo
linear de queima, pode-se notar que o corpo de prova C3, queimado a 1200°C,
apresenta um comportamento peculiar quando surge no ponto mais baixo da curva.
Para todas as amostras a retracao linear de queima € menor que 2,5%.

O modulo de ruptura a flexdo € maior para maiores quantidade de argila
caulinitica presente na mistura. Os valores mais altos aparecem para C2 e C3
(Figura 6).
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Figura 4. Absor¢cdo de agua (AA) nos corpos de prova em relagdo &
guantidade de argila presenta ha massa ceramica dos corpos de prova.
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Figura 5: (a) Perda de massa (PM) e (b) Retracao linear de queima (RQL) dos
corpos de prova queimados a 1000 e 1200°C.
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Figura 6: MoOdulo de ruptura a flexdo (MRF) para os corpos de prova
gueimados a 1000 e 1200°C.
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DISCUSSAO

A analise quimica mostra que a proporcdo dos 6xidos ndo se modifica com a
evolucdo térmica de 1000°C para 1200°C (Tabela 2), mas a analise mineralogica
evidencia transformacfes de acordo com a temperatura, demonstrando que a
formacao das novas fases passa por uma reorganizacao estrutural que vai modificar
as propriedades dos corpos. Com a queima, ha formacédo de protoenstatita e silica
amorfa a 1000°C, consequéncia da desidroxilacdo do talco a 850°C (Wesolowski,
1984). A desoxidrilacdo modifica a fase amorfa, a 1000°C, e provoca a nucleacéo da
enstatita. Ja formada, a enstatita passa a predominar na estrutura (Liao e Senna,
1992) a 1200°C. A enstatita é caracteriza por placas disformes observadas na
superficie da amostra (Figura 2). A formacéo da clinoenstatita é consequéncia da
decomposicdo da protoenstatita (Reynard et al, 2008) e de parte da enstatita, mas a
sua cristalizacao total s6 acontece acima de 1400°C (Wesolowski, 1984). Em funcéo
da transformacéo enstatita-protoenstatita, a densificacdo e a sinterizagdo das
amostras sédo lentas. (Gokge et al. 2011, Rohana et al. 2004).

A decomposicdo do talco conta ainda com a formacdo do periclasio. Sua
presenca acelera o crescimento dos graos de mulita e faz reduzir o coeficiente de
expansao térmica das ceramicas (Viswabaskaran et al., 2004, Kim et al., 2009). O
periclasio ajuda a formar grédos de mulita maiores e mais alongados, reduzindo os
poros e aumentando a densidade, o que faz aumentar a resisténcia mecanica do
material. Por sua vez, os graos disformes de hematita que surgem a 1000°C,
associados ao periclasio, provocam o aumento da resisténcia do contorno de gréo e
impedem a propagacao das trincas (Melendez-martinez et al., 2001).

A 1000°C, ha também inicio da formacao de mulita, resultado da sinterizacao
e da cristalizagdo em estado soélido da caulinita em altas temperaturas (Silva et al.,
2011). Ela passa a ser vista principalmente a 1200°C nas amostras C1 e C4 (Figuras
2(d) e 3())).

A 1200 °C ha o surgimento da cordierita, consequéncia do tratamento térmico
da mistura do caulim e talco (Acimovic, 2003).

A absorcdo de agua € reduzida pela presenca da cordierita. O surgimento
dessa fase € acompanhado da reducdo dos poros e da contracdo dos corpos de
prova. Além disso, a caulinita, presente em grande quantidade na argila caulinitica, é

termicamente menos estavel que o talco e sua presenca provoca maior retracdo
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linear (Wesolowski, 1984). Nesse caso, a retracdo linear ndo ultrapassou 2,5%.
Assim, os corpos C1, C2 e C3, que possuem maior quantidade de argila caulinitica,
consequentemente 0s que apresentam maior quantidade de cordierita apdés a
gueima, possuem menor porosidade, menor absor¢cdo de agua e sdo as amostras
gue apresentaram 0s valores mais altos para o moédulo de resisténcia a flexao.
Essas amostras possuem referéncias claras do avanco da sinterizacdo na sua
superficie, e essa transformacdo € consequéncia da associagdo da mulita
proveniente da cristalizacdo da caulinita, com a transformacdo da cordierita na

presenca de periclasio.

CONCLUSOES

Maior porcentagem de argila caulinitica propicia menor absorcao de agua.

Mulita, periclasio e cordierita sdo responsaveis pelo aumento da sinterizacéo
e consequentemente do médulo de flex&o a ruptura.

Os valores para absorcdo de agua estdo dentro dos parametros definidos
pelo INMETRO, 8 e 25%, e os indices de retracao linear foram menores que aqueles

usados como referéncia no Polo Ceramico de Santa Gertrudes.
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Technological essays in ceramics of esteatite and kaolinitics clays

ABSTRACT

Mineralogical, textural and chemical transformations were investigated in
ceramics bodies composed of steatite residues and kaolinitic clays from the
Quadrilatero Ferrifero , Minas Gerais. Ceramics containing from 2,5% to 25% (in
weight) kaolinitic clays were burned at 1000 and 1200°C, for 2h, in air. The chemical
composition and mineralogy, before and after burning, was determined by X-ray
diffraction (XRD) and ICP/OES analyses, respectively, and morphological features
were observed by Scanning Electron Microscopy (SEM). Talc and kaolinite are the
predominant minerals in the raw samples. After burned, the talc changes to entatite.
At 1200°C occur the appearance of mullite and cordierite. These minerals interfere in
the physical properties, because reduce  water  absortion and

increase linear shrinkage and loss mass.

Key words: esteatite, kaolinitic clay, XRD, SEM, bending tests.
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