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RESUMO

No municipio de Campos dos Goytacazes - RJ esta abrigado um importante
polo brasileiro de cerdmica vermelha, onde esta presente atualmente cerca 120
industrias. No entanto, a producdo deste municipio se concentra apenas em blocos
para vedacao e lajotas, havendo poucas empresas fabricantes de telhas. Isto se
deve, principalmente, as caracteristicas mineraldgicas das argilas campistas, as
quais possuem deficiéncias que dificultam a obtencdo de produtos mais exigentes,
como as telhas, e que possam atender as especificacdes técnicas vigentes. Na
tentativa de estimular a producao de telhas no municipio Campos dos Goytacazes —
RJ foram formuladas massas ceramicas utilizando quatro diferentes matérias-
primas. Sendo trés argilas de localidades distintas e uma areia quartzoza. As argilas
sdo oriundas de Campos dos Goytacazes — RJ, de Itaborai — RJ e Muriaé — MG. As
matérias-primas foram caracterizadas por fluorescéncia de raios X, difracdo de raios
X, dilatometria e distribuicAo de tamanho de particulas. Foram utilizados dois
métodos para a formulacdo das massas ceramicas, sendo eles por meio do
diagrama de Winkler e programacéo linear. Os corpos de prova foram conformados
por prensagem uniaxial a 35 MPa, com 8% de umidade, e queimados em quatro
niveis de temperatura, sendo de 750 °C, 850 °C, 950 °C e 1050 °C. As propriedades
avaliadas foram: densidade aparente a seco, retracdo linear, absorcdo de agua e
resisténcia a flexdo por trés pontos. Os resultados demonstraram que a argila de
Campos dos Goytacazes — RJ possui elevado teor de particulas grosseiras, as quais
estdo associadas ao quartzo, e que possivelmente foram responsaveis pelo alto
valor de absorcdo de agua e baixo valor de resisténcia mecéanica da formulacdo
contendo apenas esta argila. O uso do diagrama de Winkler e as demais matérias-
primas foram eficazes na tentativa de compor massas ceramicas em conjunto com a
argila de Campos dos Goytacazes — RJ para fabricacdo de telhas, devido a melhoria

observada nas propriedades avaliadas.

Palavras-chave: ceramica vermelha, ceramica estrutural, massa ceramica,
formulacéo, quartzo.



ABSTRACT

In the city of Campos dos Goytacazes - RJ is located an important Brazilian
polo red ceramic, which currently has about 120 industries. However, the production
of red ceramic products in this city are focuses only on blocks for sealing and tiles,
with few tiles industries. This is due mainly by the mineralogical characteristics of
clays from Campos, which have deficiencies that hinder the achievement of more
exigent products, such as tiles, and that can satisfy the current technical
specifications. In attempting to stimulate the production of tiles in the city Campos
dos Goytacazes - RJ, ceramic bodies were formulated using four different raw
materials. Being three types of clay and sand, the clays are from Campos dos
Goytacazes — RJ, Itaborai - RJ and Muriaé — MG. The raw materials were
characterized by X-ray fluorescence, X-ray diffraction, dilatometry and particle size
distribution. Two methods were used for the formulation of ceramic bodies, Winkler
diagram and linear programming. The specimens were shaped by uniaxial pressure
at 35 MPa, with 8% humidity, and burned at four temperature levels of 750 °C, 850
°C, 950 °C and 1050 °C. The properties evaluated were: dry bulk density, linear
shrinkage, water absorption and flexural strength. The results demonstrated that the
clay of Campos dos Goytacazes - RJ has high amount of coarser particles, which are
associated with the quartz and possibly were the responsible for the high value of
water absorption and low value of mechanical resistance of the formulation
containing only this clay. The use of Winkler’'s diagram and the others raw materials
were effective in attempt to compose ceramic bodies together with the clay from
Campos dos Goytacazes - RJ for the manufacture of tiles due to the improvement

observed in the analyzed properties.

Keywords: red ceramic, structural ceramic, clay body, formulation, quartz.
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1.INTRODUCAO

Ceramica vermelha, também conhecida como ceramica estrutural, € a
denominacéo atribuida a categoria de produtos que s&o utilizados na construcao
civil, como tijolos, blocos, telhas e elementos vazados, e tém como caracteristica sua
cor avermelhada. Estes produtos sdo derivados da argila, a qual de acordo com
Santos (1989) é definida como uma rocha finamente dividida, constituida
essencialmente de argilominerais, podendo apresentar concentracdes de outros
minerais como quartzo, mica, pirita, hematita e também matéria organica e outras
impurezas. E ainda desenvolve plasticidade com quantidade apropriada de agua, e
endurece ap6s secagem e queima.

No Brasil existem aproximadamente 7.400 empresas produtoras de ceramica
vermelha, com um faturamento em 2013 na ordem de R$21 bilh6es, empregando
aproximadamente 293.000 funcionéarios diretos e cerca de 900.000 indiretos
(Anuéario Estatistico, 2013). Ademais, no municipio de Campos dos Goytacazes - RJ
estd abrigado um importante polo ceramista brasileiro. Segundo estimativas do
Sindicato dos Ceramistas, atualmente 120 fabricas empregam mais de 6.000
trabalhadores diretos. Munidos dessas informacodes, percebe-se a importancia deste
setor para a economia estadual e nacional.

Apesar disto, a producdo do municipio se concentra apenas em blocos para
vedacdo e lajotas, havendo poucas empresas fabricantes de telhas (RAMOS;
ALVES; ALEXANDRE, 2006). Isto se deve, principalmente, as caracteristicas das
argilas campistas, as quais possuem deficiéncias que dificultam a obtencédo de
produtos mais exigentes, como as telhas, e que possam atender as especificacbes
técnicas vigentes. Estas deficiéncias foram avaliadas por Vieira, Soares e Monteiro
(2003), quando compararam argilas de Campos dos Goytacazes com outras trés
argilas que sdo matérias-primas para producéao de telhas de reconhecida qualidade
técnica. Desta forma, observaram que as massas ceramicas campistas sao
excessivamente plasticas, e apresentam elevado teor de Al,O3, as quais acarretam
dificuldades no sistema produtivo, causando prejuizo da qualidade técnica e/ou
aumento do custo de producéo.

No entanto, essas deficiéncias podem ser superadas com a incorporacao de

outras matérias-primas na massa ceramica. Deste modo, torna-se conveniente



localizar argilas proximas a regido de Campos dos Goytacazes que eventualmente
possam superar ou minimizar as deficiéncias das argilas locais.

Entretanto, Pecanha Junior (2006) destaca que as empresas realizam esta
mistura de forma empirica, avaliando a facilidade de extrusdo, por meio do
monitoramento da corrente elétrica da extrusora, e aspectos visuais das pecas
recém extrudadas. Isto, além de obsoleto, eleva o custo de producdo, reduz a
margem de lucro e afeta a competitividade das empresas.

Dentre os métodos utilizados para formular massas ceramicas, sera abordado
neste trabalho o diagrama de Winkler e a programacéo linear. O primeiro € um
diagrama ternario, baseado na distribuicdo do tamanho de particulas das matérias-
primas utilizadas na producdo de ceramica vermelha. Deste modo, ele sugere
regides delimitadas que seriam apropriadas para fabricacdo de cada produto
(HEUSTEK, 1964 apud SANTOS, 1989). Por sua vez, a programacao linear € uma
das técnicas da pesquisa operacional que busca a resolucao de problemas de
otimizacdo, dado um conjunto de restricdes lineares. Com este método, busca-se
formular massas ceramicas que reproduzam uma composiCdo quimica pré-
determinada. Desta forma, tais métodos podem auxiliar no desenvolvimento de
formulacg@es, visto que esta € uma atividade complexa, devido ao elevado nimero
de matérias-primas que possam fazer parte da composicéao.

Destaca-se que ao desenvolver esta pesquisa e dar resposta a validade
destes métodos, em termos de formulacdo da massa ceramica, esta sendo dado um
subsidio de informacdo ao empresario que pretenda investir neste setor.
Considerando a possibilidade de aumento de sua competitividade, em virtude da
melhoria da qualidade do produto final, entende-se que tais empresas estariam mais
aptas a atuar no longo prazo, contribuindo com beneficios sociais, como a geragéo
de emprego e renda. Considerando ainda que os ganhos obtidos nesse setor, em
termos de reducado de custo, possam refletir em pre¢cos mais baixos para o produto
final, isto poderia conduzi-los ao maior acesso por parte do consumidor. Por fim, é
possivel destacar um beneficio ambiental direto, em fungdo da otimizacdo da

composicdo da massa ceramica, evitando desperdicios associados a sua producao.



2.0BJETIVOS
2.1. Geral

Objetiva-se formular massa ceramica com a utilizacao de argilas presentes na
regido de estudo para producao de telhas ceramicas, a fim de que se obtenha um

procedimento racional de misturas.

2.2. Especificos

Determinar as caracteristicas fisicas, quimicas e mineralégicas das matérias-

primas;

e Identificar matérias-primas que possam fazer parte das formulacbes de
massas ceramicas utilizando argilas da regido de Campos dos Goytacazes —
RJ;

e Desenvolver formulagdes ceramicas, utilizando os recursos do diagrama de
Winkler e pela programacéo linear;

e Avaliar as propriedades fisicas e mecéanicas dos corpos de prova,

e Determinar a melhor composicdo para producdo de telhas utilizando as

matérias-primas em estudo.



3.JUSTIFICATIVAS

Como justificativas deste trabalho destacam-se:

e Fornecimento de subsidio de informag&o ao empreséario que pretenda investir
no setor;

e Possibilidade da melhoria da qualidade do produto final,

e Possibilidade da reducao do custo na producao de telhas;

e Melhoria da sustentabilidade das industrias produtoras de ceramica vermelha.



4.REVISAO BIBLIOGRAFICA
4.1. A industria de ceramica vermelha

O setor ceramico compreende uma variedade de produtos, de natureza e
aplicacdes diversas. Eles estdo categorizados em grupos, 0s quais sao divididos
com base em critérios relacionados a finalidade do produto, suas propriedades e a
natureza das matérias-primas. A Associacdo Brasileira de Ceramica (ABCeram)
classifica estes grupos em ceramica vermelha, materiais de revestimento, ceramica
branca, materiais refratérios, isolantes térmicos, fritas e corantes, abrasivos, vidro
cimento e cal e ceramica avancada. A Figura 1 contém esta classificacao,
relacionando ainda os diversos grupos ceramicos com a natureza de sua matéria-
prima, bem como as principais caracteristicas dos processos de fabricacdo (MOTTA,
2001).
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Figura 1. Classificacdo dos produtos ceramicos.

Fonte: Motta (2001).



O grupo ceramico estudado neste trabalho, a ceramica vermelha, conhecido
também como ceramica estrutural, contempla os produtos para fins estruturais,
caracterizados por sua cor avermelhada, sdo eles, tijolos, blocos, pavimentos
extrudados (adoquins), telhas, tubos, lajes para forro, lajotas, vasos ornamentais e
agregados leves de argila expandida. Estes produtos se diferenciam pelas suas
caracteristicas e propriedades, as quais sao influenciadas pelas matérias-primas e
condicbes de processamento empregadas (MOTTA, 2001). A argila, principal
matéria-prima da ceramica vermelha, possui propriedades que a torna apropriada
para produtos de aplicacdo estrutural. Na conformacdo, ela é responsavel por
conferir trabalhabilidade na massa, por meio da plasticidade, e pela resisténcia
mecanica a cru; e apdés o tratamento térmico, ela é responsavel por promover a
sinterizacdo, e como consequéncia, ha a elevacao de sua resisténcia mecanica.

O termo plasticidade se refere ao comportamento desenvolvido pelo material
quando se deforma permanentemente ap0s a aplicacdo de uma forca sem se
romper, e mantém esta forma apdés a remocédo da forca. Isto é fundamental no
processamento da ceramica vermelha, em que a massa necessita apresentar
resisténcia suficiente para permanecer na forma desejada apds a conformacéo das
pecas (MURRAY, 2006). De acordo com Santos (1989), a argila desenvolve
plasticidade quando em contato com &agua, isto € consequéncia da forca de atracéo
entre os argilominerais em conjunto com a acao lubrificante da agua entre as
particulas anisométricas lamelares. Ou seja, a argila desenvolvera plasticidade
quando houver agua suficiente para cobrir toda a area superficial acessivel dos
argilominerais. A plasticidade da argila permite que estes produtos possam ser
conformados por extruséo, contribuindo para reducdo do custo de producdo. Desta
forma, constata-se a importancia desta propriedade para a ceramica vermelha,
principalmente por ser um setor caracterizado por produtos de baixo valor agregado,
onde o retorno financeiro € minimizado.

A cor avermelhada predominante na ceramica estrutural é fruto de diversos
fatores, porém, sabe-se que a oxidacdo do ferro é o principal responsavel. Argilas
que possuem concentracdo de Fe,O3 maior que 5% ja sdo consideradas

apropriadas para conferir esta coloragdo ao produto queimado (MURRAY, 2006).

4.2. Matérias-primas utilizadas na fabricacdo de ceramica vermelha



A industria de cerdmica vermelha utiliza basicamente dois tipos de matérias-
primas, e sédo classificadas em materiais plasticos e néo plasticos (MOTTA et al.,
2002). A matéria-prima plastica mais utilizada € argila, sendo o principal componente
da massa ceramica. Guggenheim e Martin (1995) publicaram um artigo relatando a
origem dos estudos sobre a definicho de argila e argilomineral, bem como
propuseram suas respectivas definicdes por meio do relatério dos comités de
nomenclatura do AIPEA (Association Internationale Pour L’Etude des Argiles) em
conjunto com CMS (The Clays Minerals Society). De acordo com estes autores, a
primeira definicdo foi formalizada em 1546 por Agricola, e desde entdo foi sendo
revisada e modificada, apesar dos fundamentos envolvendo plasticidade, tamanho
de particula e dureza apds queima foram mantidos por diversos autores. O termo
argila é entdo definido por Guggenheim e Martin (1995) como um material que
ocorre naturalmente, composto principalmente por minerais de granulacéo fina, que
geralmente desenvolve plasticidade com quantidade apropriada de &gua, e
endurecera apds secagem e gueima. Embora a argila contenha filossilicatos, ela
pode conter outros materiais que conferem plasticidade e dureza ap0s secagem e
queima. Fases associadas a argila podem incluir ainda materiais que ndo conferem
plasticidade e também matéria organica.

Como pratica comum nas industrias ceramicas, 0s materiais ndo plasticos sao
utilizados quando necessita de adequacédo na plasticidade da massa, ou de alguma
propriedade do produto. Eles agem reduzindo a quantidade de agua interparticulas
ou intercamadas disponiveis no produto conformado. Dentre eles cita-se o
fesldspato, chamote (residuos de ceramica apds processamento térmico), areia, filito
e residuos de mineracdo (NORTON, 1973; VAN VLACK, 1973; MOTTA et al., 2002).

Os argilominerais sédo o0s principais minerais constituintes da argila,
caracterizados quimicamente como silicatos de aluminio hidratados, podendo conter
magneésio, ferro, calcio, sodio, potassio, litio e outros elementos (Comité
Internacional para o Estudo de Argilas,1959 apud SANTOS, 1989). Estes constituem
a “fracao argila” de uma massa argilosa, pois é a fracao que contém as particulas de
menores diametros, com frequéncia, possuindo diametro esférico equivalente inferior
a 2 um, por isso estes minerais apresentam uma elevada area superficial especifica
(SANTOS, 1989; MOTTA et al., 2002).

Os argilominerais sado formados basicamente por dois grupos fundamentais

que apresentam folhas em arranjo hexagonal de tetraedros e folhas em arranjo



hexagonal de octaedros. Essas folhas sdo construidas com ions de oxigénio e ions
hidroxila ao redor de cétions, principalmente, Si*" e A**, nos grupos tetraédricos e
APt Mg, Fe*, Fe®, Ti*", nos grupos octaédricos. Cabe ressaltar, que é muito
comum a substituicdo isomoérfica dos cations em argilominerais. A disposicdo do
empilhamento destas folhas, bem como o tipo de cétion existente, difere para os
varios tipos de argilominerais, de onde resulta a forma, morfologia ou habito lamelar
da maioria das particulas dos argilominerais (SANTOS, 1989).

A caulinita é o argilomineral mais presente na crosta terrestre, e por isso esta
disponivel na maioria das argilas naturais. Esta disponibilidade se deve a origem da
formacéo deste argilomineral. O cristal € formado pelo empilhamento regular de
camadas 1:1, em que cada camada consiste de uma folha de tetraedros SiO4 e uma
folha de octaedros Al;(OH)e, ligadas entre si através de oxigénio em comum. As
camadas sdo ligadas por forcas de Van der Waals, entre os fons O* e OH". A
férmula estrutural da cela unitaria é Al,03.2Si0,.2H,0, e apresenta composicao
percentual de SiO; = 46,54%; Al,O3 = 39,50%; H,O = 13,96%. Existe ainda uma
infinidade de outros argilominerais presentes na natureza, citam-se: ilita, haloisita,
montmorilonita, cloritas, e outros (NORTON, 1973; SANTOS, 1989).

Deste modo, sabendo que as argilas se diferenciam em quantidades e
diversidades de argilominerais e outros minerais ndo argilosos, € primordial
caracteriza-la visando seu uso tecnologico, de modo a conhecer a variabilidade de

suas propriedades.

4.2.1. Caracteristicas das argilas de Campos dos Goytacazes

Campos dos Goytacazes — RJ abriga um tradicional polo de ceramica
vermelha no Brasil, em que aproximadamente 100 ceramicas sao responsaveis por
consumir em torno de 5.000 m*® de matéria-prima/dia, segundo estimativas do
sindicato dos ceramistas. A abundancia de argilas nesta regido € devido ao
transporte de sedimentos quaternarios carreados pelo rio Paraiba, que forma a
planicie aluvial-delta (LAMEGO, 1974). Estas argilas frequentemente sao
denominadas segundo suas caracteristicas visuais, como argila amarela, argila
amarela-acinzentada, argila cinza e argila preta, ou ainda da localidade em que
foram extraidas, como argila de Visconde, Itaborai, Silva Jardim, entre outros. No

entanto, € comum que estas argilas sejam classificadas no patio da industria como



forte ou fraca. Os termos forte e fraco referem-se a propriedade plastica da argila,
sendo, portanto a argila forte considerada mais plastica e a argila fraca considerada
menos plastica. Porém, estes termos sao empiricos, e por muitas vezes, uma argila
considerada forte em uma regido € menos plastica que outra argila considerada
fraca em outra regido. Convém ressaltar que a plasticidade da massa ceramica esta
associada a quantidade de argilominerais presentes, assim, quanto maior o teor de
argilominerais, maior sera a plasticidade da massa.

As argilas da baixada campista ja foram caracterizadas por diversos
pesquisadores, e apresentaram resultados similares. Mineralogicamente, de acordo
com a Figura 2, elas contém a caulinita como argilomineral predominante.
Encontram-se também, frequentemente, a presenca de alguns minerais acessorios
como quartzo, mica e gibbsita e outros argilominerais, como ilita € montmorilonita, ha
alguns que ainda detectaram a presenca de goetita e rutiio (MONTEIRO; VIEIRA,
2002, TOLEDO, 2003)

K - Caulinit K - Caulintta
Argia Amarela B Argila M - Mica
M - Mca
Q - Quartz } Amarela-Cinza Q - Quartzo
7 9 ‘ Gi - Gibbsita
glo. GRbEts Go - Goetita
*Qouie z R - Rutilo
s 20 29 0 a4 Te ® A0 e
Argila Cinza
I s S Argila Preta K - Caulinita
M - Mica M - Mica
Q - Quartzo
Q - Quartzo
Gi - Gibbsita o
- Gi - Gibbsita
Go - Goetita ;
R - Rutilo o Go - Goetita
¢ R - Rutilo

Figura 2. Difratograma de raios X das argilas de Campos dos Goytacazes.

Fonte: Monteiro e Vieira (2002).
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Em relacdo a composicdo quimica, como pode ser vista na Tabela 1, a
mesma semelhanca é observada entre as argilas da regido de Campos dos
Goytacazes — RJ. Em excec¢ao a algumas argilas consideradas fracas pelos autores,
elas contém teor de 6xido de silicio < 50,00%, enquanto o 6xido de aluminio &
encontrado como o segundo composto mais abundante, e esta presente em teores >
21,00%.

Estes 6xidos, quando presentes na argila, em grande parte estdo associados
formando a estrutura dos argilominerais. Entretanto, o 6xido de silicio pode também
estar presentes na forma de quartzo (SiO;), enquanto o éxido de aluminio como
constituinte da gibbsita. Por isto, o alto teor de Al,O3; pode estar associado a maior
refratariedade deste material, necessitando assim de mais energia para consolidar
as particulas na etapa de queima (MONTEIRO; VIEIRA, 2002).

Em relacdo aos 6xidos considerados fundentes (Na,O e K;O) e ao 6xido de
ferro (Fe,03), nota-se pouca variacdo de sua presenca nas diferentes argilas, a
excecdo das argilas cinza e preta, quais possuem quantidades menores de Fe,Os.

A composicdo quimica indica também que as argilas de Campos dos
Goytacazes - RJ tém composicao tipicamente caulinitica, a qual se pode confirmar
nos difratogramas (Figura 2) e analise térmica (Figura 3). Esta deducdo pode ser
feita por meio da relacdo SiO,/Al,O3, em que a caulinita tedrica possui valor de 1,18
para esta relacdo. Portanto, em argilas cauliniticas, quanto mais préximo deste valor,
maior seré a quantidade deste argilomineral.

Em relacéo a perda ao fogo, nota-se pouca variacdo entre as argilas, em que
com frequéncia estdo maiores que 12%, a excecdo da argila fraca 2. A perda ao
fogo destas argilas estd associada, sobretudo a desidroxilacdo do argilomineral

caulinita, e também dos minerais gibbisita e goetita (VIEIRA, 2001).

Tabela 1. Composicéo quimica das argilas de Campos dos Goytacazes.

_ Composigao
Argilas

SiOz A|203 Fe>03 TiOz CaO MgO K>O Na,O PF
Forte 2 46,42 27,90 09,10 01,32 00,22 00,71 01,67 00,36 11,96
Forte 3W 4321 2921 09,38 01,47 00,24 01,13 01,45 0053 12,72
Forte 4 4353 31,60 08,64 01,29 00,13 00,75 01,26 00,32 12,47
Forte 5@ 42,09 30,90 10,92 01,28 00,13 00,74 01,04 00,32 12,55
Forte 6% 41,42 31,22 06,43 00,08 00,05 00,22 00,80 00,22 17,12
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Forte 7% 42,27 30,14 06,42 00,77 00,06 00,27 01,16 00,32 15,06
Forte 8% 40,63 30,17 05,10 00,79 00,15 00,36 00,84 00,56 18,65
Fraca 2 53,45 22,67 09,05 01,17 00,45 00,83 02,02 0057 09,52
Fraca 3% 41,08 27,76 09,94 00,82 00,07 00,44 01,16 00,38 15,67
Fraca 4% 40,66 30,30 08,41 00,83 00,06 00,31 01,10 00,30 16,01
Fraca 5% 39,25 27,82 09,92 00,85 00,14 00,44 01,16 00,32 16,13
Amarela® 44,70 29,03 09,15 01,34 0028 01,09 01,55 00,40 12,11

Cinza® 46,73 32,42 04,00 01,50 00,19 00,66 01,19 00,41 12,79
Preta(s) 45,18 31,32 03,82 01,18 00,30 00,45 00,62 00,37 16,63
Amarela-

_ tada® 44,07 29,97 09,15 01,36 00,22 01,04 01,44 00,47 12,03
acinzentada

YSOUZA et al. (2005).
@SOUZA; HOLANDA (2012).
®MILHEIRO et al. (2005).
“MONTEIRO; VIEIRA (2004).
GVIEIRA (2001).

A analise termogravimétrica (TG), representada graficamente na Figura 3,
confirma os resultados previstos por meio da composicdo quimica e mineralogica.
Nota-se a presenca da caulinita como argilomineral predominante, devido a alta
perda de massa em temperaturas entre 425 °C a 550 °C, faixa de temperatura esta
responsavel pela desidroxilacdo dos argilominerais. Verificam-se alguns picos em
temperaturas em torno de 260 °C, constatando a presenca de alguns hidroxidos,
como gibbsita (Al(OHs) e goethita (a-FeO.OH), associados a elevagdo da perda ao
fogo.

Ainda de acordo com a Figura 3, constata-se que as argilas da regido de
Campos dos Goytacazes — RJ possuem comportamento térmico, analisado por meio
da andlise térmica diferencial (ATD), semelhante. Nota-se a presenca de picos
endotérmicos nas temperaturas em torno de 60 °C, caracteristicos da perda de agua
livre, e em 260 °C, provavelmente devido a decomposi¢cdo da gibbsita e goethita.
Verifica-se a auséncia de picos endotérmicos na temperatura proxima a 573 °C,
portanto, nota-se que nas argilas de Campos dos Goytacazes — RJ nao é

caracteristico a presenca excessiva do mineral quartzo.
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Figura 3. Curvas ATD/TG das argilas de Campos dos Goytacazes.
Fonte: Vieira (2001).

E possivel observar na Tabela 2 que as argilas de Campos dos Goytacazes -
RJ possuem limites de plasticidade (LP) bastante proximos, inclusive entre as argilas
fortes e fracas. Este parametro indica a quantidade minima de agua necessaria para
conformar o produto. O indice de plasticidade (IP) estd associado a faixa entre a
consisténcia plastica e liquida (IP = LL — LP), ou seja, quanto maior esta faixa,
melhor é para o processamento, pois permite maiores variagdes no teor de agua na
etapa de conformacdo sem influenciar significativamente na consisténcia plastica da
massa (VIEIRA; SANCHEZ; MONTEIRO, 2008).

Marsigli e Dondi (1997) sugerem valores de LL e IP para os comportamentos
O0timo e aceitavel na extrusdo. Para tanto, eles determinam que o IP deva variar
entre 15% e 25%, enquanto o LP deve variar entre 18% a 25%. Desta forma,
percebe-se que as argilas de Campos estao fora destas faixas, indicando a possivel
problematica no processamento do material.

Como supracitado, esta caracteristica deve-se a predominancia do
argilomineral caulinita na massa composta pelas argilas de Campos dos Goytacazes

s

- RJ. Ressalta-se que a caulinita é o argilomineral com menor area superficial

7

especifica, e portanto, dentre os argilominerais, é considerada a menos plastica
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(SANTOS, 1989). No entanto, as argilas de Campos sdo excessivamente plasticas
por possuirem elevadas quantidades de argilominerais (VIEIRA, 2001).

Tabela 2. Limites de Atterberg das argilas de Campos dos Goytacazes

Limites de Atterberg

Argilas
LP (%) LL (%) IP (%)

Amarela 29 62 33
Amarela — acinzentada Y 30 69 39
Cinza ¥ 30 64 34
Preta ! 28 64 36
Forte 1 @ 32 60 28
Forte 2 ©® 30 68 38
Forte 3 ® 25 69 44
Forte 4 ® 30 67 37
Fraca 1 @ 26 49 23
Fraca 2 © 29 65 36
Fraca 3 © 29 69 40
Fraca 4 ©® 28 66 38

YVIEIRA (2001).
@VIEIRA; PINHEIRO (2011)
©® MONTEIRO; VIEIRA (2004)

A Figura 4 contém a posicdo das argilas amarela, amarela-acinzentada, cinza
e preta no diagrama de Winkler. Verifica-se que a argila amarela é a Unica das
argilas que se encontra em uma das regides apropriada para fabricacao de produtos
de ceramica vermelha, ainda assim, € a regido associada a fabricacdo de produtos
com dificuldades de conformacdo. As demais argilas localizam-se acima desta
regido, por possuirem granulometria essencialmente fina, associada aos
argilominerais. Desta forma, eventuais formulagbes envolvendo quaisquer destas
argilas ndo seriam capazes de adequa-las em nenhuma das regides apropriadas a
fabricacdo de ceramica vermelha. Visto que para isto, dever-se-ia adicionar
matérias-primas com granulometria mais grosseira, a fim de melhorar o

processamento.
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Figura 4. Distribuicdo de tamanho de particulas das argilas de Campos dos

Goytacazes localizadas no diagrama de Winkler.
Fonte: Vieira (2001).

Monteiro e Vieira (2002) avaliaram as propriedades tecnolédgicas das argilas
amarela, amarela-acinzentada, cinza e preta. Na Figura 5, qual contém os valores
de absorcdo de agua (AA) para estas argilas, nota-se que apenas a argila cinza
atingiu o valor de AA requerido pela norma brasileira (NBR 15310) para a
temperatura de 950 °C, qual é utilizada para fabricacao de telhas. Assim, verifica-se
que as argilas de Campos dos Goytacazes — RJ tém dificuldade de atingir o valor de
AA gue a NBR 15310 estabelece.
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Figura 5. Absorcdo de agua das argilas de Campos dos Goytacazes.
Fonte: Monteiro; Vieira (2002).
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A retracéo linear de queima (RL), avaliada por Monteiro e Vieira (2002), para
as mesmas argilas, esta representada na Figura 6. E possivel notar que nenhuma
das argilas atingiu o valor minimo que sugere Mas (2002), que é de 2%. A elevada
retracdo linear de queima das argilas de Campos dos Goytacazes — RJ é devido a
guantidade elevada de perda ao fogo, como consequéncia do elevado teor de
argilominerais e de hidréxidos. A elevada RL prejudica os produtos, devido ao fato
da maior probabilidade de ocorréncia de trincas, e também de manter o padrao
dimensional requerido. Inclusive, Vieira (2001) relatou que a argila preta quando
gueimada em 1100 °C e 1250 °C foi verificada a presenca de trincas que

impossibilitaram o ensaio de tenséo de ruptura a flexao.
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Figura 6. Retracdo linear de queima das argilas de Campos dos Goytacazes.
Fonte: Monteiro; Vieira (2002).

Ainda em relacdo as argilas estudadas por Monteiro e Vieira (2002), a
resisténcia mecanica avaliada por eles, por meio da tensdo de ruptura a flexdo, esta
representada na Figura 7. Santos (1989) sugere que valores de ruptura a flexao para
telhas, deve ser maior que 65 kgf/cm?, ou 6,37 MPa. Deste modo, verifica-se que
todas as argilas atingiram este valor recomendado, desde a temperatura de 950 °C.
Concluindo que as argilas de Campos dos Goytacazes — RJ tém deficiéncias que
dificultam a obtencéo de produtos, principalmente as telhas, que possam atender as

propriedades de AA e RL, ndo sendo observada esta dificuldade para a RM.
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Figura 7. Tenséo de ruptura a flexao das argilas de Campos dos Goytacazes.
Fonte: Monteiro; Vieira (2002).

Toledo (2003) também realizou uma pesquisa envolvendo a caracterizacdo de
argilas de Campos dos Goytacazes — RJ. Neste trabalho foram extraidas amostras
de jazidas ja exploradas por industrias ceramicas da regido do municipio de Campos
dos Goytacazes — RJ e estas amostras eram provenientes de quatro diferentes
jazidas. Em relacdo a composi¢do mineralégica, Toledo (2003) quantificou as fases
cristalinas, por meio do método de Rietveld, e obteve fracdo massica, representada
na Tabela 3. Desta forma, esta andlise reafirma o padrdo mineralégico apresentado
pelas argilas de Campos dos Goytacazes, confirmado a presenca majoritaria do
argilomineral caulinita como constituinte mineral, seguido do quartzo, anatasio e

gibbsita.

Tabela 3. Principais fases cristalinas e fracdes relativas de massa obtidas do
refinamento de Rietveld.

Fase Cristalina Fracdo Massa (%)
Calinita 85,75+ 0,74
Quartzo 5,45+ 2,97
Anatésio 5,16 £ 4,95
Gibbsita 3,64 + 6,36

Fonte: Toledo (2003)
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4.2.2. Caracteristicas das massas ceramicas de Campos dos Goytacazes

Monteiro, Sanchez e Vieira (2004) realizaram um estudo de caracterizacao e
comparacao entre massas ceramicas de Campos dos Goytacazes — RJ utilizadas
para fabricagéao de telhas. Assim, dispuseram-se de trés distintas massas ceramicas,
denominadas de B1, B2 e B3. Sendo que a B1 é uma mistura entre duas argilas,
chamadas de forte e fraca. A B2 é composta pela mesma mistura das duas argilas
referentes a massa Bl com adicdo de 3% de residuo gerado no processo de
producdo de coke. E a terceira massa ceramica, denominada B3, € composta por
outra argila denominada forte, também oriunda da regido de Campos dos
Goytacazes — RJ com adicdo de 10% de areia.

Os resultados de difracdo de raios X destas massas ceramicas estao
dispostos na Figura 8. As trés massas contém as mesmas estruturas minerais
cristalinas, qual foram identificadas pelos picos de difragdo. O argilomineral presente
€ a caulinita, e também ¢é verificada a ocorréncia de gibbsita, mica e quartzo, que
estd de acordo com os resultados encontrados para as argilas de Campos dos

Goytacazes — RJ, Figura 2.
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Figura 8. DRX das massas ceramicas utilizando argilas de Campos dos Goytacazes.

Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).
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A composicdo quimica das massas B1, B2 e B3, representada na Tabela 4,
indica a similaridade com as argilas de Campos dos Goytacazes — RJ, Tabela 1.
Como esperado, o constituinte predominante € o SiO,, seguido de Al,O3. O baixo
teor de SiO, e o alto teor de Al,O3, quando associados ao alto valor de perda ao
fogo, indicam quantidade elevada de argilomineral, e baixa quantidade de quartzo.
No entanto, Monteiro, Sanchez e Vieira (2004) ressaltam que deve-se considerar
gque nem toda alumina presente na massa ceramica esta associada aos
argilominerais, como visto na Figura 8. Ainda de acordo com a Tabela 4, nota-se o
alto teor de 6xido de ferro nas massas Bl e B2, qual se compara ao das argilas de
Campos dos Goytacazes — RJ, Tabela 1.

Segundo Monteiro, Sanchez e Vieira (2004), os O6xidos alcalinos terrosos
(CaO e MgO) quando presentes na massa argilosa estdo associados a carbonatos
de calcio e/ou magnésio. Logo, como verificado na Figura 8, ha auséncia de picos
relativos a esses minerais nas massas de Campos dos Goytacazes — RJ. Portanto,
como era esperado, as massas deste estudo possuem baixos teores de CaO e
MgO.

Em referéncia aos 6xidos alcalinos (Na,O e K,0), Tabela 4, verifica-se o0 baixo
teor destes 6xidos em todas as massas, quando comparados com argilas utilizadas
para producdo de produtos de reconhecida qualidade técnica (Tabela 6). Estes
oxidos sdo capazes de atuar reduzindo a temperatura de formacéo de fase liquida
no processo de sinterizacdo, indicando, portanto, que a queima destas massas deve
ser efetuada em temperaturas mais altas para alcancar os valores das propriedades
requeridas, especialmente a absorcao de agua, que deve ser menor que 20% (NBR
15310).

A perda ao fogo indica, sobretudo, a quantidade de argilominerais presente na
massa ceramica. Apesar da desidroxilacdo da gibbsita e da goetita, minerais estes
presentes nas argilas da regido de Campos dos Goytacazes — RJ, e da combustao
da matéria organica contribuirem também para a perda ao fogo, suas parcelas na
participacdo da perda ao fogo é essencialmente menor que a da desidroxilagdo dos
argilominerais, em vista de sua grande quantidade presente nas argilas. Portanto,
corroborando com os resultados presentes na Tabela 1, verifica-se a alta perda ao
fogo das massas ceramicas (Tabela 4) utilizando argilas de Campos dos Goytaczes
—RJ.
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Tabela 4. Composicéo quimica de massas ceramicas de Campos dos Goytacazes
para producéo de telhas™.

Composicéo Quimica (%)

Massas
. _ _ Perda
Ceramicas SiO, AlLO; Fe, O3 TiO, K:O Na,0O CaO MgO
ao fogo
Bl 42,56 29,29 09,15 01,40 01,42 00,53 00,22 01,05 11,60
B2 43,38 28,74 10,61 01,32 01,47 00,42 00,42 01,03 12,14

B3 49,25 27,98 03,45 01,07 00,62 00,36 0028 0039 14,65

Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).

Monteiro, Sanchez e Vieira (2004) determinaram a distribuicdo de tamanho de
particulas das trés massas ceramicas (B1, B2 e B3) e as posicionaram no diagrama
de Winkler. (Figura 9). Assim, concluiram que as trés massas possuiam excessiva
quantidade da fracdo relativa aos argilominerais (< 2 pum), confirmando a analise
prevista por meio da composi¢cdo quimica, sendo que estes resultados corroboram
com os encontrados para as argilas da regido de Campos dos Goytacazes — RJ, ja
gue estas massas foram elaboradas utilizando argilas desta regido. Repara-se que
apenas a massa B1 situa-se dentro da regido apropriada para fabricacdo de telhas,
sendo que as outras duas massas (B2 e B3) ndo estdo localizadas em qualquer
regido apropriada para fabricacdo de ceramica vermelha. Fato este devido as argilas
de Campos dos Goytacazes — RJ possuirem excessiva fracdo relativa aos
argilominerais, conferindo alta plasticidade para as massas ceramicas. Os autores
supracitados ressaltam que estas caracteristicas causam dificuldades de

conformacao das pecas e aumento da retracdo linear de secagem e de queima.
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Figura 9. Distribuicdo de tamanho de particulas das massas ceramicas utilizando

argilas de Campos dos Goytacazes localizadas no diagrama de Winkler.
Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).

Ainda de acordo com Monteiro, Sanchez e Vieira (2004), os resultados
encontrados por eles em relacdo aos limites de Atterberg para as massas B1, B2 e
B3 estdo dispostos na Tabela 5. Estes resultados confirmam a analise prevista pela
distribuicdo de tamanho de particulas (Figura 9). A plasticidade da massa ceramica
esta relacionada com o teor relativo de argilominerais presente, assim, quanto maior
este teor, maior serda a plasticidade da massa. Portanto, de acordo com estes
autores, verifica-se que os limites de plasticidade (LP) das trés massas ceramicas
sdo considerados altos para producdo de ceramica vermelha. Isto pode acarretar
algumas dificuldades no processo produtivo, como a maior necessidade de agua
para conformacdo de produtos, mais energia consumida na etapa de secagem e

também de queima.

Tabela 5. Limites de Atterberg para as massas ceramicas utilizando argilas de

Campos dos Goytacazes

_ Limite de o o indice de
Massas Ceramicas o Limite de liquidez o
plasticidade plasticidade
Bl 29 65 35
B2 31 66 35
B3 30 71 41

Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).
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Monteiro, Sanchez e Vieira (2004) realizaram ainda as analises
termogravimétrica (Figura 10) e termodiferencial (Figura 11), e constataram a
presenca gibbsita e do argilomineral caulinita nas trés massas ceramicas. Aliado a
isto, ndo foram observados picos relativos a transformacédo alotrépica do quartzo,
indicando que nas argilas de Campos dos Goytacazes — RJ ha pouca quantidade de

quartzo.
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Figura 10. TG/DTG das massas ceramicas utilizando argilas de Campos dos

Goytacazes.
Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).
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Figura 11. ATD das massas ceramicas utilizando argilas de Campos dos

Goytacazes.
Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).
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Em relacdo as propriedades analisadas por Monteiro, Sanchez e Vieira
(2004), determinaram-se a curva de gresificacdo para as massas ceramicas, cuja
analise considera-se a absorcdo de agua e retracao linear de queima em funcéo da
temperatura de queima (Figura 12). Deste modo, confirmaram que o alto teor de
argilominerais, o baixo teor de O6xidos fundentes e a presenca de gibbsita
contribuiram para a dificuldade das massas em alcancar o valor de absorcao de
agua requerido pela norma brasileira (NBR 15310). Em relacdo a retracéo linear de
gueima, verificou-se que a massa B2 ndo atendeu a maxima retracdo considerada
adequada, qual € de 2% (MAS, 2002) para todas as temperaturas, a massa Bl
atendeu a recomendacéo apenas acima de 900 °C e a B3 acima de 975 °C.
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Figura 12. Diagrama de gresificagdo das massas ceramicas utilizando argilas de

Campos dos Goytacazes.

Fonte: Monteiro; Sanchez; Vieira (2004).

Outro trabalho envolvendo a caracterizagdo de massas ceramicas do
municipio de Campos dos Goytacazes — RJ foi estudado por Xavier (2006). Neste
trabalho, os resultados da caracterizagdo da massa ceramica corroboram com o
padréo encontrado nas massas ceramicas de Monteiro, Sanchez e Vieira (2004).

Em relacdo a distribuicdo granulométrica, Xavier (2006) classificou-a segundo
a ABNT 6502 (1995) como argila siltosa pouco arenosa, contendo 53% de fragao
argila, 31% de fracao silte, e 16% de fracao areia. Ao comparar-se com o diagrama
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de Winkler na Figura 9, verifica-se que esta distribuicAo granulométrica esta
apropriada para fabricacdo de telhas, no entanto, esta proxima ao limite superior da
fracdo argila. Como consequéncia, foi verificado que o LP para esta massa ceramica
situou-se em 29%, enquanto o LL em 59%, conferindo um IP de 30%, valores estes
guando comparados pelos sugeridos por Heystek (1969) situam-se na regido de
extrusdo aceitdvel. Em relacdo a composicao quimica, Xavier (2006) encontrou a
mesma tendéncia das massas argilosas de Campos dos Goytacazes - RJ, em que 0
teor de SiO, foi de 42,30%, de Al,O3 foi de 32,00%, de Fe,O3 foi de 06,87%, de CaO
foi de 00,20%, de MgO foi de 00,70%, de Na,O foi de 00,04%, de K,O foi de
00,94%, de TiO, foi de 01,24% e de perda ao fogo foi de 15,40%. A caracterizacéo
mineraldgica realizda por Xavier (2006) por meio da difracdo de raios X e analises
térmicas indicou a presenca de caulinita, ilita, gibbsita e goethita. Todos estes
resultados estdo de acordo com os encontrados por Monteira, Sanchez e Vieira
(2004) e Vieira, Soares e Monteiro (2003), retratando deste modo que as argilas de
Campos dos Goyacazes — RJ tendem a seguir um mesmo padrédo de teor e
composicao mineralogica.

O baixo desempenho das propriedades avaliadas das massas ceramicas
utilizando argilas de Campos dos Goytacazes deve-se aos seguintes fatores, o alto
teor de argilominerais provoca alta perda ao fogo, e consequente aumento de
porosidade, o baixo teor de 6xidos fundentes néo auxilia na reducdo de temperatura
para formacado de fase liquida, prejudicando a sinterizacao, e a presenca da gibbsita
também contribui para o aumento da perda ao fogo, bem como o aumento da
refratariedade da massa ceramica, necessitando de mais energia para consolidar as
particulas (MONTEIRO; SANCHEZ; VIEIRA, 2004).

Ribeiro (2010) também realizou a caracterizacdo de uma massa ceramica
utilizada para fabricagdo de ceramica vermelha no municipio de Campos dos
Goytacazes — RJ. Mineralogicamente, foram detectadas a presenca de caulinita,
guartzo, montmorilonita, gibbsita, goetita e mica muscovita. A montmorilonita foi
detectada em picos de baixa intensidade, em que possivelmente participam em
propor¢cdes minimas na massa ceramica. A analise termogravimétrica confirmou a
presenca destes minerais, por meio da perda de massa verificada no pico da DTG
em 498,3 °C, responsavel pela desidroxilagdo da caulinita e em 266,3 °C obteve
outro pico endotérmico, devido a eliminacdo da agua dos hidroxidos (goethita e
gibbsita).
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Em outros trabalhos, Vieira (2001) e Vieira, Soares e Monteiro (2003)
caracterizaram argilas e massas ceramicas provenientes de Campos dos
Goytacazes - RJ, e as compararam com outra argila, denominada tagua, e massas
ceramicas, sendo elas de Santa Catarina, Piaui e Portugal, que ja sdo reconhecidas
por suas caracteristicas 6timas para fabricacdo de ceramica vermelha, a fim de
identificar deficiéncias nas argilas campistas que prejudicam o desempenho dos
produtos ceramicos.

Nota-se que a quantidade relativa do 6xido de silicio da argila tagua e das
massas ceramicas de Santa Catarina, Portugal e Piaui (Tabela 6) é superior ao das
argilas de Campos dos Goytacazes — RJ (Tabela 1) e da massa ceramica de
Campos (Tabela 4), contrariamente ao teor de 6xido de aluminio, qual é inferior. Isto
indica que ha maior teor de argilominerais nas argilas campistas, devido a relacao
SiO,/Al,O3, fato este que pode ser confirmado analisando a perda ao fogo, que é
menor na argila Tagua e nas massas ceramicas de Santa Catarina, Portugal e Piaui.

Nas argilas de Campos dos Goytacazes — RJ e da massa ceramica de
Campos, os teores de Oxidos fundentes, que sdo derivados dos metais alcalinos
(K20 e Nay0), apresentam valores bem inferiores a argila Tagud, dita como argila
fundente e reconhecida por suas caracteristicas 6timas para fabricacdo de telhas, e
das massas ceramicas de Santa Catarina, Portugal e Piaui. Estes 6xidos fundentes
sdo encontrados como minerais acessorios nestas argilas, e sao capazes de
melhorar o processamento. Um material dito fundente tem a capacidade de reduzir a
temperatura de formacdo de fase liquida (principal mecanismo de sinterizacdo na
ceramica vermelha), favorecendo a resisténcia mecanica da peca queimada. Isto se
deve a capacidade destes 6xidos alcalinos em produzirem eutéticos com os 6xidos
formadores de vidro (SiO; e Al,O3) (RIELLA; FRANJNDLICH; DURAZZO, 2002).

Em se tratando da perda ao fogo, verifica-se que as argilas de Campos dos
Goytacazes — RJ (Tabela 1) possuem perda ao fogo mais elevada que da argila
tagud e das massas ceramicas de Santa Catarina, Piaui e Portugal. Como dito
anteriormente, a elevada perda ao fogo das argilas de Campos dos Goytacazes —
RJ é consequéncia do maior teor de argilominerais e dos hidréxidos gibbsita e
goetita. Desta forma, quantidade elevada de argilominerais infere em alta
plasticidade e elevada perda ao fogo e retragdo de queima. Por consequéncia,

resulta em maior gasto energético para realizar a secagem, além do fato da maior
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probabilidade de causar defeitos nas pecas, como trincas de secagem e de queima
(MAS, 2002).

Tabela 6. Composicéo quimica da argila Tagua ™ e das massas ceramicas de

Campos®, Santa Catarina®®, Piaui® e Portugal®.

Composicéo Tagua Campos Sant.a Piaui Portugal
Catarina

SiO; 66,47 44,56 68,35 61,39 63,94
Al,O3 12,76 29,64 15,60 19,74 18,68
Fe,O3 04,57 09,21 05,96 06,93 06,05
TiO, 00,55 01,44 01,17 01,11 00,76
K>0 03,01 01,41 01,36 02,20 02,82
Na,O 03,24 00,51 00,23 00,23 00,32
CaO 00,35 00,24 00,14 00,14 00,09
MgO 02,31 01,10 00,71 00,71 01,56
Perda ao fogo 04,21 11,43 05,83 05,83 05,57

Y vieira (2001).
@ Vieira, Soares e Monteiro (2003).

A Figura 13 contém os difratogramas de raios X das massas ceramicas de
Campos, Santa Catarina, Piaui e Portugal, e a Figura 14 contém o difratograma de
raios X da argila tagua. Nota-se que, logicamente, na massa ceramica de Campos
sdo observados os picos relativos aos mesmos minerais encontrados nas proprias
argilas da regido, identificados na Figura 2. Na massa de Santa Catarina, nota-se a
composicdo mineraldégica simples, composta apenas por caulinita e quartzo,
enquanto que nas massas de Portugal e Piaui foram observados além de caulinita e
quartzo, a presenca de picos de difracédo caracteristicos de mica/ilita. Na argila tagua
foram encontrados picos mais intensos relativos aos argilominerais ilita e caulinita, e
ao mineral quartzo, enquanto que os outros minerais, dolomita, calcita e hematita
encontram-se com picos menos intensos.

Portanto, verifica-se que a diferenca da massa ceramica de Campos para as
outras, em termos de composicdo mineralogica, € a presen¢a da gibbsita. Este
mineral atua aumentando a refratariedade e perda ao fogo da massa ceramica,

devido a sua desidroxilacdo em 260 °C, ele transforma-se em alumina. A alumina,
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por sua vez, € considerada refrataria e inerte na temperatura de queima para
ceramica vermelha. Isto, em conjunto com outros fatores, justifica o pior

desempenho apresentado nas massas ceramicas de Campos, conforme sera visto a

seqguir.
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Na Figura 15 esté representada as curvas TG, enquanto que a Figura 16 esta
representada as curvas ATD das massas ceramicas de Campos, Portugal, Santa
Catarina e Piaui. Verifica-se, por meio destas figuras, a conformidade com os
resultados da composicdo quimica e mineralégica. Portanto, constata-se que, as
diferencas mais pronunciadas nas massas ceramicas de Campos dos Goytacazes -
RJ em comparagcdo com as outras massas ceramicas que ja sdo reconhecidas por
sua utilizacdo em produtos de qualidade técnica superior, € a presenca dos
hidroxidos gibbsita e goetita, e ao maior teor do argilomineral caulinita € menor teor
do mineral quartzo nas massas ceramicas de Campos dos Goytacazes — RJ. A
desodrixilacdo da caulinita em temperaturas entre 425 °C e 550 °C acarreta em
perda de massa, qual pode ser verificada por meio da TG e por meio da ATD,
engquanto que o quartzo sofre a transformacéo alotropica em 573 °C, caracterizando

um pico endotérmico, qual ndo foi constatado nas argilas de campos.
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Figura 15. Curvas TG das massas ceramicas de Campos, Piaui, Santa Catarina e

Portugal.

Fonte: Vieira; Soares; Monteiro (2003).
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Figura 16. Curvas ATD das massas ceramicas de Campos, Piaui, Santa Catarina e

Portugal.

Fonte: Vieira; Soares; Monteiro (2003).

Vieira, Soares e Monteiro (2003) determinaram a distribuicdo granulométrica
das massas ceramicas de Campos, Piaui, Santa Catarina e Portugal e as
posicionaram no diagrama de Winkler (Figura 17). Nota-se que a massa ceramica de
Campos possui fracao argilomineral >50%, valor este superior aos encontrados para
as massas de Piaui, Santa Catarina e Portugal. Este resultado esta de acordo com
as analises discutidas anteriormente, onde demonstram que as argilas de Campos
dos Goytacazes — RJ possuem alto teor de argilominerais. Uma das caracteristicas
das argilas com alto teor de argilominerais é seu elevado limite de plasticidade (LP).
Assim, a massa de Campos possui LP (Tabela 7) maior que as outras massas.
Apesar da vantagem da ocorréncia de menor desgaste dos equipamentos por parte
das argilas mais plasticas durante a conformacdo, ha outras desvantagens
concorrentes. Cita-se a maior facilidade de secagem, demandando menos tempo;
maior gasto energético para realizar a queima, devido ao maior teor de
argilominerais, h4 o maior consumo de energia durante a desidroxilacéo; e por fim, a
menor probabilidade da ocorréncia de defeitos como trincas de secagem, como
consequéncia do menor conteudo de agua nas massas conformadas, e também de
queima, devido a elevada perda ao fogo provocada pela presenca dos

argilominerais.
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Figura 17. Distribuicdo de tamanho de particulas das massas ceramicas no

diagrama de Winkler. Ca: Campos, PT: Portugal, Pl (Piaui) e SC (Santa Catarina).

Fonte: Vieira; Soares; Monteiro (2003).

Tabela 7. Limites de Atterberg para as massas ceramicas de Campos, Santa

Catarina, Piaui e Portugal.

Massas Ceramicas

Plasticidade Campos Santa Catarina Piaui Portugal
LP 29 25 23 20
LL 64 51 49 39
IP 25 26 26 19

Fonte: Vieira; Soares; Monteiro (2003).

Vieira, Soares e Monteiro (2003) ao avaliarem as propriedades pds-queima
das massas ceramicas de Campos, Santa Catarina, Piaui e Portugal, foram capazes
de identificar deficiéncias na massa de Campos quando verificaram seu baixo
desempenho de algumas propriedades e compararam a composi¢cdo mineralégica
entre as massas. Para tanto, observa-se que a massa ceramica de Campos obteve
0 maior valor para absor¢cdo de agua (Figura 18) dentre todas as massas, assim
como a retracéo linear de queima (Figura 19). Deste modo, concluiram que a massa

de Campos possui composicdo mineraldégica com excessivo percentual de
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argilominerais e gibbsita. Isto por sua vez, influencia na composi¢cdo quimica,
caracterizando o baixo teor de SiO; e alto teor de Al,O3; da massa de Campos.
Observa-se, no entanto, que a massa ceramica de Campos possui 0S
melhores valores de resisténcia mecanica medida por meio da tensdo de ruptura a
flexdo (Figura 20) em comparacdo as outras massas. Vieira, Soares e Monteiro
(2003) explicam, que possivelmente isso deve-se ao menor teor de quartzo nesta
massa. Sabe-se que o quartzo sofre transformacao alotropica em 573 °C, podendo

causar microtrincas e como consequéncia a reducao da resisténcia mecanica.
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Figura 18. Absorcao de agua para as massas ceramicas de Campos, Santa

Catarina, Piaui e Portugal.

Fonte: Vieira; Soares; Monteiro, (2003).
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Figura 19. Retracgéo linear de queima para as massas ceramicas de Campos, Santa

Catarina, Piaui e Portugal.

Fonte: Vieira; Soares; Monteiro, (2003).
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Fonte: Vieira; Soares; Monteiro, (2003).

As caracteristicas das argilas e massas ceramicas de Campos dos
Goytacazes — RJ discutidas anteriormente sdo responsaveis pela dificuldade
encontrada em produzir telhas dentro das especificacbes técnicas exigidas pela
NBR 15310 (2009), qual define o teor maximo de 20% para o parametro absor¢cao
de agua. Portanto, verifica-se a necessidade de reformular massas ceramicas para
producéo de telhas utilizando as argilas da regido de Campos dos Goytacazes — RJ.

Pecanha Junior (2006) realizou o estudo de reformulacdo de massas
ceramicas para producao de telhas, utilizando argilas de Campos dos Goytacazes —
RJ, e obteve resultados satisfatérios. No entanto, foi utilizado nas massas
reformuladas a argila tagua. Esta argila é proveniente de uma empresa localizada no
interior do estado de S&o Paulo. Sendo, portanto, uma argila de maior custo, devido
ao valor pago pelo frete, para utilizar nas ceramicas em Campos dos Goytacazes —
RJ.

Verificando esta incompatibilidade de custos, neste trabalho buscou-se
identificar e caracterizar argilas proximas a Campos dos Goytacazes — RJ para que
eventualmente pudessem ser incorporadas nas massas ceramicas para producéo de
telhas.
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4.3. Processamento de ceramica vermelha

O desempenho dos produtos ceramicos estd relacionado com as
caracteristicas e 0 processamento dos materiais empregados. Portanto, é
imprescindivel ter o conhecimento destes aspectos como forma de avaliar suas
influéncias nas propriedades destes materiais.

O processamento da ceramica vermelha, de modo genérico, € composto por
quatro etapas. Cada uma delas exerce papel intrinseco na qualidade do produto

final, sdo elas: preparacdo da massa, conformacgao da peca, secagem e queima.

4.3.1. Preparacao da massa

Massa ceramica € a denominagcdo da mistura de um conjunto de matérias-
primas, de propor¢Bes conhecidas, que é utilizada para fabricagdo de produtos
ceramicos. Estes produtos devem ter suas propriedades adequadas ao uso que lhe
for estabelecido, por isto, deve-se ter coeréncia em todas as etapas da producéo
para que estas propriedades sejam alcancadas. Vieira (2001) cita que uma Unica
argila pode conter as caracteristicas necessarias para compor uma massa ceramica
para fabricar determinado produto. Isto é possivel, pois sua composicao
mineralégica é condizente com este produto e seu processo de fabricacdo, no
entanto, isto ndo é encontrado na maioria das argilas.

Beneficios no processamento sdo gerados na presenca da massa argilosa
bem preparada, citam-se: minimizacdo da variabilidade das propriedades das pecas
finais, menor consumo de energia e desgaste por parte dos equipamentos, e
reducdo das perdas nas etapas de conformacdo, secagem e queima. D&-se inicio a
esta etapa, visando almejar propriedades adequadas do produto final, como
resisténcia mecanica, absorcdo de agua, resisténcia a gelo/degelo e tolerancia
dimensional.

A irregularidade da composicdo quimica na matéria-prima € um dos
problemas mais pronunciados nas industrias de ceramica vermelha. Assim, a
homogeneizagdo das matérias-primas, atua de forma a minimizar a variabilidade
natural, com a formacdo de pilhas de descanso. Deste modo, diferencas
significativas nas composi¢cdes quimicas das argilas apdés a extragdo serdo

reduzidas, devido ao fato de que estas diferencas serdo distribuidas ao longo de
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toda a pilha. Este método de construcdo de pilhas de descanso é o mais
apropriado, em que as argilas extraidas sado depositadas em forma de camadas
paralelas e uniformes. Essas camadas ndo devem ser muito espessas, com intuito
de minimizar as variacGes das caracteristicas da argila (GAIDZINSKI, 2006).

Além do mais, esta etapa objetiva o sazonamento da argila. A acdo do
intemperismo favorece a homogeneizacdo da umidade das massas argilosas, bem
como a decomposicdo de determinados compostos. Assim, ocorre o alivio das
tensdes e melhoria da trabalhabilidade, fruto da distribuicAio homogénea da
plasticidade por toda a pilha de estocagem (CABRAL, 2005).

As argilas exibem comportamento plastico quando adicionada quantidade
limitada de agua, isto contribui para que este material seja conformado de varias
formas possiveis. Além do teor de agua, a plasticidade depende de outros fatores,
que em conjunto serdo responsaveis por determinar a intensidade do
comportamento plastico de dado material. Esses fatores estdo relacionados com a
composicdo mineralégica, que por sua vez, influencia na granulometria e na
formacdao dos cristais (JANNEY, 1982; MANUEL; FERREIRA; LABRINCHA, 2003).

A condicao ideal desta propriedade é adquirida com a mistura de diferentes
tipos de argilas, até que se atinja a proporcao ideal. Esta mistura é realizada
empiricamente na maioria dos processos produtivos encontrados nas fabricas de
ceramica vermelha do Brasil. Desta forma, a preparacao da massa € conduzida com
a mistura de argila “gorda”, a qual apresenta elevado indice de plasticidade,
composta principalmente por argilominerais, de granulometria essencialmente fina
(<2 um), com a argila “magra”, esta, responsavel por reduzir a plasticidade da
massa, rica em quartzo (MOTTA; ZANADO; JUNIOR, 2001; PRACIDELLI,
MELCHIADES, 1997).

4.3.1.1. Reformulagcdo de massa ceramica utilizando diagrama de Winkler

O diagrama de Winkler, conforme Pracidelli e Melchiades (1997), é a
ferramenta que auxilia na formulacdo da massa ceramica. Este diagrama baseia-se
na distribuicdo granulométrica das particulas, onde parte-se do principio que
particulas que apresentam tamanhos inferiores a 2 um agem como matérias-primas
plastificantes, por serem constituidas essencialmente por argilominerais, e as

demais particulas agem como matérias-primas desplastificantes. Desta forma, a
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massa ceramica ndo deve ser constituida exclusivamente de argilas plasticas, do
contrario, acarretara dificuldades ou até mesmo impossibiltara o seu
processamento. Vieira, Monteiro e Duailibi (2005) citam que isto se deve ao fato de
gque o aumento na plasticidade da massa induz no emprego de mais agua para
conformacdo. Desta maneira, sera necessario fornecer mais energia na etapa de
queima para eliminar a agua de constituicdo dos argilominerais, e na secagem
demandara mais tempo quando bem conduzida, ou acarretard em defeitos, como
trincas de secagem. Por isso, ha a necessidade de controlar o teor de particulas
finas, médias e grosseiras.

No diagrama de Winkler (Figura 21) € prevista a composi¢cado granulométrica
da mistura, e a Tabela 8 discrimina os tipos de produtos de acordo com esta

composicao, conforme preconizado por Pracidelli e Melchiades (1997).

100% < 2 pm

100%
2a20pm Desplastificacdo >20 pum

Figura 21. Diagrama granulométrico de Winkler.
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Tabela 8. Composi¢cado granulométrica dos produtos de ceramica vermelha

Composicao granulométrica (%)

Tipo de produto
2 ym 2a20pum 20 pm

A. Materiais de qualidade com
- 40 a 50 20 a 40 20 a 30
dificuldade de producao

B. Telhas, capas 30a40 20 a 50 20 a 40
C. Tijolos furados 20 a 30 20 a 55 20a50
D. Tijolos macigos 15a 20 20 a 55 20 a 55

Dessa forma, € possivel perceber que para cada tipo de produto é necessario
obter composicdo granulométrica diferente. Os produtos com dificuldade de
conformacao, por exemplo, exigem elevada plasticidade, pois requerem a massa
mais plastica para dar forma as curvas. Por isso, ha a necessidade da massa ser
composta com maior teor de particulas inferiores a 2 um, com intuito de melhorar
sua plasticidade.

Monteiro e Vieira (1999) caracterizaram as argilas da baixada campista — RJ,
e verificaram que em algumas areas a presenca excessiva de particulas de tamanho
inferior a 2 um predominaram, com aproximadamente 70% do peso. Comparando
com o diagrama de Winkler, este percentual esta elevado para producdo de
ceramica vermelha, confirmando deste modo a necessidade da mistura de argilas.

Monteiro e Vieira (2004) investigaram dois tipos de argilas de Campos dos
Goytacazes — RJ e as posicionaram no diagrama de Winkler a fim de verificar a
disponibilidade para fabricagdo de produtos de ceramica vermelha. Deste modo,
perceberam que nenhuma das argilas eram apropriadas, pois se situavam em
pontos fora das regibes delimitadas no diagrama. Concluindo deste modo, que
somente com adicdo de materiais desplastificantes, também chamados de
grosseiros, era possivel fabricar produtos de ceramica vermelha.

Monteiro, Pecanha e Vieira (2004) com intuito de melhorar as propriedades
tecnolégicas dos produtos, reformularam, utilizando diagrama de Winkler, uma
massa ceramica utilizada para fabricacdo de telhas, adicionando residuo de granito.
A massa foi reformulada de forma tal que, as matérias-primas separadas nao se
localizaram na faixa adequada para producao de telhas, entéo foi feito a dosagem
das matérias-primas para que esta hova massa estivesse na regido apropriada para

fabricacdo de telhas. Os resultados mostraram que a massa reformulada obteve
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melhora na plasticidade, retracéo linear, absorcdo de agua e resisténcia mecéanica.
Demonstrando assim a eficiéncia da utlizagdo do diagrama de Winkler para

reformulacdo de massas ceramicas.

4.3.1.2. Reformulacédo de massa ceramica utilizando programacao linear

Programacao linear € um modelo matematico utilizado para resolucdo de
problemas que consistem em maximizar ou minimizar uma funcéo linear de varias
variaveis. Esta funcdo é também chamada de funcdo objetivo, e sua solucdo é
delimitada a um conjunto de restricdes, também lineares (CLIMACO; ANTUNES;
ALVES, 2003; GOLDBARG; LUNA, 2005).

Entende-se por modelos, representacdes simplificadas da realidade que
preservam, para determinadas situacdes e enfoques, uma equivaléncia adequada.
Segundo Goldbarg e Pacca (2005), para que os modelos sejam capazes de
representar sistemas reais, eles devem possuir as seguintes caracteristicas:

- Proporcionalidade: a quantidade de recursos consumidos por uma dada
atividade deve ser proporcional ao nivel dessa atividade na solucdo final do
problema. Além disso, o custo de cada atividade é proporcional ao nivel de operacao
da atividade. Considerando, por exemplo, o problema de programacao linear da
formulacdo de massas ceramicas, a massa padrdo tem a porcentagem de
componentes quimicos constante. No caso das restricdes, a porcentagem dos
componentes quimicos presentes na nova formulacéo € proporcional a quantidade
de cada matéria-prima consumida. Ou seja, hdo se consideram efeitos de saturacao;

- Nao negatividade: qualquer proporcdo ndo negativa de um dado recurso
deve sempre poder ser realizado;

- Aditividade: o consumo total de recursos € a soma das parcelas associadas
a cada atividade;

- Separabilidade: pode-se identificar de forma separada o consumo especifico
dos recursos das operagoes de cada atividade.

De acordo com Lins e Cal6ba (2006), de forma genérica, um problema de
programacao linear formula-se do seguinte modo:

Max (min) z = Y., ¢x; (1)
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Onde n é o numero de variaveis de decisdo e m o numero de restricdes
funcionais.

Deste modo, sabe-se que alguma solucdo 6tima sera encontrada em um
ponto do conjunto das solucfes viaveis. Entretanto, o conjunto das solu¢des viaveis
pode ser muito grande, em numero exponencial, em relacédo as variaveis. Portanto, o
algoritimo simplex auxiliara na resolucdo destes problemas. Este algoritimo utiliza
ferramentas baseadas na algebra linear para determinar, por um método iterativo, a
solucdo 6tima de um problema de programacéo linear (GOLDBARG; PACCO, 2005).

Ferreira et al. (2001) utilizaram a programacao linear para formular massas
ceramicas, a fim de avaliar a viabilidade do uso de residuos da serragem de granitos
na composicdo de massas para confeccdo de revestimentos ceramicos. A andlise
dos resultados indicou a possibilidade do uso deste residuo.

A validade da reformulacdo de massas ceramicas para producdo de
porcelanato esmaltado baseadas exclusivamente na composicdo quimica foi
estudada por Xavier et al. (2008), concluindo que houve variacdes significativas nas
propriedades avaliadas, explicadas possivelmente pela disparidade na composi¢cao
mineraldgica, apesar da similaridade na composi¢cao quimica. Indicando, neste caso,
que a formulacao através da programacéo linear nao foi efetiva, porém pode ser um
bom ponto de partida, pois algumas formulacdes apresentaram melhor desempenho
gue a massa industrial.

Bittencourt, Barbosa Junior e Silvestre (2001) formularam massas ceramicas
para fabricacdo de revestimentos porosos, com uso da programacéo linear para
determinacdo de composicdes pré-determinadas através do diagrama triaxial. Neste
diagrama, os vértices eram representados pelo 6xido de silicio, 6xido de aluminio e
pela soma dos alcalinos e alcalinos terrosos. Deste modo, as matérias-primas foram
posicionadas nesse diagrama, de acordo com sua composi¢cdo quimica, formando
uma area. Entdo, selecionaram-se varios pontos dentro dessa area delimitada, e por
meio da programacéao linear foram determinadas as propor¢cfes de cada matéria-

prima para cada ponto. Assim, identificaram a melhor composi¢éo, onde todas as
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propriedades apresentaram-se dentro dos parametros pré-estabelecidos para
caracterizagdo de um suporte para processo monoporoso.

Portanto, avaliando tais trabalhos, é possivel destacar a validade deste
método, e a praticidade com o qual pode ser empregado. Como pdde ser percebido,
seu emprego na formulacdo de massas ceramicas atua de modo a formular uma
massa que possa reproduzir a composicdo quimica de uma massa industrial ja pré-
estabelecida no mercado, a qual é utilizada para fabricar produtos de reconhecida

qualidade técnica.

4.3.2. Conformacao das pecas

Esta etapa é responsavel por moldar a peca, proporcionando-a diversas
formas possiveis. A conformacdo da massa argilosa visando producédo industrial €
dividida em quatro distintas tecnologias de processamento, baseadas na
consisténcia da mistura, sdo elas, métodos de extrusdo, de prensagem a seco, de
moldagem plastica e de colagem (NORTON, 1973).

Na producdo de telhas, dois processos merecem destaque e serdo
apresentados a seguir: conformacdo por extrusdo e prensagem, e conformagao por

prensagem a semi-seco.

4.3.2.1. Extruséo e prensagem

A técnica mais utilizada para conformacdo dos produtos de ceramica
vermelha é a extrusdo. A escolha dessa técnica se deve, principalmente, a sua
elevada produtividade quando comparado com as demais técnicas disponiveis.
Neste método, a massa ceramica deve apresentar plasticidade tal que, apos ser
forcada através do molde, apresente resisténcia suficiente para permanecer nesta
forma até a etapa seguinte. Esta mistura forma uma coluna continua, que é
seccionada nos comprimentos pré-determinados conforme o produto desejado. Na
fabricacdo de telhas, usualmente passa-se a massa ceramica pela extrusora para a
formacdo de bastdes que em seguida sdo prensados em moldes com formatos
apropriados.

Visto que o fluxo da massa argilosa através da extrusora depende do indice

de plasticidade, observa-se a importancia da homogeneizacao das caracteristicas da
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massa, como composi¢do quimica, tamanho dos graos e teor de umidade, com
intuito de evitar variacdo das propriedades para uma mesma peca. A sensibilidade
das argilas a variacbes no teor de agua se difere em funcédo da sua propriedade
plastica. Pequenas variacbes na umidade acarretardo mudancas drasticas na
plasticidade de argilas mais plasticas, enquanto as argilas menos plasticas seréo
menos influenciadas. Este fato € determinante na etapa de conformacéo. Na Figura
22 observa-se a comparacdo de duas argilas, mais plastica e menos plastica,
exemplificando o quanto esta variacdo na umidade induz na pressao exercida pela
extrusora, bem como a poténcia necesséria para gerar esta pressao. Inferindo,
dessa forma, a importancia da plasticidade no gasto energético da extrusédo
(FACINCANI, 1993; RIBEIRO; FERREIRA; LABRINCHA, 2003).
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Figura 22. Variacao da pressao de extrusao e da poténcia exercida pelo motor
em funcdo do teor de umidade, para uma massa mais plastica e para outra menos

plastica.

Fonte: Ribeiro, Ferreira e Labrincha (2003).
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As argilas para producdo de ceramica vermelha, em especial as menos
plasticas, contém significativas quantidades de materiais inertes, como graos de
silica e de calcario. A estes materiais, estdo associados defeitos que podem surgir
durante a extrusdo, que séo as irregularidades nas superficies das pecas. Por isso,
existe a necessidade de realizar a moagem da massa ceramica, reduzindo o
tamanho dos graos e evitando estes defeitos. Em geral, essa moagem é realizada
por dois moinhos. O primeiro com maior abertura, com objetivo de facilitar a entrada
da massa para o0 segundo, este com menor abertura limitando o tamanho dos graos
inertes. Além da reducdo dos defeitos, este processo contribui para o aumento da
plasticidade das argilas, devido a reducdo do tamanho das particulas, ocorre o
aumento a area especifica (RIBEIRO; FERREIRA; LABRINCHA, 2003).

Outros defeitos comuns originados nesta etapa sao as deformacdes e trincas.
Esses defeitos sdo ocasionados pela diferenca de velocidade de extrusdo na massa
argilosa. As regibes com maior velocidade tracionam as particulas que estdo nas
regides de menor velocidade, gerando regifes tensionadas. Este defeito, a principio
nao aparente nas pecas verdes, originara trincas quando estas pecas forem secas.
Dessa forma, deve ser feito controle nas pecas extrudadas a fim de detectar
variacdes na velocidade de saida do molde (RIBEIRO; FERREIRA; LABRINCHA,
2003).

4.3.2.2. Prensagem semi-seco

Neste método de conformacéo, a massa ceramica umedecida com teor de
umidade entre 5 — 7% € submetida a prensagem mecéanica para dar forma a peca,
com pressdo uniforme variando entre 250 e 500 kgf/cm? De acordo com Albaro
(2000), esta operacdo objetiva a reducdo do volume e quantidade de poros, e é
regida por trés mecanismos (Figura 23):

Mecanismo |: Deslocamento e reordenagdo dos grédos com respectiva
reducdo do volume ocupado pelos poros intergranulares.

Mecanismo II: Reducdo dos espacos intergranulares por deformacéo plastica.

Mecanismo lll: Deslizamento e reorganizacdo das particulas objetivando

melhor acomodacéo e densificacao.
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Figura 23. Exemplificacdo em etapas da variacdo do grau de compactacao do

corpo de prova em fungcéo da pressao de prensagem.

A etapa | compreende a faixa de compactacdo desde o inicio da aplicacdo da
pressdo até momento antes do inicio de deformacao dos grdos. Observa-se a maior
resposta da compactacdo em funcédo da aplicacdo da presséo, identificada pelo
coeficiente da reta, no entanto, neste estdgio se incrementa ligeiramente a
densidade do corpo em relagéo ao valor inicial.

A etapa intermediéria inicia-se a partir do inicio da deformacdo dos gréos e
estende-se até o momento em que a densidade do corpo torna-se proxima a
densidade do grédo, o qual deve-se a reducdo dos poros intergranulares. A maior
parte da compactacdo do corpo acontece nesta etapa, ainda que a porosidade
intragranular permaneca inalterada.

O ultimo estagio ocorre quando o corpo adquire a mesma densidade do grao.
Deste modo, teoricamente ja ndo ha porosidade intergranular, como consequéncia,
a compactacdo s6 deve ocorrer com a reducdo da porosidade intragranular, por
meio do deslizamento e reorganizacdo das particulas.

O processo de prensagem pode ser realizado por diversos métodos. Na
industria de ceramica vermelha, utiliza-se a prensagem uniaxial de acao simples,
para conformacdo de pecas de geometrias simples, espessura reduzida e alta
conformidade dimensional, e agdo dupla, para casos que a espessura da peca é
maior. O atrito provocado pelas particulas na matriz conduz ao gradiente de
compactacao no interior do corpo ceramico, em que para a prensagem uniaxial de

acao simples, ha a concentracdo de compactacao unilateral préxima ao pistao, e na



42

prensagem uniaxial de acdo dupla, a concentracdo de compactacdo ocorre no
interior do corpo. Esse gradiente deve ser controlado, caso contrario ha o
favorecimento de trincas e empenos nas pecas conformadas, podendo aparecer
apenas apos o tratamento térmico (PECANHA JUNIOR, 2006).

Custédio et al. (2012) compararam o0s métodos de conformacdo por
prensagem a seco e por extrusdo e verificaram que a extrusao confere maior
resisténcia mecanica a peca, maior coesividade, menor absorcao, e devido ao maior
empacotamento, ha maior retracédo pelo favorecimento do processo de sinterizacao.
Portanto, em comparacdo ao método da conformacdo por prensagem a seco, a
extrusdo mostra-se como um processo mais eficiente em relacdo a densificacdo do
corpo ceramico, propriedade esta, considerada determinante no processamento,

pois esta relacionada com as demais propriedades.

4.3.3. Secagem

Durante a preparacdo da massa argilosa para fabricacdo de ceramica
vermelha, adiciona-se agua com porcentagens variando entre 20 e 30% para
melhorar sua trabalhabilidade, dependendo do indice de plasticidade da massa.
Deste modo, torna-se conveniente a retirada desta dgua para até 5% apds a
conformacdo da peca, etapa esta designada de secagem. Além de aumentar a
resisténcia mecanica, este procedimento € essencial antes de iniciar o tratamento
térmico industrial (queima), evitando defeitos. Alguns autores relatam ser esta uma
das fases mais probleméticas do processo produtivo (VIEIRA et al., 2003; CABRAL,
2005).

O tempo de secagem deve ser otimizado, tal que, demasiadamente rapida
ocorrera defeitos como trincas ou empenamento, e demasiadamente lenta sera
impraticavel economicamente. Esta otimizagcdo é realizada com conhecimento da
distribuicdo da agua no interior do produto, e também dos movimentos fisicos que
regem a secagem (VAN VLACK, 1973).

A agua presente na argila pode ser encontrada em algumas formas. Séo elas:
agua interparticulas ou intercamadas, agua dos poros, agua adsorvida e agua do
reticulado (VAN VLACK, 1973). A Figura 24 contém a forma como estes tipos de

agua estao dispostos no material.
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Figura 24. Localizac@o da 4gua nas ceramicas conformadas plasticamente.
Fonte: Van Vlack (1973).

As pecas conformadas por extrusdo apresentam quantidade consideravel de
agua interparticulas [Figura 24 (a)], esse tipo de 4gua encontra-se relativamente livre
entre as particulas e é a primeira a ser removida no processo de secagem. Ela
promove a plasticidade, uma vez que permite o deslizamento das particulas sobre
essa fina camada de agua, cuja espessura mede por volta de 500 A. A medida que
esta agua € removida, ocorre a aproximacdo das particulas, como mostrado na
Figura 24 (b), e é neste momento em que ocorrem as varia¢cdes dimensionais na
peca (NORTON, 1973; VAN VLACK, 1973).

A agua dos poros, como mostrado na Figura 24 (b), € a 4gua que permanece
nos intersticios entre as camadas de particulas apés a aproximacéo entre elas. A
eliminacdo dela, quase ndo provoca variacdo dimensional na peca, pois a
aproximacéo das camadas de particulas ja atingiu seu limite (NORTON, 1973; VAN
VLACK, 1973).

A agua do reticulado é encontrada formando parte da rede cristalina em forma
de hidroxilas, enquanto a agua adsorvida € aquela que permanece fixa a superficie
do material devido as forcas fisicas de Van der Waals, que sdo consequéncias das
interacdes entre os dipolos da estrutura do material e da 4gua. Apesar deste tipo de
agua apresentar espessura de poucas moléculas, ela se torna importante quando
analisamos particulas de dimensdes extremamente pequenas, em que por certo, a
adsorcao sera mais efetiva. Uma particula que apresenta dimensdes coloidais tem

sua relacdo superficie-volume tado elevada, que as propriedades da superficie
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influenciam profundamente no material como um todo (NORTON, 1973; VAN
VLACK, 1973).

O processo de secagem inicia-se na evaporacao da agua da superficie pela
atmosfera, deste modo, cria-se gradiente de umidade na peca conformada, em que
a superficie terd& menor concentracdo de liquido que no interior. Sabe-se que o
movimento da agua da-se das regides de maior concentracdo para as regides de
menor concentracdo, assim, a agua flui do interior da peca para a superficie atraves
dos poros interconectados. Esta velocidade em que o volume de agua flui, € dada

pela Equacéo 8:

AV AK(C4—C,)

dt nlL )

7

Em que, K é o coeficiente de permeabilidade, A é uma constante, n é a
viscosidade, C; e C,, estdo relacionados com as concentra¢des do liquido e L € a
espessura do produto dividido por dois.

Diante disso, verifica-se que, para aumentar a velocidade do fluxo de agua,
tém-se trés alternativas: aumentar o gradiente de umidade, aumentar a
permeabilidade e diminuir a viscosidade da agua. Todavia, 0 aumento do gradiente
de umidade sé é possivel até certo ponto, pois a partir deste ponto ocorre 0 aumento
substancial da relacdo entre as tensbes provocadas pela retracdo na peca,
provocando ruptura e trincas. Aumentar a permeabilidade sé é possivel também até
certo limite, pois ao ultrapassa-lo, a peca apresenta deficiéncia na resisténcia
mecanica. Por fim, a viscosidade da agua pode ser aumentada trabalhando em
temperaturas mais elevadas, no entanto deve haver coeréncia com o gasto
energeético, para evitar prejuizos econémicos (NORTON, 1973; VAN VLACK, 1973).

O principal defeito ocasionado durante a etapa da secagem € o trincamento
das pecas. Ele ocorre, como mencionado anteriormente, quando ha variacdo de
tensdes (tracdo) pela extensdo da peca, e as forgcas intermoleculares ndo a
suportam e acabam se rompendo. A velocidade com que a agua da superficie
evapora depende da temperatura, da velocidade e do teor de agua do ar
atmosférico. Portanto, pode-se minimizar este defeito reduzindo a taxa de secagem,
ou seja, reduz-se a velocidade com que ocorre a evaporacdo da agua da superficie.
Isto proporciona pouca variacdo no gradiente de umidade, onde tenta-se manter a
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relacdo constante entre a Agua evaporada e a agua que flui do interior da peca para
a superficie. Entretanto, deste modo, torna-se economicamente inviavel, pois o
tempo torna-se extensivamente longo. Outra solucdo € trabalhar-se com
temperaturas mais elevadas em uma atmosfera saturada de agua, a fim de reduzir a
viscosidade do liquido sem que inicialmente ocorra a secagem. Deste modo, a peca
esta pronta para se iniciar a secagem com reduzido risco de defeitos. De modo
complementar, ha a possibilidade de adicionar materiais ndo plasticos a massa
argilosa. Estes materiais, de tamanhos maiores, reduzem a quantidade de agua
intercamadas traduzindo em menores retracbes de secagem. A quantidade de
material que pode ser inserido na massa € limitada pela trabalhabilidade da massa
durante a conformacédo, e pela resisténcia mecanica pos-queima (NORTON, 1973;
VAN VLACK, 1973).

Vieira et al. (2003) demonstraram em seu trabalho, através da curva de Bigot
(Figura 25), a influéncia da insercdo de materiais ndo plasticos na retracdo
dimensional das pecas durante secagem. A curva de Bigot relaciona no grafico a
variacdo da retracdo dimensional em funcéo da variacdo no teor de agua durante a
secagem. Ao analisar os gréaficos, é visto que a massa industrial sem incorporacao
de areia apresenta 23,9% de umidade e a retracdo de 3,62%, ao fato de que a
massa industrial com incorporacéo de 15% de areia reduz para 17,2% de umidade e

2,62% de retracao
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Figura 25. Curva de Bigot da composic¢do: (a) massa industrial sem

incorporacgao adicional de areia e (b) massa industrial com 15% de areia.

Fonte: Vieira et al. (2003).
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4.3.4. Queima

De acordo com Padoa (1990), a queima é responsavel por aumentar a
resisténcia mecanica, reduzir a porosidade e dar a cor desejada aos produtos
previamente conformados. Van Vlack (1973) complementa relatando que a
finalidade da queima € aglomerar as particulas formando uma massa coerente pela
sinterizacao.

Vieira et al. (2004) relatam que processo de queima € responsavel por grande
parte das perdas no processo produtivo (0,5 — 1%), podendo chegar a 10%. Logo,
de certo modo, € indispensavel o conhecimento dos fendbmenos que sucedem
durante o processo de queima e das caracteristicas dos fornos, para poder conduzir
racionalmente este processo.

Apds a secagem, os produtos ceramicos sdo submetidos ao processo de
coccao em fornos, com temperaturas que variam entre 750 °C (tijolos) até 1200 °C
(tubos ceramicos), a medida que a temperatura aumenta, 0s materiais constituintes
da peca experimentam alguns fenébmenos, em que para as argilas de Campos dos
Goytacazes, segundo Toledo (2003), os fendmenos relacionados as transformacgées
estruturais sdo os seguintes:

»até 400 °C — a caulinita € o constituinte mineralégico predominante, e desta
forma, nesta temperatura de queima o corpo ceramico possui suaves reducdes de
absorcdo de 4gua e perda de massa, e aumentos discretos na tensdo de ruptura a
flexdo e retragéo linear;

»entre 400 °C e 600 °C — houve significativa perda de massa nesta faixa de
temperatura, devido ao processo de desidroxilacdo da caulinita e consequente
desestruturacdo cristalina, isto acarretou em aumentos discretos de absorcdo de
agua e retracdo linear, ja a tensdo de ruptura a flexdo mostrou comportamento
oscilatorio;

»entre 600 °C e 800 °C — o comportamento de queima nesta faixa de
temperatura mostrado pelos corpos ceramicos resultou em aumento discreto de
absorcdo de agua e retracdo linear, enquanto a tensdo de ruptura a flex&do
demonstrou o0 mesmo comportamento oscilatério mas com tendéncia de aumento.
Isto se deve, provavelmente, em decorréncia do inicio da sinterizacdo do corpo

ceramico, pela fusdo de pequenas impurezas sollveis, acarretando a producdo de
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mistura de particulas cristalinas em uma matriz vitrea, com consequente aumento da
retracao linear e resisténcia mecénica,

»entre 800 °C e 950 °C — esta faixa de temperatura é responsavel pela
desestruturacdo da estrutura micacea e também da nucleacdo de uma fase
intermediaria entre a metacaulinita e a mulita, uma estrutura do tipo espinélio (Al —
Si), que culminou no decréscimo de absorcédo de agua, e do aumento da tensdo de
ruptura a flexdo e da retracéo linear.

»Entre 950 °C e 1000 °C — houve a formacédo de espinélio, de origem da
metacaulinita, ilita e micas, e nucleagdo da mulita com a maxima fracdo amorfa da
massa ceramica tendo ocorrido aproximadamente a 1000 °C, evidenciando uma fase
transitoria para a fase vitrea. Foram observadas reducfes de absorcdo de agua, e
aumento da retracao linear e tensado de ruptura a flexao.

»Entre 1000 °C e 1100 °C - nesta faixa de temperatura houve aumento da
cristalinidade do corpo ceramico, com a formagao de mulita e cristobalita, resultates
de outros efeitos da formacdo de fase vitrea e e da sinterizacdo. Observou-se
intensa reducdo da absorcdo de agua, com aumento substancial da resisténcia
mecanica e retracao linear, sem praticamente alterar a perda de massa, retratando o
aumento da densificacdo do corpo ceramico.

»Entre 1100 °C e 1200 °C - foram identificadas novas fases cristalinas
formadas pelo tratamento térmico, sdo elas a mulita, cristobalita e hematita. Com
estas transformacbes foram observados 0s mesmos comportamentos das
propriedades analisadas na faixa de temperatura anterior.

De acordo com Padoa (1990), em geral 0s corpos ceramicos para ceramica
vermelha experimentam as seguintes eventos durante o tratamento térmico:

»Em temperaturas préximas de 100 °C ocorre eliminagdo da agua residual.
Esta agua esta presente em pecas que ndo foram sujeitas a secagem, ou quando
esta ndo foi bem conduzida. Ou ainda, se as pecas reabsorveram umidade no
espaco de tempo em que as pecas foram transportadas do secador para os fornos;

» Aproximadamente proximo a 200 °C ocorre eliminacdo da 4gua intercamada
gue permaneceu aprisionada ap0s a secagem. Neste momento ocorrem as mesmas
contracdes conforme elucidado na etapa anterior (secagem);

»Entre 350 — 650 °C ocorre combustdo das substancias organicas que estao
contidas na massa ceramica, se dissociando em CO, CO, e CHy, e na presenca de

enxofre em sulfetos e sulfatos;
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»Em temperaturas entre 450 — 650 °C acontece o que se denomina de pré-
sinterizacdo, onde ocorre decomposicao dos argilominerais. Exemplo desta
decomposicdo acontece, atraves de reacao endotérmica, na dissociacado da caulinita
(Al;Si,05 . (OHy)) parar formar H,O, esta agua formada é denominada de agua de
hidratacdo. Outra reacdo durante a pré-sinterizacdo, ndo muito comum nas argilas
de Campos dos Goytacazes- RJ, € a oxidacao da pirita (FeS,), mineral este presente
em argilas para fabricacdo de ceramica vermelha, que se oxida para Fe,O3 e SO;
providenciando a cor avermelhada nos produtos;

»Em 575 °C, o quartzo (SiO;) sofre transformacao alotropica de quartzo a
para quartzo [3, que Ihe da o aumento de aproximadamente 8% de seu volume. Por
isto, o operador do forno deve ter mais cautela quando estiver préximo desta
temperatura, reduzindo a taxa de aguecimento para ndo provocar rachaduras e
trincas nas pecas;

»Entre 800 — 950 °C os carbonatos se decompdem liberando CO,. Este
composto € volatilizado, como consequéncia, h4 aumento da porosidade e reducéo
da resisténcia mecéanica;

»Acima de 700 °C acontecem as reacdes entre a silica (SiO;) e alumina
(Al,O3) com os elementos fundentes, formando os silico-aluminatos. Eles séo
responsaveis por estabelecer as propriedades de dureza e estabilidade quimica.
Estas reacdes sdo denominadas de sinterizacao;

»Acima de 1000 °C ocorre a fuséo dos silico-aluminatos, sendo apresentados
na forma vitrea, que ao englobar as particulas menos fundentes aumenta a dureza e
compactacdo do material, além de reduzir a porosidade. Este fenébmeno é
acompanhado da contracao volumétrica, e € designado de gresificacao;

»Depois de alcancar a temperatura maxima de queima, para a ceramica
vermelha se da em média a 1000 °C inicia-se o processo de resfriamento parando
de alimentar combustivel. Neste processo sdo mantidas as propriedades alcancadas

com a elevacéo da temperatura.
4.3.4.1. Curva de queima tedrica
Diante do exposto, viu-se que no decorrer da queima as pecas passam por

pontos criticos provocados pelo aumento de temperatura. Nestes pontos é preciso

ter cautela por parte do operador do forno, visto a grande probabilidade de
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ocorréncia de defeitos. Por isso € necessario estabelecer previamente a curva de
queima tedrica, que representa a relacdo entre o tempo e a temperatura
empregados no processo. A taxa de aquecimento ou de resfriamento nestes pontos
deve ser lenta o suficiente para ocorrer homogeneizacdo da temperatura em todo o
corpo ceramico sem que haja defeitos (PADOA, 1990; IBANES; SANDOVAL, 1996).

Para determinar a curva de queima o6tima, deve-se considerar um tempo
minimo de tratamento térmico sem gque haja perdas no processo. Para isto, se utiliza
de algumas técnicas para analises térmicas. A analise dilatométrica €
particularmente Util para apurar a curva de queima, pois de fato, ela é capaz de
diagnosticar as variagdes dimensionais ocorridas em intervalos curtos de
temperatura. Este conhecimento proporciona ndo sé a reducdo da taxa de
aguecimento/resfriamento nestes intervalos de temperatura, mas também ao
aumento desta taxa em que ndo sao observadas varia¢cdes dimensionais criticas. Na
pratica, a curva obtida ndo serd a mesma que a elaborada teoricamente por causa
das variaveis inerentes ao processo que ndo podem ser controladas, mas deve-se
aproximar ao maximo (PADOA, 1990:; IBANES; SANDOVAL, 1996). As anélises
termo-gravimétrica e térmica diferencial auxiliam na determinacdo dos pontos
criticos, por meio de gréaficos que determinam a variacdo da massa e das reacdes
gue absorvem ou liberam calor sofridas pelos materiais quando submetidos ao
processo térmico (PADOA, 1990).
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5.MATERIAIS E METODOS

5.1. Matérias-primas

As massas ceramicas foram formuladas utilizando quatro matérias-primas,
sendo trés argilas de localidades distintas e uma areia quartzoza. As argilas sao
oriundas de Campos dos Goytacazes — RJ, denominada argila C, de Itaborai — RJ,
denominada argila | e Muriaé — MG, denominada argila M. As argilas C e | foram
coletadas na Ceramica Arte Sardinha, localizada no municipio de Campos dos
Goytacazes — RJ. A argila M foi coletada em uma ceramica localizada no municipio
de Muriaé — MG, escolheu-se esta argila devido ao fato dos produtos desta ceramica
apresentarem propriedades de qualidade reconhecida. A areia é oriunda de Campos
dos Goytacazes — RJ, e ja € utilizada na formulagcdo de massas ceramicas,
principalmente para fabricagdo de tijlos e blocos.

5.2. Métodos

5.2.1. Beneficiamento das matérias-primas

As matérias-primas passaram pelo processo de secagem a estufa em + 110
°C durante 24 horas, apds, foram destorroadas com auxilio de almofariz e pistilo.
Para elaboracdo dos corpos de prova, do ensaio de distribuicdo de tamanho de
particulas e dilatometria as argilas foram peneiradas em 20 mesh; para analise de
plasticidade em 40 mesh e para caracterizacdo quimica, caracterizagcdo mineralogica

por difracdo de raio X e por analise térmica foram passados em 200 mesh.

5.2.2. Caracterizacao das matérias-primas

5.2.2.1. Caracterizagdo quimica

A composi¢cdo quimica, determinada pelo meétodo de espectroscopia de

fluorescéncia de raios X, foi realizada no Laboratério de Desenvolvimento e

Caracterizacao de Materiais - LDCM do Centro de Tecnologia em Materiais da
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unidade de Criciuma — SC da Instituicdo SENAIlsc. O equipamento utilizado é da
marca Unicam e modelo Solar 969.

5.2.2.2. Caracterizacao mineraldgica

5.2.2.2.1. Difragao de raios X

A composicdo mineraldgica, determinada pelo método de difracdo de raios X,
foi realizada no Laboratério de Materiais Avancados — LAMAYV do Centro de Ciéncias
Tecnolbgicas da Universidade Estadual Norte Fluminense Darcy Ribeiro (UENF). O
XRD7000 foi o difratdbmetro utilizado, da marca Shimadzu, e operou com radiacéo
cobre (Cu-Ka) e varredura 26 variando de 3° a 60°, com passo de 0,02° e tempo de
5s.
5.2.2.2.2. Dilatometria

Foi realizada andlise dilatométrica como carater complementar na
identificacdo das fases mineraldgicas das matérias-primas. O DIL 402 PC foi o
equipamento utilizado, da marca Netzsch, e operou de acordo com 0s seguintes
parametros, temperatura final de 1050 °C, com taxa de aquecimento de 10 K/min.
Foram utilizados 2g das amostras, prensadas com 5% de umidade e diametro de

aproximadamente 10 mm.

5.2.2.3. Caracterizacao fisica

5.2.2.3.1. Distribuicdo de tamanho de particulas

A analise granulométrica das matérias-primas foi executada por peneiramento
e sedimentacdo de acordo com a norma NBR 7181/84, no Laboratorio de
Engenharia Civil — LECIV da UENF. Inicialmente, as amostras passaram por
operacOes preliminares de peneiramento grosseiro (10 mesh) e peneiramento fino
(até 200 mesh). Para a realizacdo do ensaio de sedimentacdo o material foi

peneirado em 200 mesh.
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5.2.2.3.2. Plasticidade

A plasticidade das massas foi determinada de acordo com os limites de
Atterberg, em que o limite de liquidez baseou-se na NBR 6459/84 e o limite de
plasticidade na NBR 7180/84. O indice de plasticidade € dado por:

IP=LL—LP (5)

Em que:

IP: indice de plasticidade;

LP: Limite de plasticidade, expresso em %;

LL: Limite de liquidez, expresso em %.

5.2.3. Formulacdo das massas ceramicas

As massas ceramicas foram formuladas objetivando a producgéo de telhas. Os
métodos escolhidos para determinar as composi¢ées de cada matéria-prima foram o
diagrama de Winkler e a programacgéo linear.

As formulacdes utilizando o diagrama de Winkler foram elaboradas
posicionando as matérias-primas no diagrama, e identificando formula¢des que
foram enquadradas na regidao B, Figura 21 (pag. 34), a qual é apropriada para
fabricacéo de telhas.

A formulacdo determinada pela programacdo linear baseou-se na
identificacdo de massas ceramicas que ja sao utilizadas para fabricacdo de telhas de
reconhecida qualidade técnica, denominadas massa padrdo. A partir disso, tanto as
matérias-primas, quanto a massa padrdo foram caracterizadas quimicamente

(Tabela 9), ou seja, foram determinados os teores de 6xidos presentes.

Tabela 9. Composicéo quimica das massas ceramicas modelo padrdo e das

matérias-primas em estudo

Santa
Catarina®

SiO, 68,35 61,39 63,94 86,66 56,85 60,7 57,6

Piaui® Portugal® Areia Itaborai Muriaé Campos

AlL,O3 15,60 19,74 18,68 07,53 24,29 22,91 21,4

Fe, O3 05,96 06,93 06,05 00,82 06,36 04,31 07,37
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TiO; 01,17 01,11 00,76 00,31 01,02 01,19
K20 01,36 02,2 02,82 01,90 01,69 01,11
Na,O 00,23 00,23 00,32 00,67 00,05 00,79
CaO 00,14 00,31 00,09 00,45 00,12 00,69
MgO 00,71 00,91 01,56 00,00 00,97 00,34

Pefr(;jg‘oao 0583 0691 0557 0134 0854 07,72

01,07
02,42
00,59
00,40
01,17

07,69

W vieira; Soares; Monteiro (2003).

Portanto, foram formuladas equacdes lineares de forma que a composicao

qguimica das formulacdes reproduza a composicdo quimica da massa padrdo, a

partir de distintas combinacdes das matérias-primas. A reproducdo da composicao

quimica foi realizada selecionando os dois principais 6xidos contidos nas argilas e

nas massas ceramicas, que sao o Al,O3 e o0 SiO,, e também a perda ao fogo. Assim,

foram determinadas faixas de composi¢cao quimica selecionando os teores maximos

e minimos dos Oxidos (SiO,, Al,O3) e da perda ao fogo das massas ceramicas

modelo padréo. Portanto, foram obtidos as seguintes equacdes:

Funcdes objetivo:

Si0, = 86,66 * A+ 56,85 [ + 60,7« M + 57,6 x C

Al,03 =753 A+2429+1+2291«M+21,4%C

PF=134+xA+854*1+772+M+7,69*C

Restrigdes:

61,39 < Si0, = 68,35

15,6 < Al,0; > 19,74

(6)

(7)

(8)

9)

(10)
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557 < PF> 691
(11)

Em que:
A = Porcentagem de areia na massa ceramica formulada
C = Porcentagem da argila C na massa ceramica formulada
I = Porcentagem da argila | na massa ceramica formulada
M = Porcentagem da argila M na massa ceramica formulada
PF = Perda ao fogo
O software utilizado para resolver o sistema de equacdes foi o Excel, por meio
do Solver, o qual é um add-in que objetiva a resolucdo de problemas de

programacao linear.

5.2.4. Elaboracao dos corpos de prova

Os corpos de prova foram elaborados no LAMAV/UENF. As massas foram
umedecidas com 8% de agua, calculadas sobre a massa seca, e peneiradas em
malha de 20 mesh e posterior acondicionamento em sacos plasticos.

A conformacédo foi realizada por prensagem uniaxial na prensa de marca
Shultz e modelo PHS 30 ton. A matriz tem dimensdes de 11,5 cm x 2,5 cm, e a
carga de compactacao foi de 10 ton, fornecendo uma pressao de +34,5 MPa.

Aposs, os corpos de prova foram secos em estufa a £110 °C por 24h, ou até
obtencéo de peso constante.

Realizou-se a queima em forno laboratorial, com temperaturas de 750 °C, 850
°C, 950 °C e 1050 °C. A taxa de aquecimento foi de 2 °C/min, com 120 min de

permanéncia na temperatura de patamar.

5.2.5. Determinacédo das propriedades

5.2.5.1. Plasticidade

A plasticidade das massas formuladas foi obtida por meio dos limites de
Atterberg, como indicado no Item 5.2.2.3.2.
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5.2.5.2. Densidade aparente a seco

Calculou-se a densidade aparente a seco de acordo com a Equacéo 6.

m

v (12)

Pap =

Em que:

Pap = Densidade aparente da peca seca(g/cm3);
m = Massa do corpo seco (Q);

V = Volume do corpo seco(cm?).

5.2.5.3. Absorcédo de agua

Este ensaio foi executado de acordo com a norma ASTM C373-72. Os corpos
de prova foram secos em estufa +110 °C por 24 h, e teve suas massas medidas. Em
seguida, foram colocados em recipiente contendo agua fervente por 2 h. Logo apos,
retirou-se a agua superficial e pesou-se novamente. O calculo da AA foi realizado de

acordo com a Equacgéo 7.

AA (%) _ My — My

S

x 100 (13)

Em que:

AA = Absorcédo de agua, expressa em % de agua absorvida;
m,, = massa Umida, expressa em g;

mg = massa seca, expressa em g.

5.2.5.4. Retracéao linear

A retracao linear foi calculada por meio da Equacéo 8.
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RL (%) = (LOLO ) %100 (14)

Em que:
RL = Retracao linear, expressa em % de dimensao retraida;
L, = Comprimento do corpo de prova seco, expresso em mm;

L = Comprimento do corpo de prova queimado, expresso em mm.
5.2.5.5. Tensdo de ruptura a flexao

A tensédo de ruptura a flexdo foi calculada por meio da Equacéao 9.

- ikt
Em que:

o = Tenséo de ruptura a flexao, expressa em MPa;

P = Carga aplicada, expressa em N;

L = Distancia entre apoios, expressa em mm,;

b = Largura do corpo de prova, expressa em mm;

d = Altura do corpo de prova, expressa em mm.

A carga aplicada foi determinada de acordo com a norma ASTM C674-77 por
meio do ensaio de tensdo de ruptura a flexdo por trés pontos, utilizando uma

magquina universal de ensaios de marca Instron e modelo 5582.
5.2.6. Caracterizagao microestrutural

Para observacdo da textura da superficie interna dos corpos de prova, foi
utilizado o microscoépio eletronico de varredura da marca Shimadzu e modelo SSX-
550, para técnica de Microscopia Eletronica de Varredura (MEV), e 0 microscopio
confocal da marca Olymlpus e modelo CGA, para a técnica de Microscopia Otica

(MO).
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6.RESULTADOS E DISCUSSAO

6.1. Analise mineraldgica

Nas Figura 26 a 28, estdo representados os difratogramas das argilas de
Campos (C), Muriaé (M) e Itaborai (1), respectivamente. Observa-se que as argilas
possuem picos caracteristicos de quartzo (SiO,), feldspato potassico, podendo ser
microclina (KAISi3Og) ou ortoclasio (KAISizOg), e caulinita (Al,03.2Si0,.2H,0). A
argila C possui ainda picos relativos aos minerais gibbsita (Al(OH)3) e mica
(K20.Al,03.6Si0,.2H,0). Por sua vez, argila M possui ainda picos relativos aos
minerais  albita  ((Nai-o., Cap.0,1)Al(Alo-0.1,Si1-09)Si20g) e montmorilonita
(Al4Sig7020(0OH)4.nH20).

O quartzo é um mineral acessorio naturalmente encontrado nas argilas. Este
mineral atua como inerte durante o tratamento térmico da ceramica vermelha, devido
ao seu alto ponto de fusdo. No entanto, sua presenca influencia nas propriedades
fisicas da peca queimada. Quando atinge a temperatura de 573 °C, o quartzo sofre
uma transformacédo alotrépica reversivel, da forma quartzo a (baixa temperatura)
para quartzo B (alta temperatura), acompanhado de uma variagdo volumétrica
(RIELLA; ZAUBERAS, 2001). Deste modo, tensdes sdo geradas na peca, podendo
surgir trincas, comprometendo a resisténcia mecéanica. Estas tensbes sdo mais
problematicas durante o resfriamento, pois a peca ja se encontra sinterizada,
reduzindo a capacidade do corpo ceramico em absorver estas tensées (BRAGANCA
et. al, 2001). Além disso, o quartzo também influencia na absorcdo de &agua e
retracdo de queima, pois como ndo participa efetivamente da sinterizacdo, ele nao
atua na formacgéao de fase liquida, e como consequéncia, prejudica o fechamento dos
poros (SANTOS, 1989).

O feldspato é o mineral considerado fundente para a industria ceramica, isto
se deve a sua composicdo quimica. Composto por potassio (microclina ou
ortoclasio) ou sédio (albita), estes elementos quimicos atuam formando eutéticos
com a silica (ROEDDER, 1959). A mica pode também atuar como fundente na
massa ceramica, desde que esteja com tamanho de particula reduzido (SANTOS,
1989).

A caulinita, possivelmente o argilomineral mais predominante em todas as

argilas, possue particulas hexagonais com diametros variaveis entre 0,05 e 10 um.
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Em consequéncia da formacgao deste argilomineral, encontra-se frequentemente em
conjunto com outros minerais como o quartzo, sulfetos, feldspatos, micas e éxidos
de ferro e titanio (Norton, 1983). A caulinita se transforma em metacaulinita devido
ao tratamento térmico em temperaturas entre 450 a 650 °C, e a metacaulinita da
origem a formagdo de mulita em temperaturas ainda mais elevadas, estas
transformacdes sao acompanhadas de mudancas na densificagdo e nas
propriedades fisico-mecanicas das pecas (GONZALEZ; CARRERAS; RUIZ, 2007).

A gibbsita contribui para 0 aumento da refratariedade da argila, devido a sua
desidroxilagdo em 260 °C, transformando-se em alumina (Al,O3). A desidroxilacao é
acompanhada também de perda de massa, influenciando na retracdo de queima e
nas demais propriedades, como absorcdo de agua e resisténcia mecanica, portanto
a presenca deste mineral na massa ceramica € indesejavel (VIEIRA; SOARES;
MONTEIRO, 2003).

O argilomineral montmorilonita possui pequeno didametro e sdo extremamente
finas, devido a natureza de sua estrutura cristalina. Por isso, possui grande area
superficial especifica e elevado grau de propriedade plastica. Cabe ressaltar ainda
que pode haver substituicdo isomoérfica em porcentagem moderada neste
argilomineral (SANTOS, 1989).
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Figura 26. Difratograma de raios X da argila Campos.
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Figura 28. Difratograma de raios X da argila Itaborai.

6.2. Analise quimica

Na Tabela 10 esta representada a composi¢cdo quimica das matérias-primas

utilizadas nas formulacdes e da argila tagua, considerada argila padrdo, expressa
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em porcentagem de 6xidos. Quimicamente, € possivel notar certa semelhanca entre
as argilas C, M e I. H4 predominancia dos 6xidos SiO, e Al,O3, 0s teores de 0xidos
cromoforos (Fe O3 + TiO3), que sdo responsaveis pela coloracdo da peca queimada,
definem a coloracdo avermelhada do produto final, devido a predominancia do Fe,O3
em todas as argilas. Em relacdo aos percentuais de 6xidos fundentes (Na,O, KO,
CaO e MgO), h& pouca variacao entre as argilas, em termos de percentuais totais,
sendo de 4,58% para a argila C, 2,83% para a argila | e 2,93% para argila M. Por
sua vez a areia € composta essencialmente por SiO,, devido a sua natureza

mineraldgica, ou seja, € basicamente quartzo.

Tabela 10. Composicéo quimica das matérias-primas

_ Argilas

Composicao : o
I C M Areia Tagua®

SiO, 56,85 57,60 60,70 86,66 66,47

Al,O3 24,29 21,40 22,91 7,53 12,76

Fe,03 06,36 07,37 04,31 00,82 04,57

TiO; 01,02 01,07 01,19 00,31 00,55

K20 01,69 01,69 01,11 01,90 02,87

Na,O <00,05 00,59 00,79 00,67 02,31

CaO 00,12 00,40 00,69 00,45 03,24

MgO 00,97 01,17 00,34 00,00 03,01

Perda ao
08,54 07,69 07,72 01,34 04,21
fogo

W Vieira (2001).

A argila C, oriunda de Campos dos Goytacazes — RJ, possui composicao
quimica diferente daquelas tipicamente encontradas em argilas da regidao por outros
pesquisadores. Este fato deve-se, provavelmente, ao local da coleta da matéria-
prima. Assim, por ser um material de origem natural, a argila esta sujeita a variacdes
em sua composicdo mineraldgica, bem como quimica. Logo, verifica-se que ao
comparar com os resultados abordados na revisao de literatura, a argila C, possui
maior teor de SiO, e menor teor de Al,O3. No entanto, ao comparar-se com a argila
tagua, nota-se que o valor de SiO, necessita ser aumentado, assim como o valor de
Al,O3 necessita ser reduzido. H4 ainda o fato das argilas da regido de Campos dos
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Goytacazes — RJ serem consideradas refratérias, devido a quantidade de caulinita e
da presenca do mineral gibbsita, além do fato de haver pouca quantidade de éxidos
fundentes. Ao comparar-se com a argila tagua € possivel notar esta diferenca de
teor de 6xidos fundentes. Por sua vez, o valor da perda ao fogo, que nas argilas de
Campos dos Goytacazes estd relacionada principalmente a quantidade de
argilominerais e de hidroxidos, € aproximadamente 83% maior que da argila tagud.

As argilas M e | também possuem teor de SiO, abaixo do apresentado pela
argila tagua, assim como o teor de Al,O3 acima. Em relacdo a perda ao fogo e ao
teor de 6xidos fundentes, o mesmo observado para a argila C se aplica as argilas M
e |. Portanto, necessita-se reduzir a perda ao fogo, seja por meio da adicdo de
matérias-primas grosseiras, relacionadas ao quartzo, ou de outra matéria-prima
capaz de atuar como inerte na faixa de temperatura de queima para ceramica
vermelha, bem como se necessita aumentar o teor de 6xidos fundentes. No entanto,
este trabalho limitou-se em pesquisar argilas proximas a regiao de Campos dos
Goytacazes — RJ, para que, caso haja resultados favoraveis, o custo do frete para
trazer estas matérias-primas para o patio das empresas em Campos ndo seja um
fator limitante. Assim, as argilas M e | foram escolhidas para reformular massas
ceramicas para telhas contem a argila C, pelo fato de suas composicoes
mineralégicas serem capazes de posicionar as formulacdes na devida area
apropriada para fabricacdo de telhas.

A composicdo quimica das formulaces, W1, W2 e SE, bem como as massas
ceramicas consideradas padrdo, estdo referenciadas na Tabela 11. Deste modo,
nota-se que somente a formulacdo SE possui composicdo quimica compativel com
as massas ceramicas modelo padrdo, devido a sua metodologia de formulacdo, a
qual se baseou na composi¢cao quimica. No entanto, ressalta-se que a real influéncia
nas propriedades dos corpos ceramicos nao se deve a composi¢cdo quimica da
massa ceramica, e sim pela composi¢do mineraldgica (XAVIER et al., 2008). Como
a composi¢ao quimica se da em funcdo da composicdo mineraldgica, a formulagéo
por sistema de equacbes baseada na composicdo quimica € uma forma de se
aproximar a composicdo mineralégica também. A vantagem deste método € seu
preco e tempo de execucdo menor, em relacdo a um metodo baseado
exclusivamente na composicdo mineralogica, por exemplo. Em relacdo as
formulagbes W1 e W2, verifica-se a semelhanca entre elas, devido as mesmas

matérias-primas serem usadas em sua formulacao.
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Normalmente, a silica, SiO,, esta presente como quartzo, ou combinada com
Al,O3 formando a estrutura cristalina dos diversos argilominerais. No entanto, podem
existir outros minerais acessorios presentes nas argilas que também contém SiO,,
dentre eles destacam-se alguns silicatos, como os feldspatos e as micas. A alumina,
Al,O3, pode também estar presente como gibbsita, qual € uma forma mineral do
hidréxido de aluminio (Al(OH)3), ou raramente como boemita, de composi¢cdo AIOOH
(MONTEIRO; VIEIRA, 2002; SANTOS et. al, 2009). Para as argilas que contém a
caulinita como argilomineral predominante, como nas argilas de Campos dos
Goytacazes — RJ, a relacdo SiO,/Al,03; é um parametro indicativo da quantidade
deste argilomineral. A caulinita te6rica tem o valor de 1,18 para esta relagéo, logo,
deduz-se que, quanto mais proximo desta relacdo a massa ceramica estiver, maior
sera a guantidade deste argilomineral. Para tanto, a argila C tem o valor de 2,69
para esta relagéo, logo, nota-se a probabilidade desta argila ter maior quantidade de
quartzo e menor quantidade de caulinita comparativamente a outras argilas ja
reconhecidas por suas caracteristicas 6timas para producdo de ceramica vermelha
(VIEIRA, 2001).

O oOxido de titnio € encontrado com frequéncia, em teores menores que 2%
na maioria das argilas, por isso praticamente nao causa alteracdo nas propriedades
tecnolégicas das ceramicas. As fases cristalinas mais comuns deste 6xido
encontradas em argilas sao rutilo, ilmenita e anatasio.

Por sua vez, o 6xido de ferro € o principal composto cromo6foro encontrado
nas argilas queimadas. Os minerais a base de ferro mais comuns nas argilas séo
goethita (FeO(OH)), hematita (Fe,Os), magnetita (Fe,03;.FeO), pirita (FeS;) e
limonita (Fe(OH)3.nH,0) (SANTOS, 1989). Em argilas com teor de Fe,O3 maior que
2,5% ja se é possivel constatar a coloracdo avermelhada caracteristica do grupo de
ceramica vermelha, e com apenas 1% a argila se torna amarela. Destaca-se ainda
gue nem sempre ha proporcionalidade entre a cor e a quantidade de 6xidos de ferro
indicados na analise quimica, pois o ferro pode estar combinado com outros
componentes da argila, formando vidros. H& ainda o fato de que a formacdo de
mulita pode afetar consideravelmente a cor de queima, pois esta fase € capaz de
absorver alguns ions de ferro. Seja pela desodroxilagdo e/ou pela oxidacéo, todos os
compostos de ferro, em atmosfera oxidante, se convertem em hematita. Por isto, ela
€ a fase responsével por conferir a coloracdo avermelhada na peca queimada
(CONSERVA e. al., 2014).
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De acordo com Monteiro e Vieira (2002), os 6xidos alcalinos terrosos (CaO e
MgO) estdo geralmente associados aos carbonatos, portanto, nota-se a quase
completa auséncia de carbonatos nas argilas estudadas. Estdo presentes na argila,
principalmente, na forma de calcita, dolomita e gipsita (SANTOS, 1989). Os
carbonatos se decompdem durante o aquecimento por volta de 820 °C, dando
origem ao O0xido de magnésio, e a 950 °C dando origem ao Oxido de célcio, ambos
com perda de massa devido a liberacdo de CO,. Deste modo, esta dissociacédo &
acompanhada do surgimento de porosidade, que quando em contato com a
superficie, se torna aberta, contribuindo para o aumento da absorcdo de agua e
redugédo da retracdo linear de queima (MARINO; BOSCHI, 2000). Existe ainda a
relacdo entre estes sais e o0 surgimento de eflorescéncia, qual € uma patologia
frequenta nos produtos de ceramicas tradicionais (FERREIRA, BERGMANN, 2011).

Os oxidos alcalinos (Na,O e K,0) estdo geralmente ocupando a estrutura
cristalina de alguns argilominerais, ou também podem ocorrer em compostos como
feldspatos e mica (MONTEIRO; VIEIRA, 2002). Estes oOxidos sdo considerados
fundentes, devido a capacidade de formarem eutéticos com SiO», contribuindo para
a formacdo de fase liquida (ROEDDER, 1959). Deste modo, sabendo-se que a
formacao de fase liquida é o principal mecanismo de sinterizagcdo da ceramica
vermelha, ela tende a preencher as cavidades do corpo ceramico, devido ao
fenbmeno de capilaridade. Contribuindo deste modo, para a eliminacdo de
porosidade (aberta e fechada), melhoria da resisténcia mecanica, reducdo da
absorcdo de &gua e aumento da retracdo linear de queima (RIELLA,;
FRANJNDLICH; DURAZZO, 2002).

A perda ao fogo (PF) é o parametro indicativo da presenca de argilominerais e
hidréxidos na massa ceramica, quais sdo detectados devido a eliminagédo da agua
de constituicdo, de matéria organica, quando presentes, devido a liberacdo de
componentes volateis durante sua combustéo, e de carbonatos e sulfatos, devido a
decomposicdo durante o aquecimento (SANTOS, 1989). Uma excessiva perda ao
fogo acarreta retracdo e porosidade ap0s queima, reduzindo a resisténcia mecéanica
e aumentando a absorcdo de agua da peca queimada. Comparativamente, as
argilas em estudo possuem PF préoximas as consideradas ideiais por Vieira, Soares
e Monteiro (2003). H& indicacdo de que estas argilas sdo consideradas magras, pois

provavelmente, possuem baixo teor de argilominerais.



64

Tabela 11. Composicéo quimica das massas ceramicas.

Massas ceramicas

Composigao _ Portugal Sant‘a
w1 W2 SE Piaui @ 0 Catarina
@
SiO, 59,35 58,26 62,81 61,39 63,94 68,35
Al,O3 22,74 22,47 18,87 19,74 18,68 15,60
Fe,03 05,38 06,31 05,32 06,93 06,05 05,96
TiO; 01,13 01,09 00,89 01,11 00,76 01,17
K20 01,34 01,53 01,31 02,20 02,82 01,36
Na,O 00,63 00,52 00,36 00,23 00,32 00,23
CaO 00,53 00,41 00,29 00,31 00,09 00,14
MgO 00,64 00,90 00,78 00,31 01,56 00,71
Perda ao
fogo 07,84 07,89 06,64 06,91 05,57 05,83

Y vieira; Soares; Monteiro (2003).

6.3. Distribuic&o granulométrica

As Figuras 29 a 31 contém a distribuicdo granulométrica das argilas em
estudo. Nestas figuras, as diferentes faixas de diametro dos gréos estao associadas
a classificacao argila, silte e areia, conforme preconiza Santos (1989) por meio da
International Society of Soil Science. A faixa argila corresponde as particulas com
diametro esférico equivalente < 2 uym, a fracao silte corresponde a faixa entre 2 — 20
Mm e a fracdo areia corresponde as particulas > 20 ym. Assim, a argila C classificou-
se em 22% de fracao argila, 16% de fracao silte e 62% de fracdo areia, a argila M
classificou-se em 60% de fracdo argila, 19% de fracéo silte e 21% de fragcao areia, a
argila | classificou-se em 56% de fracao argila, 30% de fracdo silte e 14% de fracao

areia.



65

Porcentagem que passa (%)

— i T T T e i
gl
&2
J o
=
j g
=
..c"f‘ %
] =)
,/C/‘ E
@
o o
-
=]
o
0,0001 0,001 0,01 01 1 10 100 1000

Diametro dos grédos (mm)

Figura 29. Distribuicdo granulométrica da argila Campos.
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Figura 30. Distribuicdo granulométrica da argila Muriaé.
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Figura 31. Distribuicdo granulométrica da argila Itaborai.

De acordo com o diagrama de Winkler (Figura 32), isoladamente, nenhuma
das trés matérias-primas era adequadas para fabricacdo de quaisquer produtos,
mas devidamente combinadas, foram formuladas duas massas apropriadas a
fabricacdo de telhas. Este tipo de produto necessita de uma massa ceramica
plastica, contendo entre 30 — 50% de particulas < 2 ym. As argilas M e | foram
escolhidas para fazerem parte das formulacdes, pois sdo capazes de elevar a
guantidade da fracdo de argilomineral das massas formuladas contendo a argila C.
A utilizacdo da argila C desloca as misturas para baixo do diagrama, afastando-as
da fracdo < 2 um e aproximando-se da fracdo areia (> 20 ym). Dentro do triangulo
desenhado na Figura 32 estdo todas as possiveis formulacdes que podem ser feitas.
Dentre elas, as escolhidas (Tabela 12) estédo indicadas dentro deste tridngulo (Figura
32). Em que a formulagdo W1 contém 25% da argila C, 60% da argila M e 15% da
argila I, e a formulacdo W2, contém 50% da argila C, 27% da argila M e 23% da
argila I. A argila C destaca-se por apresentar particulas grosseiras, geralmente
relacionadas ao quartzo, e as outras matérias-primas tém dominio de particulas
menores, associadas a argilominerais (SANTOS, 1989). As densidades reais dos
gréos das trés matérias-primas sdo préximas, sendo 2,79 g/cm? para C, 2,68 g/cm?®
para | e 2,67 g/cm?® para M.

A formulacdo a partir do sistema de equacfes foi realizada com base nas

argilas consideradas modelo padrédo segundo Vieira, Soares e Monteiro (2003).
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Portanto, foram selecionadas as argilas C, M e | e areia para compor a massa
ceramica de modo a reproduzir a composicdo quimica das argilas modelo padréo.
Assim, a formulacéo feita por meio do sistema de equacdes, demonstrada na Tabela
12, ficou sendo como SE, contendo 37% da argila C, 16% da argila M, 30% da arglia
l e 17% de A.

Tabela 12. Massas ceramicas estudadas.

Massas ceramicas (%)

Argilas
C M I W1 W2 SE
C 100 0 0 25 50 37
M 0 100 0 60 27 16
| 0 0 100 15 23 30
Areia 0 0 0 0 0 17

2220 um >20 um

Figura 32. Distribuicdo de tamanho de particulas das argilas posicionadas no
diagrama de Winkler.

6.4. Dilatometria

As curvas de dilatometria, representadas na Figura 33, das argilas M e | e das

formulacbes W1 e W2 possuem aspectos comuns. As curvas da argila C e da
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formulacdo SE se diferenciam das demais, pois suas composi¢cdes mineraldgicas

influenciam certo comportamento que sera visto a seguir. Foi necessério dividir as

curvas em intervalos de temperatura para explicar didaticamente quais foram os

diferentes mecanismos que possivelmente produziram certos comportamentos nas

analises dilatométricas.
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Figura 33. Dilatometria das argilas e das formulacdes.

(o]0}

Intervalo 1 — Em temperaturas a partir de 100 °C, chegando a 200 °C, a

estrutura experimenta um pico de contracdo. Logo depois, a estrutura se estabiliza
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até cerca de 500 °C. Isso pode ser visto nas curvas de C, M, W1, W2 e SE. Evento
este pouco perceptivel na amostra |I. Devido a baixa temperatura, este evento, capaz
de produzir apenas 0,25% de contracdo, deve estar relacionado a evaporacao de
agua do corpo conformado, agua esta retida da umidade adicionada para
conformagao.

Intervalo 2 — No intervalo entre aproximadamente 280 °C e 340 °C verifica-se
um pico de contracdo, evento este sO identificado na argila C. Esta faixa de
temperatura esta relacionada a desidroxilacdo de alguns hidroxidos, como gibbsita e
goetita (SANTOS, 1989). Portanto, como de acordo com a literatura (VIEIRA, 2001,
MONTEIRO; SANCHEZ; VIEIRA, 2004; VIEIRA; SOARES; MONTEIRO, 2003), é
comum a presenca destes hidroxidos em argilas campistas.

Intervalo 3 — Comeca em torno de 500 °C e é responsavel por um evento de
contragcdo com forte declive. Este evento esta relacionado a transformacdo da
caulinita para metacaulinita, qual promove aumento de densidade das particulas que
se transformaram. Outra possibilidade de contracédo envolve a formacao de ligacdes
entre particulas de metaculinita recém transformadas, promovendo contracao.

Intervalo 4 — Este evento é responsavel pela mudanca de inclinacdo na curva
de contracdo, em que a taxa de contracdo diminui. O inicio deste evento varia
conforme as massas, em que para todas as massas ceramicas, exceto C, a
mudanca da taxa de contracdo comeca pouco acima de 600 °C. Para a argila C,
comeca em 570 °C. Isto evidencia que este evento é causado pela transformacéao
alotrépica do quartzo. Quando ocorre esta transformacgdo, ha expansdo de suas
particulas, 0 que causa expansdo da estrutura. Quanto maior o teor de quartzo na
massa, maior € o efeito pronunciado. Por isso, a amostra C se comporta diferente.
Como as demais massas possuem menor quantidade de quartzo, a ocorréncia desta
transformacdo apenas diminui a taxa de contracdo, causando a mudanca de
inclinagdo da curva. Portanto, neste intervalo existem dois mecanismos
concorrentes: a sinterizagdo solida dos gréos de argila, iniciada na formacéo da
metacaulinita, causando contracdo da estrutura, e a transformacéo do quartzo, que
causa expansao da estrutura. Com excecdo da amostra C, o primeiro mecanismo
domina e o segundo apenas consegue desacelerar a contracdo. Em massas com
pouco quartzo, o efeito da transformacdo s6 € aparente acima de 600 °C. No caso
da massa |, o pico da taxa de exapansdo que marca a transformacdo do quartzo é

bem agudo e deslocado para temperaturas mais elevadas do que nas outras
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massas ceramicas. Isto sugere que a transformacdo do quartzo cria tensdes na
estrutura que a faz expandir, mas o atrito estrutural (atrito entre as particulas)
consegue resistir, até certo nivel de tensdo. Ultrapassando o limite de tenséo a
estrutura pode expandir bruscamente, como na amostra |, ou mais suavemente,
como nas demais amostras.

Intervalo 5 — Este intervalo comeca quando a taxa de contragdo torna a
aumentar. Isto ocorre em temperaturas proximas a 860 °C. E possivel que nesta
temperatura o efeito da expansao causada pela transformacéo do quartzo cessou e
0 Unico mecanismo que persiste seja a sinterizacdo. Portanto, este aumento pode
estar associado a formacdo de fase liquida envolvendo eutéticos entre SiO, e 0s
oxidos alcalinos fundente (ROEDER, 1959). Este evento € o principal mecanismo
responsavel pela sinterizacédo e consolidacéo das particulas em ceramicas argilosas,

e € acompanhado de reducédo da porosidade, favorecendo a resisténcia mecanica.

6.5. Propriedades das massas ceramicas

6.6. Plasticidade

A determinacdo dos limites de Atterberg é, provavelmente, o método mais
utilizado na determinacéo da plasticidade de solos, e por meio dele, determinam-se
os limites de liquidez (LL) e plasticidade (LP). O limite de plasticidade indica a
quantidade minima de 4gua necessaria para se moldar uma massa. Valores de LP
considerados aceitaveis para extruséo situam-se entre 22 - 24% (MAS, 2002). O LL
indica a quantidade maxima de agua que pode ser adicionada a massa ceramica
sem que ela perca a consisténcia plastica. O indice de plasticidade (IP) associa-se
ao intervalo entre a faixa de consisténcia plastica e de lama da matéria-prima.
indices inferiores a 10% caracterizam materiais com dificuldade de conformac&o por
extrusdo, pois quanto menor o valor de IP, menor serd a capacidade da massa
ceramica em suportar variacdes na umidade de conformagdo sem que atinja de
lama, ou fique abaixo da consisténcia plastica (ABAJO, 2000).

Por meio da Figura 34, onde foram plotados os valores dos limites de
Atterberg, dispostos na Tabela 13, é possivel obter um progndéstico da etapa de
conformacdo por extrusdo das matérias-primas argilosas, como sugerido por

Heystek (1964). Observa-se que apenas a argila | situa-se fora da regido de
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extrusao aceitavel ou 6tima, indicando que h& maior probabilidade de ocorréncia de
defeitos na etapa de secagem utilizando somente esta argila. A provavel causa
deste resultado é a elevada quantidade de particulas < 2 ym (56%), particulas estas
associadas aos argilominerais, responsaveis por conferir plasticidades as massas
argilosas.

A argila C é a Unica argila que esta localizada dentro da regido de extrusédo
Otima, isto se deve a maior quantidade de particulas grosseiras nesta massa
contendo apenas a argila C. Estas particulas atuam como matérias-primas nao-
plasticas, reduzindo o limite de plasticidade da massa argilosa. O mesmo é
observado na formulacdo SE, qual possui area em sua composi¢cao, portanto sua
granulometria também estd associada a maior quantidade de particulas grosseiras.
Dentre as formulacdes observa-se que todas elas situam-se dentro da regido de
extrusao aceitavel, portanto ha a menor probabilidade de ocorréncia de defeitos na
etapa de secagem destas formulagdes.

Tabela 13. Limites de Atterberg para as argilas e formulagdes.

o Massas ceramicas
Limites de Atterberg

C M | w1 W2 SE
LP 22,1 250 34,0 23,6 23,7 21,0
LL 425 56,5 78,1 57,0 58,2 49,7
IP 204 31,4 441 33,4 34,5 28,7
40 -
_ 35-
an—
L. v
3 c W1.V22
_}:’ L SE
,Ezo— "
15 . . . . . . . . . . .
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55

indice de Platicidade (%)

Figura 34.Progndstico de extrusdo das argilas e formulacoes.
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6.7. Propriedades pos-queima.

6.7.1. Densidade aparente a seco

A densidade aparente a seco (Dap) dos corpos ceramicos esta representada
na Figura 35. Para as massas contendo argila pura (C, M e ) varia entre 1,92 g/cm?
e 2,02 g/cm®, mas ao comparar a média e seu respectivo desvio padrdo, deve-se
considerar que as diferencas sao estatisticamente insignificantes. Estes valores, em
média, estdo por volta de 73% da densidade real dos grdos. Isto representa em
torno de 27% de porosidade, o que significa que para tornar-se completamente
densa, a amostra deveria sofrer cerca de 9% de retracdo linear. Em relacdo as
formulactes, a SE obteve a maior média, seguida da W1. Isto demonstra que essas
misturas foram eficientes na melhoria da densificagdo do corpo ceramico, por meio
da melhor distribuicdo granulométrica, em relacdo as argilas puras. Ha ainda o fato
de que o maior valor para SE pode ser devido a presenca da areia, com seu
tamanho de particula maior que os demais constituintes, pode estar contribuindo
para otimizar o empacotamento das particulas. O menor valor, observado em W2,
indica que nesta formulacdo a distribuicdo granulométrica ndo foi otimizada, em

relacdo as argilas puras.

N N
N w
1 1

N
1
——

N
o
1

©
1
——

Densidade Aparente a Seco (g/cm3)
;

| Cc M Wi1 w2 SE

Figura 35. Densidade aparente a seco dos corpos ceramicos.

6.7.2. Absorcédo de agua
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Na Figura 36 estéo representados os valores das médias e desvios padrao da
absorcdo de agua para os corpos ceramicos com as formulacfes estudadas para
todas as temperaturas. A maior AA dentre todas as massas é encontrada em C,
seguida da formulacdo W2 que foram as Unicas com valores maiores que 0 maximo
regulamentado pela NBR 15310 (2009). Estes resultados correspondem as
expectativas previstas de acordo com o resultado de granulometria, Figura 32, a
qual indica maior presenca de particulas grosseiras na argila C e na formulacdo W2,
em especial o quartzo. A maior quantidade de quartzo, que é uma fase nao reativa
na tentativa de sinterizacdo, apresenta-se com tamanho de particula grande e
experimenta transformacfes alotropicas em 573 °C (SANTOS, 1989), é
possivelmente responsavel pela alta AA. No entanto, a argila C contém a maior
concentracdo de fundentes alcalinos, porém estes teores ndo foram suficientes para
promover formacdo de fase liquida satisfatoria para que houvesse preenchimento
dos poros.

A menor média de AA foi para a formulacdo SE, para todas as temperaturas,
exceto para 1050 °C. Isto se deve a incorporacdo de areia na massa ceramica,
sugerindo que neste caso, 0 acréscimo na densificacdo (observada na Figura 35),
devido a melhora da distribuicdo granulométrica, e a reducéo da perda de massa ao
fogo, foram suficientes para superar o efeito adverso da transformacéo alotrépica do
quartzo (causadora de trincas).

O aumento da temperatura de queima influencia na reducdo da absorgcéao de
agua, qual se deve ao decréscimo da porosidade que ocorre como consequéncia
das reacfes de sinterizacdo, devido a maior formacédo de fase liquida (MONTEIRO;
VIEIRA, 2002).
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Figura 36. Absorcéo de agua dos corpos ceramicos.

6.7.3. Retracdao linear de queima

Na Figura 37 estdo representados os valores das médias e desvios padrao de
retracdo linear de queima (RL) para os corpos ceramicos com as formulacbes
estudadas para todas as temperaturas. Monteiro e Vieira (2002) citam que o
mecanismo de RL deve-se, sobretudo, a aproximac¢ao e coalescéncia das particulas
durante o processo de sinterizacdo, mas que também a perda ao fogo contribui para
0 aumento desta propriedade. A maior média de RL, encontrada na argila C, foi de
4,93% indicando que ha muita porosidade presente na estrutura. Provavelmente,
nestas temperaturas de sinterizacdo, a porosidade aberta deve ser dominante. A
menor média de RL foi observada para formulacdo SE. Fato este possivelmente
explicado pela maior quantidade de quartzo presente na massa ceramica, devido ao
seu carater inerte nesta faixa de temperatura de queima, ndo contribuindo para a

consolidagéo das particulas e consequente densificacdo do corpo ceramico.
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A AA e a retracdo linear de queima (RL), Figura 37, se correlacionam até
certo ponto. Em geral, quanto menor AA, maior RL, pois a menor porosidade aberta
pode significar maior retracdo da estrutura. Porém a AA representa apenas a
porosidade aberta, ndo tendo correlacdo com a porosidade fechada, enquanto a RL
esta correlacionada a porosidade total. Por isso, ndo ha tendéncia de correlacao
entre AA e RL.

Mas (2002) sugere que a maxima RL para telhas deva ser de 2%, com intuito
de evitar excessivas variacdes dimensionais dos produtos, bem como para evitar as
trincas de queima, devido as tensdes geradas. Dessa forma, verifica-se que nas
temperaturas de 750 °C e 850 °C, todas as massas ceramicas situaram-se de
acordo com esta sugestéo, indicando que a sinterizacao ocorre de forma sutil nestas
temperaturas. Ja em 950 °C, apenas a argila M ultrapassa o valor de RL sugerido
por Mas (2002), o qual significa dizer gue o mecanismo de sinterizacdo na argila M é
mais pronunciado a partir de temperaturas menores. No entanto, nesta temperatura
a probabilidade de ocorréncia de defeitos por parte das demais massas ceramicas é
menor. Assim, até nesta temperatura, as formulacées W1, W2 e SE atendem a esse
requisito. Por fim, em 1050 °C todas as massas ceramicas, a excec¢do da formulagéo
SE, ultrapassam o valor sugerido por Mas (2002). A explicacdo para isto é que a
adicdo de areia na formulacdo SE, interfere no processo de sinterizacdo devido ao

seu carater inerte nestas temperaturas de queima.
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Figura 37. Retracao linear de queima dos corpos ceramicos.

6.7.4. Resisténcia mecanica

Na Figura 38 estdo contidos os valores para a resisténcia mecanica (RM) dos
corpos ceramicos com as formulacgdes estudadas em todas temperaturas, avaliados
por meio da resisténcia a flexao por trés pontos. Em todos os casos, a resisténcia
mecéanica aumentou com o0 incremento da temperatura, isto é explicado pela
reducdo da porosidade devido a maior eficiéncia no processo de sinterizagéo.

A argila C obteve a menor média e a argila | a maior média para RM, dentre
as argilas. Isto corresponde aos resultados encontrado para AA, em que a maior AA
corresponde ao maior volume de porosidade aberta, contribuindo para reducéo da
RM. AA e resisténcia mecéanica (RM) tendem a se correlacionar negativamente,
portanto, quanto maior a AA, menor a RM e vice versa. A AA indica o volume de
poros abertos da estrutura, assim, quanto maior esta porosidade, menor é a

resisténcia da estrutura.
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Dentre as formulacbes, a SE obteve a menor média. A possivel explicacao
para isto, € que ha maior quantidade de particulas grosseiras (> 20 ym) nesta
formulacdo. Portanto, ha maior probabilidade do surgimento de trincas devido a
transformacdo alotrépica do quartzo, mineral este correspondente a esta fracéo
granulométrica. A formulacdo W1 obteve a melhor média de RM em relacdo a argila
C para todas temperaturas, exceto para 1050 °C. Indicando que nesta temperatura,
a sinterizacdo foi mais eficiente para a argila C, no entanto, esta temperatura é
inviavel economicamente para a fabricacdo de telhas, segundo informacfes dos
ceramistas de Campos dos Goytacazes — RJ.

Santos (1989) sugere que o valor limite de tensao de ruptura para telhas seja
de 6,37 MPa (65 kgf/cm?). Em 850 °C, apenas a argila M atende a este requisito,
alguns fatores devem levar-se em consideracdo na tentativa de identificar esta
causa. Em comparacdo a argila I, a argila M possui menor valor de perda ao fogo,
maior teor de SiO, e menor teor de Al,O3;. Assim, a composi¢do quimica sugere que
a argila M possui maior quantidade de argilominerais, confirmado pela distribuicdo
granulométrica (Figura 32), e provavel menor quantidade de gibbsita. Assim, nesta
temperatura de sinterizacdo, a provavel maior quantidade de gibbsita na argila |,
qual dificultou a consolidagcédo das particulas, em conjunto com maior valor de perda
ao fogo, contribuindo para o aumento da porosidade, pode ser a causa da menor
RM em comparacdo com a argila M nas temperaturas de 750 °C e 850 °C. Ja nas
temperaturas de 950 °C e 1050 °C, a RM da argila | superou a da argila M. Indicando
que neste caso, a provavel menor quantidade de quartzo na argila | atuou mais
eficientemente no mecanismo de sinterizacdo, em comparacao a argila M. Visto que
nesta Ultima a presenca de particulas grosseiras, relacionadas ao quartzo, € maior, a
gual apresenta-se como particula inerte nestas temperaturas de queima.

A formulacdo W1 supera a recomendacdo de Santos (1989) a partir da
temperatura de 950 °C, enquanto a formulacdo C somente supera este valor na
temperatura de 1050 °C.
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Figura 38. Resisténcia a flexdo por trés pontos dos corpos ceramicos.

6.8. Andalise microestrutural

6.8.1. Microscopia Otica

Nas Figuras 39 a 34 estdo representadas as micrografias Oticas dos corpos
de prova com as formulacdes estudadas. E possivel notar que as amostras das
argilas | e M possuem aspecto mais denso, com menor quantidade de poros e
menor irregularidade da superficie, quando comparadas a amostra da argila C,
aspecto este de acordo com os resultados da RM e AA. E perceptivel a presenca de
guartzo nas amostras da argila C e da formulacdo SE, mineral este responsavel por
fragilizar as pecas sinterizadas.

Pode-se observar que os corpos de prova possuem a cor avermelhada
predominante, cor esta tipica do grupo de ceramica vermelha. Isto € devido a

presenca de compostos contendo ferro, tendo a amostra da argila M uma coloracao
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avermelhada menos intensa, devido a menor presenca de ferro na composi¢ao
quimica.

Verifica-se a evolucdo do grau de sinterizagdo com o aumento da
temperatura. Isto se deve a maior formacdo de fase liquida, responsavel pela
melhoria da densificacdo no corpo ceramico, sendo possivel observar uma

superficie menos irregular e porosa.

Figura 39. Microscopia 6tica da argila Figura 40. Microscopia 6tica da argila |
C com aumento de 430x para as com aumento de 430x para as
temperaturas de 750 °C (a) e 1050 °C temperaturas de 750 °C (a) e 1050 °C

(b). (b).
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b ()

Figura 41. Microscopia Otica da argila Figura 43. Microscopia 6tica da
M com aumento de 430x para as formulacdo W2 com aumento de 430x
temperaturas de 750 °C (a) e 1050 °C para as temperaturas de 750 °C (a) e
(b). 1050 °C (b).

(b) o (b)

Figura 42. Microscopia Otica da Figura 44. Microscopia Otica da
formulacdo W1 com aumento de 430x formulacdo SE com aumento de 430x
para as temperaturas de 750 °C (a) e para as temperaturas de 750 °C (a) e

1050 °C (b). 1050 °C (b)
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6.8.2. Microscopia eletrénica de varredura

As Figuras 45 a 50 contém as micrografias obtidas pela microscopia
eletrbnica de varredura da superficie dos corpos de prova para as argilas e
formulacOes estudadas queimados na temperatura de 1050 °C. Observam-se certas
semelhancas entre as massas M, I, W1 e W2, como uma superficie mais
homogénea, menos irregular e com menor quantidade de poros aparentes, quando
comparadas as massas C e SE. Estas Ultimas, em especial a SE, nota-se uma
superficie rugosa e porosa, sendo possivel observar particulas de quartzo
circundadas por uma matriz amorfa. Esta irregularidade na superficie € justamente
devido a presenca do quartzo, cujo mineral atua como inerte nesta temperatura de
gueima e ainda sofre sua transformacao alotrépica, causando microtrincas e falhas

na matriz ceramica.

(a) (b)
Figura 45. Microscopia eletrbnica de varredura da argila C para a temperatura de
1050 °C com aumento de 100x (a) e 400x (b).



82

(a) (b)
Figura 46. Microscopia eletronica de varredura da argila | para a temperatura de
1050 °C com aumento de 100x (a) e 400x (b).

(a) (b)
Figura 47. Microscopia eletronica de varredura da argila M para a temperatura de
1050 °C com aumento de 100x (a) e 400x (b).

(a) (b)

Figura 48. Microscopia eletronica de varredura da formulacdo W1 para a

temperatura de 1050 °C com aumento de 100x (a) e 400x (b).
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(b)
Figura 49. Microscopia eletronica de varredura da formulagcdo W2 para a
temperatura de 1050 °C com aumento de 100x (a) e 400x (b).

Figura 50. Microscopia eletrbnica de varredura da formulacdo SE para a temperatura
de 1050 °C com aumento de 100x (a) e 400x (b).
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7.CONCLUSOES

A mistura racional de matérias-primas € uma pratica fundamental no
processamento ceramico, qual busca minimizar o carater empirico encontrado nas
industrias de ceramica vermelha nesta etapa do processamento. O desenvolvimento
de formulacdes para a fabricagcdo de produtos ceramicos, além de ter impacto
positivo na condicdo ambiental das industrias ceramicas, por meio da utilizacdo
adequada das matérias-primas e reduzindo perdas no processo produtivo,
proporciona 0 aumento da competividade das mesmas, por meio da reducdo de
custos. Isso possibilita a realizacdo de estudos que permitam experimentar
metodologias de formulacdo de massas ceramicas que possam ser replicadas nas
industrias.

Com base nos resultados apresentados, permite-se concluir que a argila de
Campos dos Goytacazes — RJ possui alto teor de particulas grosseiras (> 20 um),
gue estdo associadas ao quartzo, o que dificulta a obtencdo de produtos que
possam atender as especificacdes técnicas das normas vigentes, em especial a
absorcado de agua, que deve ser de 20% para as telhas.

A incorporacdo das argilas de Itaborai — RJ e de Muriaé — MG foram
identificadas como possivel solucdo para formulacdo de massa ceramica para telhas
em mistura contendo a argila de Campos dos Goytacazes — RJ. Por possuirem
maior teor de particulas < 2 ym, estas duas matérias-primas sao capazes de reduzir
o teor de particulas grosseiras da argila de Campos dos Goytacazes — RJ.

A andlise por difracdo de raios X em conjunto com a dilatometria confirmou a
predominancia do mineral quartzo na argila de Campos dos Goytacazes — RJ, e
também na formulacdo por meio do sistema de equagdes.

Em relacdo a composicdo quimica das argilas, nota-se certa semelhanca
entre elas. As argilas possuem a relacdo SiO2/Al203, teor de perda ao fogo e oxido
de ferro proximas. Ja a argila de Campos dos Goytacazes — RJ destaca-se por
possuir maior teor de Oxidos fundentes, no entanto, esta superioridade nao foi
eficiente para superar as adversidades provocadas pela maior quantidade de
quartzo. Em relacédo aos outros constituintes, eles sdo encontrados de forma ténue
em todas as argilas.

Em relacdo a densidade aparente a seco, a formulagdo por meio do sistema

de equacgbGes adquiriu a melhor densificacdo. Isto foi possivel pela melhor
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distribuicdo granulométrica desta formulagdo na massa ceramica. Esta formulacéo
possui também o0s menores valores para absor¢do de &gua, exceto para
temperatura de 1050 °C, e retracdo linear de queima. Resultados estes
provavelmente devido a melhoria da densidade aparente a seco, pela adicdo de
areia na massa ceramica. No entanto, a resisténcia mecanica foi prejudicada devido
a presenca do quartzo. Dentre as argilas, elas possuiram médias de densidade
aparente a seco proximas, ndo podendo afirmar que houve diferenca significativa.

Em se tratando das propriedades pOs queima, afirma-se que todas as
formulagBes possuiram melhores valores de absorcdo de adgua em relagédo a argila
de Campos dos Goytacazes - RJ, mas apenas a formulagdo W1 (25% da argila C,
60% da argila M e 15% da argila ) atendeu a NBR 15310, que especifica que a
absorcdo de agua méaxima para telhas deve ser de 20%. Ainda a formulacdo W1
apresentou melhores valores de resisténcia mecéanica a flexdo por trés pontos em
comparacao com a argila de Campos dos Goytacazes — RJ.

Neste caso, foi confirmada a viabilidade do uso do diagrama de Winkler para
formulacdo de massas ceramicas, devido a melhoria das propriedades de
resisténcia mecanica e absor¢cdo de agua da formulacdo W1 em comparacdo a
argila de Campos dos Goytacazes — RJ
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