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Abstract

The unique qualities found in ceramic materials result in a versatility hardly found in other material
classes. Technical ceramics, also known as high-performance ceramics, are materials whose
structural and thermal properties make them a suitable alternative in applications where all other
classes fail, thus opening new possibilities in mechanical, materials, textile, electronics, and even
medicine and pharmacy. In this context, this work focuses on the study of the influence of
manufacturing parameters on the final properties of a dense cordierite (formed by extrusion). In
addition to the physical, structural, and microstructural study of the raw material, batches of 10
samples were submitted to temperatures of 700°, 800°, 900°, 1000°, 1100°, 1200°, and 1300°C
each at times of 10 minutes and 3 hours to study the influence of the temperature and time on
the final properties of the studied material. It is demonstrated that up to 1000°C, temperature and
time do not exert significant effects and that an increase in temperature from 1000° to 1100°C
promotes crystallization of cordierite for times of 3 hours but not for times of 10 minutes. It is also
shown a formation of a glassy phase. These characteristics and properties undergo very little

changes for the remaining temperatures studied, up to 1300°C hour levels.
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Resumo

As qualidades Unicas encontradas nos materiais ceramicos resultam numa versatilidade
dificilmente encontrada em outras classes de materiais. Ceramicos técnicos, também conhecidos
como ceramicos de elevado desempenho, sdo materiais cuja combinacdo das propriedades
estruturais e térmicas faz deles a alternativa adequada em aplicacdes onde todas as outras
classes de materiais falham abrindo, assim, novas possibilidades nas engenharias mecanica, de
materiais, téxtil, eletrénica e, até, em medicina e farmacia. Neste contexto, o objetivo deste
trabalho foca-se no estudo da influéncia dos pardmetros de fabrico nas propriedades finais de
uma cordierite densa (conformada por extruséo). Adicionalmente ao estudo fisico, estrutural e
microestrutural do material em cru, foram submetidos a temperaturas de 700°, 800°, 900°, 1000°,
1100°, 1200° e 1300°C cada uma a patamares de 10 minutos e 3 horas, lotes de 10 amostras de
maneira a estudar a influencia da temperatura e do tempo nas propriedades finais do material
em estudo. E demonstrado que até 1000°C, a temperatura e o tempo ndo exercem efeitos
significativos, que um incremento da temperatura dos 1000°C para os 1100°C promove a
cristalizacdo da cordierite para tempos de 3 horas mas n&o para 10 minutos. E demonstrada a
formacdo de uma fase vitrea. Estas caracteristicas sofrem mudanc¢as pouco significativas para
as restantes temperaturas estudadas, até aos 1300°C tanto para patamares de 10 minutos como
de 3 horas.
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1. Introducao

As qualidades Unicas encontradas nos materiais ceramicos resultam numa versatilidade

dificilmente encontrada noutras classes de materiais.

Ceramicos técnicos, também conhecidos como ceramicos de elevado desempenho, séo
materiais inorganicos cuja combinagdo das propriedades estruturais e térmicas faz deles a
alternativa adequada em aplicagcfes onde todas as outras classes de materiais falham abrindo,
assim, novas possibilidades nas engenharias mecanica, de materiais, téxtil, eletronica e, até, em

medicina e farmacia [1-2].

Os ceramicos técnicos sdo materiais nao-metalicos que oferecem inUmeras vantagens, que
incluem baixa densidade, elevada resisténcia quimica, elevada dureza e muito boa resisténcia
ao choque térmico [3]. Especialmente em aplicacdes onde é necesséria resisténcia ao desgaste,
a corrosdo ou onde existe exposicdo a elevadas temperaturas, 0s componentes ceramicos

providenciam um maior tempo de vida Util sustendo assim o custo-eficiéncia do processo [1-2].

A cordierite, um aluminossilicato de magnésio (Mg2Al4SisO18) é caracterizado por uma
moderada resisténcia mecénica, um baixo coeficiente de dilatagdo térmica e, uma elevada
resisténcia ao choque térmico, baixos indices de refracéo e birrefringente [4]. J& utilizada em
inddstrias muito especificas [5-9], tem custos de producao relativamente baixos pelo que pode

constituir uma matéria-prima interessante em setores variados da industria cer&mica técnica [9].

O objetivo deste trabalho, €, em parceria com a Rauschert Portuguesa SA, o estudo da
influéncia dos parémetros de fabrico nas propriedades finais de uma cordierite densa

(conformada por extruséo).

A presente dissertacao esta dividida em cinco capitulos. No primeiro capitulo é apresentada
uma introducéo ao trabalho onde se expde as qualidades e beneficios da ceramica técnica na
area onde o estudo esta inserido. Também fazem parte a apresentacdo da empresa e 0s

objetivos.



No capitulo 2 é apresentada a revisdo bibliografica que se inicia pelo estado atual do setor
ceramico, seguido da apresentacdo do material em estudo descrevendo o0 seu processamento e

propriedades.

O capitulo 3 consiste na descricao detalhada da metodologia seguida e caracterizagdo das

matérias-primas utilizadas.

O quarto capitulo € composto pela apresentagdo e discussdo dos resultados obtidos:

caracterizagao dos provetes previamente e apds cozedura.

Por fim, o capitulo 5 apresenta as conclus@es retiradas através do estudo efetuado assim

como sugestdes para trabalho futuro.

A fabrica encontra-se localizada em Trajouce, Sintra, e o grupo Rauschert dedica-se ao
desenvolvimento e fabrico de cerdmicos técnicos para diversas aplicacdes técnicas e industriais
como engenharia de processo e tecnologia solar. Foi fundado em 1898 e desde entdo é uma
empresa independente que emprega cerca de 1200 pessoas nos seus mais de 20 locais de

fabricacdo e vendas ao redor do mundo.

Os seus mais de 110 anos de experiéncia no fabrico de pecas ceramicas utilizadas nos
diversos setores desde a eletrénica a indUstria médica fazem da Rauschert uma das lideres de

mercado na sua area.



2. Revisao Bibliografica

A indUstria ceramica em Portugal é um setor econdémico em crescimento e com elevada
importancia, nao s6 pelo nimero de empregos gerados, mas também pelo elevado volume de
negoécios presentes em territério nacional e no volume de exportagdes. Referente ao ano de
2019, o INE contabilizou 1.139 empresas das quais fazem parte 18.375 trabalhadores. Estes
nameros geram um volume de negécios de 1.174,2 milhdes de euros. Nesse mesmo ano, as
exportacdes atingiram os 707,7 milhdes de euros que correspondem a 1,3% das exportacdes

nacionais alcangando 163 mercados internacionais [10].

O setor da cerdmica encontra-se dividido em 5 subsetores com base nas matérias-primas
utilizadas, nas propriedades e nas aplica¢g6es do produto final: Ceramica Estrutural, Ceramica de
Pavimentos e Revestimentos, Ceramica de Louca Sanitaria, Ceramica Ultilitaria e Decorativa e

Ceramicas Especiais ou Técnicas [11].

Na Tabela 1 encontram-se descritos os subsetores de Ceramica e o tipo de produto que lhe
esta associado assim como a caracterizacdo em termos de notacdo comunitaria (NACE) e

extracomunitaria (HS).

Tabela 1 Subsetores da ceramica, tipo de produto e notacdo comunitaria e extracomunitaria [11].

Subsetor Notacéo Tipo de produtos
Ceramica Estrutural NACE: 2332 Telhas de telhas, tijolos,
HS: [6901,6906] abobadilhas, produtos de

grés para a construcdo e

pavimentos rusticos.

Ceradmica de Pavimentos e NACE: 2331 Azulejos, ladrilhos, mosaicos
Revestimentos HS: [6907-6908] e placas cerémicas

Ceramica de Louca NACE: 2342 Louca sanitaria em
Sanitéaria HS: 6910 porcelana, grés fino e grés,

incluindo  bacias, bidés,
lavatérios, lavatérios de
embutir, tanques, colunas,

bases de chuveiro e outros.




Ceramica Utilitaria e NACE: 2341 Louca de mesa, de cozinha e
Decorativa HS: [6911-6914] de decoracdo, em porcelana,

faianca, grés e terracota.

Cerédmicas Especiais ou NACE: [2320;2343-2349] Isoladores elétricos, produtos

Técnicas HS: 6909 refratarios e outros

Atendendo ao processo de fabrico e as proprias matérias-primas, a ceramica pode ainda ser
classificada em terracota (argila cozida no forno), ceramica vidrada (o exemplo mais comum, o
azulejo), grés (ceramica vidrada, por vezes pintada), faianca (louca fina resultante de pasta

porosa cozia a elevadas temperaturas) e porcelana [11].

Dos grupos mencionados, a ceramica técnica € a tecnicamente mais complexa e utilizada
em aplicagBes mais exigentes que podem incluir placas de blindagem, cones de nariz de misseis
balisticos, revestimentos de pas de turbinas em motores a jato, rolamentos de alto desempeno,
queimadores a gas e algumas insercdes de coletes a prova de bala. Podem ainda ser
encontrados em implantes biomédicos. Estas aplicacdes exigem compostos cerdmicos capazes
de manter a sua integridade mecénica, estabilidade estrutural e quimica, biocompatibilidade e

esterilidade [1].

Materiais ceramicos sdo usualmente definidos como materiais inorganicos tendo na sua
constituicdo elementos metalicos e ndo metdlicos (frequentemente na forma de Oxidos
metalicos), ligados quimicamente por ligag8es idnicas e/ou covalentes (com algum caracter
i6nico). Através da sua mistura com agua (0 meio suspensor mais comum no setor da ceramica)
é formada uma pasta, um p6 ou uma barbotina que, posteriormente ser4 conformada e cozida
sofrendo transformac®es irreversiveis, dando origem a produtos com microestrutura cristalina ou

parcialmente cristalina e parcialmente amorfa (vitrea) [2].

A ceramica tradicional utiliza matérias-primas plasticas como argilas e caulinos e néo
plasticas (duras) que podem ser divididas em inertes e fundentes. Os fundentes mais utilizados
séo os feldspatos alcalinos e os carbonatos de célcio e magnésio, responsaveis pela formacéo
de uma fase vitrea. Finalmente, as matérias inertes passam por areias de quartzo capazes de
diminuir a plasticidade e facilitar a secagem da pasta. Na Figura 1 apresenta-se o diagrama das

diferentes matérias-primas utilizadas na industria ceramica.
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Figura 1 Diagrama das diferentes matérias-primas utilizadas na indUstria ceramica

A maioria dos compostos ceramicos técnicos inicia-se com uma base ceramica tradicional e

adquire propriedades finais especiais através da adi¢cdo de outros elementos como alumina ou

zircOnia ou ainda carboretos, boretos ou nitretos.

2.3. Ceramicos Técnicos

Os ceramicos técnicos podem ser divididos em Silicatos, 6xidos e ndo 6xidos.

Na tabela 2 abaixo apresentam-se algumas das principais propriedades dos ceramicos

técnicos disponiveis no mercado.

Tabela 2 Propriedades tipicas de ceramicos técnicos disponiveis no mercado [3].

Classe Silicatos Oxidos Né&o 6xidos
Material ~ Porcelana Esteatite Cordierite Mulite AlLO; ZrO, AlTiOs AIN SisNg, SIC  B.C
denso
Grupo C120 C221 C410 C620 C795 C910 (€935
Propriedades Unidade
Porosidade % 0,0 0,0 0,5 0,0 0,0 0,0 >10 0,0 0,0 00 -
aberta, max
Densidade, Mgm=3 2,3 2,7 2,1 2,8 3,5 5,8 3,0 3,0 3,0 30 24
min a
2,5
Resisténcia a MPa 90 140 60 150 280 800 20 200 300 400 500
flex&o, min
Médulo de GPa 110 150 280 - 300 250 400 400
elasticidade,
min
Coeficiente de  10°K? 8a10 2a45 5a7 7a9 11 <1,5 55- 25 a 45 5a
dilatacao 6,0 35

térmica  (30-
1000°C)




Condutividade Wm?K?! 1,2a26 2a3 12a25 6al5 16 a 25 - >100 15 a 140 28
térmica  (30- 28 45

100°C)

Rigidez kV mm? 20 20 10 15 15 20 20

dielétrica, min

2.3.1 Oxidos

Os 6xidos sdo obtidos a partir de matérias-primas sintéticas e sdo constituidos por um éxido
e um metal. Os materiais deste grupo mais comuns séo a Alumina (Al203), a Zirconia (ZrO2) e

o Titanato de Aluminio (Al2TiOs) [3].

Destacam-se pelo seu melhor desempenho termomecéanico quando comparados com a
classe dos aluminossilicatos [12] sendo maioritariamente utilizados, quando as condi¢cdes de
servigo sdo mais exigentes ou fazem apelo a uma combinacao de propriedades a qual os silicatos

nao estao a altura de proporcionar [3].

2.3.1.1 Alumina

O o6xido de aluminio (Al203) é dos ceramicos técnicos mais utilizados hoje em dia. Apresenta
graus de pureza situados entre os 80 e os 99,9%. O processamento normalmente exige
temperaturas superiores a 1400°C e a selecdo do grau de pureza encontra-se intimamente ligado
ao nivel de desempenho pretendido, sendo o respetivo custo, proporcional ao aumento da pureza

da alumina [3].

Algumas das aplica¢cdes mais comuns incluem velas de ignicdo ou elétrodos de ionizagéao,
material de laboratério, guias de fibras téxteis, pistdes, veios, empanques mecéanicos para
bombas de fluidos liquidos, discos de regulagdo de fluxo para torneiras de agua, substratos de
circuitos eletrénicos, placas balisticas para a indUstria de defesa e componentes de proteses de

ancas [3].

2.3.1.2. ZircOnia

A zirconia (ZrO2) apresenta propriedades como a elevada resisténcia a flexdo e ao
desgaste, moderada tenacidade & fratura, elevada temperatura de fusdo (2750°C), baixa
condutividade térmica e coeficiente de dilatagéo térmica semelhante a do ago [13]. Destaca-se
ainda a elevada refractariedade que permite a sua utilizagdo em revestimentos de barreira
térmica de pas de motores de avibes e motores a diesel. E ainda encontrado em guias de fibras

poliméricas ou de arames, laminas de tesouras, facas ou bisturis, rolamentos e esferas para



véalvulas, coroas dentarias, sensores lambda para medigdo de oxigénio, eletrolitos de células de

combustivel do tipo 6xido, entre outras [3].

2.3.1.3. Titanato de Aluminio

O titanato de aluminio é uma solucao sélida estequiométrica dos oxidos de aluminio e titanio
(Al2TiOs) obtida por reagdo, no estado sélido, a temperaturas superiores a 1350°C que
tipicamente rondam os 1400-1600°C. Em relagdo aos outros ceramicos destaca-se por possuir
uma notavel resisténcia ao choque térmico, uma baixa molhabilidade e uma excelente resisténcia

a corrosao a metais fundidos néo ferrosos [13].

Estas caracteristicas fazem com que possa ser aplicado, por exemplo, em condutas de

circulacdo de metais fundidos néo ferrosos e em anéis espacadores de conversores cataliticos

3].

2.3.2. Nao-oxidos

Os ceramicos nao 6xidos sdo obtidos a partir de matérias-primas sintéticas que néo contém
oxigénio, dos quais fazem parte o carboneto de silicio (SiC), o nitreto de silicio (SisN4), 0 nitreto

de aluminio (AIN) e o carboneto de Boro (B4C) [3].

Por ndo conterem oxigénio na sua composicao, Sao ceramicos extremamente estaveis
térmica, mecénica e quimicamente. Sdo obtidos exclusivamente a partir de matérias-primas
sintéticas, processadas a temperaturas superiores a 1500°C em atmosferas inertes ou em vacuo,
sendo nalguns casos, como na prensagem a quente, a aplicacdo de pressao externa. Quando
comparados com as outras classes sdo cerdmicos de maior valor acrescentado, mas menos
utilizados na induastria pela complexidade do processo de fabrico e consequentes custos

associados [3].

2.3.2.1. Carboneto de Silicio

O carboneto de silicio (SiC) apresenta uma dureza Mohs proxima da do diamante, uma
elevada condutividade térmica e uma excelente resisténcia a corrosdo a altas temperaturas (>
1000 °C) [14]. Componentes fabricados em SiC caracterizam-se por ter, em geral, estabilidade
quimica elevada, mantendo as suas propriedades mecénicas inalteradas, mesmo a temperaturas
até 1400 °C [15].

Aplicacdes destes componentes passam por esferas para rolamentos, sedes para véalvulas

de bombas, placas de protecao em balistica, espelhos para telescépios espaciais; absorvedores

de radiacao solar concentrada para centrais de torre destinadas a producéo de eletricidade [3].



2.3.2.2. Nitreto de Silicio

O nitreto de silicio (SisN4) € 0 material mais adequado para aplica¢des onde estéo presentes,
simultaneamente tensdes mecanicas e térmicas extremas [16]. O seu processamento envolve a
presenca de aditivos como itria e alumina e temperaturas elevadas normalmente superiores a
1850°C tornando-o um material dispendioso [17]. No entanto, o seu desempenho especialmente
ao desgaste, ao choque térmico e a corrosao a altas temperaturas resulta num excelente custo-
beneficio em ambientes exigentes onde sejam requeridos tempos de vida longos, muito fidveis

com baixos custos de manutencao [3].

As aplicagdes mais comuns incluem ferramentas de corte para maquinagem de ferro fundido,
rolamentos de precisdo, rotores de turbina para motores de combustdo, componentes para
fundicdo de metais nao ferrosos (tubagens, canulas de bainhas de termopares, etc.), diferentes
componentes para o manuseamento e o fabrico de bolachas (‘wafers’) semicondutoras,

componentes esterilizados para aplicagfes médicas, entre outras [3].

2.3.2.3. Nitreto de Aluminio

O nitreto de aluminio (AIN) combina elevada condutividade térmica (superior a 100 Wm-1)
com resistividade elétrica [18] permitindo a sua utilizagcdo em situagées onde é necessaria a
dissipacdo de calor mantendo o isolamento elétrico. Apresenta também um coeficiente de
dilatacdo térmica semelhante ao do silicio, permitindo uma vasta aplicacdo na inddstria da

microeletrénica [3].

2.3.2.4. Carboneto de Boro

O carboneto de Boro (B4C), ocupando a segunda posi¢do atras do diamante, € um dos
materiais mais duros conhecidos [19]. Trata-se de um material dificil de sinterizar, mesmo
utilizando técnicas como a prensagem a quente ou o sinter-HIP (tratamento térmico envolvendo

a aplicacdo conjunta de temperatura e pressao) [3].

Devido & sua capacidade de absorver neutrbes, o B4C é utilizado no fabrico de barras de
comando de reacdes de cisdo nuclear. Apresenta elevada dureza, o que lhe confere uma
extraordindria resisténcia a abrasdo, permitindo a sua aplicacdo em operacfes de desbaste e
em bicos de jatos de agua (contendo particulas abrasivas). A combinacéo de elevados modulos
de elasticidade e dureza com baixa densidade, explica o facto de este material ser utilizado em

protecao balistica (incluindo coletes a prova de bala) [3].



2.3.3 Silicatos

Os ceramicos técnicos de silicatos sao produzidos maioritariamente a partir de matérias-
primas naturais, cujo 6xido predominante é a Silica (SiO2) e que podem conter teores de fase
vitrea acima de 20% em peso. Fazem parte deste grupo a porcelana, a cordierite, a esteatite e a
mulite [3]. Esta classe, por ser dotada de boa refractariedade, adequada resisténcia ao choque
térmico mas moderado desempenho mecanico e bom isolamento térmico-elétrico € uma das
mais utilizadas, principalmente como isolamento elétrico. S&o obtidos a partir de matérias-primas
naturais abundantes e de baixo custo. Aliado a isto, o facto de serem conformados utilizando
tecnologias bastante maduras, como a prensagem e a extrusao permite cadéncias de produgdo
elevadas. Sdo normalmente obtidos em fornos a gas a 1400°C e, na maior parte dos casos, hdo
exigem operagbes especiais de acabamento tornando o custo final baixo quando comparado

com outros ceramicos técnicos [3,20].

2.3.3.1 Porcelana

Trata-se do primeiro ceramico técnico a ser utilizado em larga escala [21]. E reconhecido
pelas varias propriedades como a elevada resisténcia mecanica, caracteristicas dielétricas e
resisténcia a corrosdo apresenta uma boa relacdo custo-beneficio fazendo com que as suas
principais aplica¢cdes passem por isoladores de alta tenséo, casquilhos de lampadas, material de

laboratério, microeletrénica e, principalmente em loiga de mesa [3].

2.3.3.2. Esteatite

A Esteatite € um silicato de magnésio (MgSiO3s), obtido a partir de formulagfes a base de
Talco [22-23]. E normalmente caracterizada por porosidades abertas de 0% e propriedades

mecanicas superiores as da cordierite [24] revelando, porém, um pior desempenho no que toca

a resisténcia ao choque térmico [3].

Aliadas a facilidade de conformacdo através de, por exemplo, prensagem unidirecional,

permitem a sua utilizacdo em larga escala em aplicagbes como casquilhos de lampadas, corpos

de termostatos, nucleos de resisténcias elétricas, fusiveis elétricos, entre outros [3,23].

2.3.3.3 Mulite

A mulite é um silicato de alumina (AlzSi2O13), cujo teor de alumina se situa normalmente entre
50-65% e 65-80% molar [25]. Devido a sua boa estabilidade térmica [3, 26], quimica [3 ,23] e

elevada refractariedade, € outra fase a ter em atencdo podendo ser utilizadas em inUmeras

aplicac@es industriais como bainhas de termopares, filtros para a industria de fundicao de metais

e refratarios de fornos e respetivo mobiliario [3].



As composi¢Bes com teor de alumina mais elevado apresentam, geralmente, a melhor

resisténcia mecanica a flexdo e maior condutividade térmica [3]. Em toda a gama de
temperaturas a fase cristalina ndo apresenta nenhuma transicao polimérfica o que poderia levar
a alteragbes em volume [27]. A Mulite apresenta uma rede cristalina ortorrémbica e valores de
densidade de 3,0g.cm™3 e ponto de fusdo de 1810°C [23].

2.3.3.4. Cordierite

A cordierite € um alumino-silicato de magnésio (Mg2AlsSisO18) caracterizado por uma
moderada resisténcia mecéanica, um baixo coeficiente de dilatacdo térmica e, uma elevada
resisténcia ao choque térmico, baixos indices de refragéo e birrefringente [28]. E um silicato com
estrutura em anel e encontra-se maioritariamente em rochas metamérficas. Os aneis (twins) séo
conhecidos nos planos cristalinos {110} e {310} com forma simples, lamelar ou ciclica. Na sua
composicao (Mg, Fe),[SisAl,0,5]nH,0, o racio Fe/Mg é funcéo da pressédo e da temperatura na

formacao geoldgica [28].

Por ser de pouco abundante na natureza, a cordierite para uso industrial deve ser obtida
sinteticamente [30-31]. O método mais comum € a sinteriza¢do a altas temperaturas por reagéo
no estado sélido de MgO, Al:03 e SiO2 nas razbes correspondentes a composicao quimica
2MgO0,2AI203,5Si02 (cordierite) [9]. Na producao industrial de cordierite como refratario, sao
utilizadas matérias-primas como o talco, a caolinite, a diatomite, o feldspato e a sepiolite [9]. Dois
fatores principais afetam o processo sintético associado a formacédo de cordierite: i) € dificil atingir
o equilibrio durante a sinterizacao e ii) a proximidade de vérias rea¢cfes eutécticas que causam
aformacdao de fases indesejadas com pequenos desvios a composi¢ao estequiométrica. Por esta
razéo, corpos com elevado teor de cordierite apresentam uma estreita gama de temperaturas de
sinterizacao [30]. Diversas estratégias tém sido estudadas e aplicadas com o objetivo de
melhorar a sinterabilidade da cordierite. Estes estudos apontam maioritariamente para o uso de
aditivos como Cr203, ZrO2, K20, TIO2, Bl20O3, M0oOs, etc [32-34] ou para o desenvolvimento de
novos e diferentes métodos de sinteses [37-38]. No entanto resultam em custos de producao
mais elevados devido aos efeitos deteriorantes ao nivel das propriedades térmicas e elétricas
[37-38]. Outros estudos [8] focam-se no controlo das caracteristicas granulométricas dos pos
iniciais de maneira a perceber o comportamento de materiais a base de cordierite durante a
sinterizag&o. E demonstrado que o grau de densificagdo aumenta com a diminui¢do do tamanho

médio de grdo das misturas iniciais.

Aliado ao descrito acima, 0s baixos custos de producéo, a baixa constante dielétrica a altas
frequéncias e o baixo coeficiente de expansao térmica, fazem dos materiais constituidos por
cordierite uma alternativa a alumina na induastria eletrénica [5-8]. Também é observada a sua
aplicagcdo em microeletrénica, catalisadores e circuitos integrados [9]. De uma maneira geral,
podemos encontrar cordierite nos mais variados setores como em corpos de fusiveis, de

resisténcias de poténcia ou de aquecimento, calhas de soldadura, bainhas das sondas de
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medicacdo de oxigénio e como suportes de catalisadores para reducédo de emissdes de gases

poluentes [3].

A cordierite sintética pode ser subdividida em densa e porosa. A sua resisténcia mecanica
diminui com 0 aumento da porosidade, mas a cordierite porosa apresenta uma melhor resisténcia
ao choque térmico [30]. Na primeira estéo inseridos tanto as a base de alcalino terrosos como
de zircénia. Dentro dos diversos sub-grupos em que podem ser dividos os ceramicos técnicos, a
cordierite do tipo C410 é geralmente encontrada em aplicagdes de isolamento, aquecimento e
engenharia elétrica. Assim, pode ser comumente encontrado em isoladores, tubos de
aguecimento, suportes de elementos de aquecimento em fornos, protetores de faisca e
transportadores de catalisadores na industria automobilistica, etc. A cordierite porosa, tem-se
tornado cada vez mais importante como materiais estruturais leves, isolantes térmicos, suportes
de catalisadores, etc. Neste grupo estdo inseridos os sub-grupos C510, C511 e C512 que séo
designacdes para composi¢des com diferentes percentagens de cordierite e porosidade. O grupo
C530 apresenta alguma percentagem de mulite devido ao maior conteddo em alumina. Os
materiais formados por cordierite comportam-se de forma inerte a temperaturas até 1000°C ou
mesmo 1200°C [39].

Cordierite Densa

Processo de fabrico e propriedades

Os silicatos do tipo alcalino-terrosos do qual faz parte a classificagcédo C410 e, por sua vez, a
cordierite em estudo, sdo materiais polifasicos cujos maiores componentes sdo a caulinite e as
argilas. Podem apresentar também na sua composi¢cdo alumina e zircénia normalmente

utilizados para melhorar as propriedades mecénicas dos mesmos.

Vérios estudos mostram que, apesar da producdo de corpos de cordierite densa ser
complicada, 50 a 90% da sua percentagem em massa é formada durante a sinterizagcao de uma
mistura contendo talco, argila e alumina a 1300°C, dependendo do racio SiO2/Al203 para um
valor constante de MgO [8,40-41].

As propriedades relevantes como o baixo coeficiente de expansdo térmica e a elevada
resisténcia mecanica [9,39] sdo determinadas pela composi¢do quimica, a estrutura cristalina, a
presenca de impurezas e/ou aditivos e o processo de fabrico. Estes fatores vao influenciar
fortemente a microestrutura final obtida que determina, por sua vez, as propriedades do material
obtido [32]. Mulite, Corindo, Espinela, Forsterite, Enstatite, e Cristobalite estdo normalmente
presentes como fases secundarias juntamente com uma fase vitrea que vai determinar as
propriedades do corpo resultante com base na microestrutura formada. A densidade destes

corpos de cordierite densa pode atingir os 2,60 g.cm- quando sdo submetidos a temperaturas
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de sinterizagdo de 1350°C durante varias horas [42-43]. Tais temperaturas podem ser reduzidas

com a adigéo de agentes como Bi203 [44].

Ficha Técnica

Abaixo encontra-se a ficha técnica associada ao material estudado providenciada pela

fabrica.

Tabela 3 Ficha técnica

Rauschert BL7

Descricdo do material

Tipo Cordierite Densa
Similar & classe de materiais tipo DIN EN 60672 C410

Descricdo antiga -

Critérios Valores tipicos
SiO; 45 wt %

Al203 40 wt %

MgO 6 Wt %

Fex03 1wt%
Porosidade Max. 0,5 vol%
Densidade Min. 2,1 g/cm3
Coeficiente de expansao térmica 2...4*10%K!

(20°C...600°C)

A presenca do 6xido de ferro deve-se a este fazer parte da composicdo de uma das
matérias-primas o que, indiretamente vai ter influéncia a nivel da cor fazendo com que esta se

torne mais cinzenta em vez de branca.

Dependendo das caracteristicas finais desenhadas no projeto e da aplicagdo visada para o
produto final, o processamento inicia-se com a selecdo da composicdo da pasta. A preparacdo
desta consiste na mistura dos componentes em propor¢cdes adequadas com &gua cuja

guantidade depende, por sua vez, do processo de conformacao que ird ser utilizado [44].
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2.4.1 Conformacéo

As formas complexas da peca ceramica, a boa cadéncia durante a etapa de conformacéo e
a boa reprodutibilidade do produto final capazes de serem obtidas estéo fortemente dependentes
do processo de conformacéo selecionado dos diversos atualmente disponiveis. Dependendo da

pasta ceramica, a conformacédo pode ser feita por via seca ou semi-seca, plastica ou humida.

Na conformacéao por via seca sao utilizados p6s ceramicos ou granulados com até 8% (em
massa) de humidade. A prensagem é a técnica mais comum podendo ser unidirecional ou
isostatica e € comum nos setores de pavimentos, revestimentos e loica e cerdmica técnica. Esta
técnica permite variar a forma da peca ceramica de acordo com a aplicacéo da presséao podendo
esta ocorrer de duas formas: i) ser iniciada com uma pressdo mais baixa que a desejada
permitindo a aglomeracdo e compactacao do pé e a expulséo do ar, ou ii) aplicada em dupla
carga onde sdo prensadas duas camadas de p6 em etapas distintas, em primeiro lugar o pé
atomizado, seguido do p6 micronizado. A compactacéo do p6 pode ainda ser feita ciclicamente,
recorrendo a vibracdo ou temperatura. No caso da prensagem isostatica a pressao € exercida
em todas as dire¢cdes, com recurso a moldes flexiveis mergulhados em fluidos que sé&o
comprimidos. Este tipo de prensagem permite obter uma densidade mais uniforme ao longo da
peca. A prensagem permite produzir pecas com formas geométricas simples e pode ser aplicada
de forma continua obtendo assim uma boa produtividade. Esta etapa facilita a secagem,
diminuindo o tempo da mesma e reduz a retragdo verde-seco e, consequentemente, os defeitos
associados ao processo [46]. De realcar que mesmo a via seca conta com a preparacéo de pds
ceramicos por atomizacao, operacao unitaria que transforma uma suspenséo ceramica em pas

ceramicos, logo recorre também a via humida.

A conformacéo plastica € adequada para pastas com aproximadamente 20% de humidade
e pode ser dividida em quatro técnicas principais: i) modelagem manual, ii) extruséo, iii)
prensagem plastica e iv) contramoldagem plastica com moldes. A primeira, sendo a técnica mais
simples, é utilizada no fabrico de artesanato e pode ser auxiliada por instrumentos simples como
uma roda de oleiro. Na extruséo, a pasta € introduzida numa extrusora que, por acdo de uma
hélice sem fim, a pasta € compactada e empurrada através de um orificio de onde sai
continuamente e com seccdo uniforme sendo posteriormente cortada automaticamente ou
manualmente. A prensagem plastica € semelhante a prensagem por via seca e pode ser utilizada
para produzir louca e pavimentos. Para formas mais complexas e com simetria esférica como
pratos e chavenas utiliza-se a contramoldagem onde a pasta é colocada num molde rotativo e
com auxilio a uma ferramenta € conformada. Estes processos podem ser automatizados

resultando numa boa cadéncia [46].

Na conformacgé@o por via humida, as pastas tém cerca de 40% (em massa) de H20 e
encontram-se no estado liquido com as suas particulas suspensas em agua denominando-se
barbotina ou suspensao coloidal. As duas técnicas mais comuns sdo o i) enchimento a lambugem

e o0 ii) enchimento sob pressdo. O primeiro consiste em vazar a barbotina num molde de gesso

13



com a forma desejada. Por capilaridade, o molde absorve a agua em contacto com o molde
formando uma parede solida (mas permeavel) de sedimento. O tempo de contacto, a porosidade
do molde e a viscosidade e densidade da barbotina v&o definir a espessura da parede formada.
ApOs a obtencgédo da espessura desejada, o excesso de barbotina é vazado e a peca é deixada
a secar dentro do molde até ser desmoldada. O enchimento sob presséo consiste em manter a
pressao em moldes fechados, normalmente poliméricos, que contém pequenas tubagens por
onde é possivel retirar a agua da barbotina. As pecas resultantes apresentam bom acabamento
superficial e elevada precisdo dimensional. Este processo, ao contrario do anterior, pode ser
automatizado. Por outro lado, a maquinaria necessaria e os moldes utilizados tém custos

elevados justificados apenas para a producdes em massa [46].

2.4.2. Secagem

A secagem representa uma etapa crucial no processo produtivo de pecas ceramicas uma
vez que é durante esta operagdo unitaria que a humidade é retirada das pecas conformadas o
que aumenta a resisténcia mecénica (passagem verde-seco). Durante o ciclo de secagem,
pretende reduzir-se o tempo e 0 consumo de energia assim como evitar a ocorréncia de defeitos,
visto haver perda de massa e retracdo volumica significativa. Assim, gradientes de temperatura
e de humidade dentro das pecas deverdo ser controlados, pois podem gerar tensdes internas
gue conduzem a deformacdes e a defeitos nas pecas finais. Geralmente, a secagem ¢€ realizada
com ar quente, sendo a agua eliminada sob a forma de vapor, existindo fenédmenos de
transferéncia de calor do ar para o corpo ceramico, e de humidade do corpo ceramico para o ar.
A cinética destas transferéncias esta condicionada pelo tamanho e forma da pecga, pela
temperatura, humidade e velocidade de circulagdo do ar usado nesta operacdo unitaria. De
maneira a secar um maior nimero de pe¢as em menor tempo, podem ser utilizados secadores
descontinuos que usam contra-corrente de ar, variando a humidade e temperatura ao longo do

secador [46].

2.4.3 Cozedura

Os produtos crus, apés a secagem, ja apresentam a forma final, mas ndo as dimensfes nem
as propriedades finais que vao permitir a sua utilizagdo. Assim, torna-se necessario consolidar a
sua estrutura através de ciclos térmicos. A ocorréncia de reagdes quimicas e fisicas durante a
cozedura levam ao aumento da densidade e da resisténcia mecanica e a retragcao da peca. Em
alguns casos, é usual a aplicacdo de um revestimento vidrado de forma a impermeabilizar a peca
e permitir as caracteristicas estéticas desenhadas no projeto. O ciclo de cozedura é entédo
definido por um conjunto de condicbes como a temperatura maxima, a taxa de aquecimento e

arrefecimento e as caracteristicas do ambiente dentro do forno (redox). De maneira a desenhar
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o ciclo mais apropriado, € necessario ter em atengdo as seguintes etapas reacionais: i) reagcées
gue ocorrem: até aos 200°C onde se elimina a agua adsorvida pelas argilas; reacdes que
ocorrem entre os 350°C e os 550°C onde é eliminada a agua estrutural, ocorrendo a
quebra/rutura estrutural de aluminossilicatos, perdendo a sua estrutura em folhas. Aos 573°C
ocorre também a transformacao alotrépica do quartzo em tridimite acompanhada por um
aumento de volume. Outras transformacdes estéo associadas a decomposicdo dos carbonatos
e de aditivos organicos do processo, presentes na estrutura e que vao libertam diéxido de
carbono. O primeiro carbonato a decompor-se, caso esteja presente, € o carbonato de magnésio
a 600°C; a 618°C decompbe-se o de litio e por fim, entre os 800°C e os 900°C da-se a
decomposicdo do de calcio. Os aditivos organicos de processo (polimeros, surfactantes, ...)
degradam-se por volta dos 300°C, libertando também CO2. Aos 1000°C os fundentes presentes
comec¢am a fundir e a formar a fase vitrea da estrutura que a consolida e apds a qual se dao
inicio as reacdes entre os elementos presentes dando a formagédo de novas fases [2,47].

A fase de arrefecimento deve ser suficientemente lenta de forma a permitir uma solidificacéo
gradual da fase liquida (quando esta existe), permitindo a sua cristalizacéo (total ou parcial), e
suficientemente rapida para impedir a deformac&o ou a formacéo de gradientes de densidade na
peca. Deve, para isto, ter-se em atencéo a taxa de arrefecimento a que é submetida a amostra.
Especial atencdo deve ainda ser dada ao patamar proximo dos 573°C quando ocorre a
transformac&o de tridimite em quartzo acompanhada pela r4pida diminuicdo de volume podendo
levar a fratura dos produtos cozidos e a transformacdes alotropicas com a formacao local de

gradientes de tenséo.

Na Tabela 4 compram-se as principais propriedades dos diferentes materiais.

Tabela 4 Tabela comparativa das propriedades dos diferentes materiais [20].

Propriedade Ceramico Metal Polimero
Dureza Alta Baixa Ma
Modulo de Alto Bom Baixo
elasticidade

Resisténcia a altas Alta Baixa Ma
temperaturas

Expansao térmica Baixa Boa Boa
Maleabilidade Baixa Boa Boa
Resisténcia a Boa Baixa Baixa
corrosao

Resisténcia a Boa Baixa Baixa
erosao

Condutividade Baixa Boa Baixa
elétrica

Densidade Média Alta Baixa
Condutividade Média Boa Baixa
térmica
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Assim, a cordierite utilizada neste estudo, vé as suas propriedades finais diretamente
dependentes do processo de fabrico a que foi submetida. O estudo do mesmo permite-nos entdo
seguir as mudancas fisicas, estruturais e microestruturais da mesma de maneira a perceber o

seu comportamento.
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3. Materiais e Métodos

Neste capitulo faz-se referéncia as matérias-primas utilizadas, os tratamentos efetuados e é
descrita a metodologia utilizada na sua caracterizagdo. Sao apresentados os métodos utilizados

no processamento e na caracterizacéo dos provetes selecionados e estudados.

3.1 Descricao do processo de fabrico das amostras

Foram disponibilizadas pela fabrica RAUSCHERT SA uma pasta de cordierite ja
preparada. Esta pasta foi previamente moida em moinho de bolas e “seca” por processo de filtro
prensagem. Os provetes, com seccdo circular, foram perfilados numa extrusora industrial com
um didmetro inicial de aproximadamente 11 mm. Posteriormente, o seu comprimento foi
retificado numa maquina de corte com disco diamantado para um comprimento de

aproximadamente 128 mm.

Estudaram-se amostras com a composi¢ao descrita na ficha técnica ja apresentada na
Tabela 3.

Para esta composicdo foram criados 15 lotes, cada um com 10 provetes. Cada lote foi
submetido a diferentes temperaturas e/ou tempos de patamar dos quais foram recolhidas 5
amostras aleatérias para analise sendo cada ensaio de caracterizagdo realizado 3 vezes por

amostra.

Figura 2 Extrusora industrial e provetes
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3.2 Caracterizacao dos provetes em cru

Com recurso a uma balanca digital e uma craveira foram foi registada a massa, diametro

e comprimento das amostras. A densidade em cru foi calculada seguindo a equacéo 1.

_ Pverde
Pverde =

[g/cm®]
Vverde

Equacéao 1 célculo da densidade do verde

Em que:
Pverde = massa da amostra em verde (g)
Vyerae = volume da amostra em verde (cm?®)

Com: Vyerge = mr2 X L

Provetes em cru foram desfeitos com recurso a um almofariz e pildo, realizando-se
depois uma analise térmica diferencial e gravimétrica, numa maquina de ensaios Setaram Setsys

Evol5, em atmosfera de ar a uma taxa de aquecimento de 10°C min-1.

Foi preparada, manualmente, a partir de um provete em cru, uma amostra com comprimento
de aproximadamente 25 mm para ensaio de cozedura em dilatdmetro. A analise dilatométrica é
a medida das mudancas dimensionais (contracdo e/ou expansdo) que um material sofre em
funcao da temperatura [49]. Foi realizada uma analise dilatométrica da amostra em verde num
dilatdmetro Netzsch DIL 402C, corrigido para a expansédo térmica do porta-amostras utilizando

uma taxa de aquecimento de 2,5°C/min até a temperatura maxima de 1300°C.

Figura 3 Dilatometro
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3.3 Cozedura

Os provetes foram cozidos a diferentes temperaturas de termopar de 700°, 800°, 900°,
1000°, 1100°, 1200° e 1300°C num Termolab 1500C durante 10 minutos e 3 horas, para cada
temperatura. A escolha da amplitude térmica foi feita com base no objetivo ao objetivo de estudar
as alteragbes ao fornecer apenas temperatura (10 minutos), e temperatura e tempo (3 horas) as
amostras de maneira a determinar se o tempo tem um efeito significativo na etapa de cozedura
do material em estudo. As taxas de aquecimento e de arrefecimento utilizadas foram 2,5°C/min
e 5°C/min respetivamente. Para monitorizacdo e registo da temperatura durante a cozedura,
foram utilizados anéis de cozedura Ferro-PTCR-ETH para ciclos de cozedura até 1100°C e Ferro

PTCR-STH para ciclos entre 1130° e 1400°C.

Figura 4 Provetes no forno

3.4 Caracterizacdo das amostras cozidas

ApoOs a cozedura, a massa (Peozido), didmetro (deozido) € 0 comprimento (Lcozido) foram medidos

novamente com recurso a uma balanca e a uma craveira digital.
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Figura 5 Provetes durante fervura

ApOs a saturacdo das amostras, com recurso a sua fervura e com base no método de
Arquimedes ilustrado na figura 5, e nos valores obtidos de massa suspensa (pPsspenso) € Massa
saturada (psqurado) até este ponto, foram calculadas a densidade, absor¢éo de H20, porosidade
e retracdo. O peso saturado representa o valor obtido imediatamente ap6s o arrefecimento em
agua fria, o peso suspenso corresponde ao valor indicado ao colocar cada provete na rede em

suspensédo em agua, como demonstrado na figura 6 abaixo.

Figura 6 Equipamento para mediéo de paréetros
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3.4.1. Densidade e retracao

A densidade real, calculada através do método de Arquimedes, define a relagdo entre a
massa e 0 seu volume (d =m/V) a uma determinada pressdo e temperatura. Através da

equagéo 2 é possivel determinar a densidade real das amostras em causa.

p= Pcozido [i]

— 3
psaturado psuspenso cm

Equacéo 2

Em que:
Peozido = PeS0 da amostra ap06s cozedura (g)
Psaturado = P€S0 da amostra apds cozedura e posterior fervura (g)

Psuspenso = Pes0 da amostra ap6s fervura, suspensa na rede (g)

A absorcdo de agua, como o préprio nome indica, esta relacionada com a quantidade de
agua presente na amostra. Esta € influenciada pela porosidade aberta. Através da equacéo 3 é

possivel calcular o teor de agua presente nos provetes.

Absor¢io H20 = Psaturado — Pcozido + 100 [%]

Dcozido
Equagéo 3

Sendo:
Deozido = PesSo da amostra ap6s cozedura (g)

Psaturado = Peso da amostra apds cozedura e posterior fervura (g)

A absorgdo de agua esta diretamente relacionada com a porosidade. Ou seja, quanto

maior a porosidade, maior a absorcédo de agua da amostra.
A equacéo 4 mostra o célculo necessario a obtencéo desta percentagem.

Psuspenso — Pcozido

Porosidade = * 100 [%]

Psuspenso — Psaturado

Equacéo 4

De maneira a avaliar a variagao dimensional sofrida por cada amostra apés a cozedura,

determinou-se a retracdo com base na férmula apresentada pela equacéo 5.
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Lseco - Lcozido

Retracio = * 100[%]

LSECO

Equacgéo 5

Com:
Leeco = comprimento do provete em verde (mm)

Leozido = comprimento do provete apds cozedura (mm)

Durante a cozedura da-se ocorre a perda de massa, maioritariamente associada a
decomposicdo dos carbonatos e a queima da matéria organica. A perda ao rubro é a
quantificacdo (em percentagem) dessa perda apés a cozedura e foi determinada com base na
equacao 6.

_ Pseco — Pcozido

PR = =See Teozldo 400 [op]

pseco
Equacéo 6

Dseco = Peso da amostra em verde (g)

3.4.2. Resisténcia mecanica

A resisténcia mecanica a flexdo foi medida em provetes cozidos, recorrendo ao método de
flexdo em trés pontos como ilustrado na figura 8, com uma maquina de ensaios mecanicos
universal Shimadzu EZ-LX. A velocidade de deslocamento foi de 50 N/s sendo a distancia entre
apoios igual a 100 mm.

Para termos de comparacdo, a resisténcia mecéanica foi também medida, de maneira
equivalente, num lote de provetes em verde, com for¢a utilizada de 1 N/s devido a fragilidade

dos mesmos.
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Figura 6 Método de flexdo em 3 pontos

O mddulo de rutura a flexao é calculado através da equagao 7:

8Fl
RM = @ [MPa]

Equagéo 7

Em que:

RM = Resisténcia mecinica/Mdbdulo de rutura a flexdo(MPa)
F = forga de rutura (KN)

l = espacamento entre apoios (cm)

d = diametro do provete (cm)

3.4.3. Analises Térmicas

Foram escolhidos os lotes relevantes ap0s cozedura para submeter a ensaios de
DTA/TG com recurso a uma maquina ensaios Setaram Setsys Evol5, sob ar a uma taxa de
aguecimento de 10°C min-1. A relevancia dos mesmos foi definida pelos valores de densidade,

porosidade e absorcdo de agua obtidos até entao.

Na analise termogravimétria (TG) é avaliada a variacdo da massa com o aumento da
temperatura devido a remoc¢éo de agua adsorvida e estrutural, a queima de matéria organica e

a decomposicao dos carbonatos onde também é possivel calcular a perda ao rubro [50].
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Na analise térmica diferencial (DTA) é determinada a variacdo de energia quando o
material é sujeito a um aumento de temperatura. Ou seja, vai ocorrer a libertacdo (reagdes

exotérmicas) ou a absorcao (reagdes endotérmicas) de calor.

3.4.4. Caracterizacao estrutural e microestrutural

Do conjunto alargado de variaveis experimentais foram selecionadas amostras

relevantes e representativas para o estudo em causa.

Foram cortadas numa maquina de corte Buehler Abrasimet 2, montadas e polidas de
maneira a serem observadas no microscoépio eletrénico de varrimento (MEV) amostras em verde

e amostras cozidas de maneira a comparar os resultados obtidos.

A caracterizagdo morfolégica baseia-se em incidir um feixe de eletr6es numa amostra
captando o sinal emitido pelos secundarios ou retrodifundidos ao varrer a superficie da amostra
criando uma imagem desta [50]. As amostras foram colocadas num tubo de Al com recurso a
uma fita de dupla face de carbono e revestidas com um filme fino de Au/Pd num revestidor
Quorum Technologies, modelo Q150T ES. Foram analisadas num microscopio eletrénico de
varrimento Hitachi (MEV), modelo S2400, equipado com um detetor de espetroscopia dispersiva

de energia de elementos de luz SDD (EDS) com detetor Bruker.

A identificacd@o das fases cristalinas foi efetuada com recurso a um difratometro de Raios X
(modelo Panalytical X’PERT PRO), usando radiacdo CuKa. Os pardmetros experimentais foram:
varrimento 26; passo 0.033° 28; tempo de varrimento por passo 50 s (multicanal); condi¢Bes da
ampola (35 mA, 40 kV). Para a analise foi utilizado o programa High Score Plus e a base de

dados PDF2. As amostras analisadas foram previamente moidas num almofariz de agata.
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4. Resultados e Discussao

Neste capitulo sdo apresentados e discutidos os resultados obtidos ao longo do estudo

Inicialmente séo descritos os resultados referentes as amostras em verde e posteriormente séo

analisadas as amostras cozidas com respetivas comparacfes e discussdo dos resultados
obtidos.

4.1 Caracterizacao dos provetes em cru

Os resultados obtidos para o provete em cru sdo descritos abaixo. As dimensfes e
propriedades iniciais dos provetes estdo compiladas na Tabela 5.

Os erros apresentados sdo erros estatisticos de desvio padréo a média de 10 amostras.

Tabela 5 Caracteristicas fisicas dos provetes em cru

Pi (9)
22,0+0,06

Lseco (mm)

128,0+0,2

Dextseco (m m)

p (g/lcmd) o (MPa)
11,0£0,04

1,80+0,01  2,3+0,2

4.1.1 Dilatometria

A analise dilatométrica realizada aos provetes em verde obteve o seguinte resultado
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Figura 7 Resultado dilatometria
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O gréfico mostra que a retragdo da amostra, devido a sinterizagdo comeca por volta dos

900°C, que esta de acordo com os valores obtidos na figura 8.

Retracao

—e—3h

10 min

Retracao (%)
P ORFRPNWPAOUOIO NOO

700 800 900 1000 1100 1200 1300
T (°C)

Figura 8 Resultado retragédo

A andlise do gréfico da Figura 8 permite concluir que a retragdo aumenta com o incremento
da temperatura de cozedura. A variacdo mais acentuada da-se entre os 1000°C e os 1100°C.
Temperaturas até 900°C ndo surtem efeitos significativos aumentando para temperaturas
superiores. Para o caso das 3h os valores estabilizam a partir de 1100°C enquanto para 10
minutos o crescimento continua. Este resultado mostra-se benéfico em contexto industrial uma
vez que quanto maior for a retracéo, melhores séo as propriedades mecanicas esperadas como

serd demonstrado nos proximos capitulos.

4.1.2 Andlise térmica diferencial e gravimeétrica

Os processos térmicos associados a cristalizacdo da fase vitrea comecam a observar-se
nas alteracdes na transferéncia de calor por volta dos 850°C, onde também é esperado um pico

exotérmico acentuado no grafico DTA devido a cristaliza¢@o da cordierite [23].

Os resultados séo apresentados na Figura 9.
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Figura 9 Andlise térmica e gravimétrica da amostra verde

O primeiro pico endotérmico por volta dos 100°C é atribuido a perda de agua adsorvida
presente na amostra. O grafico demonstra uma perda de massa inicial e constante até aos 400°C.
O pico endotérmico a 500°C correspondente a rutura estrutural de aluminossilicatos
(acompanhada pela correspondente perda de massa relativa a 4gua estrutural). Entre os 850° e
0s 900°C é notdrio um pico exotérmico devido a cristalizacao da fase MgAI204[51].

4.2 Caracterizacao fisica de provetes cozidos

As caracteristicas fisicas dos provetes cozidos sdo apresentadas na Tabela 6 assim como
0s respetivos desvios padrdes. Os ensaios foram efetuados nos lotes considerados relevantes e
foram submetidos aos mesmos as 10 amostras que compdem cada lote. Posteriormente, foi

efetuada a média dos resultados e calculado o desvio padréo.
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Tabela 6 Caracteristicas fisicas dos provetes cozidos

Lote P (g/cm?d) Absorcéo H;O Porosidade (%) o (MPa) Perdaao Retracéo (%)
(%) rubro (%)
700°C, 3h 1,800+0,004 0,200+0,002 0,324+0,003 5,1+0,3 3,28+0,03 -0,07+0,04
700°C, 10min 1,800+0,005 0,200+0,002 0,325£0,003 4,9+0,2 3,34+0,02 -0,03+0,06
800°C, 3h 1,80+0,01 0,200+0,005 0,332+0,006 7,910,3 3,85+0,03 0,10+0,04
800°C, 10min 1,700+0,006 0,200+0,002 0,326+0,002 6,3+0,2 3,55+0,03 0,009+0,03
900°C, 3h 1,800+0,008 0,200+0,004 0,336%0,006 14,1+0,5 4,35+0,01 0,71+0,05
900°C, 10min 1,800+0,004 0,200+0,003 0,331+0,006 12,8+0,8 4,17+0,04 0,54+0,04
1000°C, 3h 1,900+0,006 0,200+0,003 0,303+0,005 373 4,43+0,03 2,00£0,05
1000°C, 10min 1,800+0,008 0,200+0,003 0,328+0,004 21,6+0,7 4,34+0,03 1,10+0,05
1100°C, 3h 2,300+0,004 0,055+0,001 0,125+0,003 10416 4,5610,01 5,96+0,06
1100°C, 10min 2,20+0,02 0,087+0,003 0,188+0,006 8216 4,54+0,02 5,04+0,04
1200°C, 3h 2,300+0,006 0,001+0,004 0,0026+0,0001 103+4 4,61+0,02 6,07+0,07
1200°C, 10min 2,300+0,004 0,040+0,002 0,093+0,005 104+2 4,60+0,03 6,18+0,06
1300°C, 3h 2,30£0,07 0,0001+0,0001 0,0003+0,0001 103+9 4,61+0,02 5,41+0,06
1300°C, 10min 2,300+£0,007 0,00002+0,00009 0,00005+0,0002 107,7t4,2 4,61+0,02 7,65+4,04

Na Figura 10 representa-se a densidade (azul), absorcédo de agua (laranja) e porosidade

(cinza) dos provetes ap6s cozedura em funcao da respetiva temperatura de patamar. A figura a)

mostra os resultados para o tempo de patamar de 3 horas e a b) para 10 minutos.
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Figura 10 Resultados da densidade, porosidade e absorcao de agua dos provetes cozidos. A) tempo de
patamar de 10minutos. B) tempo de patamar de 3 horas.

Em termos de resisténcia mecanica, os resultados ilustram-se na Figura 11.
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Figura 11 Resultados da resisténcia mecanica dos provetes cozidos
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N&o existem grandes variacbes dos valores de densidade e porosidade quando
comparados com a literatura [30]. Em termos de resisténcia mecanica os valores obtidos sédo

ligeiramente mais elevados, mas encontram-se na gama de valores previstos [30].

Tendo em conta o material estudado e a existéncia de porosidade fechada, ja seria de
esperar que os valores de porosidade fossem sempre superiores aos valores de absor¢éo de

agua, o que é verificado.

A tendéncia seguida pela resisténcia mecanica esta de acordo com os valores
observados na retracdo evidenciando a formacéo de pescocos entre particulas, coalescéncia,

eliminagdo de porosidade e crescimento de grdo, fendmenos associados & sinterizagéo [52].

Os valores de resisténcia mecénica demonstram um aumento acentuado entre os 1000°
e 0s 1100°C devido ao aumento da densidade com consequente decréscimo da porosidade e
absorcdo de agua. E ainda demonstrado que para a temperatura de 1300°C a resisténcia
mecanica apds 10 minutos de forno ultrapassa o valor das 3 horas o que esta de acordo com o
esperado tendo em conta os resultados da retracdo obtidos onde a tendéncia observada é a

mesma.

A absor¢cdo de &gua estd diretamente relacionada com a porosidade aberta e,
consequentemente, com a densificacdo do corpo cer&mico [53]. Conclui-se que a porosidade
aberta ndo sofre variacdes significativas até aos 1000°C, sofrendo uma queda abrupta até
1100°C e diminuindo gradualmente até 1300°C. Concluindo que quanto maior a retragdo sofrida,

maior sera a resisténcia mecanica e menor sera a absorcao de agua.

E de notar que os provetes ndo exibem uma perda ao rubro significativa, variando esta
entre 3 e 4% (em massa). O aumento de 3 para 4% da-se nos 900°C devido aos indicios iniciais
da retracdo que sofre um aumento mais significativo com a temperatura (dos 1000°C para 0s
1100°C) tanto para os patamares de 3 horas como para os de 10 minutos, o que é justificado

pela transformag&o numa morfologia mais compacta.

4.3.1 MEV (Microscopia eletronica de varrimento)

Os resultados obtidos através da visualizagdo no microscépio de varrimento s&o

apresentados na Tabela 7 abaixo.
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Tabela 7 Resultados MEV

Cru

Tempo

Temperatur 10 minutos 3 horas
a (°C)

700

900

1000
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1100

1200

1300

Os ciclos térmicos empregues entre 700° e 1000°C de temperatura maxima nao
provocaram densificacao significativa, como apresentado anteriormente na Tabela 6. Os valores
de densidade variam entre 1,7 g/cm3 e 1,9 g/cm3, a porosidade ronda os 0,3% e a absorcéo de

agua mantém-se nos 0,2%.

Um incremento de 100°C na temperatura (de 1000°C para 1100°C) resultou, tanto para
patamares de 3 horas como de 10 minutos, numa microestrutura completamente distinta, com
valores de densidade superiores e porosidade e absor¢cdo de agua inferior comparando com a

gama de temperatura mais baixa, revelando o efeito da temperatura a este nivel.

Ao aumentar a temperatura de patamar de 1100°C para 1200°C e, posteriormente, para
1300°C observou-se uma diminuicdo no nimero de poros presente e um aumento no tamanho
dos mesmos. Para esta gama de temperaturas ndo houve variacdo significativa da densidade
com valores entre 2,18 g/cm3 e 2,32 g/cm3. Por outro lado, notou-se o efeito do parametro tempo

nos valores de porosidade e absorcédo de agua, como ja referido.
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O primeiro estagio da sinterizacdo comeca a surtir sinais entre os 900°C e os 1000°C

com a coalescéncia de particulas e a formacéo de colos/pescogos.

Entre 1000° e 1100°C é quando se da a maior alteracdo que advém de dois fendbmenos:
i) o0 segundo estagio de sinterizacédo no estado sélido e ii) a sinterizagao assistida por fase liquida

evidenciando o papel dos fundentes normalmente presentes nestas composicoes.

Acima dos 1200°C existe o crescimento de grdo e a coalescéncia de poros
correspondente ao terceiro estagio da sinterizagao.

4.3.2 EDS (Espectroscopia de dispersao de energia)

Os resultados obtidos encontram-se na tabela 8 abaixo apresentada.

Tabela 8 Resultados EDS
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Os racios mais relevantes dos resultados obtidos pela analise encontram-se na
Figura 12.

35



ah

=
F
= & &
o
0.8 I
Py
=yl = =8 LA il

1100 120C

"l

Temperatura
mSiAal = lig Kihlg
10 min
'.I
£ ong
= 0.8
E oa i
; il Il e
U ] o 1000 110 O o

Figura 12 Resultados EDS

Como seria de esperar, tendo em conta a composi¢do da amostra, os elementos, Silicio,
Aluminio, Magnésio e Potassio estdo presentes em todas as amostras ainda que em racios

diferentes.

A alteragdo na quantidade e, consequentemente, dos racios dos diferentes elementos
deve-se, maioritariamente as decomposi¢cdes com o aumento da temperatura e devido as

reacdes quimicas que ocorrem durante o processo de cozedura.

O ré&cio Si/Al sofre a maior alteragdo estando em maior quantidade na temperatura de
1000°C ao aumentar o tempo de sinterizagdo de 10 minutos para 3 horas que € explicado pelo

aparecimento de cordierite no patamar das 3 horas que é inexistente no patamar dos 10 minutos.

4.3.3 DRX (Difracéo de raios-X)

Os dados exibidos neste ensaio sdo padrdes de difracdo de raios-x em fungéo de 2teta,
onde teta é o angulo da radiacao incidente. Na Figura 13 apresenta-se os resultados obtidos no
neste ensaio. A tabela 8 é indicativa da nomenclatura usada para identificar as fases presentes.

E visivel uma evolucao nas fases presentes em funcdo do tempo e da temperatura do patamar.
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As fases que, de acordo com a literatura, séo as mais provaveis de constituir o material

em estudo séo a quartzo, alumina, cordierite, talco, mulite e feldspato potassico.
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Figura 13 Resultados difracéo de raios-x.
Lote 2 6 8 9 10 11 12 13 14
T(°C),t | 700, 900, 1000, 1000, 1100, 1100, 1200, 1200, 1300,
3h 3h 3h 10min 3h 10min | 3h 10min | 3h
Tabela 9 Legenda das fases raios-x
Designacdo C Cd Cl M Mc N (0] Q S T
Fase Corindo Cordierite Clinocloro Mulite Microclino Nontronite Opal Quartzo Espinela Talco

A perda de linearidade da-se 100°C antes da cristalizacéo. Isto € observado nos resultados
dos raios-x onde o aparecimento da fase amorfa comeca a ser visivel para os (900°C)

aumentando de tamanho com 0 aumento da temperatura e da quantidade de cordierite.

37



Como seria de esperar, na amostra em verde temos a presenca de talco e clinocloro ja
que a amostra ainda n&o foi submetida a altas temperaturas. Posto isto, em todas as amostras
levadas ao forno ja néo foi identificada a presenca de clinocloro e apena uma quantidade muito
reduzida de talco ainda foi possivel identificar para 700°C e cuja decomposi¢ao comega por volta
dos 800°C com a formacdo de silica amorfa [54]. Temperaturas de 1000°C causaram a

desidroxilacdo completa do Talco.

O aparecimento de Opal comeca a ser visivel para os 1100°C devido a transformacao

de silica amorfa nesta fase [54].

Da-se o aparecimento de microclino nas amostras sinterizadas a 700, 900 e 1000°C que

deixa de estar presente para temperaturas de 1100°C aguando do aparecimento da cordierite.

Em todas as amostras cozidas identifica-se mulite e corindo sendo que o quartzo

desaparece completamente a 1300°C.

E esperado que um aumento da temperatura do patamar resulte em valores de

densidade maiores, porosidade inferior e, consequentemente menor absorcao de agua.

Na Tabela 9 encontram-se (de forma reduzida) os resultados obtidos até este ponto.

Tabela 10 Resumo de todos os dados obtidos até entéo e fases presentes

Tempo Temperatura Densidade Porosidade Absorcéo RM Fases
(°C) (g/cm?) (%) H20 (%) (MPa)

10min 1000 1,8 0,30 0,20 21,6 Q. M, C, 0O, Mc
1100 2,2 0,20 0,09 82,3 Q. M,C, 0O, Mc
1200 2,3 0,09 0,04 103,6 Cd, M, C

3h 700 1,8 0,30 0,20 51 N, T, C, Q, M, Mc

900 1,8 0,30 0,20 141 M, Q, O, C, Mc
1000 1,9 0,30 0,20 37,1 M, Q, O, C, Mc
1100 2,3 0,10 0,06 104 Cd, M, Q,C
1200 2,3 0,001 0,003 103 Cd,C,S, M
1300 2,3 0,0003 0,0001 102,8 Cd, M, C

Na Tabela 10 é apresentada uma andalise em termos percentuais da variacdo da

resisténcia mecanica com a temperatura do patamar.
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Tabela 11 Variagdo da resisténcia mecanica com a temperatura

T (°C) 3h 10min

RM (MPa) Variacao (%) RM (MPa) Variacao (%)
700 51 4,9
800 7,9 +54,9 6,3 + 28,6
900 141 +78,5 12,8 +103,2
1000 37,1 +163,1 21,6 + 68,8
1100 104 +108,3 82,3 +281,0
1200 103 - 0,96 103,6 +25,9
1300 102,8 -0,19 107,7 + 4,0

E notdrio que o maior aumento da resisténcia mecanica acontece dos 1000°C para 0s
1100°C tanto para patamares de 3 horas como para patamares de 10 minutos. Até aos 1000°C
e apds os 1100°C também existe um aumento, mas mais gradual e ndo tdo acentuado. Isto deve-
se a transformacao da morfologia numa de maior densidade e menos porosa que resulta neste

aumento.

Para os patamares de 700°, 800° e 900°C néo houve variacéo significativa nos valores

de densidade e, consequentemente, na porosidade e absorgdo de agua.

Para um mesmo tempo de patamar, a maior variagdo dos parametros estudados é
verificada dos 1000° para os 1100°C onde a densidade passa de 1,9 para 2,3 g.cm? para
patamares de trés horas e ha uma queda na absorcdo de 4gua e na porosidade com os valores
a descer de 0,2 para 0,055% e de 0,303 para 0,125% respetivamente. Para 10 minutos, observa-
se 0 mesmo padréo: a densidade aumenta de 1,8 para 2,2, a absorcao de agua diminui de 0,2
para 0,09% e a porosidade de 0,3% para 0,2%.

De uma maneira geral, com 0 aumento da temperatura, observa-se uma diminui¢cdo nos
valores de porosidade e de absorcdo de agua. Por outro lado, os valores de densidade
mantiveram-se relativamente constantes. Esta verificacdo vai de encontro com a literatura uma
vez que, com 0 aumento da temperatura, € esperada uma diminuicdo destes dois parametros
[24]. Os valores relativamente constantes da densidade devem-se ao facto de a porosidade ndo
desaparecer completamente com o incremento da temperatura [30]. Para temperaturas inferiores
a 900°C e superiores a 1100°C evidenciam-se variacfes pouco significativas da percentagem de

absorcao de 4gua com a variacdo da temperatura.

Os valores de resisténcia mecéanica vdo de encontro ao previsto, seguindo a tendéncia da
densidade, aumentando quando esta aumenta e estabilizando nas mesmas temperaturas. E de

notar o0 aumento acentuado entre os 1000°C e os 1100°C devido a retracédo sofrida a estas
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temperaturas e ao aumento da densidade visivel também nesta gama de temperaturas.

E notério um aumento acentuado no valor da resisténcia mecéanica ao aumentar a
temperatura do patamar de 1000° para 1100°C tanto para patamares de 3 horas como para
patamares de 10 minutos. Com base nos calculos efetuados obtém-se um aumento de 108% (de
37,1 MPa para 104 MPa) para o patamar de 3 horas e de 281% (de 21,6 MPa para 82,3 MPa)
para o patamar de 10 minutos. A menor variagdo ocorre a partir dos 1100°C onde esta é
praticamente nula para ambos, mas principalmente para tempos de 3 horas até atingir os 1300°C.
O maior valor (107,7 MPa) foi obtido para o ciclo de cozedura a 1300°C durante 10 minutos

enquanto o menor valor (4,9 MPa) foi obtido para a temperatura de 700°C durante 10 minutos.

O processo de fratura depende da microestrutura formada durante a sinterizacdo. Uma
leitura do gréafico da resisténcia mecanica apresentado na Figura 13 permite identificar que a
resisténcia a fratura aumenta com o aumento da temperatura de sinteriza¢do. Este aumento da-
se de forma gradual para temperaturas entre os 700° e os 1000°C e os 1100° e os 1300°C que
pode ser explicado devido a formag¢do de maior quantidade de fase vitrea para temperaturas
mais elevadas [53] e evidenciado pela presenca da “bossa” na difracao de raios-X da Figura 14
caracteristica desta fase amorfa cujo tamanho aumenta com o aumento da temperatura de

sinterizacao.

Para temperaturas de 1200°C e 1300°C é visivel um pequeno aumento na quantidade de
cordierite, mas a diferenca ndo é significativa. A morfologia também se mantém semelhante

como é observado pelos resultados obtidos pelo MEV.

Concluindo, a temperatura do patamar surte maior efeito na transicdo dos 1000°C para os
1100°C onde se dao as maiores alteracfes estruturais e, consequentemente, na retracao,

densificagdo, resisténcia mecanica, porosidade e absorgdo de agua.

As varia¢cBes de densidade com os diferentes tempos do patamar sdo apresentadas na
Figura 14.
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Figura 14 Evolugao da densidade com o tempo do patamar

Até aos 1000°C nao se observou qualquer variacdo significativa da densidade para
qualquer um dos patamares. Os valores de densidade variam entre 1,8 e 1,9 para patamares de
3 horas e rondam 1,8 g.cm-3 para dez minutos. Entre 1000° e 1100°C verifica-se um aumento de
0,4 g.cm e entre 1000° e 1200°C de 0,5 para trés horas e 10 minutos respetivamente. Os valores
estabilizam novamente para trés horas entre 1100° e 1300°C com valores a rondarem os 2,3

g.cm= e a variar entre 2,2 e 2,3 g.cm- para tempos de 10 minutos.

Estas variagBes vao surtir efeitos ao nivel da porosidade e da absor¢ao de gua como
mostrado na Figura 15.
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Figura 15 Variagao da porosidade e absorgédo de agua com o tempo do patamar
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E observada uma diminui¢do da porosidade e absor¢éo de agua inversamente com a

densidade como seria de esperar.

E visivel que, para tempos de trés horas, tanto a porosidade como a absorcdo de agua
ndo sofrem variacdes significativas para temperaturas até 900°C com os valores a rondar os
0,3% e os 0,2% respetivamente. Entre 900° e 1000°C verificou-se uma ligeira descida de 0,336
para 0,303% da porosidade e de 0,191 para 0,163% na absorcédo de agua. Existe uma queda
abrupta nestes valores entre 1000° e 1200°C passando de 0,2 para 0,001% de absorcao de agua
e de 0,3% para 0,003% de porosidade. Até aos 1300°C nao se verifica variagao significativa de
nenhuma das varidveis com variacdo de 0,002% de porosidade e de 0,001% de absorcéo de

agua.

Para 10 minutos a tendéncia foi semelhante. Entre 700°C e 1000°C néo existe variacdo
significativa nem na absor¢cdo de agua nem na porosidade com valores de 0,2% e de 0,3%
respetivamente. A queda abrupta da-se entre os 1000° e os 1300°C em que a absorcao de agua
passa de 0,2000 para 0,00002% e a porosidade de 0,30000% para 0,000054%.

Neste caso, o tempo exerce um efeito significativo a partir dos 1000°C onde, apesar dos
valores iniciais muito semelhantes, tempos de 3 horas resultam em valores de porosidade e
absorgdo de 4gua menores quando comparados com os resultados obtidos para os 10 minutos

tal como pode ser observado na Figura 15.

Os valores de resisténcia mecanica apresentados na Tabela 12 abaixo mostram que,
para uma mesma temperatura, a maior variagdo da-se para os 1000°C (ja observado no gréafico
da Figura 13 onde, uma diminuicdo de trés horas para 10 minutos provocou uma queda na

resisténcia mecénica de 42% (de 37,1 MPa para 21,6 MPa).

Tabela 12 Variagdo da resisténcia mecanica com o tempo

T (°C) RM (MPa)
3h 10min Variacéo (%)

700 51 4,9 -39

800 7,9 6,3 -20,3

900 141 12,8 -9,2

1000 37,1 21,6 -41.8

1100 104 82,3 -20,9

1200 103 103,6 +0,58

1300 102,8 107,7 + 4,77

Abaixo encontra-se um resumo de todos os dados obtidos de maneira a comparar com

as fases presentes.
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Tabela 13 Valores agrupados por tempo e principais fases presentes

Temperatura  Tempo Densidade Porosidade Absorcdo RM (Mpa) Fases
(°C) (g/cm?) (%) H20 (%)
1000°C 10min 1,79 0,33 0,18 21,6 Q,CM
3h 1,86 0,30 0,16 37,1 M, Q,C
1100°C 10min 2,18 0,19 0,086 82,3 M, Q,C
3h 2,27 0,13 0,055 104 Cd,Q,C,M
1200°C 10min 2,30 0,093 0,04 103,6 Cd,C,M
3h 2,29 0,011 0,0026 103 Cd,C, S
1300°C 10min 2,28 0,00005 0,00002 107,7
3h 2,32 0,00027 0,00012 102,8 Cd, M, C

Uma analise dos resultados da difra¢cdo de raios-x mostra que o tempo exerce um papel

crucial dos 1000° para os 1100°C onde, para patamares de 3 horas se d& o aparecimento de

cordierite, ao contrario dos 10 minutos onde esta ndo é observada.

Os resultados da difracé@o de raios-X evidenciam que o tempo exerce uma maior influéncia

entre 0s 1000° e 1100°C no patamar de 3 horas, onde a fase em maioria passa a ser a cordierite

explicando a mudanca brusca nas propriedades obtidas. A existéncia de quartzo, mulite e corindo

continua muito presente em ambos os tempos. O aparecimento de cordierite para 3 horas explica

a diferenca de 21% na resisténcia mecénica enquanto a variagdo na densidade € apenas 4%.

Para 1200°C, o tempo tem efeitos ao nivel da porosidade e absor¢cdo de agua onde as 3

horas resultam em valores muito proximos de zero enquanto para 10 minutos ainda se nota a

presenca dos mesmos (Figura 16 e a Tabela 13). Ao atingir os 1300°C, o tempo ja ndo surte

efeitos uma vez que os valores se encontram todos muito préximos de zero.
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5.Conclusao

Temperaturas mais elevadas promovem a cristalizacdo da cordierite assim como a

formacao da fase vitrea que resulta num aumento da densificagéo.

Os ciclos térmicos empregues entre 700°C e 1000°C ndo provocam densificagcao

significativa das amostras.

Um aumento da temperatura de sinterizagdo dos 1000°C para os 1100°C provoca uma
variacdo que resulta huma morfologia completamente diferente (enquanto até aos 1000°C os
resultados sdo semelhantes), um aumento significativo na retracdo, resisténcia mecénica, uma

diminuicdo acentuada na porosidade e absor¢édo de agua e um ligeiro aumento na densidade.

Para temperaturas até 1000°C, a temperatura e o tempo ndo exercem efeitos
significativos ao nivel da densidade, porosidade e absor¢do de agua. A morfologia é semelhante

nesta gama de temperaturas mostrando uma distribuicdo heterogénea dos gréos.

Os processos térmicos associados a cristalizagdo da fase vitrea comecam a
observar-se por volta dos 850°C. A retragdo da amostra, devido a sinterizagdo comeca por volta
dos 900°C aumentando com o incremento da temperatura. A variacdo mais acentuada acontece
dos 1000° para os 1100°C devido a formacdo de uma morfologia mais compacta onde se

verificaram as maiores diferencas de densidade, porosidade e absorcéo de agua.

Com o aumento da temperatura, a tendéncia seguida pela resisténcia mecanica esta
de acordo com os valores observados na retracdo, caracterizados por um aumento
acentuado da densidade e uma reducéo da porosidade e absor¢édo de dgua entre os 1000°
e 0s 1100°C. Esta tendéncia vem evidenciar fendmenos associados a sinterizacdo como
formacdo de pescocos entre particulas, coalescéncia, eliminacdo de porosidade e

crescimento de grao.

Para temperaturas mais elevadas (entre 1100°C e 1300°C) o tempo exerce um efeito
maior nas propriedades estudadas ao contrario da temperatura cujas diferencas observadas nédo

sdo significativas.

Os resultados de resisténcia mecéanica obtidos mostram que o tratamento térmico
efetuado resulta num aumento significativo desta a partir dos 1000°C e até aos 1100°C
concluindo-se que o material retém a sua integridade estrutural podendo por isso ser utilizado a

temperaturas superiores a temperatura de cristalizacao.
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Os primeiros sinais da sinterizacdo comecam a aparecer entre 0s 900° e os 1000°C com
a coalescéncia de particulas e formacao de pescogos. Entre 1000° e 1100°C surgem os efeitos
do segundo estagio de sinterizagéo no estado sélido e a sinterizagéo assistida por fase liquida.
Acima de 1200°C da-se o crescimento de gréo e a coalescéncia de poros, o que corresponde ao
terceiro estagio da sinterizacao.

O aparecimento de cordierite da-se inicialmente para os 1000°C apenas para tempos de
3 horas indicando que, para esta temperatura, o tempo exerce um efeito crucial na cristalizacao
da cordierite explicando a diferenca de 21% na resisténcia mecéanica quando a variacdo da
densidade é apenas de 4%. Para temperaturas superiores esta esta presente tanto para
patamares de 10 minutos como para patamares de 3 horas. A fase amorfa comeca a ser visivel
para os 900°C aumentando com o aumento da temperatura. A presenca de Talco deixa de existir
completamente para temperaturas de 800°C aquando da sua decomposi¢cdo com a formacao de

silica amorfa. Em todas as amostras mulite e corindo estdo presentes.
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De maneira a perceber melhor o comportamento do material estudado é sugerido
ADT/TG aos provetes cozidos a temperaturas superiores as que foram estudadas. Neste
trabalho ndo foi possivel ir acima dos 900°C pelo que apenas foi mostrado e analisado até
temperaturas de 900°C. Uma analise a temperaturas superiores mostrara processos que

poderdo ser importantes para perceber melhor as variagfes existentes.
Uma outra sugestéo passa por realizar ensaios ao choque térmico.

Uma vez que apenas uma composicao foi estudada, seria interessante variar alguns

parametros desta de maneira a verificar os efeitos que surtiria ao nivel dos ensaios efetuados.

A posicdo dos provetes no forno também seria um parametro que poderia surtir

resultados interessantes de serem avaliados.
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