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RESUMO

Geopolimeros sdo fundamentais na producéo de tijolos ceramicos ndo queimados, ndo sendo
necessaria temperatura alta na sua producdo. Isso torna possivel a incorporacdo de
poliestireno na forma de nanofibras, obtido de poliestireno reciclado de rejeitos da regido de
Manaus. No entanto, o desempenho do geopolimero é afetado pela metacaulinita que, por sua
vez, é impactada por caracteristicas do caulim e tratamento térmico. O presente estudo tem
como objetivo investigar o efeito do tratamento térmico em diferentes temperaturas sobre a
caulinita e verificar a adequacdo da metacaulinita como percursor para producdo de tijolos
baseados no geopolimero. Para tal, o caulim foi aquecido em temperaturas na faixa de 600°C
a 750°C e analisado por DRX, FRX e MEV. Verificou-se que a metacaulinita produzida é
adequada para aplicacédo de tijolos de geopolimeros.
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INTRODUCAO

O geopolimero é um precursor importante na producdo de tijolos ndo queimados por
apresentar propriedades como a resisténcia a temperatura elevada &, alta resisténcia a acidos
e solugBes salinas @, boa durabilidade ), baixa retracdo e conducio térmica® e elevada
resisténcia & compressdo . Aliado a isso, ressalta-se as caracteristicas de sustentabilidade no
processo de producéo, baixa emissao de CO2 e consumo de energia quando comparado com 0
cimento Portland ©.

Os geopolimeros, patenteados por Davidovits”), sdo ligantes inorganicos produzidos por
ativacdo alcalina e matérias primas reativas com alto teor de Si, Al, O e aluminossilicato ®.A
sintese do geopolimero é a capacidade do aluminossilicato solido de ser dissolvido (parcial ou
completamente) e polimerizar / policondensar em géis a base de sialato ©).

Entre varios percursores, a metacaulinita ¢ um dos mais comuns e estudados ©. A
metacaulinita apresenta elevada pureza e composicio consistente (), que levam a um
aumento de sua reatividade. E caulinita é a fonte da metacaulinita.

O tamanho de particula, cristalinidade, pureza da caulinita influenciam na produgdo do
geopolimero . As particulas finas impactam nas propriedades finais do produto de
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geopolimero.  Além disso, o tratamento térmico da caulinita afeta a reatividade da
metacaulinita que impacta no desempenho do geopolimero.

As caracteristica do caulim, por sua vez, é afetado pelas caracteristicas da caulinita original
(caulim in natura). Essa € influenciada condi¢cdes de formacao, intemperismo e transporte do
local. Dessa forma, é importante investigar o caulim nas diversas regides. Os estados do
Amazonas, Para e Amapa detém quase a totalidade das reservas brasileiras do caulim®
Importantes trabalhos foram realizados sobre o caulim do Amazonas®?. Tais estudos
caracterizaram o caulim ou metacaulinita, mas ndo o efeito do tratamento térmico na caulinita.
Dessa forma, a presente investigagéo analisa a caulinita na temperatura ambiente e o efeito do
tratamento térmico em 600 °C e 750 ©C, verificando sua adequagdo como percursor para
producdo de tijolos de geopolimero.

MATERIAIS E METODOS

O caulim utilizado foi coletado no afloramento localizado no km 45, BR 174, Manaus,
Amazonas, o qual foi seco em temperatura ambiente por uma semana sobre uma lona. Em
seguida, o caulim in natura foi beneficiado por peneiramento Umido via peneira #200 mesh e
#325 mesh, colocado na estufa por 24 h a 100 °C e ap0s destorroado.

O tratamento térmico da caulinita beneficiada foi realizado em forno elétrico da Quimis, com
rampa 6 °C/min, em diversas temperaturas, sendo destacado aqui as temperaturas de 600 °C
e 750 °C. Apos a calcinagdo por uma hora, a argila ficou resfriando por outra hora na estufa e
depois em temperatura ambiente e colocada no dessecador com silica em gel.

O impacto do tratamento térmico nas caulinitas foi avaliado por meio determinacdo da
composicdo mineraldgica e quimica, area superficial especifica e morfologia das particulas.
A difracdo de raios X (DRX) foi aplicado para determinacéo qualitativa das fases cristalinas,
por meio do difratdmetro Shimadzu, XRD-7000, Maximax, com comprimento de onda da
radiacdo Cu-Ka (1,541874 A), com voltagem 40 kV, corrente de 30mA, faixa de varredura de
10° a 80° (20), e velocidade de goniémetro de 0,02°passo. A determinagdo das fases
presentes na estrutura cristalina foram identificadas baseados nos padrdes Inorganic Crytal
Structure Database (ICSD), como caulinita (080082) e quartzo (083849).

A identificacdo da composicéo quimica foi realizada de modo semi-quantitativo por meio da
espectrometria de fluorescéncia de Raio-X (FRX) por energia dispersiva, sendo usado o
espectrometro EDX-720.

Para analise da morfologia foi usado Microscopio Eletronico de Varredura (MEV) LEO 435
VP acoplado com microanalise via espectoscopia por energia dispersiva de Raios-X (EDS).
As amostras foram revestidas com ouro usando evaporadora BAL-TEC, modelo SCD- 050,
Sputter Coster.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Caracterizacdo mineraldgica

A Figura 1 apresenta difratogramas das estruturas da metacaulinita obtida por meio de
tratamento téermico da caulinita a temperatura de 600 °C e 750 °C. Observa-se que as fases
predominantes sdo caulinita com picos de maior intensidade, e quartzo. A caulinita calcinada
a temperatura de 600 °C apresenta picos principais da fase de caulinita em 26 = 12,40° e
24,910, e da fase de quartzo em 26= 20,84°, sendo 0 pico mais intenso em 26= 26,64°.Além
disso, nota-se o surgimento da banda amorfa entre 26= 20° a 35°. Isso ocorre devido ao
processo de desidroxilagdo, ou seja, a remogéo das hidroxilas da caulinita.
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Figura 1 Difratogramas de raios X:caunilita calcinada a 600°C (esquerda); caulinita calcinada a 750°C
(direita)

A metacaulinita tratada a 600°C ainda apresenta portanto, alguns cristais na sua estrutura, o
que pode interferir no desempenho final do geopolimero. Isso decorre devido aos cristais ndo
dissolverem na solucéo alcalina e consequentemente ndo sofrerem reagéo.

No difratograma da metacaulinita tratada a 750°C, percebe-se o desaparecimento dos picos de
caulinita, principalmente o pico mais evidente, que ocorreria em 20= 12,400 e ficando
somente picos devido ao quartzo, sendo o mais evidente em 20= 26,64°. Nota-se a formagéo
de uma banda amorfa entre 26 = 15 e 35°. Isso pode significar que a estrutura cristalina da
caulinita transformou em amorfa devido a aumento da temperatura que removeu as
hidroxilas. Quanto mais amorfa, maior é o grau de reatividade da metacaulinita. As argilas
totalmente desidroxiladas apresen\tam uma dissolucdo em meio alcalino muito superior as
argilas brutas devido ao potencial de reacdo maior das fases amorfas 3. Dessa forma, a
caulinita tratada em 750°Cé adequada para uso como precursor na sintese de tijolos baseados
no geopolimero.

Composicdo quimica

A Tabela 1 apresenta a composicao quimica dos compostos e a composi¢do dos elementos Si
e Al. Observa-se uma quantidade elevada de Al.O3 e de SiO2, como era esperado, no total
aproximadamente de 98% e o percentual dos demais compostos resultam em menor que 1%.
A somatéria de Al,Oz , FeO. e SiO: indica que as amostras sdo materiais pozolanicos,
segundo a norma NBR 12653/2014%4: podendo ser considerada adequada para producdo de
geopolimero.

Nota-se também que os percentuais de Al,Oz sdo de 52,96% e 53,40% para as temperaturas de
600°C e 750°C respectivamente . Para SiO2 sdo 45,04% e 44,67% para as temperaturas de
600°C e 750°C, ou seja, 0s percentuais de SiO2 s&o menores que Al20s. Em geral, a literatura
apresenta valores de SiO> maior que Al,Oz. No entanto, isso nédo invalida aplicagdo no
geopolimero. Caballero et al. ®® identificou Al.Os (48,74%) e SiO- (45,01%) nas caulinitas
comercializadas por Metacaulim HP Ultra, e obteve resisténcia mecanica do geopolimero, em
torno de 50,22 Mpa.



Tabela 1: Composic¢do quimica em teores de dxidos

Compostos/Elementos Meta 600C | Meta 750C
(%)-1h (%) 1h
Compostos
Na,O 0 0,019
MgO 0,673 0,675
Al,O3 52,959 53,401
SiO; 45,037 44,671
K,0 0,313 0,29
CaO 0,016 0,01
TiO; 0,407 0,374
FeO, 0,595 0,56
Total 100 100
Elementos
Si 53,29 53,08
Al 46,71 46,92

Além disso, analisando os elementos Si e Al (Tabela 1), percebe-se que nas duas temperaturas
a proporcao de Si € maior que Al, o que é compativel com a literatura. Para o sistema como
um todo (precursor e ativadores alcalinos) a razdo molar Si:Al impacta na formacéo de fases e
propriedades mecanicas ‘. Nesse caso, uma das formas para aumentar a propor¢éo de SiO,
e consequentmente o desempenho mecanico do geopolimero, é adicionar mais um precursor
rico em silica, como por exemplo: silica ativa, cinza volantes entre outros.

Microestrutura

A microestrutura das caulinitas tratadas termicamentes foram analisadas por MEV, e
resultaram nas imagens apresentadas na Figura 2.

SEMMAG:B.33kx = SEMHV: 150 kV | ] | VEGA3 TESCAN|
WD: 5.20 mm Det: SE 10 pm

SEMMAG: 33.3kx  SEMHV: 15.0 kV | VEGA3 TESCAN|

WD: 5.48 mm Det: SE 2pm

INPA - LTMOE INPA - LTMOE

Figura 2 - Micrografia das caulinitas tratadas termicamente a 600°C (esquerda) e 750°C (direita)

Na micrografia da caulinita que recebeu tratamento térmico a 600°C, observa-se particulas
aglomeradas de cristais de caulinita em morfologia pseudo hexagonal e pequenos cristais de
caulinita arredondados. Para metacaulinita com tratamento em 750 ©°C, observa-se lamelas de
contornos irregulares e texturas vermicular, empilhadas. Apesar da elevagdo da temperatura,
ndo houve alteracdo morfologica na a relacdo de camada 1:1 original da caunilinita, ou seja,
ndo houve alteracdo na relagdo de uma camada tetraédrica de Si para cada camada octaédrica
de Al @8, |sso é fator positivo para reacio geopolimérica.
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CONCLUSOES

O presente estudo investigou caulinitas tratadas termicamenteem diversas temperaturas,
destancando-se aqui as temperaturas de 600°C e 750 °C. A calcinagdo a 750°C possibilitou o
desaparecimento da fase cristalina de caulinita, o que levou a maior formacgéo da estrutura
amorfa quando comparado com a caulinita queimada a 600°C, que apresentou fase cristalina
na sua estrutura, o que pode impactar no desempenho do geopolimero.

A andlise da composi¢do quimica apresentou concentracdo de SiO-menor que de Al20s
divergindo da literatura em geral. Por outro lado, na analise dos elementos apresentou
proporcdo de Si maior que Al. Isso significa que a metacaulinita produzida pode ser usada
como precursor de tijolo de geopolimero. Apesar da elevacdo da temperatura de tratamento
térmico, ndo h4 alteracdo da relacdo 1:1 das camadas tetraédricas de Si e camadas octaédricas
de Al, o que é fator positivo para reacdo geopolimérica.

Em relacdo a incorporacdo das nanofibras de PS no geopolimero, os reultados iniciais indicam
a dificuldade de interacdo entre as nanofibras com o geopolimero, o que pode afetar
resisténcia a compressdo do tijolo ndo queimado.
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EFFECT OF THERMALANNEALING OF KAOLINITE ON THE PERFORMANCE
OF GEOPOLYMERS, AIMING FOR COMPOSITES WITH NANO-
PARTICULATED POLYSTYRENE FOR USE IN INFIRED CERAMIC BRICK

ABSTRACT

Geopolymers are fundamental in unfired ceramic bricks, not requiring high temperature in
their production, which makes it possible to incorporate polystyrene in the form of
nanofibers, obtained from recycled polystyrene from recyclable waste from the region of
Manaus. However, the geopolymer performance is affected by metakaolinite which, in turn, is
impacted by kaolin characteristics and thermal annealing conditons. The present study aims
to investigate the effect of annealing at several temperatures of kaolinite and verify the
treatment of metakaolinite as a precursor for the production of geopolymer brick. For such
purpose, kaolin was heated at 600°C and 750°C and analyzed by XRD, FRX and SEM. It
was verified that he metakaolinite produced is suitable for application of geopolymerbricks.

Keywords: unfired brick, geopolymer, metakaolinite, thermal annealing



