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RESUMO

O cimento Portland € um dos materiais mais utilizados no mundo, e é responsavel por
volta de 7,5% das emissbes anuais de gases agravadores do efeito estufa.
Engenheiros e cientistas visando diminuir danos maiores ao meio ambiente
pesquisam e projetam cimentos alternativos de alto desempenho utilizando tecnologia
verde, para substituir o cimento Portland. Dentre a classe de cimentos alternativos
encontra-se 0s geopolimeros, polimeros inorganicos desenvolvidos pelo cientista
francés Joseph Davidovits. Os geopolimeros sdo produzidos por meio de uma fonte
de aluminossilicatos amorfos junto a uma solugcdo alcalina, que por meio da
geopolimerizacdo forma um material de alta durabilidade, refratariedade e resisténcia
mecanica, devido as ligagbes Si-O-Al. O metacaulim é um dos principais materiais
precursores fonte de aluminossilicatos para a producao de geopolimeros devido sua
composicao guimica e reatividade. No presente estudo foi investigado o desempenho
mecanico de geopolimeros a base de metacaulim da regido amazénica com adi¢cao
parcial de escoria de alto forno, baseado em trés temperaturas de calcinagéo, 700°C,
800°C e 900°C, por 2h cada. Inicialmente foi realizado a calcinacdo para a obtencao
do metacaulim nas trés temperaturas, em seguida foram determinadas as
propriedades fisicas de perda ao fogo e teor de umidade, e mineraldgicas, através de
Difratometria de Raios-X. Em seguida, foram produzidos corpos-de-prova de pasta
geopolimérica de cada metacaulim obtido, com 10% de adicdo parcial de escoria de
alto forno e uma solucéo alcalina de 10 molar, para determinagdo de resisténcia a
compressdo. Em seguida os cimentos geopoliméricos fraturados foram analisados por
meio de microscopia Optica. O metacaulim obtido nas trés temperaturas apresentaram
propriedades fisicas consistentes com a literatura apresentou propriedades fisicas, a
analise de Difratometria de Raios-X apresentaram um halo amorfo com um pico
acentuado de silica, o que resultou em uma resisténcia a compressao de 44, 45, 38
MPa, das variacdes de temperatura de obtencdo do metacaulim 700, 800, e 900°C,
respectivamente. Quanto a analise morfoldgica, as pastas produzidas com
metacaulim obtido a 700° e 800° apresentaram uma superficie densa e homogénea,
guando comparados a pasta geopolimérica produzida com o metacaulim obtido a

900°C, devido a baixa atividade pozolanica comparado as demais variagdes térmicas.

Palavras-chaves: geopolimeros; calcinacéo; resisténcia a compressao.



ABSTRACT

Portland cement is one of the most widely used materials in the world and is
responsible for around 7.5% of annual greenhouse gas emissions. Engineers and
scientists aiming to reduce further damage to the environment are researching and
designing high-performance alternative cements using green technology to replace
Portland cement. Among the class of alternative cements are geopolymers, inorganic
polymers developed by French scientist Joseph Davidovits. Geopolymers are
produced by combining a source of amorphous aluminosilicates with an alkaline
solution, which through geopolymerization forms a highly durable, refractory and
mechanically resistant material due to the Si-O-Al bonds. Metakaolin is one of the
main precursor materials for aluminosilicates for the production of geopolymers due
to its chemical composition and reactivity. In this study, the mechanical performance
of geopolymers based on metakaolin from the Amazon region with partial addition of
blast furnace slag was investigated, based on three calcination temperatures, 700°C,
800°C and 900°C, for 2h each. Initially, calcination was carried out to obtain
metakaolin at the three temperatures, then the physical properties of loss on ignition
and moisture content, and mineralogical properties were determined through X-ray
diffractometry. Then, geopolymer paste specimens were produced from each
metakaolin obtained, with 10% partial addition of blast furnace slag and a 10 Mol/L
alkaline solution, to determine compressive strength. Then, the fractured geopolymer
cements were analyzed by optical microscopy. The metakaolin obtained at the three
temperatures presented physical properties consistent with the literature. The X-ray
diffraction analysis showed an amorphous halo with a sharp silica peak, which
resulted in a compressive strength of 44, 45, 38 MPa, from the temperature variations
of metakaolin production 700, 800, and 900°C, respectively. Regarding the
morphological analysis, the pastes produced with metakaolin obtained at 700° and
800° presented a dense and homogeneous surface, when compared to the
geopolymer paste produced with metakaolin obtained at 900°C, due to the low

pozzolanic activity when it compared with others thermic variations.

Keywords: geopolymers; calcination; compressive strength.
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1 INTRODUCAO

Na industria da construcdo civil hd um alto consumo de concreto para a
construcdo de edificacdes e estruturas que devem apresentar estabilidade mecanica,
durabilidade e custo-beneficio. Em contrapartida a elevada producéo de concreto gera
consequéncias ambientas severas por se tratar de processos com alta demanda de
energia e consumo de bens ndo-renovaveis (Habert et al, 2020).

O cimento Portland € o principal material ligante utilizado para a producéo de
concreto e argamassas, € € 0 responsavel por atribui resisténcia mecéanica e
durabilidade. A mistura de varios O6xidos comp8e o clinquer, que corresponde a
principal matéria-prima do cimento Portland, seguido de processos térmicos para que
seja produzido e comercializado. O concreto se caracteriza como um composito
trifasico, e € composto por um aglomerante (cimento), agregado miudo (areia) e um
agregado graudo (brita, pedrisco). Os agregados e o aglomerante devem ser
homogeneizados com o objetivo de adquirir resisténcia no decorrer do tempo (Griffiths
et al, 2023).

A desvantagem do uso de cimento Portland possui relagdo com problematicas
ambientais relevantes, estima-se que para a producao de 1 Kg de cimento Portland,
€ emitido cerca de 0,85 Kg de diéxido de carbono (CO2), gas que é altamente nocivo
ao meio ambiente por agravar o efeito estufa. Sendo a industria de cimento Portland
a responsavel por cerca de 7,5% das emissfes de gases poluentes por ano no mundo
(Zhi; An, 2023).

Com o objetivo de reduzir as emissbes de COg2, diversos engenheiros e
cientistas estudam a producdo e aplicacdo de cimentos alternativos. Davidovits
(1994), Duxson et al (2005) e Silva (2006) propdem a substituicdo do cimento Portland
por cimentos alcdli ativados, nomeados de geopolimeros, que consistem na
combinagdo de um material rico em aluminossilicatos ativados por uma solugao
alcalina.

O cimento geopolimérico emiti seis vezes menos CO2 para atmosfera em seu
processo produtivo comparado ao cimento Portland. Davidovits (2002) afirma que na
producéo de 1 (uma) tonelada de cimento Portland, gera-se 1 (uma) tonelada de COz,
enquanto na producgdo de 1 (uma) tonelada de cimento geopolimérico, gera-se 0,180
toneladas de CO.. Elegendo o cimento geopolimérico um material alternativo dotado
de tecnologia verde, contribuindo para o desenvolvimento sustentavel dentro da

industria de construcao civil.



Os geopolimeros possuem essa homenclatura devido sua composi¢ao quimica
qgue é similar aos 6xidos das rochas, ‘geo’, e também pela sua estrutura composta por
uma unidade repetida em cadeia, ‘polimeros’, por isso é classificado como um
polimero inorganico. Para que haja o processo de geopolimeriza¢do, a matéria-prima
deve conter aluminio (Al) e silicio (Si) em estado amorfo ou semicristalino junto a uma
solucédo alcalina (Zaid et al, 2023).

A principal matéria-prima para a producdo dos geopolimeros é a metacaulinita,
material que resulta do processo de calcinacdo do argilomineral caulinita. A maior
vantagem dos geopolimeros consiste no uso de residuos industriais para sua
producao, como: escoria de alto-forno, cinza volante, cinza de processos de extracao
de energia por biomassa, dentre outros (Raza et al, 2022). Comparando as
propriedades sob o cimento Portland, o cimento geopolimérico apresenta inércia
guimica, que os conferem durabilidade, e refratariedade, que os conferem elevada
resisténcia em altas temperaturas (Davidovits, 1994).

Atendendo as vantagens e aplicacdes do cimento geopolimérico, o presente
estudo visa avaliar o processo de calcinacdo do metacaulim para a producdo de
cimento geopolimérico, e determinar suas propriedades mecéanicas de resisténcia a

compressao e avaliar sua morfologia.



2 OBJETIVOS
2.1. Objetivo geral

Avaliar a resisténcia a compressdo de geopolimeros produzidos com
metacaulim calcinados em diferentes temperaturas com adi¢cao de escoéria de alto-

forno.

2.2. Objetivos especificos

e Caracterizacdo fisica e mineraldgica de metacaulim obtidos através
calcinacéo por duas horas nas seguintes temperaturas: 700°C, 800°C e 900°C;

e Avaliar a resisténcia a compressao das pastas geopoliméricas com diferentes
temperaturas de calcinagcdo do metacaulim, adicionando parcialmente 10% de
escoria de alto-forno;

e Avaliar a morfologia de pastas geopoliméricos produzidas com diferentes
temperaturas de calcinagdo de caulim, adicionando parcialmente 10% de escoéria de

alto forno através de microscopia éptica.



3 JUSTIFICATIVA

O presente estudo justifica-se na busca da temperatura ideal para a obtencéo
de metacaulim, tornando-o apto para ser utilizado como material precursor para
producédo de pasta geopolimérica de alto desempenho.

Bem como leva em consideracdo o carater ambiental, por se tratar da
otimizacao de processos para projecao de um cimento mais sustentavel comparado
aos convencionais.

Do ponto de vista cientifico, € justificado pela analise de caracterizacdo
estrutural para se averiguar a passagem do caulim para a fase metaestavel, onde o

material precursor se torna amorfo.



4 REVISAO BIBLIOGRAFICA
4.1. Geopolimeros

Os geopolimeros sdo materiais inorganicos cimenticios produzidos a partir de
uma fonte rica em aluminossilicato junto a uma solugdo alcalina. Esse material
alternativo ao cimento convencional, apresenta elevada durabilidade, alto
desempenho mecanico e inércia quimica. Além disso, o cimento geopolimérico emite
cerca de 75% menos gases nocivos ao efeito estufa e pode ser produzido com
residuos agroindustriais, comparado ao cimento Portland. Tornando os geopolimeros
uma tecnologia verde frente aos materiais cimenticios presentes no mercado
(Elmesalami; Celik, 2022).

Os geopolimeros sdo datados pela historia da humanidade desde do antigo
Egito e a antiga Grécia, onde existe monumentos e estruturas com a aparéncia de
uma rocha, com alta densidade e dureza. As esfinges e pilares foram moldadas por
uma espécie de cimento ativado por uma solucdo basica, estudos apontam a
existéncia de ligagdes Si-O-Si na estrutura desses monumentos, justificando sua
excelente durabilidade, devido a presenca dessas ligacdes nos geopolimeros (Alves
et al, 2020).

Em 1915 foi datado a primeira producdo e uso de materiais alcali-ativados na
Bélgica, nomeados de ‘geocimentos’, apds 30 anos, foi datado o uso de materiais
ativados por solucéo alcalina na producao de tijolos e artefatos ceramicos nos EUA.
O cientista e engenheiro ucraniano Glukhosky avaliou e caracterizou materiais alcali
ativados, e seu sistema de sintese e nomeou esse material como solo-cimento. Em
1970, na Franca, em virtude do alto indice de incéndios causados pela presenca de
matéria organica nas edificacdes, o cientista Joseph Davidovits aprimorou e avaliou
0s geopolimeros visando sua aplicagdo como material refratario a fim de reduzir o
namero de incéndios. Joseph Davidovits, a partir desse episédio, patenteou esse
material ao avaliar suas propriedades e processo de sintese (Provis; Dan Denver,
2009).

Os geopolimeros possuem aplicagdes na industria de construcdo civil, naval,
aeroespacial e automobilistica, que exploram as propriedades mecanicas e refratarias
para suas aplicacdes. Podendo se apresentar reologicamente na forma de resina ou
cimenticia, o que torna os geopolimeros verséateis em suas aplica¢des industriais. A
Australia e a China sé&o lideres no investimento em pesquisa e aplicacdo de materiais

geopoliméricos, principalmente na construcgéo civil (Yang et al, 2022).



O cimento geopolimérico esta intrinsecamente ligado a fonte de
aluminossilicatos utilizado no processo de producdo. Atualmente o metacaulim,
produto da calcinacdo do argilomineral caulinita, € a principal matéria-prima para
producédo de geopolimeros devido sua composi¢ao quimica e alta reatividade (Silva et
al, 2022). Estudos apontam que cimentos geopoliméricos produzidos a base de
metacaulim possuem alto desempenho e uma gama de aplicacbes no reparo de
pavimentos, revestimentos e construcdo de elementos ndo estruturais. Sendo o
parametro de calcinacdo um dos principais agentes para um cimento geopolimérico

de alto desempenho (Davidovits, 2018).

4.2. Estrutura dos geopolimeros
A terminologia dos geopolimeros € definida por ‘geo’, que corresponde a
estrutura e composi¢ao similar as rochas, e ‘polimero’, que corresponde a estrutura
com uma parte repetida. A féormula empirica dos geopolimeros esta destacada na

equacéo 01.

Mn {- (SiO2); — AlO2} . wH20 (1)

Onde,

M: cation (K*, Na*);

n: grau de policondensacao;

z.1,2e3;

w: quantidade de agua.

A estrutura dos geopolimeros é definida como amorfa, com ligacdes
majoritariamente de Si-O-Al em uma rede tetraédrica. A rede tetraédrica presente nos
geopolimeros sdo formadas pelo compartilhamento alternado de SiOs4 e AlO4 com
atomos coordenados de oxigénio, com o aluminio em coordenacéo 1V, que pode ser
equilibrado com a insercao de cations, do tipo K* ou Na*, que entram equilibrio com a
carga negativa de aluminio, tornando neutra a estrutura (Davidovits, 1991). A figura 1

apresenta a estrutura quimica quando a nhomenclatura.

Figura 1 - Estrutura em relagéo a terminologia dos geopolimeros.
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Fonte: Davidovits, 2002.

A razdo silicio e aluminio determina a estrutura ideal para cada aplicacdo
guanto a resisténcia mecanica. Dependendo da quantidade de atomos de silicio na
estrutura que se repete, os polissialatos possuem aplica¢des distintas, quanto maior
for a razdo Si/Al, maior ser4 o desempenho, pois as ligacdes Si-O-Si tendem a ser
mais fortes comparado as ligagdes com o aluminio (Davidovits, 1991).

4.3. Geopolimerizacéo

O processo de geopolimerizagéo consiste nas etapas de sintese que ocorrem
de forma simultanea ao unir a solugdo alcalina a uma fonte de aluminossilicatos
amorfa. Ha varios estudos que avaliam o processo de geopolimerizagéo e a cinética
de reacdo, com o objetivo de tornar aplicavel o geopolimero em setores industriais. A
razdo silica e alumina (Si/Al), homogeneidade fisico-quimica da fonte de
aluminossilicato, e temperatura de condi¢des de sintese sao fatores que influenciam
no processo de geopolimerizagdo e na qualidade do produto final quanto suas
propriedades (Amritphale; Bhardwaj; Gupta, 2019).

Glukhovsky propés um modelo de geopolimerizacdo que consiste em dois
fendbmenos simultaneos, a cristalizagdo, como alteragcdo quimica, e o coagulo como
alteracao fisica. Apesar da dualidade teodrica, o cientista P. Duxson prop6s um modelo
com cinco etapas de sintese, que consiste em etapas, na dissolucao, equilibrio de
especiacao, gelificacdo, reorganizacdo, polimerizacdo e endurecim ento, como
demostrado na figura 2. De forma suscinta, inicialmente ocorre a quebra das ligacdes
de aluminossilicatos pelo contato com os ions alcalinos, formando mondémeros e

oligdbmeros de silicatos e aluminatos, em seguida, a partir dessa formagéo, ocorre a



supersaturacao de um gel rico em Al-O-Al (gel 1), bem como ocorre a multiplicacéo
de ligacdes de Si-O-Si (gel 2), devido a insercdo de uma fonte extra de silica. Com o
crescimento de ambos os géis, ocorre a policondensacao dos oligbmeros de ligacao
Al-O-Si, e em seguida o endurecimento das macromoléculas (Thang, 2020; Sgarlata
et al, 2021).

Figura 2 - Esquema de geopolimerizagéo proposto por P. Duxsol.
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Fonte: Adaptado: Duxson et al, 2006.

Todos os estagios de geopolimerizacdo ocorrem de forma simultanea, no
entanto, é na etapa de dissolucdo que é visivel alguns comportamentos relevantes
para se avaliar a trabalhabilidade, como: expansdo quimica, endurecimento, retracdo
a seco, liberacéo de calor e perda de umidade. O processo de geopolimerizagédo na
metacaulinita estabelece alguns fatores de influéncia, sendo o grau de polimerizacéo,

alcalinidade da solucéo alcalina, concentracdo molar, moagem e granulometria do



metacaulim e temperatura dos componentes de sintese, os principais elementos que

podem interferir na geopolimerizacéo (Zhu et al, 2022).

4.4. Matérias-primas
4.41. Caulim

O caulim é o termo comercial empregado para uma argila de coloracéo branca
composta essencialmente pelo argilomineral caulinita, que é formada por silicatos de
aluminio hidratados. A caulinita pertence a familia dos filossilicatos, e apresenta uma
estrutura em lamelas, com empilhamento regular de 1:1, alternando uma camada de
SiO4 e outra de Al2(OH)s, como destacado na figura 3. Por se tratar de uma estrutura
cristalina dotada de moléculas de agua, o caulim apresenta alta plasticidade. E
utilizado aditivo e adsorvente na industria de celulose, farmacéutica e de tintas, devido
sua composicao quimica, estrutura e alvura quase totalmente branca (Brigatti; Galan;
Theng, 2013; Carretero, 2020).

Figura 3 - Estrutura da caulinita.
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Fonte: Souza, 2021.

Ao extrair o caulim, pode-se obter o caulim primério e o caulim secundario. O
caulim primario € extraido da alteragdo das rochas “in situ”, possuindo algumas
impurezas como mica e feldspato. Ja o secundario é extraido de pocos de agua ou
nascentes onde se forma a jazida, e apresentam impurezas como oxido de ferro e
oxido de titanio. O Brasil detém reservas de extracao de caulim em algumas regioes,
0 que varia sua composi¢cdo de acordo com a geofisica e geoquimica da jazida de
extracdo (Eldeeb et al, 2019).



10

Ha dois tipos de caulins comerciaveis, o caulim caulinitico e o caulim ferritico,
sendo o caulim caulinitico o recomendado para producéo e sintese de geopolimeros,
por conter uma razao silica/alumina proporcional, o que favorece a geopolimerizacao.
A partir da desestabilizacédo estrutural ao tratar termicamente o caulim, o material
adquiri alta atividade pozolanica, sendo utilizado como ligante na indUstria cimenteira,
especialmente na producéo de cimentos alternativos, como o geopolimero (Cao et al,
2021).

4.4.2. Metacaulim

O metacaulim é o produto da calcinagdo da caulinita, e apresenta alta atividade
pozolanica e baixa perda ao fogo. O metacaulim € obtido por meio da reacéo
termoquimica de saida dos radicais de agua que conferem a cristalinidade na
estrutura da caulinita, na faixa de 650°C a 850°C, tornando sua estrutura amorfa
(Sanchez et al, 2020). A fase metaestavel da caulinita possui alta reatividade, devido
desequilibrio estrutural da caulinita ao ser submetida a altas temperaturas por um
periodo médio de 2 (duas) horas. Para a producdo de geopolimeros, o metacaulim é
o0 material precursor ideal devido sua estrutura amorfa dotada de aluminossilicatos,
bem como é o mais utilizado devido seu acesso e processabilidade comparado a
outras matérias-primas (Onyelowe et al, 2023). A figura 4 apresenta o difratograma do

metacaulim.

Figura 4 - Difratometria do metacaulim.
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Fonte: Porto, 2019.

Para que ocorra um bom processo de geopolimerizacdo, visando obter um

cimento geopolimérico com uma microestrutura densa e compacta, o metacaulim deve
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apresentar uma estrutura altamente amorfa. A Difratometria de Raios-X é a técnica
capaz de atestar o potencial amorfo do metacaulim, por meio da presenca de um halo
amorfo entre o0 18,5° e 27,8° (Dai et al, 2022). Como destacado na figura 4 do estudo
de Porto (2019), onde é possivel observar um halo amorfo entre 18° e 28°, seguido
de picos de silica e aluminohidrocalcita, caracteristica mineralégica comum de
argilominerais calcinados da Amazonia (Maruoka et al, 2023). Apdés o processo de
calcinacdo, o metacaulim apresenta uma morfologia distinta do metacaulim, como

apresentado na figura 5.

Figura 5 - Morfologia do caulim (a) metacaulim (b), com um aumento de 30.000x.
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Fonte: Cao et al, 2022.

O caulim apresenta uma morfologia organizada em lamelas de formatos
pseudo hexagonais, com ordenamento continuo e alta estabilidade. Em contrapartida
0 metacaulim apresenta desorganizacdo estrutural, e lamelas com um formato
desordenado e instabilidade na sua estrutura. Tal mudanca apresentada nas
micrografias ocorrem pela desidratacdo da caulinita, que torna sua estrutura amorfa
(Kwakye et al, 2022).

4.4.3. Residuos sélidos

Para se produzir geopolimero o material precursor deve apresentar sobretudo
alto percentual de silica e alumina amorfa, tornando o uso de matérias-primas
alternativas provindas da agroindustria uma opcao sustentavel na sintese de

geopolimeros (Oyebisl et al, 2020).

a) Cinza volante:
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A cinza volante € um residuo industrial provindo da queima de biomassa em
usinas termoelétricas de geracao de energia limpa. Este residuo apresenta em sua
composicdo em média 61,5% de silica amorfa, e possui uma morfologia subesférica,
com alto potencial hidraulico. Sua fase amorfa é justificada devido seu processo de
obtencao que envolve a queima em temperaturas elevadas, lhe conferindo assim, uma
estrutura amorfa (Alterary; Marei, 2021).

Diversos engenheiros e cientistas avaliam e aplicam a cinza volante como
material precursor em geopolimeros de alto desempenho, por apresentar uma razao
Si/Al superior e alta atividade pozolanica quando comparado a outras matérias-
primas alternativas, com resultados de resisténcia a compressao de cerca 47 MPa
guando aplicado como concreto geopolimérico (Panda; Dash, 2020;
Nikoloutsopoulos et al, 2021). No entanto, a cinza volante apresenta limitacdes
guanto ao seu acesso para ser utilizado na producdo de geopolimeros, devido a
auséncia de usinas termoelétricas em totalidade no planeta terrestre, especialmente

no Brasil.

b) Escéria de alto-forno

A escoéria de alto-forno é um subproduto do processo siderargico de obtencao
do ferro gusa. Este subproduto é obtido a partir da formacéo dos 6xidos dos elementos
fundentes presentes no alto-forno para a reducéo do ferro. A escoria é expelida do
alto-forno no estado liquido e é resfriada de modo abrupto com o auxilio de um jato
de agua constante, se solidificando instantemente, obtendo assim uma estrutura
amorfa. A composicao quimica da escoéria de alto-forno € composta por CaO e SiO,
com 56,10% e 24,98% em média respectivamente, devido a natureza quimica dos
elementos fundentes aplicado para reduzir o ferro (Gill; Martinez-pavetti; Monteiro,
2020).

A adicdo de escoéria de alto-forno na producéo de geopolimero funciona como
uma fonte suplementar de calcio, que forma ligacdes fortes nos intersticios da rede
tetraédricas por meio do mecanismo de dopagem, tornando mais densa e compacta
a estrutura. Além de desenvolver o papel de fonte extra de silica, que eleva a razédo
Si/Al, obtendo um geopolimero de alto desempenho. O estudo de Porto (2019) obteve
uma resisténcia a compressao de 45 MPa, com adicdo de 45% de escoria de alto-

forno em geopolimeros a base de metacaulim. A escéria de alto-forno também auxilia
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no controle no tempo de pega, devido a sua morfologia regular que controla sua

reologia conforme o percentual de adicao no cimento geopolimérico (Lucas, 2021).

c) Cinza do bagaco de cana-de-agUcar

A cinza do bagaco de cana-de-acUcar é um residuo provindo da industria
sucroalcooleira, e € composto por matéria inorganica composta por silica e alumina
amorfa. A cinza € obtida por meio da queima desse material em caldeiras que
produzem os produtos derivados da cana-de-agucar. Este residuo possui em sua
composicdo quimica cerca de 72,12% de SiO2 em estado amorfo, apresentando alto
potencial para uso como material precursor na producdo de geopolimeros (Batool,
Masood; Ali, 2020).

No Brasil diversos estudos avaliam a aplicacdo da cinza do bagaco de cana-
de-aclcar na producdo de geopolimeros, e obtiveram bons resultados de resisténcia
a compressao, cerca de 170 KPa. Apesar do potencial promissor de aplicacéo deste
residuo, a ma distribuicdo de industrias sucroalcooleiras que produzem esse residuo
e a baixa quantidade produzida limitam seu reaproveitamento na producdo de
geopolimeros. Bem como seu médulo de finura diminui sua atividade pozolanica
(Feitosa et al, 2022; Souza, 2023).

4.5. Ativador alcalino

O ativador alcalino consiste em uma solucdo quimica de natureza basica
composta por hidroxido de sédio ou hidréxido de potassio que induz o processo de
geopolimerizagao junto ao material precursor, como ligante. O ativador alcalino possui
duas func¢des na geopolimerizacéo: (1) dissolver as ligacdes de Si-O-Al e equilibra-las
na rede tetraédrica; (II) balancear as cargas da mistura dos metais alcalinos. O
hidroxido de sédio € o mais utilizado para compor a solucdo ativadora, devido seu
potencial econdbmico mais acessivel comparado ao hidréxido de potassio. Alguns
estudos afirmam que geopolimeros ativados por solucdes de hidroxido de potassio
possuem um desempenho mecanico superior quando comparado ao hidroxido de
sodio, devido o tamanho superior de seu raio atbmico, que promove uma
microestrutura altamente densa (Giannaros; Kanellopoulos; Al-tabbaa, 2016;
Carrasco et al, 2019).

A adicao complementar de silicato de sodio ou silicato de potassio na solucao

ativadora é realizada visando aumentar a razédo Si/Al, e multiplicar as ligacdes Si-O-
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Si na estrutura do geopolimero, consideradas mais fortes comparadas as demais
ligacdes formadas no processo de geopolimerizacdo (Davidovits, 2002). Os ions de
sodio ou de potassio (Na*, K*) reagem com a matéria-prima, como material ligante
promovendo a formacao dos géis de Si-O-Al, sendo essencial analisar a concentra¢ao
molar da solug&o ativadora, para que ndo haja déficit ou excesso de alcali na solucgéo.
Quando ha uma quantidade excessiva de alcali na solucéo, o processo de hidrdlise
do material precursor ocorre de maneira rapida, impossibilitando a mobilidade dos
atomos em meio reacional, o que forma estruturas coaguladas dotadas de defeitos no
geopolimero (Xu; Deventer, 2000).

4.6. Aplicacdes dos geopolimeros

Os geopolimeros sao aplicados em diversos setores da industria da construcéo
civil, aeronautica e naval. Os geopolimeros apresentam-se como uma nova classe de
materiais ceramicos, sendo classificados como polimeros inorganicos, de suas
propriedades se destacam a sua alta refratariedade, durabilidade, resisténcia ao gelo-
degelo e dureza. Além disso, os geopolimeros apresentam alta resisténcia mecanica,
que é classificada com base na razdo Si/Al, como mostra a figura 6 (Lingyu et al,
2021). Quanto maior a razéo Si/Al, de 1 a 35, maior é a demanda tecnoldgica para as

aplicacdes (Dehghani; Aslani; Panah, 2021).

Figura 6 - Aplicacdo dos geopolimeros conforme a razéo Si/Al.
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Por se tratar de um material alternativo ao cimento Portland, os geopolimeros
possuem alta durabilidade e inércia quimica, sendo aplicados como ligante em
concretos estruturais e ndo estruturais. O concreto geopolimérico apresenta ganho de
resisténcia em um curto tempo de cura comparado ao concreto Portland, o que o torna
apto na fabricacdo de pré-moldados para pecas de pavimentacdo e painéis de
estruturas intertravadas. Revolucionando o mercado na construcao civil por se tratar
de um material com baixa emiss&o de CO: aliado ao alto desempenho e durabilidade
(Elgarahy et al, 2023).

Os compositos geopoliméricos reforcados com fibras sintéticas compdem
componentes de aeronaves que possuem alta exposi¢cdo ao calor, e a impactos. Os
compositos de matriz geopolimérica reforcado com fibras de carbono possuem alta
tenacidade e refratariedade, sendo aplicado no revestimento de aeronaves de bases
militares de alta tecnologia (Samal et al, 2023). Estes compédsitos de matriz
geopolimérica também compdem o revestimento de tubos de extracdo de petrdleo em
bases oceanicas de exploracdo de petroleo. Por apresentar inércia quimica, 0s
compositos geopoliméricos protegem a estrutura dos tubos metalicos contra o
processo de corrosdo, diminuindo sua manutengdo e prolongando o ciclo util dos
tubos (Yusuf et al, 2023).

4.7. Estudo de calcinacdo do metacaulim para producdo de cimento
geopolimérico
O caulim é um argilomineral que possui uma estrutura altamente cristalina,
devido a presenca da caulinita dotada de moléculas de agua, que mantem a estrutura
guimica do caulim estavel. Ao sofrer tratamento térmico, como o0 processo de
calcinacao, o caulim tende a apresentar uma estrutura amorfa, resultado da saida dos
radicais de agua devido a alta temperatura. A instabilidade estrutural presente no
caulim, especialmente quando ha quartzo (SiO2), eleva a atividade pozolanica do
caulim metaestavel, elegendo-o como um material precursor ideal para producéo de
geopolimeros (Khaled et al, 2023).
O grau de geopolimerizacdo estd intrinsecamente ligado ao grau de
amorfizacdo do metacaulim e sua razao Si/Al. Visando um alto grau de amorfizacéo

do metacaulim para a sintese de geopolimeros, Cao et al (2022) propés modelos de
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reacfes termoquimicas de calcinagdo para o metacaulim conforme a faixa de

temperatura de calcinacdo em relacéo ao tempo.

Al203 - 2Si02 - 4H20 Al203- 25i02 - nH20 + 4H20 (1)
650°C ~ 850°C (0h—2h)
Al203 - 2Si02 xSi02 + Al203 (2 - x) SiO2 {0
650°C ~ 850°C (2h—4h)
Al203 - (2 - x) 25102 Al203+ (2 - x) SiO2 (1)

650°C ~ 850°C (4h—0)

Quando o caulim é calcinado entre 650°C a 850°C em um periodo entre 0 horas
(zero) a 2 horas (duas), apresenta um percentual de caulim amorfo, ou seja,
metacaulim, suscetivel a ser aplicado como precursor na produgdo de geopolimero.
Quando é calcinado entre 2 horas (duas) a 4 horas (quatro) ocorre a formacgéo de
metacaulim e um percentual de quartzo referente a fase mulita altamente cristalina, o
gue interfere no processo de geopolimerizacdo, formando regides nao reagidas com
o0 ativador alcalino, por conta da baixa reatividade na estrutura do metacaulim. Apos o
periodo de 4 horas (quatro) de calcinagdo, ha uma quantidade excessiva de fase
mulita, e a estrutura tende apresentar um baixo grau de amorfizacdo, se tornando
inapta para ser aplicado como precursor na producdo de geopolimeros (Davidovits,
2020).

Cao et al (2022) apontou a faixa de temperatura de 650°C a 850°C entre 2
(duas) horas a 4 (quatro) no processo de calcinagéo para a producdo de geopolimeros
como. Nesta faixa de temperatura o processo de cristalizacdo do caulim por meio do
crescimento da fase mulita é indetectavel, devido a fase amorfa que torna a estrutura
reativa. Wan, Rao e Song (2017) afirmam que a cristalizacdo do caulim inicia a partir
de 860°C até 950°C, a formacéo de cristais na estrutura do material precursor torna
baixo a atividade pozolanica, ocasionando uma geopolimerizacdo de baixa
efetividade.

Para indicar um metacaulim apto para a producdo de geopolimeros, deve-se
avaliar seu grau de amorfizacdo, Adekitan e Ayininuola (2017) avaliaram o
comportamento térmico de metacaulins calcinados a 700°C e 800°C, por 2 (duas)
horas, e concluiram que os metacaulins obtiveram um processo de desidroxilacéo,
por meio da perda massica de em média 4,14%, indicando uma alta reatividade na

estrutura do metacaulim. Resultado similar € previsto para o metacaulim calcinado por
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900°C a 2 (duas) horas, em razao da desidroxilacéo elevada presente no metacaulim
calcinado entre 850°C a 900°C, como afirma Conconi et al (2020) em seu estudo.

A medida que os parametros de calcinacdo alcancam um valor médio na
temperatura de calcinagéo entre 700°C a 900°C, por 1 (uma) hora a 2 (duas) horas,
ou seja, 800°C por 2h, ha um desempenho mecanico superior dos geopolimeros
comparado aos demais parametros de calcinacdo (Abiodun et al, 2019). A resisténcia
mecanica de compressédo de cimentos geopoliméricos estéo intrinsecamente ligados
ao processo de geopolimerizacao de grande parte do material precursor ao ser ativado
com a solucéo alcalina, no caso, o metacaulim (Davidovits, 2002).

Ayeni, Onwualu e Boakye (2021) avaliaram a resisténcia a compressao de
geopolimeros produzidos com metacaulim calcinado a 700°C por duas horas, e
obtiveram 9 MPa de resisténcia a compressao. Ababneh, Matalkah e Matalkeh (2022)
avaliaram a atividade pozolanica do metacaulim calcinado por 800°C a duas horas, e
obtiveram uma resisténcia a compressao de 9,3 MPa, apresentando um valor baixo
devido a presenca de trioxido de ferro na estrutura do metacaulim. Freire et al (2020)
determinou a resisténcia a compressao de geopolimeros produzidos com metacaulim
calcinado por cerca de duas horas a 800°C e obtiveram 21 MPa de resisténcia a
compressao. Tal resultado foi atribuido a razédo Si/Al, de 1,7, que proporcionou uma
maior resisténcia a compressao comparado ao estudo de Ababneh, Matalkah e
Matalkeh (2022). Inocente et al (2021) avaliou a reatividade de caulim calcinado a
900°C por cerca de uma hora e obtiveram 13 MPa de resisténcia a compressao.

Mediante esses estudos, é possivel estabelecer parametros de calcinacdo com
0 objetivo de investigar o desempenho mecanico de geopolimeros a base de
metacaulim da regido amazonica com adicdo de escoria de alto forno. Sendo baseado
em trés temperaturas de calcinagéo, 700°C, 800°C e 900°C, fixando o periodo de duas

horas.
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5 MATERIAIS E METODOLOGIA EXPERIMENTAL

O presente trabalho foi elaborado com base nas normas e diretrizes que
regulam os ensaios e procedimentos experimentais desenvolvidos e consolidados
pelo grupo de pesquisa em materiais geopoliméricos da UFPA.

O estudo de calcinacdo, producdo do cimento geopolimérico e ensaio de
resisténcia a compressao foram realizados no Laboratério de Praticas Tecnoldgicas
(LAPTec) da UFPA/CANAN. Ja a caracterizacdo morfolégica foi realizada no
Laboratorio de Caracterizacdo de Materiais (LACMat) da UFPA/CANAN. A figura 7
destaca o fluxograma as etapas de desenvolvimento do presente trabalho.

Figura 7 - Fluxograma das etapas do trabalho desenvolvido.
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Fonte: Autor, 2024.

5.1. Materiais
Os materiais utilizados para a realizacéo do presente estudo foram:
e Caulim in natura, como fonte de aluminio (Al) e silicio (Si);
e Escoria de alto-forno, como fonte de calcio (Ca);
e Hidréxido de sddio (NaOH), como ativador alcalino;
¢ Silicato de sodio (NazSiOs), como fonte complementar de Si;

e Agua (H20), como solvente para a diluicdo da solugéo alcalina.

5.1.1. Caulim

O caulim utilizado no presente estudo foi fornecido pela empresa Mineral Mix

S.A. A regido de extracdo do caulim aponta a regido norte oriental, em termos
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geoldgicos. A granulometria do caulim foi especificada como retida de 100 mesh. A

figura 8 destaca o caulim in natura utilizado no presente trabalho.

Fonte: Autor, 2024.

5.1.2. Escoéria de alto-forno

A escoéria de alto-forno utilizada no presente estudo foi adquirida de forma bruta
provinda da Siderurgica Norte Brasil (SINOBRAS), sudeste do estado do Para. O
beneficiamento da escoéria de alto-forno consistiu na cominuicdo da escéria em um
moinho de jarro da marca MARCONI, modelo model MA500, e em seguida peneirada
na peneira de malha 200 mesh, a figura 9 destaca a escéria de alto-forno utilizada no

presente estudo.
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Fonte: Autor, 2024.
5.1.3.  Solucao alcalina

O hidréxido de sdédio utilizado foi da marca éxodo cientifica, possuindo formato
comercial em escamas. Bem como se torna um ativador mais econémico comparado
a outros ativadores alcalinos, o que torna mais viavel a producao de geopolimeros no
presente estudo, A figura 10 apresenta a solucao alcalina pronta para a producéo de

geopolimeros. As especificacfes do hidroxido de sédio estdo destacadas na tabela 1.

Tabela 1 - Especificagdes quimicas do hidroxido de sédio.

Determinacao Especificacbes
Aparéncia Escamas
Cor Brancas
Concentracao min. 97,5%
Carbonato de sodio max. 0,6%
Cloreto de sédio max. 0,03%
Solubilidade em agua Total

Fonte: Exodo cientifica.

O silicato de sadio, fornecido pela empresa Parquimica, foi utilizado como fonte
suplementar de SiO2. As especificagbes técnicas do silicato de soédio estdo

destacadas na tabela 2.

Tabela 2 - Especificaces quimicas do silicato de sddio.

Determinacéao Especificacbes
Aparéncia Viscosa
Cor Brancas
Volateis 0%
pH 11 -13
Na20 23 — 26%
SiO2 56 — 60%
SiO2/NaO:2 2,8 -2,4%
Solubilidade em agua Total

Fonte: Parquimica.
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Figura 10 - Solucéo alcalina.

Fonte: Autor, 2024.

5.2. Metodologia experimental

A metodologia experimental se baseou na investigacdo dos parametros de
calcinacdo do caulim in natura da Amazénia para avaliar o nivel de reatividade como
fonte de silicio (Si) e aluminio (Al) para a produ¢do de geopolimeros com adi¢do de
escoéria de alto-forno. A partir dessa investigacdo, foram realizados os seguintes
estudos: caracterizacdo fisica e mineralogica do metacaulim calcinado em trés
temperaturas distinta, de 700, 800 e 900°C, determinagcdo da resisténcia a
compressédo de pastas geopoliméricos com adicao parcial de escéria de alto forno e a
analise morfologica ap0s ensaio mecanico.

5.2.1.  Calcinagao do caulim

Com base nos estudos de Ayeni, Onwualu e Boakye (2021), Ababneh,
Matalkah e Matalkeh (2022) e Inocente et al (2021), foi estabelecido trés temperaturas
de calcinacao para obtencdo do metacaulim, sendo-as: 700°C, 800°C e 900°C, com
o periodo fixado de 2h de calcinacdo. Apos a determinacdo dos parametros de
calcinagcéo a serem investigados, foi separado cerca de 200g para cada variacao de
temperatura, e distribuido em um cadinho de 550 cm? produzido em carbeto de silicio,
a figura 11 destaca o cadinho. O forno mufla da marca Solidsteel, modelo SSFm - 6,7
L, e capacidade térmica de até 1200 °C, foi utilizado para realizar as calcinagoes,

como destacado na figura 12.

Figura 11 - Cadinho utilizado para a calcinag&o.
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Fonte: Autor, 2024.

Figura 12 - Forno mufla.

s

Fonte: Autor, 2024.

Apos a calcinagéo, os metacaulins calcinados foram separados em depoésitos
inibidores de umidade, e em seguida, submetidos a testes fisicos de perda ao fogo,
teor umidade, e mineraldgico através de Difratometria de Raios-X.

5.2.2. Testes fisicos

Para se avaliar as propriedades fisicas de reatividade dos metacaulins obtidos
em relagdo ao caulim in natura, foram determinados a perda ao fogo e o teor de
umidade.

5.2.2.1. Perda ao fogo

A determinacao da perda ao fogo do caulim in natura e dos metacaulins obtidos
foi realizada conforme procedimento descrido na norma ABNT NBR 17086-6 (2023)
Cimento Portland: Analise quimica — Determinacdo da perda ao fogo. Foi pesado
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cerca de 1g de cada material, em duplicata, e colocado em um cadinho, como
destacado na figura 13, e calcinado a 950+5°C no forno mufla marca Solidsteel, com
volume de 16L, e capacidade térmica de até 1200 °C, por um periodo de 50 min, como
destacado na figura 14. Apés a calcinacdo, os cadinhos foram colocados em um
dessecador comum para resfriar, e logo em seguida foram pesados. A equacao abaixo

foi utilizada para se obter o percentual de perda ao fogo.

m —m
Plesz 100% (1)

Onde:

PF: perda ao fogo, em percentual (%);
mz1: massa inicial, em gramas (g);

mz2: massa final, em gramas (Q);

m: massa total, em gramas (Q).

Segundo a norma, a perda ao fogo deve ser menor que 4%.

Figura 13 - Cadinho utilizado para a determinacdo da perda ao fogo das matérias-primas.

Fonte: Autor, 2024.
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Figura 14 - Cadinho sendo introduzido ao forno mufla para a determinacdo de perda ao fogo.

Fonte: Autor, 2024.

5.2.2.2. Teor de umidade

A determinacdo do teor de umidade do caulim in natura e dos metacaulins
obtidos, foi realizada conforme procedimento descrito na norma ABNT NBR 6457
(2024) Amostras de solo — Preparacéo para ensaio de compactacao e ensaios de
caracterizacdo. Foi pesado cerca de 30g de cada material em recipientes metalicos,
como destacado nas figuras 15 e 16, em triplicata, e submetido a estufa a 105+5°C
por 24h. Apés esse periodo, os recipientes metalicos foram colocados em um
dessecador comum até atingir a temperatura ambiente, e logo em seguida foram

pesados. A equacdao X foi utilizada para se obter o teor de umidade.

mi; —my
TU =—x 100% Q)
m; —mg
Onde:

TU: teor de umidade, em porcentagem (%);

mz1: massa do solo Umido somado a massa do recipiente, em gramas (Q);
m2: a massa do solo seco mais a massa do recipiente, em gramas (g);
m3: a massa do recipiente expressa, em gramas (g).

Segundo a norma, o valor médio do teor de umidade ndo deve exceder 0,1%.

Figura 15 - Recipiente metdlico e pa de adi¢do de material utilizado para o ensaio de

determinacéo de teor de umidade.
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Fonte: Autor, 2024.

Figura 16 - PGOs de caulins pesados para a determinacao de teor de umidade.

Fonte: Autor, 2024.

5.2.3.Difratometria de Raios-X

Para a analise de Difratometria de Raios-X (DRX) foi separado cerca de 10g de
caulim in natura e dos metacaulins obtidos a 700°C, 800°C e 900°C por 2h, em
ampolas de polipropileno (PP) de graduacéo de 1g/1g. O equipamento que realizou a
andlise foi o Proto Manufacturing, XRD Powder Diffraction System: gerador de
radiacdo Cu-Ka de 30 kV e 2 mA, passo angular de 0,0149°, intervalo de tempo de
0,5s, varredura de 47 min e variacao de 268 de 5° a 60°. Realizado no laboratério de
difratometria de Raios-X do Programa de PoOs-graduacédo em Fisica da Universidade
Federal do Para. Os dados obtidos foram quantificados pelo software Xpert Highscore
Plus.
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5.2.4.Producéo do cimento geopolimérico

Para a producdo do cimento geopolimérico, foi inicialmente preparado a
solucdo alcalina, que consiste na diluicdo do hidroxido de so6dio em agua, com
concentracdo molar de 10 mol/L, e a adicdo do silicato de sodio alcalino liquido. Apés
a preparacao da solugdo alcalina, os metacaulins obtidos nas faixas de 700°C, 800°C
e 900°C por 2h, e a escoria de alto forno beneficiada foram homogeneizados. A adicao
de escéria de alto-forno foi definida como 10%, sendo os 90% restantes o0s
metacaulins investigados na presente pesquisa, segundo estudos do grupo de
pesquisa de materiais geopoliméricos da UFPA. A concentracao molar e o percentual
de adicdo parcial de escoria de alto-forno foram definidos conforme o estudo de
Almeida (2023). A mistura da solucé&o alcalina junto os precursores secos (metacaulim
e escoria de alto-forno) foi realizada com o auxilio de um misturador de bancada
mecanico da marca Fisatom modelo 711S, com velocidade de rotacdo de 300 RPM.

O cimento geopolimérico foi moldado em moldes metalicos cilindricos de
dimensodes 2,50x5 cm, conforme procedimento descrido na norma ABNT NBR 5738
(2015) Concreto — Procedimento para moldagem e cura de corpos-de-prova, 0 molde
utilizado esta destacado na figura 17. ApGs o processo de moldagem, destacado na
figura 18, os 15 corpos-de-prova, 5 unidades de cada variacdo térmica de obtencéo
do metacaulim, foram curados a temperatura ambiente, chegando a idade de cura de

7 (sete) dias.

Figura 17 - Molde metdlico utilizado para a producao dos corpos-de-prova de resisténcia a
compressao.

Fonte: Autor, 2024.
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Figura 18 - Corpos-de-prova de cimento geopolimérico moldados.

Fonte: Autor, 2024.

Cada cimento geopolimérico foi codificado com base na temperatura de

calcinacédo dos metacaulins obtidos, como destacado na tabela 3.

Tabela 3 - Codificagdo do cimento geopolimérico em relacdo a temperatura de calcinacdo do
metacaulim.

CIMENTO GEOPOLIMERICO

Temperatura de
Cddigo calcinacao do

metacaulim (°C)

CG700 700
CG800 800
CG900 900

Fonte: Autor, 2024.

5.2.5. Ensaio de compressao axial

Para a determinacdo da resisténcia a compressdo axial do cimento
geopolimérico, os corpos-de-prova cilindricos seguiram as diretrizes da norma ABNT
NBR 5739 (2018) Concreto — Ensaio de compressao de corpos-de-prova cilindricos e
foi realizado em uma prensa servo-hidraulica da marca CONTENCO, modelo 1-3025-
B, como destacado na figura 19, com capacidade maxima de carga de 100 toneladas,
usando uma taxa de carregamento igual a 3 MPal/s.

Figura 19 - Prensa hidraulica utilizada para determinacao de resisténcia a compressao.
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Fonte: Autor, 2024.

Figura 20 - Corpo-de-prova fratura apés o ensaio de resisténcia a compressao.
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Fonte: Autor, 2024.

5.2.6.  Microscopia Optica

Para analisar a fratura dos cimentos geopoliméricos, os fragmentos dos corpos-
de-prova foram submetidos a microscopia Optica. O microscépico Optico utilizado para
a obtencdo das imagens foi o Microscopio Estereoscopio Binocular Zoom 1x ~ 4x

Aumento 10x da marca EVEN com camera acoplada, como destacado na figura 13.



Figura 21 - Microscopico 6ptico utilizado para a andlise da fratura do cimento geopolimérico.

29
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6 RESULTADOS E DISCUSSAO
6.1. Testes fisicos

6.1.1. Perda ao fogo

A figura 22 destaca a perda ao fogo do metacaulim obtido a 700°C, 800°C e
900°C por 2h. A analise fisica de perda ao fogo indica a quantidade em percentual de

matéria volatil que ha em um material inorganico.

Figura 22 - Perda ao fogo dos metacaulins.

4,92 —a— Metacaulim
e\c: 4.1
o 47
>
RS
o
I
©
'E
[}
a

1,98
2 N L
T T T
700°C 800°C 900°C

Temperatura de calcinagao
Fonte: Autor, 2024.

O metacaulim obtido a 700°C apresentou uma perda ao fogo de cerca 5%, o
gue indica ainda a alta presenca de hidroxila e material volatil em sua estrutura. O
metacaulim obtido a 800°C resultou em uma perda ao fogo de cerca 4%, 0 que
propdem a diminuicdo na presenca de moléculas de 4gua e aumento da instabilidade
estrutural, como também encontrado no estudo de Almeida (2023). Ja o caulim
calcinado a 900°C, obteve uma perda ao fogo de cerca 2%, devido a possibilidade da
existéncia de fase mulita e da perda predominante das moléculas de agua presentes
na estrutura do caulim (Silva et al, 2021).

A reatividade dos caulins cauliniticos estédo intrinsecamente ligados a perda

estrutural das hidroxilas presentes no caulim a temperatura ambiente, o que lhes
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conferem instabilidade estrutural, devido a amorfizacdo. A atividade pozolanica, ideal
para a promover a reacao de geopolimerizacdo, ocorre quando ndao ha um grande
percentual de agua e matéria organica de qualquer natureza (Santana et al, 2021).
Dessa forma, uma perda ao fogo ideal para torna o caulim em sua fase metaestavel,
obtendo um material reativo para ser utilizado como precursor na producao de
geopolimeros sem atingir a sua fase mulitica, € de 800°C a 2h, com 4%, como

encontrado no presente estudo.

6.1.2. Teor de umidade

A figura 23 destaca a perda ao fogo do metacaulim obtido a 700°C, 800°C e
900°C por 2h. A andlise fisica de teor de umidade indica o percentual de agua livre

presente na estrutura do metacaulim.

Figura 23 - Teor de umidade dos metacaulins.
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O metacaulim obtido a 700°C apresentou uma umidade de cerca 0,16%,
apresentado queda no teor de umidade ao eleva a temperatura de calcinacao,
obtendo assim 0,08% e 0,04% nos metacaulins obtidos a 800°C e 900°C,
respectivamente. Almeida (2023) obteve 0,11% em um metacaulim obtido a 850°C

por 2h, dentro dos parametros da norma de execuc¢ao do ensaio, quanto ao percentual
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de umidade, de 0,1%. Ao elevar a temperatura de calcinacdo, o percentual de dgua
livre na estrutura do metacaulim € reduzido, devido o severo processo de
desidroxilagdo ao atingir a fase metaestavel, elevando sua reatividade, como é
encontrado no metacaulim obtido a 800°C, com um valor médio favoravel. O
metacaulim obtido a 900°C apresentou menor teor de umidade devido a presenca de
fase mulita, que apresenta auséncia de moléculas de agua, no entanto possui carater
cristalino, que diminui a atividade pozolanica, segundo Cao et al (2022), tornando

desfavoravel para a producéo de geopolimeros.

6.2. Caracterizacdo microestrutural
6.2.1. Difratometria de Raios-X

A figura 24 apresenta o difratograma do caulim in natura.

Figura 24 - Difratograma do caulim in natura.
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Fonte: Autor, 2024.
O caulim a 25°C apresenta um comportamento estrutural altamente cristalino,

com dois picos evidenciados entre 10 e 30°. Os picos de caulinita indicam a elevada
presenca de aluminio e silicio coordenados por atomos de hidroxila, o que os
conferem cristalinidade. Silva et al (2021) afirma que a alta presenca de
aluminossilicatos indica um bom processo de geopolimerizacdo, o que resulta em um
material com alto desempenho mecéanico devido a estrutura compacta e densa. A

figura 25 apresenta o difratograma do caulim calcinado ha 700°C por 2 horas.
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Figura 25 - Difratograma do caulim calcinado a 700°C por 2 horas.
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Fonte: Autor, 2024.

Entre 18° e 27° h& a presenca de picos de quartzo, seguido da presenca de um
halo amorfo. Também é presente no difratograma um pico de moscovita, entre 5° e
10°. A existéncia de quartzo e moscovita € bem comum em caulins que apresentam
uma alta pureza de caulinita (He et al, 2021). A presenca de picos de quartzo com
uma intensidade modesta indica que houve a transformacéo do caulim para sua fase
metaestavel, ou seja, obteve-se o metacaulim. Em estudos de transformacéo de fase
de caulins utilizados para producédo de geopolimeros, a presen¢a de um halo amorfo
no comportamento cristalografico do material indica que houve transformacéo para
metacaulinita, essencial para sintese de geopolimeros, devido a alta atividade
pozolanica (Medeiros; Raisdorfer; Hoppe, 2017).

Adekitan e Ayininuola (2017) estudaram diversas temperaturas e tempo de
calcinacdo de um caulim altamente caulinitico, por meio da técnica de
termogravimetria, e indicaram 700°C por duas horas como o ideal para se obter uma
alta atividade pozolanica, devido presenca de silica e alumina amorfas. Tal
comportamento indica que hd um processo de geopolimerizacdo favoravel com o
caulim calcinado adotando esse parametro. A figura 26 apresenta o difratograma do

caulim calcinado a 800°C por duas horas.



34

Figura 26 - Difratograma do caulim calcinado a 800°C por 2 horas.
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Fonte: Autor, 2024.
A presenca do halo amorfo indica a alta reatividade presente no caulim

calcinado a 800°C por duas horas. Entre 26° e 29° h4 um pico acentuado de quartzo,
o0 que indica de modo semiquantitativo a alta presenca de silica, o que favorece a
promocao de um processo de geopolimerizacéo favoravel para um bom desempenho
mecanico dos geopolimeros. Davidovits (1988) afirma que um material precursor rico
em quartzo aliado a uma estrutura amorfa estimula a promog¢ao de uma microestrutura
densa com poucos poros nos geopolimeros. Abiodun et al (2019) estudaram o
processo de calcinacdo do caulim calcinado a 800°C por duas horas e apontou o pico
de silica e sua influéncia da densificagdo da microestrutura em materiais alcali
ativados. Com isso, tal parametro indica uma geopolimerizacdo superior devido a
maior presenca de silica amorfa, o que resulta, possivelmente, em um desempenho
mecanico superior. A figura 27 apresenta o difratograma do caulim calcinado a 900°C

por duas horas.
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Figura 27 - Difratograma do caulim calcinado a 900°C por 2 horas.
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Fonte: Autor, 2024.
O caulim calcinado a partir de 900°C apresenta um perfil altamente amorfo,

comprovado com a presenca do halo amorfo entre 20° e 29° no difratograma. No
entanto, entre 8° e 10° ha um pico isolado de mulita, o que n&o é favoravel para o
processo de geopolimerizacdo. O inicio da formagéo da fase mulita no caulim consiste
na reorganizacao da estrutura em uma rede aluminosilicosa estavel, o que dificulta e
diminui o potencial de reacéo, formando uma microestrutura dotada de defeitos que
sdo nocivos ao desempenho mecanico do geopolimero (Conconi et al, 2020; Maruoka
et al, 2023). O estudo de Zhang et al (2020) afirma que a presenca da fase mulita
torna o caulim ndo suscetivel a sintese, especialmente para ser utilizado como
material precursor de geopolimeros, mesmo que haja quartzo amorfo na estrutura.
Com isso, dentre as temperaturas que possuem potencial para serem adotadas
como parametro de calcinacdo do caulim para producdo de geopolimeros, o
parametro de 800°C por duas horas se mostra superior, em razao do potencial reativo

e da elevada presenca de silica amorfa, como analisado na difratometria.

6.3. Resisténcia a compressao uniaxial
A figura 28 destaca a resisténcia a compressdo dos cimentos geopoliméricos
produzidos com metacaulins obtidos a 700°C, 800°C e 900°C por 2h, com a idade de

7 (sete) dias.
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Figura 28 - Resisténcia a compressao das pastas geopoliméricas.

50
= —m— Geopolimeros
ol
45
2 45 44
o |
U0
N
N
95’_ 40 A
38
S 37
3
© 35 ABNT NBR 16697 - CP V ARI
O
o
D
® 30
n
Q
o
25
CG700 CG800 850°C (Porto, 2019) CG900

Fonte: Autor, 2024.

O geopolimero CG800 apresentou uma resisténcia a compressao superior,
cerca de 45 MPa, comparado as demais variacbes analisadas. O cimento
geopolimérico CG700 apresentou resisténcia a compressao estatisticamente similar,
dentro do desvio padrdao, a CG800, sendo 2,2% menor, com 44 MPa. J4 o CG900
apresentou uma queda no desempenho mecéanico, sendo 15,5% menor comparado
as duas variacdes analisadas, com 38 MPa. O cimento Portland de alta resisténcia
inicial, do tipo V, deve apresentar uma resisténcia a compressao minima de 35 MPa
com sete dias de cura segundo ABNT NBR 16697 (2018), o que j& é superado em
termos de desempenho mecanico pelo cimento geopolimérico nas trés variacdes de
temperatura de calcinacdo no presente estudo do principal material precursor do
geopolimero, o metacaulim.

A alta quantidade de silica amorfa presente no caulim calcinado do CG800
promoveu um processo de geopolimerizagdo bem sucedido, resultando em uma
microestrutura densa e consequentemente mais resistente. Davidovits (2002) afirma
gue uma alto percentual de gel supersaturado de ligacdes do tipo Si-O-Si gerados no
processo de sintese, resulta em um material com elevado desempenho mecanico.
Ababneh, Matalkah e Matalkeh (2022) produziram geopolimeros com metacaulim

obtido a 800°C por 2h, e obtiveram uma resisténcia média de 10 MPa, e atribuiram
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esse resultado a presenca de impurezas de oxidos de ferro e titanio, ja Freire et al
(2020) obteve 13 MPa de resisténcia a compressao produzindo geopolimeros em
parametros similares de calcinacdo. Ambos resultados sdo inferiores a resisténcia a
compressdo obtida no presente estudo, cerca 45 MPa. Tal resultado é explicado por
dois fatores: a presenca de 6xido de calcio, provinda da adicdo de escoria de alto
forno, que promove a interacdo de cations de calcio livres na solucdo de poros na
estrutura do metacaulim, rico em aluminossilicatos, induzindo a formacdo de
hidratados de silicato de célcio, tornando a microestrutura densa e compacta e a alta
presenca de quartzo amorfo comprovado na figura 4 (Yip; Lukey; Deventer, 2005).

Cao et al (2022) também afirmam que a sintese de geopolimeros com
metacaulins obtidos 700°C a 800°C possuem um alto desempenho mecanico devido
a estrutura e composicdo mineraldgica. Tal estudo explica a elevada resisténcia a
compressdo do CG700, que obteve um desempenho similar estatisticamente ao
CG800. O caulim calcinado a 900°C por duas horas apresenta em sua estrutura fases
de mulita, o que resultou na baixa resisténcia a compressao do geopolimero. Maruoka
et al (2022) afirma que o surgimento de material ndo reagido na estrutura do
geopolimero esta atribuido a estabilidade estrutural do caulim, o que ocorre com a
presencga da fase mulita, reduzindo seu potencial mecénico.

O estudo de Porto (2019) avaliou a resisténcia a compressao de cimentos
geopoliméricos com metacaulim obtido a 850°C por 2h, com adi¢éo de escoria de alto-
forno, e obteve uma média de 37 MPa. Resultado inferior comparado ao presente
trabalho, que obteve 15% de aumento de resisténcia a compressdo comparada ao
estudo de Porto (2019), utilizando metacaulim obtido a 800°C por 2h. Tal diferenca
pode estar atrelada a razdo Si/Al no processo de geopolimerizacdo do metacaulim
obtido (Abiodun et al, 2019).

6.4. Analise morfoldégica da pasta geopolimérica

A figura 29 apresenta a microestrutura do cimento geopolimérico produzido

com o metacaulim obtido a 700°C por 2h.
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Figura 29 - Microestrutura do CG700. Aumento de 10x.

Fonte: Autor, 2024.

A microestrutura revela um material com &reas compactas, indicando maior
rigidez, no entanto é claro a presenca de poros e regides de alto relevo que indicam
porcBes de material ndo reagido. A presenca de areas de materiais que nao foram
sintetizados junto ao meio alcalino enfraquece a estrutura dos geopolimeros, gerado
pelo surgimento de pontos de tensdo. Corréa (2021) analisou microscopicamente
geopolimeros com adi¢édo de escoria, e atribuiu a presenga de poros a néo reatividade
das matérias-primas. A figura 30 apresenta a microestrutura do cimento geopolimérico

produzido com o metacaulim obtido a 800°C por 2h.

Figura 30 - Microestrutura do CG800. Aumento de 10x.

Fonte: Autor, 2024.

A microestrutura revela uma morfologia com areas compactas, pouca
porosidade e baixo relevo, o que indica uma estrutura que obteve uma

geopolimerizacdo efetiva. A alta reatividade presente na estrutura do metacaulim
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catalisa a geopolimerizacdo, formando uma estrutura densa e com baixo numero de
poros (Davidovits, 2013). Lucas (2021) estudou a microestrutura de geopolimeros com
adicdo de escoria de alto forno, e apontou uma estrutura compacta e com baixa
porosidade, utilizando metacaulim obtido na faixa entre 800°C a 900°C por duas
horas. Com isso, a densificacdo dessa estrutura resulta em um alto desempenho
mecanico, como encontrado no presente estudo. A figura 31 apresenta a
microestrutura do cimento geopolimérico produzido com o metacaulim obtido a 900°C
por 2h.

Figura 31 - Microestrutura do CG900. Aumento de 10x.

Fonte: Autor, 2024.

A microestrutura apresenta uma morfologia com alta porosidade, alto relevo e
baixa compactacdo. A presenca da fase mulita diminui a reatividade do metacaulim,
gue ao ser submetido a sintese forma um produto com material ndo reagido,
enfraquecendo sua estrutura. Zhang et al (2020) indica que a presenca de mulita em
cimentos geopoliméricos promovem uma estrutura dotada de porosidade, o que o
reduz a resisténcia mecéanica, como contestada no presente estudo. Outro fator que
pode influenciar na formacéao de porosidade € o processo de moldagem, atrelado ao

processamento do geopolimero.
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7 CONCLUSAO

O metacaulim obtido nas temperaturas de 700, 800 e 900°C por 2 horas
apresentaram resultados de perda ao fogo e teor de umidade consistentes com a
literatura. A analise mineralégica apresentou os minerais caracteristicos do caulim, e
de cada metacaulim obtido nas temperaturas propostas, bem como o halo amorfo
caracteristico da metacaulinita entre 18° e 28°. As pastas geopoliméricas produzidas
com o metacaulim obtido a 700, 800, 900°C por 2 horas apresentaram resultados de
resisténcia a compressao superiores, com 44, 45 e 38 MPa, respectivamente, em
comparacao a norma ABNT NBR 16697 (2018), que regula os ensaios de resisténcia
a compressao do cimento Portland de alta resisténcia inicial, do tipo V, na qual deve
apresentar um valor minimo de 35 Mpa com 7 dias de cura. A analise morfolégica do
CG700 e CG800 apresentaram uma superficie compacta e densa comparado ao
CG900, que apresentou uma morfologia porosa e com material reagido, atrelado a

menor reatividade do metacaulim obtido a 900°C por 2 horas.
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SUGESTAO PARA TRABALHOS FUTUROS

Avaliar o potencial do metacaulim obtido a 800°C na producao de argamassas
e concreto geopolimérico;

Avaliar outros parametros de calcinacdo variando o tempo em relacdo a
temperatura de 700 a 800°C;

Analisar por microscopia eletrénica de varredura os cimentos geopoliméricos
produzidos com 700, 800 e 900°C.
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