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RESUMO

O presente trabalho apresenta a viabilidade técnica do uso de argilas, na forma de
metacaulim de alta reatividade, como pozolana para o concreto. Foram empregados dois tipos
de argilas: a caulinitica e o rejeito do caulim utilizado pela industria do papel. Neste segundo
tipo, além das possiveis vantagens técnicas, tem-se ainda o carater ecoldgico do uso de um
rejeito que tem proporcionado uma grande agressio ao meio ambiente. Num primeiro
momento efetuou-se o processo de caracterizacdo quimica e mineralogica dos dois tipos de
argilas. Apos esta caracterizacdo, realizou-se a calcinacdo e a moagem, tendo nestes processos
0 objetivo principal de proporcionar ao material uma alta reatividade. Finalizado o processo
de moagem, realizou-se na argila caulinitica e no rejeito, o ensaio de atividade pozolanica
com o cimento Portland e com a cal. Os resultados evidenciaram um baixo desempenho da
argila caulinitica ¢ um excelente desempenho do rejeito industrial. O mau desempenho da
argila caulinitica deveu-se a falta de homogeneidade no processo de calcinacgdo, haja vista que
o material ja foi obtido apds a calcinagdo, bem como a pouca eficiéncia dos processos de
moagem empregados.

Palavras-chave: metacaulim de alta reatividade, rejeito industrial, atividade pozolanica, argila
calcinada.

1. INTRODUCAO

Apesar dos estudos com relagdo ao metacaulim no concreto serem recentes, o seu
emprego como material pozolanico precede ao uso do cimento, visto que a calcinagdo de
argilas cauliniticas era a principal fonte deste tipo de material. Segundo PAPADIKIS e
VENUAT (1968), os romanos utilizavam um material pozolanico proveniente da moagem de
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telhas e de tijolos ceramicos em locais onde ndao havia a disponibilidade de tufos e cinzas
vulcanicas.

Para que a argila caulinitica possa desenvolver a atividade pozolanica existe a
necessidade que a mesma sofra um processo de calcinagdo, em temperaturas entre 500°C e
800°C, e posteriormente a moagem, visando diminui¢do da sua granulometria. Quando o
processo de moagem reduz o tamanho das particulas a valores inferiores a Sum, constata-se
uma excelente atividade pozolanica, sendo denominado por alguns autores como metacaulim
de alta reatividade. Esta capacidade pozolanica faz com que este material possa substituir
parte do cimento no concreto com o objetivo de aumentar a sua durabilidade e a sua
resisténcia.

Contudo, a producdo do MCAR pode apresentar problemas devido ao tratamento
térmico e ao processo de moagem, haja vista que geralmente este material tende a apresentar
valores bem variados decorrentes da natureza e da finura da argila empregada. Em funcdo
desta variabilidade, os fatores relacionados a calcinagcdo, como temperatura e tempo de
queima, e os fatores relacionados a moagem, como tempo e tipo de moinho, passam a ter uma
grande importancia, visando a garantia da pozolanicidade das argilas, quando calcinadas a
baixas temperaturas. Desse modo, o objetivo principal deste trabalho ¢ investigar o
comportamento pozolanico de dois tipos de argilas cauliniticas.

2. PROGRAMA EXPERIMENTAL
2.1. Materiais

Dois tipos de argilas cauliniticas foram utilizados neste trabalho. A primeira,
denominada como tipo I, ¢ usada como pozolana, na fabricagdao do cimento, por uma fabrica
localizada no estado do Pard, sendo obtida para este trabalho, apds o processo de calcinagdo e
antes da sua moagem. O outro tipo de argila, denominada tipo II, € um rejeito da industria do
papel, que emprega como matéria-prima o caulim. As amostras deste rejeito foram coletadas e
preparadas pela industria papeleira, sendo constituido dos seguintes passos: captagao da polpa
do rejeito em tanque de coleta; decantagdo do material s6lido empregando uma solugdo de
sulfato de aluminio; prensagem da solugdo decantada em filtro prensa do tipo sanfona (apos
esta etapa, as particulas solidas do rejeito tomam a forma de placas espessas de 50cm x 50cm
x Scm, com uma umidade em torno de 30%); secagem das placas em estufa a temperatura de
110 °C, até que as mesmas apresentassem uma consisténcia rigida e, por fim, desagregacao
manual das placas em tamanhos menores.

2.2. Caracterizagao quimica das argilas

As caracteristicas quimicas e fisicas dos materiais sdo apresentadas na tabela 1. O
menor valor obtido na perda ao fogo do material tipo I ¢ decorrente do mesmo ja ter sofrido o
processo de calcinagdo. Quanto a relacdo Al,O3/ SiO, para os materiais utilizados, constata-se
que os valores obtidos estdo proximos ao valor teérico (0,85), descrito por GRIM (1962), para
a célula unitaria da caulinita, evidenciando a predominancia deste argilomineral nos materiais
investigados.
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Tabela 1- Caracteristicas quimicas e fisicas dos materiais.

Caracteristicas Determinagdes Argila tipo] | Argila tipo II
Oxido de silicio (SiO,) 46,00 % 42,19 %
Oxido de aluminio (Al,05) 40,00 % 39,24 %
Oxido de ferro (Fe,03) 1,30 % 1,88 %
Oxido de calcio (CaO) 0,77 % 0,02 %
Quimicas Oxido de sodio (Na,0) 0,13 % 0,02 %
Oxido de magnésio (MgO) - 0,20 %
Oxido de Titanio (TiO») 2,51 % 1,49 %
Oxido de potassio (K,0) - 0,02 %
Oxido de fosforo (P,Os) 0,10 % 0,21 %
Oxido de enxofre (SO3) 0,02 % -
Perda ao fogo 9,6 % 14,80 %
Al,Os/ Si0O; 0,87 0,93
Fisicas Massa especifica 2,52 g/cm? 2,40 g/cm?
Diametro médio - 1,85 um
Superficie especifica - 17.510 m?/kg

Os valores de diametro médio e de superficie especifica do material tipo I ndo foram
obtidos devido a grande variacdo no tamanho das particulas, chegando-se a obter particulas
com 5 cm de diametro. A variagdo granulométrica ¢ decorrente da aglomeragao da argila
caulinitica durante o processo de calcinacao.

2.3. Tratamento térmico nas argilas

Como descrito anteriormente, a argila tipo I foi obtida apds o processo de calcinagao,
assim sendo, neste material, esta etapa da produg¢do do metacaulim de alta reatividade foi
suprimida. Na figura 1 ¢ apresentada a difracdo de raios-x do material tipo I, onde se observa
a presenca predominante de um unico tipo de argilomineral, a caulinita, sendo que pela
pequena intensidade do halo de amorficidade, constata-se que a mesma ainda apresenta fases
cristalinas. Este resultado, aliado ao alto valor de perda ao fogo residual observado na tabela
1, pode ser resultado de uma possivel falta de homogeneidade do processo de calcinagdo, o
que evidentemente pode resultar em prejuizo da sua atividade pozolanica.
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Figura 1- Difracdo de raios-x da argila caulinitica tipo 1.

Com relagdo a material tipo II, devido ao fato do mesmo encontrar-se na forma de
pequenos torrdes, partiu-se primeiramente para o seu destorroamento, através de um moinho
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de rolos. Este processo teve como principal objetivo transformé-lo em pd, visando tornar o
processo de calcinagdo mais homogéneo entre as particulas.

Com o destorroamento concluido, realizou-se a calcinacdo do material através de
choque térmico. Assim sendo, utilizou-se a temperatura de calcinagdo de 750°C e cadinhos
com capacidade para aproximadamente 230 gramas de material. A adocao da temperatura de
calcinacdo teve como base a bibliografia existente sobre o assunto e o trabalho realizado por
BARATA (1998) com este mesmo rejeito industrial.

Antes de se iniciar a calcinagdo, fez-se um estudo preliminar, visando verificar o
tempo Otimo para o desenvolvimento deste processo, com a quantidade de material
empregada. Neste estudo adotaram-se trés tempos de calcinagdo, 30, 45 e 60 minutos, onde se
constatou, através da difracdo de raios-x, que o tempo de 60 minutos proporcionou os
melhores resultados no que se refere a amorficidade do material, conforme mostrado na figura
2. Com relagdo a perda ao fogo residual do material calcinado, como era esperado, teve-se um
menor valor também com o tempo de calcinagdo de 60 minutos. Em todas as difracdes de
raios-x, observou-se novamente a predominancia do argilomineral caulinita.
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Figura 2- Difracdo de raios-x da argila caulinitica tipo II, ap6s diferentes tempos de
calcinagao.

Para ratificar o resultado do processo de calcinagdo, bem como verificar se o tempo de
calcinagdo de 60 minutos ndo provocou uma recristalizacdo da estrutura interna, foram
realizados os ensaios de termogravimetria (TG) e de analise termodiferencial (ATD). Os
resultados deste ensaio estdo colocados na figura 3. Numa comparacdo entre os resultados
obtidos antes e depois da calcinagdo por 60 minutos, constata-se o pico da reagdo endotérmica
foi praticamente extinto, evidenciando novamente a eficiéncia do processo de calcinagdo, ou
seja, a mudanca de fase do material. Quanto ao pico da reacdo exotérmica, este manteve-se
inalterado nas duas situac¢des, demonstrando que ndo houve, durante a calcinagdo, o processo
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de recristalizagao do material, que poderia provocar a diminui¢ao da sua atividade pozolanica.
Os resultados da curva TG apresentaram pequenas variagdes no que se refere a perda de
massa, em relacao aos resultados da difragdo de raio-x.
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Figura 3- Curva TG e ATD do rejeito antes da calcinagdo (a) e depois da calcinagdo por 60
minutos (b). (Condi¢gdes do ensaio: atmosfera de nitrogénio, taxa de aquecimento de
10 °C/min, temperatura maxima de 1100 °C).

2.4. Moagem do material resultante da calcinagao

Esta etapa, que se constituiu a ultima para a producdo do metacaulim de alta
reatividade, tem o objetivo principal de proporcionar um didmetro médio em torno de 3 um,
que segundo a bibliografia existente (CALDARONE et al., 1994; CALDARONE e GRUBER,
1995; ZHANG e MALHOTRA, 1995), é a grande diferenga entre o metacaulim e o
metacaulim de alta reatividade. No caso da argila tipo I, mesmo apds a constatacdo de
possiveis deficiéncias no processo de calcinacdo, partiu-se para a execucdo desta etapa,
adotando-se, numa primeira tentativa, a moagem em moinhos de bola em diferentes tempos,
contudo, em nenhum deles, foi obtida uma granulometria que proporcionasse ao metacaulim
uma alta reatividade.

Visando uma melhor eficiéncia da moagem, adotou-se o pré-peneiramento do material
na peneira 4,8 mm, onde constatou-se novamente que este procedimento ndo obteve o
resultado esperado, apesar de provocar ligeira melhora no material resultante do processo de
moagem, em relacdo ao material obtido sem pré-peneiramento. Deste modo, fez-se a opcao de
realizar o pré-peneiramento na peneira 2,4 mm, o que também ndo proporcionou a obtencao
dos resultados esperados, apesar de evidenciar uma ligeira melhora do material resultante da
moagem, em relacao aos resultados obtidos com o pré-peneiramento na peneira 4,8 mm.

Com o objetivo de solucionar a ineficiéncia do processo de moagem, partiu-se para a
utilizagdo de outros tipos de moinho, bem como combinagdes entre eles, sendo que em todas
as tentativas de moagem, adotou-se como material a ser moido, o resultante do pré-
peneiramento na peneira 2,4 mm. Dentre os tipos de moinhos empregados, teve-se: 0 moinho
de bolas vertical, onde a moagem ocorre pelo caimento das bolas devido a sua rotacdo; o
moinho de bolas horizontal, onde a moagem ocorre pela movimentagao horizontal das bolas
devido a sua rotacdo; o moinho de disco, onde a moagem ocorre pela friccdo do material entre
dois discos paralelos; e o moinho de molas, onde a moagem ocorre pela movimentagao de
duas rodas sobre o material a ser moido. Apesar das varias tentativas realizadas, ndo se teve
sucesso na obten¢ao da granulometria desejada, em nenhum dos moinhos adotados.

Com a ndo obtencao de granulometrias dentro da faixa esperada (dbsp, = 3 um), optou-
se pelo peneiramento, na peneira 75um (n° 200), do material que apresentou os melhores
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resultados, apds o processo de moagem, para que se pudesse realizar os ensaios de atividade
pozolanica com a cal e com o cimento Portland. Na figura 4 ¢ apresentado um resumo das
diversas tentativas visando a obten¢do da granulometria desejada, onde ¢ colocado, em cada
quadro, o moinho utilizado, a peneira em que foi realizado o pré-peneiramento, o tempo de
moagem, a ocasido em que foi feito o peneiramento na peneira n® 200 e o didmetro médio

(ds02) obtido com este processo.
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Figura 4- Apresentagdo, de forma esquematica, das diversas moagens executadas.

Em func¢do dos resultados obtidos nesta etapa com a argila tipo I, definiu-se como o
material para a realizacdo do ensaio de atividade pozolanica, o resultante do seguinte
processo: pré-peneiramento na peneira 2.4, moagem no moinho de bolas por 200 minutos e
peneiramento na peneira 200. Esta op¢@o nao se deveu exclusivamente ao seu menor didmetro
médio (5,49 um) em relacdo a maioria das tentativas de moagem, mas também a melhor
distribui¢do dos graos, obtida na curva granulométrica.

Além das moagens apresentadas na figura 4, foram realizadas outras tentativas,
alterando-se o tempo de moagem, onde também nio se obteve o resultado esperado. E
interessante ressaltar que, em todos os processos de moagem, observou-se no material
resultante uma ma distribui¢do granulométrica, que se refletiu na sua curva granulométrica, o
que levou a acreditar que a nao obtencdo dos resultados esperados, mesmo o material
demonstrando ser aparentemente de facil moagem, pode ser decorrente da falta de adequacao
dos moinhos ao material utilizado.

Na argila tipo II, como era esperado, apds a calcinagdo houve a aglomeracdo de suas
particulas, resultando num didmetro médio (¢sge,) de aproximadamente 9 um, o que fez com
que também houvesse a necessidade de moagem, visando a obtencao de um ¢spe, = 3 um. O
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processo de moagem foi iniciado com o material ainda quente, isto ¢, recém saido da
calcinacdo, e foi realizado no moinho de bolas por 60 minutos. A opcao pela realizagdo da
moagem, logo apods a calcinagdo, visou proporcionar uma maior eficiéncia do processo,
devido a auséncia de umidade no material resultante da calcina¢do. Contudo, esta moagem
ndo foi suficiente, pois resultou num ¢sgo, = 4,96 um, necessitando desse modo de um outro
estudo visando a definicdo do tempo extra de moagem para a obtengcdo da granulometria
desejada. Este estudo envolveu trés diferentes tempos: 30, 60 e 120 minutos, sendo que antes
da moagem, o material foi seco em estufa a 100°C, para que houvesse maior eficiéncia deste
processo.

Neste estudo, constatou-se um comportamento bem irregular dos resultados,
evidenciando, novamente, assim como na moagem da argila tipo I, uma grande
heterogeneidade das particulas do material resultante de moagem. Esta situacdo ¢ apresentada

na figura 5, que contém a curva granulométrica, o didmetro médio (¢so,) € a superficie
especifica dos trés tempos estudados.
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Figura 5- Curvas granulométricas, didmetro médio e superficie especifica obtidos no estudo
visando a defini¢ao do tempo extra de moagem. A) Moido por 90 minutos: tempo inicial de
60 minutos mais o tempo extra de 30 minutos. B) Moido por 120 minutos: tempo inicial de 60
minutos mais o tempo extra de 60 minutos. C) Moido por 180 minutos: tempo inicial de 60
minutos mais o tempo extra de 120 minutos.

Devido a este comportamento, optou-se pela realizagao do tempo extra de moagem por
um periodo de 120 minutos. Esta op¢do deveu-se principalmente a melhor distribuicdo
granulométrica deste material, o que pode proporcionar um melhor empacotamento, haja vista
que com rela¢do ao didmetro médio (¢soy) € a superficie especifica (Sesp), além de ndo se
obter resultados conclusivos, teve-se pouca variagdo entre os tempos de moagem estudados. A
adocdo do tempo extra de 120 minutos fez com que o tempo total de moagem do material
tenha chegado a 180 minutos. E interessante ressaltar que tanto na primeira moagem quanto
na segunda moagem as varidveis mantiveram-se constantes, ou seja: relagdo carga/material =
5, rotag@o do moinho = 43 rpm e tamanho da carga (diametro das bolas).

Com a finalizagdo do processo de producdo das pozolanas, ¢ apresentada na tabela 2
uma comparacao dos valores obtidos com a argila tipo I e tipo II, no que se refere as suas

caracteristicas fisicas e quimicas, com as exigéncias prescritas pelas normas americana,
indiana e brasileira.
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Tabela 2- Comparacdo das caracteristicas quimicas e fisicas dos materiais produzidos, com as
exigéncias normativas.

Determinag¢des IS1344 | ASTM C NBR 12653 ARGILA | ARGILA

(1968) || 618 (1991) || (ABNT, 1992) | TIPOT | TIPOTI

Si0, + AL,O;+ Fe,O3- min. 70% 70% 70% 87,3% 91,56%

Si0, — min. 40% - - 46,0% 45,80%
Diametro médio (pm) - - - 5,49 4,65

Particulas > 45 wm-max. 12 % 34 % 34 % 2,00% 10,59%

Sup. Especifica-min. (m*kg)| 320 - - - 18.770
Perda ao fogo — max. 5% 10% 10% 9,6 % 2.7*

*Perda ao fogo residual.
2.5. Atividade pozolanica do material resultante

Na execucdo destes ensaios empregou-se a NBR 5751 (ABNT, 1992) e a NBR 5752
(ABNT, 1992), para a atividade pozolanica com a cal e com o cimento Portland,
respectivamente. Na tabela 3 ¢ realizada uma comparagdo dos resultados obtidos com as
exigéncias da NBR 12653 (ABNT, 1992).

Tabela 3- Resultados dos ensaios de atividade pozolanica.

Material Ensaio Norma Idade Valor Exigéncia
utilizado obtido normativa
NBR 12653

(ABNT, 1992)

Atividade pozolanica NBR 5751 7 dias | 8,30MPa > 6,00MPa
Argila com a cal (ABNT, 1992)
Tipo I Atividade pozolanica NBR 5752 |28 dias| 74,00 % > 75,00 %
com o cimento Portland | (ABNT, 1992)

Atividade pozolanica NBR 5751 7 dias | 16,00MPa | > 6,00MPa
Argila com a cal (ABNT, 1992)
Tipo Il | Atividade pozolanica NBR 5752 |28 dias| 94,15% > 75,00%
com o cimento Portland | (ABNT, 1992)

A pouca atividade pozolanica por parte da argila tipo I pode ser creditada a possivel
falta de homogeneizacao no processo de calcinacdo que ndo promoveu uma amorfizagdo total
do material e a pouca eficiéncia da moagem, conforme visto anteriormente. Por outro lado,
teve-se no material resultante da argila tipo Il excelentes valores de atividade pozolanica.
Outro fator que pode ter influido no menor desempenho da argila tipo I, em relagdo a argila
tipo 11, ¢ a maior quantidade de compostos quimicos reativos presente no segundo, tais como:
SiOz, AL203 € F€203.

Apesar dos excelentes resultados no ensaio de pozolanicidade com o cimento Portland
na argila tipo II, teve-se que a quantidade de agua requerida pela argamassa foi 23% superior
a obtida na argamassa de referéncia, maior que o valor maximo de 15% exigido pela NBR
12653 (ABNT, 1992) para o uso de argilas calcinadas. Estes resultados devem ser creditados a
elevada finura do material, o que faz com que seja necessario uma maior quantidade de agua
para que a argamassa possa atingir a consisténcia definida por norma (225 + 5 mm). A
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excessiva necessidade de agua evidentemente prejudicou a obtengao de melhores resultados.
Em funcdo desta situacdo, partiu-se para a realizacdo na argila tipo II de outro ensaio de
atividade pozolanica, sendo que neste, empregou-se o aditivo superplastificante para a
obtencdo da mesma consisténcia da argamassa de referéncia, em vez do acréscimo de agua.
Como resultado, teve-se uma atividade pozolanica de 140,71% aos 28 dias, o que demonstra
novamente a alta pozolanicidade deste material, e também ratifica a necessidade de
vinculacao do emprego desta pozolana ao uso de aditivos plastificantes e superplastificantes
para que se possa obter o seu melhor desempenho.

3. CONSIDERACOES FINAIS

Através dos resultados obtidos no presente estudo, constata-se a viabilidade da
obtencdo de pozolanas de alta reatividade oriundas de argilas cauliniticas, desde que
observados os parametros referentes a sua composi¢ao quimica, ao seu processo de calcinagdo
e a moagem. O uso da pozolana oriunda do rejeito industrial proporcionou a argamassa
produzida com 35% de substituicdo de cimento pelo metacaulim de alta reatividade, um
acréscimo de 40% em sua resisténcia mecanica em compara¢do a argamassa de referéncia,
tendo ambas a mesma relagdo agua/aglomerante. Estes resultado evidencia claramente o
potencial deste material para a obtencdo de altas resisténcias no concreto, com menores
consumos de cimento.

A obtencao deste tipo de pozolana, quando oriunda do rejeito da industria do papel,
além do carater técnico ainda apresenta como vantagem o fator de se proporcionar uma opgao
de emprego a um material que acarreta uma grande agressdo ao meio ambiente.
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