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Resumo 

Os hidróxidos duplos lamelares (HDL) são argilas aniônicas também 

conhecidas como compostos do tipo hidrotalcita, esses materiais são amplamente 

estudados devido a uma importante propriedade denominada de efeito memória. O 

efeito memória consiste na regeneração da estrutura lamelar a partir dos precursores 

óxidos mistos dos metais componentes (CHDL) em contato com água ou soluções 

aniônicas. Os óxidos mistos obtidos pela decomposição térmica do HDL, podem ser 

incorporados ao cimento hidratado, de modo a auxiliar no preenchimento de poros 

durante a regeneração da estrutura lamelar e na imobilização de ânions indesejados. 

Logo, contribuindo para aprimorar as propriedades de materiais cimentícios a partir da 

redução da porosidade, ganho de resistência mecânica, alterando o processo de 

hidratação e melhorando o comportamento reológico do cimento.  No presente trabalho, 

investigou-se a viabilidade da aplicação dos CHDL, derivados da calcinação à 500 °C 

de nanopartículas de HDL (Mg-Al) intercaladas com ânions carbonato, como aditivos 

no cimento Portland CPV.  A cinética de regeneração dos óxidos mistos em contato 

com água deionizada e água de cimento foi acompanhado pela técnica de espalhamento 

de raios X a alto ângulo (WAXS), o que possibilitou verificar que a restruturação do 

HDL ocorre nos primeiros 10 min do contato com as soluções aquosas analisadas. 

Ademais, a análise de WAXS permitiu constatar que as partículas das amostras 

calcinadas foram capazes de regenerar a estrutura lamelar tanto nas soluções quanto na 

pasta do cimento. Os espaçamentos basais foram calculados por meio dos dados de 

difração de raios X (DRX) para as amostras de HDL antes e após a regeneração em 

água de cimento, água deionizada e soluções simuladas de poros de cimento (SCPS1 e 

SCPS2). Esses resultados mostraram a elevada capacidade do HDL em intercalar ânion 

carbonato, um dos principais íons responsáveis pela corrosão de estrutura metálica no 

concreto armado pelo processo de carbonatação.  Quando adicionadas ao cimento, as 

nanopartículas de óxido misto alteraram o comportamento reológico da pasta, 

contribuindo para a rápida consolidação da mesma. Ademais, o aditivo influenciou 

significativamente no fluxo de calor liberado durante as reações de hidratação, na 

estrutura porosa e com a redução expressiva da área específica do cimento hidratado. 

Palavras chaves: Hidróxidos Duplos Lamelares, Óxido Misto, Cimento Portland, 

Efeito Memória.  
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Abstract 

DEVELOPMENT LAYERED DOUBLE HYDROXIDES (LDH) NANOPARTICLES 

OF Mg and Al INTERCALATED WITH CARBONATE ANIONS FOR 

APPLICATIONS IN CEMENTITIOUS MATERIALS  ̶  Layered double hydroxides 

(LDH) are anionic clays also known as hydrotalcite-like compounds, these materials are 

widely studied because of an important property called memory effect. The memory 

effect consists of the regeneration of the lamellar structure from the mixed metal oxide 

precursors of the component metals in contact with water or anionic solutions. The 

mixed metal oxides obtained by the thermal decomposition of LDH can be incorporated 

into the cement, in order to assist in the filling of faults during the regeneration of the 

lamellar structure and in the immobilization of undesired anions. Thus, contributing to 

improve the properties of cementitious materials by reducing porosity, increasing 

mechanical resistance, altering the hydration process and improving the rheological 

behavior of cement. In the present work, the feasibility of the application of the mixed 

oxides as additives in the cement Portland CPV using LDH (Mg-Al) nanoparticles 

intercalated with carbonate anions calcined at 500 ° C. The regeneration kinetics of the 

lamellar structure induced by the addition of deionized water and cement water were 

studied in situ by time-resolved wide-angle X-ray scattering (WAXS), suggesting that 

recovery of the LDH structure occurs in the first 10 min of the contact of the mixed 

oxide with the analyzed solutions. In addition, the WAXS results allowed verifying that 

the calcined LDH particles were able to regenerate the lamellar structure also when 

incorporated in the paste of the cement. The basal spacing were calculated by X-ray 

diffraction (XRD) data for HDL samples before and after regeneration in cement water, 

deionized water and simulated cement pore solutions (SCPS1 and SCPS2). These 

results showed the high capacity of HDL in the intercalation of carbonate anion, one of 

the main ions responsible for the corrosion of metallic structure in the reinforced 

concrete by the carbonation process. When added to the cement, the mixed oxide 

nanoparticles changed the rheological behavior of the paste, contributing to the rapid 

consolidation of the same. In addition, the additive significantly influenced the flow of 

heat released during the hydration reactions, as well as the porous structure and 

reducing specific surface area of the cement. 

Keywords: Layered Double Hydroxides (LDH) Mixed Oxides, Cement Portland, 

Memory Effect.  
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O método de coprecipitação a pH constante foi eficiente na obtenção do 

HDLMgAl intercalado com ânions carbonato como pôde ser observado a partir dos 

resultados de difração de raios X, em que se verifica os picos basais (00ℓ) 

característicos da estrutura lamelar do HDL. Com a calcinação, foi observado o 

desaparecimento da reflexão nos planos cristalográficos (003), (006) e (009), indicando 

a obtenção dos óxidos dos metais componentes. Quando esses óxidos mistos foram 

colocados em contato com água de cimento, água deionizada e soluções simuladas de 

poros de cimento (SCPS1 e SCPS2) houve a regeneração da estrutura lamelar através do 

efeito memória, induzido pelas soluções avaliadas. O efeito memória foi evidenciado 

pelo reaparecimento dos picos basais (00ℓ) nos difratogramas das amostras, referente ao 

empilhamento das lamelas.  

A técnica de WAXS com resolução temporal possibilitou acompanhar a 

cinética de regeneração da estrutura lamelar do HDL, que teve inicio logo nos primeiros 

10 min de contato do CHDL com a água deionizada e água de cimento. Através do 

tratamento dos resultados obtidos estudou-se o mecanismo de regeneração nas soluções 

mencionadas. Para ambos os casos verificou-se que o aumento do tamanho do cristalito 

é resultado, primeiramente, do processo agregativo de nanocristais seguido pelo 

empilhamento das lamelas na direção c. 

A reconstrução das camadas de hidróxidos duplos ocorreu preferencialmente 

com a intercalação de ânions carbonato, o que é bastante interessante, uma vez que o 

processo de carbonatação no concreto armado é o principal responsável pela corrosão de 

estruturas metálicas. Com isso, o efeito memória observado para o HDL apresenta-se 

como uma estratégia promissora na proteção contra corrosão e no aumento da 

durabilidade do concreto armado.  

O efeito memória do HDL foi também verificado no cimento hidratado, onde 

as nanopartículas de CHDL foram capazes de regenerar as camadas de hidróxidos 

duplos com a intercalação dos ânions da matriz cimentícia. Os resultados demostram a 

capacidade desse composto do tipo hidrotalcita em regenerar a estrutura lamelar mesmo 

quando incorporadas na pasta do cimento e não somente em solução. 

Em relação ao comportamento reológico da pasta de cimento, verificou-se que 

o uso de nanopartículas de óxidos mistos como aditivos contribuiu para a aceleração da

consolidação da pasta do cimento, indicado pelo aumento expressivo da componente 

elástica G’. Os resultados das medidas de calorimetria de condução isotérmica 
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permitiram verificar que a adição das nanopartículas de CHDL levam a redução do 

fluxo de calor liberado durante as reações de hidratação, o que a priori indica a redução 

da reatividade dos grãos de cimento anidro.  

Por fim, o estudo da estrutura porosa para as pastas com diferentes formulações 

evidenciou a redução da quantidade de poros, principalmente nas idades precoces de 

hidratação. A influência da adição de CHDL também foi verificada nas propriedades 

texturais do cimento hidratado, mais especificamente com a redução do valor da área 

superficial especifica à medida que o teor de CHDL adicionado aumentou. 
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