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RESUMO

Diante do avango tecnoldgico, em um mundo globalizado, quando o desempenho ambiental
estd em linha de colisdo com as necessidades humanas, principalmente no que diz respeito ao
destino dos residuos, sdo necessarias pesquisas que busquemformas de atender a futura
demanda por materiais com reducdo do impacto ambiental. Deste modo a substituicdo de
materiais convencionais por alternativos que possam mitigar o impacto ambiental, é uma
solucdo promissora. Dentre essas, a substituicdo de areia por residuo plastico, em argamassas,
apresenta-se como grande potencial. Neste contexto, o presente trabalho teve como objetivo
investigar uma nova alternativa de producéo de argamassa geopolimérica, utilizando caulim do
estado do Amazonas e substituindo areia por residuo plastico de polietileno de baixa densidade
(PEBD), produzindo-se um novo material para a construcdo civil. O caulim foi beneficiado e
caracterizado termicamente por meio de termogravimetria na temperatura de 650°C por 1 h e
mostrou ser eficiente para a producdo da metacaulinita. Assim, apds a calcinacdo do caulim, a
metacaulinita foi caracterizada por MEV, FRX, DRX com refinamento por Rietveld, analise de
massa especifica e granulometria. As demais matérias-primas, tal como a areia e o residuo
plastico, também foram caracterizadas por MEV, andlise de massa especifica e granulometria.
As argamassas foram produzidas em dois grupos identificadas conforme o tipo de ativador
alcalino e o teor de substituicdo de areia por residuo plastico. Os dois grupos foram: GP-S
geopolimero com ativador simples de hidroxido de sédio NaOH e o outro foi GP-C geopolimero
com ativador composto de NaOH e silicato de s6dio Na2SiOs. Os grupos de argamassa foram
caracterizados de acordo com a sua resisténcia a compressao, porosidade, absorcdo de agua,
fases mineraldgicas por DRX, morfologia por MEV e mecanismo de eflorescéncia. Os
resultados mostraram que o grupo das argamassas GP-C a GP50-C teve o melhor desempenho
de resisténcia a compressdo com 22,69 MPa aos 28 dias, além de ndo terem formado
eflorescéncia. A argamassa com melhor desempenho mecanico foi utilizada na producdo da
placa cimenticia que foi caracterizada quanto a resisténcia a tracdo na flexdo. Além disso, a
placa cimenticia foi estudada quanto ao ciclo de vida pelos métodos ReCipe 2016
Midpoint/Endepoint e EN 15804. A resisténcia a tracdo na placa GP50-C foi de 12,28 MPa. Na
avaliacdo do ciclo da vida, o residuo plastico mitigou o impacto na categoria do uso da terraem
10%. O uso da metacaulinita em relacdo ao cimento, se mostrou um material sustentavel em
cinco categorias. A producdo de placa cimenticia de geopolimero de metacaulinita, com
substituicdo da areia por residuo plastico, contribui como uma alternativa sustentavel que pode
ser uma opcdo para mitigar os problemas ambientais ocasionados pelo descarte indevido dos
materiais plasticos.

Palavras-chaves: Argamassa de geopolimero; metacaulinita; eflorescéncia; placa cimenticia;
desempenho ambiental.



ABSTRACT

Given the technological advances, in a globalized world in which environmental performance
is in line with human needs, especially with regard to the destination of waste, research is
needed to find ways to meet the future demand for materials with reduced environmental
impact. Thus, the replacement of conventional materials with alternatives that can mitigate
environmental impacts is a promising solution. Among these, the replacement of sand by plastic
waste in mortars presents itself as having great potential. In this context, the present work aimed
to investigate a new alternative for the production of geopolymeric mortar, using kaolin from
the state of Amazonas and replacing the sand with low density polyethylene (LDPE) plastic
waste, in order to produce a new material for civil construction. The kaolin was processed and
thermally characterized using thermogravimetry at a temperature of 650 °C for 1 h and was
shown to be efficient for the production of metakaolinite. Thus, after calcination of the kaolin,
the metakaokaolinite was characterized using SEM, XRF, XRD with refinement using the
Rietveld method, specific mass analysis and granulometry. The other raw materials, such as
sand and plastic waste, were also characterized using SEM, specific mass analysis and
granulometry. The mortars were produced in two groups, which were identified according to
the type of alkaline activator and the level of replacement of sand by plastic waste. The two
groups were: the GP-S geopolymer with a simple sodium hydroxide (NaOH) activator and the
other was the GP-C geopolymer with an activator composed of NaOH and sodium silicate
(Na2SiOs3). The mortar groups were characterized according to their compressive strength,
porosity, water absorption, mineralogical phases using XRD, morphology using SEM and their
efflorescence mechanism. The results showed that the group of GP-C to GP50-C mortars had
the best compressive strength performance with 22.69 MPa at 28 days, in addition to not
forming efflorescence. The mortar with the best mechanical performance was used in the
production of cement plates, which were characterized in terms of tensile strength in bending.
In addition, the cement plate was studied regarding its life cycle using the ReCipe 2016
Midpoint/Endpoint and EN 15804 methods. The tensile strength of the GP50-C plate was 12.28
MPa. In the life cycle assessment, plastic waste mitigated the impact on the land use category
by 10%. The use of metakaolinite in relation to cement was shown to be a sustainable material
in five categories. The production of metakaolinite geopolymeric cement plates, with
replacement of sand with plastic waste, is a sustainable alternative that can be an option to
mitigate environmental problems caused by improper disposal of plastic materials.

Keywords: Geopolymeric mortar; metakaolinite; efflorescence; cement plate; environmental
performace.
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1 INTRODUCAO

Historicamente, a necessidade do homem durante a sua evolucdo em criar abrigos que
pudessem protegé-lo, levou a humanidade, de forma empirica, a fazer grandes descobertas a
partir de materiais disponiveis na natureza. Essas descobertas culminaram na utilizagéo de
rochas erodidas misturadas ao aglomerante de argila e carbonato (FIRDOUS et al., 2018). O
resultado disso foram materiais de excelente durabilidade que permanecem com suas
caracteristicas até hoje e fazem parte do patriménio histérico. Com isso, pesquisas tém sido
desenvolvidas para entender o comportamento desses materiais e a sua durabilidade ao longo
do tempo.

De acordo com Palomo et al. (2014), a durabilidade dos materiais pode estar
relacionada a mineralogia desses materiais ancestrais, tendo em vista a riqueza no
armazenamento do alumino silicato alcalino hidratado. Partindo desse principio, Davidovits
(2013) estudou um material para ser usado como aglutinante cimenticio denominado
geopolimero, obtido a partir da ativacdo alcalina de alguns materiais com presenca de
aluminossilicatos, tais como: metacaulinita, cinza volante, escéria de alto forno, entre outros.

Os geopolimeros produzidos a partir da metacaulinita ttm demonstrado resultados de
resisténcia a compressdo com potencial para serem utilizados como materiais de construcao
sustentaveis (BAI et al., 2018; BERNAL et al., 2013), pois, na producdo dos geopolimeros, a
metacaulinita é uma das matérias-primas mais utilizadas porque é obtida por meio da calcinagédo
do caulim, que ocorre a temperaturas moderadas entre 650 a 800°C. Essa alternativa, quando
comparada & producdo do cimento Portland, contribui para redugdo da quantidade de CO>
liberado na atmosfera (DAVIDOVITS, 2013). A nomenclatura geopolimero, designada por
Davidovits, surgiu a partir da observacao da semelhanca das condi¢cdes que governam a sintese
dos pléasticos fenolicos (organicos). A partir dessa comparacdo, Davidovits formulou um
composto inorganico de base polimérica que resulta em um gel com propriedades cimenticias.

A caulinita esta presente em algumas argilas e possui uma composicao teorica de 46,54
% de 6xido de silicio (SiO2), 39,5% 6xido de aluminio (Al203) e 13,96% de 4gua (H20). E um
material estavel em condi¢des normais, porém quando aquecido, a sua estrutura se desordena e
forma um material parcialmente amorfo com reatividade pozolanica (SEVERO et al., 2013;
MARQUES et al., 2014; FRIAS et al., 2019).

Em termos de reserva de caulim, no Brasil, a regido amazo6nica destaca-se por possuir

camadas espessa de solos argilosos que abrangem jazidas ainda pouco exploradas, como € o
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caso da regido metropolitana de Manaus. O caulim obtido destas jazidas tem mostrado potencial
para producdo de metacaulinita, pois apresenta elevado grau de pureza, para aplicagdo como
geopolimero ou substituicdo parcial na producdo de compdsitos cimenticios, tais como placas
e telhas para a constru¢cdo (MARQUES et al., 2014; OIKAVA et al., 2018). Neves (2018)
produziu metacaulinita utilizando caulim coletado na BR 174, localizagdo 5'10.2"S
60°01'58.7"W, em Presidente Figueiredo, na regido metropolitana de Manaus, sendo constatada
a alta reatividade da metacaulinita.

O processo de producdo de geopolimeros, ocorre por meio da ativacdo alcalina da
matéria-prima de aluminossilicato com solucdes alcalinas que podem ser: hidréxido de sédio,
hidréxido de célcio, hidroxido de potassio ou silicato de sédio (ROY, 1999). Durante a sintese
dos geopolimeros, a mistura dos ativadores com a matéria-prima, provoca a dissolucdo dos
aluminossilicatos, devido ao meio com alto potencial hidrogeniénico (pH), em que € possivel
hidrolisar a superficie das particulas das matérias-primas e dissolver certa quantidade de silica
e aluminio (SEVERO et al., 2013).

Quanto a cura dos geopolimeros, essa pode ocorrer a temperatura ambiente ou por
fonte de calor. Estudos realizados com a cura térmica variando de 40 a 95°C, nas primeiras
idades, tem apresentado resultados com altas resisténcias a compressao, pois a cura prévia em
estufa acelera a geopolimerizacdo com dissolucdo da estrutura amorfa da metacaulinita
(WIANGLOR et al., 2017). Outros estudos também mostram que é possivel obter altas
resisténcias com a cura ambiente aos 28 dias chegando a equiparar-se a cura térmica para as
concentracdes de 12, 15 e 18 mol/L de hidréxido de sddio (VASSALO et al., 2014).

A preocupacédo quanto a durabilidade dos materiais, no sentido de torna-los longevos,
vai ao encontro de um assunto delicado que é o desempenho ambiental. Pensar em inovagéo
dos materiais pode ser uma grande oportunidade para integrar questdo ambiental e social em
termos de destino de residuos sélidos. Assim sendo, essa pesquisa além de trazer a proposta de
produzir argamassa de geopolimero a partir de caulim da Amazonia, também propde utilizar o
residuo de plasticos para substituir a areia em teores parciais e totais. Isso se justifica pelo
agravamento na geragdo de residuos do pds-consumo, ocasionado pelo aumento do consumo
de produtos plasticos. Conforme Geyer et al. (2017), estimasse-se que o volume do consumo
de pléastico, mundialmente, pode chegar até 550 bilhdes de tonetaldas meétricas em 2030. Isso
representa 40% a mais do que ja é consumido atualmente. Esse cenario futuro pode provocar
um grande impacto ambiental, caso ndo sejam implantadas as devidas medidas para mitigar o

problema.
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Um dos residuos plésticos que crescem, principalmente em volume, é o polietileno de
baixa densidade (PEBD), material muito utilizado na producéo de sacolas plésticas, embalagens
de bebidas e comidas (HARIADI et al., 2021). Pesquisadores ja tém se mobilizado em realizar
estudos utilizando residuos plasticos em geral, para substituir agregados em argamassas para
aplicagdo na construcéo civil, tal como enchimento de vigas para reabilitacdo de estruturas,
agregado fino em concreto, entre outros, contribuindo para o desenvolvimento sustentavel
(BAHORIA, et al. 2018; BINICI, 2013).

A utilizacdo do residuo plastico substituindo a areia também tem como objetivo
mitigar o impacto ambiental causado pela utilizagdo da areia em argamassas e concreto. A areia
é extraida das margens dos rios, sendo um material caro devido ao custo excessivo do
transporte. Além disso, a extragdo em grande escala provoca esgotamento dos recursos naturais,
situacdo comum no Norte do Brasil, principalmente na Amazonia onde a areia € extraida de
rios e lagos (BAHORIA et al., 2018).

Outo fator que desperta o interesse, quanto a reducdo no consumo da areia, € o fato de
ser um material ndo renovavel, isso faz com que a substituicdo por polimeros tais como:
borrachas, plasticos e outros, seja um destaque em pesquisas no campo da construcao civil
(CANELLA, 2005). Outrossim, é uma responsabilidade dos grupos de pesquisa, desenvolver
formas inovadoras para agregar valor aos residuos poliméricos que ainda ndo apresentam
viabilidade técnica ou financeira (GRILLO, 2016).

Dessa forma, essa pesquisa trouxe como proposta principal, contribuir para mitigar os
impactos ambientais gerados pelo uso da areia, fonte ndo renovavel, muito utilizada na
producdo de argamassas e concretos, por residuo plastico, grande causador de impacto
ambiental no pés-consumo. Assim sendo, utilizando materiais da regido metropolitana de
Manaus, tal como o caulim e residuo plasticos de PEBD oriundos de sacolas plasticas, foram
produzidas argamassas geopoliméricas utilizando ativadores alcalinos simples e composto
substituindo areia por residuo plastico com teores de 0, 50 e 100%. Com a argamassa
geopolimérica de melhor comportamento fisico-mecénico foi preparada uma placa cimenticia
que foi caracterizada quanto ao comportamento fisico, mecénico. Pela Analise do Ciclo da Vida
(ACV) foi estudado o potencial sustentavel da placa cimenticia.

Em vista disso, a originalidade dessa pesquisa, foi a utilizacdo do residuo de PEBD,
de sacolas pléasticas, pois ainda ¢ uma opcao negligenciada, como alternativa na substituicdo da
areia em argamassas de geopolimero. A pesquisa também tratou de um tema pouco explorado,

em termos de desempenho ambiental, a ACV em geopolimeros, principalmente nas pesquisas
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que propde a utilizacdo de residuos. Propde-se por fim, fornecer subsidios & comunidade
cientifica para preencher as lacunas observadas na revisao bibliografica.

2 REVISAO DA LITERATURA

2.1 GEOPOLIMEROS
2.1.1 Sintese dos geopolimeros

Historicamente, 0 homem sempre teve a necessidade de criar para si habitacfes que
pudessem resguarda-lo e fossem duréaveis. Assim, essa necessidade associada aos materiais
disponiveis na natureza e ao empirismo, levou a humanidade as grandes descobertas. Um
grande exemplo disso, sdo as pedras artificias criadas a partir de rochas magmaticas, ja erodidas,
unidas com aglutinante obtido por meio de argila e sais de carbonato (FIRDOUS et al., 2018).

A excelente durabilidade dos cimentos antigos, que hoje fazem parte do patriménio
historico, conduz a um volume consideravel de pesquisas para determinar as razfes dessa
durabilidade, pois esses cimentos permanecem até hoje em bom estado. A durabilidade de
muitas estruturas antigas pode estar associada a mineralogia dos cimentos utilizados na época
e, particularmente, ao armazenamento de alumino silicato alcalino hidratado (PALOMO et al.,
2014).

Partindo desse ponto, Davidovits, cientista francés na area de materiais, desenvolveu
uma andlise sobre materiais ancestrais, que permitiu o estudo das varia¢6es sofridas ao longo
dos periodos de tempo, além de oferecer dados sobre a evolucdo mineraldgica e 0 mecanismo
de cristalizacdo. Os estudos culminaram na producdo de um tipo de cimento denominado de
geopolimero, isso ocorreu na década de 1970 e desde entdo, Davidovits passou a ser
considerado o pioneiro na sintese de materiais aluminossilicatos em solucéo alcalina, para obter
um polimero inorganico (DAVIDOVITS, 2011).

Geopolimeros, de acordo com Longhi et al. (2020), estdo incluidos no grupo dos alcali-
ativados, sendo que esses sdo produzidos na presenca de aluminossilicatos com elevado teor de
oxido de calcio (CaO) com aproximadamente 40% em massa. Contudo, os geopolimeros se
diferem dos Alcalis-ativados por utilizar matérias-primas com elevados teores de
aluminossilicatos e reduzido teor de CaO. A reacdo de ambos ndo ocorre por meio da agua, pois
os aluminossilicatos precisam de uma solucao aquosa de elevado potencial hidrogeniénico (pH)

para realizar a dissolucao.
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Davidovits (1991) descreve em seus estudos a geopolimerizagdo como um processo
que ocorre a partir da ativacdo alcalina das matérias-primas compostas por aluminossilicatos
que formam ligacGes poliméricas de Si-O-Al. Essas ligacdes, durante a sintese, geram uma
reorganizacédo estrutural formando o poli(sialato) do tipo (Si-O-Al-0), poli(sialato-siloxo) do
tipo (Si-O-Al-0-Si-O) e poli(sialato dissiloxo) do tipo (Si-O-Al-O-Si-O-Si-O), conforme
ilustrado na Figura 1 (DAVIDOVITS, 1991).

Figura 1 - Organizacdo estrutural dos geopolimeros - poli(sialato), poli(sialato-siloxo) e
poli(sialato dissiloxo).
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Fonte: Davidovits (1991) adaptado.

O sialato € uma abreviagéo do silicio-oxo-aluminato, terminologia adotada por ser uma
rede composta de silicato (SiO4) e aluminato (AlO4) que estdo conectados em uma estrutura
tetraedrica e compartilham atomos de oxigénio, formando assim, uma grande cadeia molecular
com uma estrutura semicristalina (DAVIDOVITS, 2020).
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O gel alcalino hidratado formado na geopolimerizacdo é estabilizado por um cétion
alcalino Na* ou K* conforme o tipo de ativador utilizado na sintese, isso resulta no gel de
aluminossilicato de sédio hidratado N-A-S-H ou aluminossilicato de potéssio hidratado K-A-
S-H. Trata-se de um gel ordenado e composto por ligacdes tridimensionais em que o resultado
do produto da reacdo pode apresentar propriedades mecénicas similares ou até maiores que 0S
cimentos tradicionais (LONGHI et al., 2020; PROVIS E BERNAL, 2014).

A partir da patente dos resultados da pesquisa de Davidovits, acerca da ativacao
alcalina da metacaulinita, as investigacdes sobre alcali ativados tiveram um crescimento
exponencial (RASHAD, 2013). A produgdo de um novo material com propriedades ligantes,
vai ao encontro da necessidade de se obter materiais alternativos que possam mitigar o impacto
ambiental quanto a emissao de CO; na atmosfera.

O cimento Portland, altamente consumido na inddstria da construgdo em concretos e
argamassas, € um dos maiores responsaveis pela emissdo de CO> na atmosfera. 1sso ocorre
porque a producdo de cimento requer uma temperatura elevada para decompor o calcério,
emitindo grandes quantidades de gas carbénico na atmosfera (PEREIRA et al, 2019; O
MUNDO DO CIMENTO, 2021).

Conforme Assi et al. (2016) e Sudagar et al. (2016), a busca pela substituicdo do
cimento Portland por cimentos alcali ativados est4 relacionada a redugdo de até 15% do
consumo de energia (CAO et al., 2017; VAN DEVENTER et al., 2012). De acordo com
McLelan et al. (2011), os geopolimeros produzidos sem aguecimento externo, alcancaram a
resisténcia desejada e quando comparados ao cimento Portland, apresentaram uma reducéo de
44 a 64% nos gases langados no ambiente.

Tendo em vista que o geopolimero é uma opcdo de material sustentdvel com
propriedades cimentantes, pesquisadores tém buscado novas alternativas na substituicdo do
cimento Portland. Partindo desse principio, a sintese de geopolimeros envolve as mais diversas
materias-primas como fonte de aluminossilicatos, assim como as mais variadas dosagens e
combinacg0es de ativadores alcalinos que fornecem resultados diferentes, conforme relatado em
diversos estudos da literatura (SHARMIN et al., 2017; RASHAD, 2013; SANTANA et al.,
2020 E SUN et al., 2020).

Para entender a sintese dos geopolimeros, € preciso conhecer o processo que envolve trés
etapas: primeiramente o 6xido de aluminio Al2O3 dissolve-se e, na segunda etapa, de uma forma
mais lenta, dissolve-se o Oxido de silicio SiO2 que estdo presentes na matéria-prima. Por fim,

na Ultima etapa ocorre a condensacéo e os ions formam um gel amorfo (ROZECK et al., 2019).

21



Os principais parametros de controle durante a producdo de geopolimeros, além da
composi¢do quimica da matéria-prima, sdo a temperatura e tempo de cura, quantidade de agua
e a solucéo alcalina ativadora (AZEVEDO et al., 2018; BIGNOZZI et al., 2014; GORHAN et
al., 2014).

2.1.2 Matéria-prima como fonte de aluminossilicato

Quanto as matérias-primas como fonte de aluminossilicatos, essas séo consideradas de
baixo custo e podem ser obtidas a partir de minerais de residuos industriais, tais como: cinza da
casca do arroz, escoria de alto-forno, cinzas volantes, ou minerais naturais sendo a mais
utilizada a metacaulinita (ZANG et al.,2016; DAVIDOVITS, 1991; SHARMING et al., 2017).

De acordo com Poon et al. (2001), a metacaulinita € uma pozolana utilizada desde a
década de 1990 e esse argilomineral, rico em 6xidos de silicio SiO2 e de aluminio Al>O3, é
considerado uma matéria-prima ideal para formacéo de geopolimeros. Além do mais, apresenta
um melhor desempenho na geopolimerizacdo, devido a sua natureza parcialmente amorfa,
guando comparado a outros precursores (LAHOTI et al., 2017).

A caulinita esta presente em algumas argilas, principalmente do tipo caulim, e possui uma
composicdo tedrica de 46,54% de Oxido de silicio (SiOz2), 39,5% oOxido de aluminio (Al203) e
13,96% de agua (H20). Trata-se de um material estavel em condi¢Bes normais e, quando aquecida,
a sua estrutura se desordena e forma um material parcialmente amorfo com reatividade pozolanica
(SEVERO et al., 2013; MARQUES et al., 2014; FRIAS et al., 2019).

Os caulins sdo formados pelo empilhamento de lamelas, conhecido também como
folhas, de tetraedros de silica para octaedros de gibsita que estdo ligados entre si. O processo
para obtencdo da metacaulinita inicia-se com o beneficiamento do caulim, seguido de um
tratamento térmico para transformar caulinita, um mineral de estrutura cristalina, contido no
caulim, em metacaulinita a uma temperatura em torno de 650 a 700°C, quando o grupo da
hidroxila é quase totalmente removido do caulim.

Assim, conforme a afirmacéo de Granizo et al. (2000), ap6s o tratamento térmico
ocorre a saida das hidroxilas, que ligam os atomos de aluminio, provocando uma mudanca no
namero da coordenacdo atdmica, reduzindo a estabilidade da caulinita transformando-a em
metacaulinita, material mais reativo em meios alcalinos capaz de produzir geopolimeros com
estrutura mais resistente e com melhor qualidade (NORTON, 1975).

De acordo com Rashad (2013) a temperatura de calcinacdo é uma variavel importante

convertendo caulinita em metacaulinita. Temperaturas de 500, 550, 600 e 650°C por 1 h, foram
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estudadas na ativacéo térmica da caulinita por Taylor-Lange et al. (2012) no qual, 650°C se
mostrou ser a mais eficiente em termos de alta porcentagem de desidroxilacdo maior a 85%.

A metacaulinita industrializada € muito utilizada na sintese de geopolimeros como por
exemplo: MetaMax-BASF em Longhi et al. (2020) e Lahoti et al. (2017), Metacaulinita do
Brasil por Santana et al. (2020) e Caballero et al. (2019), entre outros. Contudo, existe uma
variedade muito grande de caulins, que possuem elevados teores de caulinita, com potencial
para produzir metacaulinita de alta reatividade, principalmente na regido norte do Brasil. Isso
ja foi observado quando, em termos de reserva de caulim (figura 2), o estado do Amazonas,
municipio de Presidente Figueiredo, se destacou como segundo no ranking nacional, mas essas
reservas ainda sdo pouco exploradas (BARBOSA, 2019; CPRM, 2016).

Figura 2 - Foto da reserva, local da coleta do caulim, no Estado do Amazonas, municipio de

Presidente Figueiredo.

~ A
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Barbosa (2019), em sua pesquisa, caracterizou o caulim oriundo da formacéo Alter do
Chéo, na BR 174 de acesso de Presidente Figueiredo, municipio de Manaus-Am, no intuito de
produzir metacaulinita para ser utilizada como material cimenticio suplementar (MCS) na
substituicdo parcial do cimento. O MCS ¢é utilizado para aumentar a resisténcia do cimento e

contribuir para diminuir a liberacdo de CO.. A composicdo quimica do material apresentou
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elevados teores de Al.Os e SiO2 e pouco quartzo, indicando potencial para produzir

metacaulinita reativa.

2.1.3 Ativadores alcalinos

Em termos de reacéo alcalina da metacaulinita, o tipo de ativador e a sua concentragéo,
sdo fatores importantes que podem impactar diretamente na microestrutura e propriedades do
produto obtido (RASHAD, 2013). Conforme Longhi et al. (2020), diferente do cimento
Portland, a reatividade nos geopolimeros, ocorre a partir da reacdo com solugdes de elevado
pH alcalino, tais como: solugdo de hidroxido de sédio NaOH ou hidréxido de potassio KOH,
ou combinados com silicato de sodio NazSiOs ou de potassio K2SiOs e outros (FRIAS et al.,
2019). A alcalinidade do ativador permite a dissolucdo dos aluminossilicatos da matéria-prima,
0 que possibilita a formacao de um gel com propriedades cimentantes.

Portanto, buscando uma significancia entre os parametros de mistura que afetam as
propriedades mecénicas do geopolimeros de metacaulinita, Lahoti et al. (2017) estudaram a
razdo molar de Si/Al, Al/Na, H.O/Na2O e a razdo de massa agua/solidos. O ativador alcalino
foi uma combinacdo de NaOH e NaxSiOs. Lahoti et al. (2017) concluiram que a razdo molar
Si/Al foi o pardmetro mais significativo na determinagdo da resisténcia a compressdo e,
diferentemente do cimento Portland, o menos significativo foi a razdo agua/sélidos. A maior
resisténcia obtida no estudo foi de 78,96 MPa para uma razdo de Si/Al = 2,26 e a menor
resisténcia de 3,58 MPa foi para a razdo de 4,42, chegando a 0 MPa para uma razéo de 6,34.

Semelhantemente a pesquisa anterior, Santana et al. (2020) estudaram em argamassas
geopoliméricas os parametros de SiO2/Al>03, H2O/Na.O, Na,O/Al>O3 e areia/metacaulinita e
como estes influenciam a resisténcia mecanica, porosidade e abatimento. O ativador alcalino
utilizado foi a combinacgédo de NaOH e Na>SiOs com modulo de silica MS = SiO2/Na20 = 3,81.
Os resultados demonstraram que as molaridades de NaOH de 9,02 e 9,23 apresentaram as
maiores resisténcias de aproximadamente 26 MPa, enquanto que a menor resisténcia foi
observada para a molaridade de 11,23 com aproximadamente 5 MPa. Foi destacado também
uma forte correlacéo linear negativa entre a porosidade e a agua, pois durante a dissolugcdo dos
aluminatos e silicatos, parte da dgua que ndo € ligada aos compostos do geopolimero € liberada
em outra fase da geopolimerizacao deixando para tras 0s poros.

Rocha (2017) estudaram a influéncia dos ativadores alcalinos de sodio e potassio e as
suas combinagGes com silicato de sodio e silicato de potassio em argamassa geopoliméricas de

metacaulinita. O comportamento mecanico e térmico foram analisados em argamassas
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produzidas na razéo de 1:1 (metacaulinita para areia), variando apenas o0s ativadores utilizados,
de: silicato de sddio e hidroxido de sodio (s.Na-h.Na), silicato de s6dio com hidréxido de
potassio (s.Na-h.K), silicato de potassio com hidréxido de potassio (s.K-h.K) e silicato de
potassio com hidrdxido de sddio (s.K-h.Na). A areia utilizada foi a extraida de leito do rio e seu
maodulo de finura foi de 2,51 com massa especifica de 2,64 g/cm?. Os resultados demonstraram
que na idade de 28 dias de cura, que o0 melhor comportamento mecanico foi do ativador s.Na-
h.Na com 79,7 MPa para raz6es molares de H2O/Na;O =11 e SiO2/Al>03 = 3.

Os autores observaram que os ativadores influenciaram significativamente a
microestrutura das argamassas. O uso de silicato de sddio gera heterogeneidade microestrutural
e muitos poros 0 que ocasiona uma perda de massa maior e aparecimento de microfissuras,
resultado de uma ativacéo rapida com ganhos de resisténcias nas primeiras idades, mas com
prejuizo da matriz. Entretanto, as argamassas produzidas com silicato de potassio apresentaram
uma estrutura mais homogénea com poucos poros, sugerindo uma fase gel mais densa e com
melhor estabilidade térmica em altas temperaturas. Assim sendo, os autores puderam inferir
gue, o comportamento das argamassas foi influenciado pelo tipo de solucdo de ativagdo
alcalina, pois a reacdo mais lenta e uniforme do silicato de potassio, contribuiu para um ganho

de resisténcia ao longo das idades de cura.

2.1.4 Formagao da eflorescéncia

Como qualquer outro material, os geopolimeros também estdo suscetiveis a formacéo
de manifestacGes patoldgicas. A eflorescéncia é um dos problemas mais importantes que
ocorrem durante 0 uso dos geopolimeros, além de causar danos estéticos na superficie,
compromete as propriedades fisicas, pois causam profunda degradacdo do concreto e corrosdo
das armaduras. Desta forma alguns estudos foram desenvolvidos buscando mitigar esse
fendmeno.

O mecanismo de eflorescéncia ocorre por meio da combinacdo dos processos de
lixiviacdo e carbonatagéo, quando os alcalis ndo reagidos na geopolimerizagdo, migram para a
superficie do geopolimero por lixiviacdo e evaporam deixando para tras os sais que cristalizam
quando entram em contato com o CO> da atmosfera. Assim, o resultado é a formacéo de um
precipitado de carbonato de sodio do ativador de hidroxido de sédio NaOH ou carbonato de
potassio do hidroxido de potassio KOH (XUE et al., 2018).
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De acordo com Zhang et al. (2014), o grau de porosidade do material € um potencial
para formacdo da eflorescéncia, tendo em vista que, por meio da estrutura porosa ocorre a
lixiviacdo dos alcalis.

Partindo desse principio, alguns autores tém pesquisado a eflorescéncia buscando
formas de mitigar esse fendbmeno em geopolimeros de metacaulinita. Ademais, diversos fatores
que constituem a durabilidade dos geopolimeros, ainda necessitam ser entendidos (LONGHI et
al., 2020).

Conforme Zhang et al. (2014), para entender o0 mecanismo de eflorescéncia, alem da
observagdo visual, é necessario estudar o DRX do material coletado na superficie da amostra,
pois a eflorescéncia € um carbonato alcalino hidratado Na>COs-7H2O e podem existir
carbonatos de sédio similares contendo diferentes quantidades de H20. Isso vai depender da
temperatura e umidade do ar que exercem influéncia na entrada e saida de agua do produto,
favorecendo a cristalizagdo dos sais (SANI et. al, 2016).

SKVARA, et al. (2009) explicam que, os cations alcalinos Na* que compensam a falta
do anion tetraédrico AlO4, quando ficam retidos em excesso na estrutura do geopolimero,
migram para a superficie e reagem com o CO_ atmosférico. Isso ocorre porque a ligagdo do Na*
na estrutura do aluminio € fraca, o que explica a formac&o dos lixiviados.

Buscando investigar uma forma de controlar a eflorescéncia em geopolimero de
metacaulinita, Sim&o et al. 2021, utilizaram o método de controle da eflorescéncia com foco no
ajuste da composicdo das razbes molares da matéria-prima, preservando as propriedades
mecanicas. Assim sendo, as amostras foram produzidas fixando a razdo molar de SiO2/Al.O3
em 3.58, razdo em massa de H.O/MK = 0,72. A raz&o molar de Na2O/Al,O3 variou de 1,1 a
0,9. As solugdes ativadoras foram a mistura de NaOH a 10 mol/L e NaxSiOs.

Os resultados mostraram a formacdo da eflorescéncia a razdo molar Na2O/Al,Oz de 1,1 e
1,0 com poucas manchas esbranquicadas, diferentemente da amostra com razdo molar de 0,9
que ndo apresentou essa formacdo. Contudo, a razdo molar de 0,8 e 0,7 formou uma
eflorescéncia mais intensa. A maior resisténcia a compresséo, foi de aproximadamente 20 MPa,
aos 28 dias de cura, para a razdo molar igual a 1,0. A resisténcia diminuiu a medida que,
proporcionalmente, diminuia o conteido de NaOH resultando em 7,5 MPa para a razdo molar
de 0,7. Os autores observaram que a diminui¢cdo do Na2O afetou a razdo Na>,O/Al>03, quando a
solucéo de NaOH foi diminuindo na mistura, o que reduziu a resisténcia a compressao e formou
a eflorescéncia. Contudo, o maior teor de sodio além de facilitar a geopolimerizacdo, formou

uma estrutura mais densa e mitigou a eflorescéncia.
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Longhi et al. (2020) realizaram um teste acelerado de aparecimento da eflorescéncia
para estudar o grau de degradacao em geopolimeros de metacaulinita. Os ativadores utilizados
foram: NaOH e a combinacdo de NaOH com Na;SiOz. As amostras foram identificadas
conforme o contetido de sodio em percentual de massa para 15, 20 e 25 de Na2O, considerados
baixos, médio e alto teor de, respectivamente. A variagdo do médulo de silica MS=SiO2/M-0,
a letra M representa o alcali K" ou Na* foram de: 0; 0,5 e 1. Além disso, foram produzidas
outras amostras combinando 20% Na;O + K20 e outra com 20% Na,O e aquecimento a 50°C
(figura 3).

Figura 3 - Amostras de geopolimeros ap0s o tratamento de cura imersa em agua e contato com
o ar, apresentam superficie com degradacdo por eflorescéncia em diferentes modulos de silica
e dosagem de élcalis.

IMERSO EM AGUA CONTATO COM O AR

Fonte: Longhi et al. (2020).
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O teste acelerado consistiu em submeter os geopolimeros, apds 28 dias de cura, em
duas condi¢fes, sendo uma parcialmente imersa em agua com 5 mm de altura, que era
substituida todos os dias no intuito de permitir os ciclos de umedecimento e secagem, assim
como a lixiviacdo dos alcalis. A outra condicdo foi a exposicdo ao ambiente, para permitir a
lixiviagéo alcalina e assim aumentar a difusdo de CO2 na solucédo de poros, conforme ocorre na
carbonatacgéo natural.

Os resultados da degradacdo pela formacdo da eflorescéncia mostraram que, as
amostras com 25% de Na;O e MS de 0,5 e 0, quando expostas as condi¢cdes ambientais,
apresentaram maior formacao de eflorescéncia. Contudo, nas amostras que continham maior
quantidade de silicato solivel com MS = 1, expostas ao ambiente, ndo mostraram nenhuma
formacéo de eflorescéncia. Assim sendo, os autores deduziram que a adi¢do do silicato soltvel
no ativador, inibiu a formacéo da eflorescéncia.

Quanto as amostras parcialmente imersas em 4&gua, estas apresentaram um
significativo aumento na formacdo da eflorescéncia, contudo a formacdo mais agressiva
ocorreu nas amostras em que o Na* foi a Unica fonte de alcali, nesse caso, das amostras com
MS = 0. Os autores concluiram que, o silicato soltvel no ativador deixou a matriz mais densa
e menos impermeavel o que tornou mais dificil a migracdo dos alcalis livres para a superficie

dos geopolimeros. Isso reduziu a extensao da lixiviacdo dos alcalis e inibiu a eflorescéncia.

2.2 PLACAS CIMENTICIAS
2.2.1 Aplicacdo na construcdo

A construcdo a seco tem crescido nos ultimos anos no Brasil com as inovagdes trazidas
dos Estados Unidos. Dessas tecnologias, destacam-se as placas cimenticias utilizadas como
parede, forro, revestimento, entre outros. No processo construtivo das placas hd uma reducéo
expressiva de residuos de entulho gerado pela perda de materiais, pois se trata de uma
tecnologia de pre-moldados que, no canteiro de obras, requer somente a mao de obra de
montagem (SILVA, 2004).

As placas cimenticias sdo aplicadas ao sistema construtivo do Light Steel Frame (LSF)
gue ja tem sido muito utilizado na América do Norte. O LSF (figura 4a) é composto por uma
estrutura de perfis metalicos em que as placas cimenticias sdo fixadas.

Essas placas séo produzidas por meio do processo, denominado internacionalmente, Open
Mesh. Nesse processo a pasta de cimento e seus aditivos sdo reforgadas por duas telas de fibras

de vidro que sdo aplicadas nas duas faces das placas e a cura é realizada em ambiente aberto
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(PLACLUX, 2022). A figura 4b mostra a aplicacdo da placa no LSF como alvenaria de vedacéo

externa.

Figura 4 - Estrutura para aplicacdo da placa cimenticia no sistema LSF (a) e aplicacéo das
placas cimenticias em vedacdo externa da edificacdo (b).

Fonte: Portal Metélica (a) e F3 Construcdes (b)

As placas cimenticias apresentam vantagens de facilidade de manuseio que as tornam um
material versatil com variedade na cor natural do cimento ou coloridas (figura 5a) e na aplicacao
como elementos de vedacéo interna (figura 5b), acabamento externo, fechamento de shafts,

revestimento de paredes e elemento de divisdo sanitaria (AZEVEDOQ, 2018).

Figura 5 — Fotografia de placas cimenticias avulsas em cores diversas (a); paredes de placas
cimenticias em vedacdo interna em uma edificacdo (b).

Fonte: Telhaton (a) e Fercal Forros e Divisorias (b).
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A norma brasileira NBR 15498 (2021), de placas cimenticias tem 0s requisitos e métodos
de ensaios e divide as placas em duas classes (tabela 1):

Classe A —sdo placas indicadas na aplicacdo de ambientes externos pela exposicao direta
ao sol, chuva, calor e umidade. Sao classificadas em quatro categorias, conforme sua resisténcia
a tracdo na flexao.

Classe B — Séo placas indicadas na aplicacdo interna e externa ndo sujeitas a acdo direta
do sol, chuva e umidade. S&o classificadas em cinco categorias conforme a resisténcia a tragdo
na flexdo. Essas placas, quando utilizadas em ambientes externos, devem receber tratamento
contra intempéries.

A NBR 15498 (2021) tambeém descreve o procedimento de ensaio de densidade, indice

de vazios, de absorcdo de agua, e outros.

Tabela 1 - Requisitos de resisténcia a flexdo em MPa segundo a ABNT 15498 (2021).

Categoria Classe da placa
A B
1 - 4
2 4 7
3 7 10
4 13 16
5 18 22

As placas cimenticias sdo constituidas de cimento Portland, agregados naturais (areia) e fibras
sintéticas. Destes materiais, destacam-se 0 cimento e a areia por serem muito consumidos na
construgéo civil. Apesar do cimento Portland ser o material aglutinante mais conhecido e
utilizado hoje em dia nas argamassas e concretos, outros materiais estdo sendo introduzidos
como materiais complementares de cimentacdo, tanto para reduzir o impacto ambiental quanto
para melhorar seu desempenho em relagéo a durabilidade (MIKHAILENKO et al.,2018).

Além do cimento, a construcéo civil também demanda grande volume de agregado fino
(areia). Esse agregado é extraido das margens dos rios e € um material caro devido ao custo
excessivo do transporte.

Diante de tal realidade, essa pesquisa apresenta a proposta sustentavel de substituir o
cimento por outro material com propriedades aglutinantes obtidos a partir do geopolimero de

metacaulinita, além da substituicdo da areia por residuo plastico de PEBD.

30



2.3 RESIDUOS PLASTICOS E SUA IMPORTANCIA PARA A CONSTRUGCAO

A crescente demanda na producdo de materiais plasticos teve um aumento
consideravel nas Ultimas décadas, tendo em vista a versatilidade na sua aplicacdo. Entre os
polimeros que mais se destacam estdo o Polipropileno (PP), Polietileno (PE), Poli (cloreto de
vinila) (PVC), Poliestireno (PS) e poli (tereftalato de etileno) (PET) (CAIXETA et al., 2018).

Contudo o consumo do plastico remonta a década de 1950, em vista disso, pensar em
um mundo sem plasticos é simplesmente inimaginavel e o crescimento de sua utilizacdo s
perde para o0 cimento e 0 ago, materiais muito utilizados na construgéo (USGS, 2021).

O desejo de consumo em relagdo ao plastico é devido as suas propriedades, tais como:
baixo peso, baixa manutencdo, resisténcia as intempéries, entre outras, que possibilitam a sua
aplicacdo nas atividades da industria, comércio e agricola (ALI et al., 2021; JENKIS et al.,
2019; AMOBONYE, et al.,2021). Todavia, o0 residuo gerado no p6s-consumo dos plasticos
gera um grande impacto ambiental, principalmente quando langados em aterros e lixdes. Devido
ao descarte inadequado, as aguas das chuvas arrastam esses residuos para corregos, rios, riachos

e outros, indo parar nos oceanos (figura 6).

Figura 6 - Foto de residuos plésticos que foram langados no oceano no p6s-consumo.

Fonte: Silveira (2018).

De acordo com Geyer em 2017, o destino dos residuos langados, mundialmente em

aterros sanitarios e na natureza, teve um acumulo de 4,9 bilhdes de toneladas desde a década de
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1950. Ao observar o grafico na figura 7, dos 6,3 bilhGes de toneladas de residuos descartados,
aproximadamente 77% foram parar em aterros sanitarios e na natureza. Além disso, menos de
10% foram reciclados, revelando que ainda existe uma lacuna no gerenciamento dos residuos

solidos produzidos no mundo.

Figura 7 - Producdo mundial de residuos plasticos e seu destino até o ano de 2017.

O destino do polimero

O mundo produziu 8,9 bilhdes de toneladas de pldsticos* desde 1950.
Em toneladas

2,6 bilhdes 6,3 bilhdes
descartados (71%,

4,9 bilhdes
600 milhdes 800 milhdes acumulam-se em aterros
foram reciclados Sofreram incineragdo sanitarios e na natureza

*Primdrio (virgem) e secundario (reciclado)

Fonte: Geyer et al. (2017).

Conforme os dados mais atuais, a geracado de residuos plasticos para 2020 foi estimada
em 400 milhdes de toneladas métricas, sendo que 8,8 milhdes foram parar no oceano, afirmam
(SERRANO-RUIZ et al., 2021; ALl et al., 2021). Contudo, Geyer (2017) fez uma projecdo de
que a producdo de plasticos para 2030 sera de 550 milhdes de toneladas métricas, conforme

mostra o grafico na figura 8. Observando o crescimento ao longo dos 66 anos a partir de 1950,
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ha um crescimento exponencial que tende a ser maior no intervalo de 2016 a 2030. Esse é um
indicador do quanto a geragdo dos residuos plasticos, no pds consumo, podera gerar um impacto

ambiental maior do que o apresentado no grafico da figura 8.

Crescimento acelerado 550
A producdo global de plasticos pode chegar a 550 milhdes de
toneladas em 2030, volume 40% superior ao nivel atual
Projecdo
396
31:3
120 A produgdo d
Em milhdes de toneladas — P':ﬂi c : ?i:;.:n
neste século
‘-'LE/ equivale a tudo
3%/ que foi produzido
— entre 1950 e 2000
2—_’—.;_8;"/
.
1950 1960 1970 1980 1990 2000 2010 2016 2030

Figura 8 — Curva de projec¢do da producdo global, em toneladas, na producéo de plasticos véao
até o ano de 2030.

Fonte: Geyer et al. (2017)

Percebe-se entdo que, a geracdo de residuos é inerente a sociedade humana moderna
e, dessa forma, o gerenciamento desses ndo é uma questdo nova. O que mudou foram os tipos
de residuos, 0 método para elimina-los, o entendimento do que fazer com eles e os valores
humanos (JASSIM, 2017).
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Entre os plasticos mais utilizados, destaca-se o polietileno de baixa densidade (PEBD),
um polimero com densidade entre 0,91 a 0,94 g/cm?® e muito resistente em temperaturas abaixo
de 60°C. E um material amplamente usado na producio de sacolas plésticas, embalagem de
bebidas, comidas e outros (HARIADI et al., 2021).

Todas essas vantagens convergem para o grande volume na utilizacdo do PEBD,
contribuindo para o0 aumento na geracgdo de residuos. Em consequéncia disso, o gerenciamento
e a destinacdo dos residuos plasticos, das atividades pos-consumo, tém sido um desafio global
para o meio ambiente (BOGHOYATA E ARORA, 2019).

No Brasil, a Politica Nacional de Residuos Solidos (PNRS) foi responsavel pela mudanca
do cenério do pais, em virtude da contribui¢do dos municipios com a coleta seletiva, que saltou
de 443 em 2010 para 927 toneladas em 2014, mas esse panorama dos residuos solidos nao é
considerado positivo, de acordo com a Associacao Brasileira de Empresas de Limpeza Publica
e Residuos Especiais (SILVA, 2018 e ABRELP 2018). Segundo Geyer (2017), o Brasil estd em
4° lugar como gerador de residuo entre os cinco maiores paises que acumulam lixo nos oceanos
(figura 9)

Figura 9 — Mapa dos cinco maiores paises que acumulam lixo nos oceanos.

Brasil é o quarto maior gerador de residuos plasticos do mundo (2016)
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Fonte: Geyer et al. (2017)
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Em 2016 o Brasil tinha 3.326 municipios que destinavam seus residuos sélidos para
locais improprios, contribuindo com cerca de 2 milhdes de toneladas de residuos que véo parar
nos oceanos todos os anos (RASHAD, 2013). De acordo com o Instituto Brasileiro de Geografia
e Estatistica (IBGE), no perfil dos municipios brasileiros, pouco mais da metade (54,5%)
possuem o Plano Integrado de Residuos Solidos (ECO, 2018).

A questdo dos residuos solidos no Brasil antes e depois da lei de PNRS, em termos de
resultados, demonstraram que mesmo apds a implantacéo da referida lei, o Brasil ainda fica em
quinto lugar como sendo o maior produtor de residuos solidos do mundo. Dos 30% de residuos
que tem potencial para reciclagem, apenas 3% seguem esse destino (PORTAL RESIDUOS
SOLIDOS, 2018).

A reciclagem dos residuos de plasticos é importante, pois prolonga o ciclo de vida do
material, e pode agregar valor ambiental com boas préaticas de gestdo. Assim, 0 impacto
ambiental € uma boa razdo para que muitos pesquisadores estudem um melhor uso dos residuos
para substituir os materiais convencionais na fabricacdo de argamassas e concreto, assim como
no desenvolvimento de novos materiais e produtos para construcdo (HITA et al., 2018.

Para Grillo (2016) é uma responsabilidade das entidades de pesquisa, desenvolver formas
atraentes para agregar valor aos residuos poliméricos que ainda ndo apresentam viabilidade
técnica ou financeira.

Percebe-se que o descarte de residuos plasticos € um grande causador de impacto
ambiental o que se torna um grande problema devido a sua baixissima biodegradabilidade. Em
vista disso, a busca por métodos alternativos no descarte de residuos, vem resultando em
pesquisas importantes (TAPKIRE et al., 2014). Uma das alternativas pesquisadas acerca da
utilizacdo do residuo pléstico, € a sua utilizacdo como agregado para a constru¢do em materiais
cimentiscios a base de cimento Portland (BINICI et al., 2013; THORNEYCROFT et al., 2018;
HITA et al., 2018; BAHORIA et al., 2018).

Contudo, quando se trata de concretos e argamassas a base de geopolimero, as
pesquisas ainda abordam muito pouco sobre a utilizagao de plasticos reciclados (NUAKLONG,
2018; BHOGAYATA, 2019) e, na grande maioria das vezes, € utilizado o Poli (tereftalato de
etileno) (PET) em vez do PEBD, tal como na pesquisa de KUNTHAWATWONG et al. (2022).
Os autores produziram argamassa de geopolimero de cinzas volantes com residuo de PET
substituindo a areia em teores de 0, 10, 20, 30 e 40%. As solugdes ativadoras utilizadas foram
NaOH a 10 mol/L e Na;SiOs e a razdo de &gua para cinzas volantes foi de 0,7. Os resultados

obtidos nas propriedades mecanicas foram de 42,7; 24; 20,9; 15,1 e 12,8 MPa na compressao
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para os teores de 0, 10, 20, 30 e 40%, respectivamente. O mesmo aconteceu com a resisténcia
a flexdo que foi reduzida de 7 MPa na argamassa de referéncia até 2,3 MPa para o teor de 40%.
Os autores concluiram que aumento no teor do residuo de PET substituindo a areia, reduziu as
propriedades mecanicas, aumentou a porosidade e absorcéo de agua.

Diante do exposto, observa-se uma lacuna nos estudos de aproveitamento do residuo
plastico, principalmente quanto ao uso de PEBD, sendo esse um dos mais descartados no
ambiente devido ao seu o alto consumo e vida Gtil reduzida. Além disso, a utilizacdo do residuo
plastico como um componente na construcdo, torna-se uma alternativa sustentavel (JASSIN et
al., 2017; BINICE et al., 2013).

Assim, tendo em vista que o PEBD tem se tornado um dos maiores geradores de
residuos, essa pesquisa trouxe, como ja mencionado, a proposta da substituicdo da areia por
residuo de PEBD, na producdo de argamassa de geopolimero na producdo de um material para
a construcdo, tal como placas cimenticias aplicadas em vedagdo ou revestimento interno,

incluindo o beneficio de ser um material sustentavel.

2.4 ANALISE DO CICLO DA VIDA

A Anélise do Ciclo de Vida (ACV) € uma metodologia descrita na norma ISO 14040
(2006) que permite uma abordagem consistente ao avaliar 0 impacto ambiental causado por
materiais, produtos ou tecnologias. Trata dos aspectos com potencial de impacto ambiental, tais
como a aquisicdo da matéria-prima, producdo, uso, tratamento ap6s o uso e reciclagem com
destino final (NBR ISSO 14040 e 14044, 2009; SANTOS et al., 2022).

Além disso a ACV serve para a declaracdo de certificagdo em nivel 3 (selo ambiental)
que requer um estudo que abrange todo o ciclo da vida, utilizado em empresas business to
business, quando o selo é solicitado pelo importador ao produtor internacional, sem que essa
acao seja uma barreira alfandegaria (AMBIENTE MELHOR, 2022)

Outras aplicacgdes da ACV séo: informar ao cliente em termos de gestéo de produtos, onde
estédo os gargalos para tomada de agOes que possam mitigar os impactos, identificar riscos na
cadeia produtiva em termos de pegada de carbono, evitar o greenwhashing considerado como
uma estratégia de marketing de promover propagandas e a¢fes sustentaveis que na pratica nao
se sustentam, ajudar na economia circular, contribuir na gestéo de fornecedores, em aplicagéo

de politicas publicas e promover o benchmark ambiental (comparacdo dos produtos).
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Para isso, um inventério do fluxo de materiais e energia, relevante ao longo de todo o
processo € avaliado quanto aos impactos ambientais ao longo do ciclo da vida (WEIL et al.,
2009). A ACV compreende quatro etapas:

Primeiro o objetivo e segundo a aplicacdo desejada na analise que determina o grau de
precisdo de um estudo conforme a modelagem, ex.; do berco ao tumulo, do bergo ao portdo ou
do portdo ao portdo. A terceira e quarta etapas compreendem o inventério e sua analise que
designa as entradas e saidas, pertinentes ao produto ou sistema de servicos. Na entrada séo
consideradas a energia e matéria-prima e, na saida, as emissdes para o ar, dgua e terra que
traduzem os potenciais impactos.

Dreyer et al. (2003), citam algumas categorias que s&o indicadores frequentemente
usados na ACV, tais como: potencial de esgotamento abiético (PEA), potencial de aquecimento
global (PAG), potencial de acidificacdo (PA), potencial de eutrofizacdo (PE), potencial de
toxicidade humana (PTH) e potencial de destruigéo de ozonio (PDO).

Como potencial substituto do cimento Portland, em termos de redugdo na emisséo de
carbono, os aglomerantes geopoliméricos mostram vantagens ao ambiente, de um modo
particular, em relacdo ao menor consumo de energia e menor emissao de CO, (GERALDO et
al., 2017). Contudo os materiais alcali ativados tém sido investigados na literatura, abordando
o desempenho ambiental devido a alta energia incorporada dos produtos quimicos (ativadores
alcalinos), utilizados na sintese (BIANCO, et al., 2021).

Yang et al. (2013) estudaram trés tipos de concreto alcali-ativados utilizando como
aglutinante a escoria de alto forno, cinzas volantes e metacaulinita, cimento Portland e cimento
Portland com material cimenticio suplementar (MCS). Dessa forma foi estabelecida uma
comparacao dos indicadores da intensidade de CO> e as etapas do estudo abrangeram o ciclo
de vida do berco a pré-construcéo.

O inventério foi constituido dos materiais, aglutinantes, agregados, aditivos quimicos,
ativadores alcalinos, e 4gua considerada na producéo de 1 m? de concreto. O transporte incluiu
o deslocamento dos materiais até a central de concreto e desta até a obra. O estudo utilizou para
analise o banco de dados construido na Coréia o Korean Lifecycle Inventory. Os resultados
mostraram que a emissdo de CO, é mais significativa em concreto a base de cimento Portland
CP do que para alcali ativados e aumenta conforme a resisténcia a compressao. A reducédo de
emissdo de COz pode variar entre 55 e 75%, dependendo do tipo, concentragédo e dosagem dos
ativadores utilizados na sintese. Quanto ao cimento + MCS a emissdo de CO; foi de 80 %

quando a resisténcia do concreto é superior a 40 MPa.
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Alguns estudos focam na anélise da pegada de carbono, tendo em vista o efeito estufa
pela emissdo mundial do CO2 na atmosfera. Contudo, conforme Santos et al. (2022), em estudos
mais recentes, a abordagem dos impactos ao meio ambiente utiliza 0 método de avaliacdo da
vida aceito em todo mundo pela ISO (NBR ISO 14040 e 14044, 2009), no qual a abordagem é
bem mais criteriosa em termos de categoria de impacto.

Em termos de método para ACV o ReCipe 2016 Midpoint/Endpoint € um dos mais
citados e recomendado além da norma europeia EN 15804, como foi observado por Santos et
al. (2022). O ReCipe 2016 tem uma perspectiva hierarquica e global com célculo de 18
indicadores de impacto e o método pela EN 15804 calcula 28 categorias de impacto

Entende-se, com isso que, a necessidade da ACV é uma ferramenta importante quando a
proposta de produzir um material sustentavel, ndo é somente a reducdo na emissdo de CO2 no
ambiente. EXistem outros aspectos que necessitam ser analisados e que possam oferecer
subsidios para outros estudos que tratam de assuntos similares.

Para essa pesquisa foi utilizado os dois métodos, EN 15804 e ReCipe 2016 com a
finalidade de estabelecer uma comparacdo e uma melhor discussdo quanto aos aspectos de

impacto.
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3. MATERIAIS E METODOS

Para melhor elucidar como essa pesquisa foi desenvolvida, a figura 10 apresenta 0s passos
seguidos na forma de fluxograma.

Figura 10 - Fluxograma das etapas de desenvolvimento da pesquisa.
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3.1 Materiais
A figura 11 mostra a reserva de caulim material utilizado nessa pesquisa, localizada
no municipio de Presidente Figueiredo na regido metropolitana de Manaus com seu acesso

realizado pela Rodovia BR 174. As coordenadas de localizacdo dessas reservas sao
2035°09.22”S e 60001°56”.830.

Figura 11 — Foto da reserva de caulim localizada na Rodovia BR 174, Manaus-Am.

A areia utilizada foi de leito de rio (figura 12a) e o residuo plastico (figura 12b) de

polietileno de baixa densidade (PEBD) foram adquiridos na regido comercial de Manaus.

Figura 12 — Fotos das amostras de areia (a) e flocos de residuo plastico de PEBD (b).

(b)
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O residuo pléastico de PEBD, foi coletado na fabrica Reciclagem Amazonas na forma
de flocos, que representa a penultima etapa no processo de reciclagem antes da extrusdo para
formar os graos. O material é procedente da coleta seletiva realizada na cidade de Manaus e
passou por um processo de lavagem e separagdo. A lavagem removeu a sujeira e a separagdo
classificou os materiais quanto a densidade.

Ap0s a lavagem, o residuo passou por um fragmentador de facas e depois por uma
peneira de malha 8 mm e outra de 5 mm. Tendo em vista essa Gltima malha de peneira, o residuo
coletado nesse estudo pode ser considerado um micro plastico de residuo, também conhecido
como pellets, devido ao tamanho da particula <5 mm, segundo (TURRA, 2014).

Os ativadores utilizados nesta pesquisa na sintese do geopolimero, se apoia na
literatura estudada, na qual o NaOH €é o mais utilizado em func¢éo do custo reduzido quando
comparado a outros ativadores. O NaOH foi adquirido na Nox Solutions, na forma de escamas,
com 99% de pureza. A solucgdo foi preparada dissolvendo o0 NaOH em &gua destilada a uma
concentragdo de 12 mol/L, adotada conforme a pesquisa de Vassalo (2014). A solugdo foi
resfriada a temperatura ambiente por 24 h. O outro ativador foi o silicato de s6dio Na,SiO3 da
Quimidrol, sendo que o mddulo de silica (MS) fornecido pelo fabricante foi a razdo molar
Si02/Na20 = 0,94 (Na20 = 14,5%, SiO2 = 31,5%) em massa.

Assim sendo, as argamassas foram nomeadas conforme os teores de substitui¢io da
seguinte forma: GP0-S, GP50-S, GP100-S e GPO-C, GP50-C e GP100-C, sendo 0, 50 e 100%
de substituicdo da areia por residuo plastico. A letra S foi adotada para o grupo das argamassas
com ativador simples de NaOH e a letra C para o grupo com ativador composto de NaOH e
NaxSiOs,

3.2 Métodos
3.2.1 Beneficiamento do caulim

A figura 13 mostra como foi realizado o beneficiamento do caulim, de acordo com as
seguintes etapas: secagem dos torrdes por 7 dias a temperatura ambiente para reduzir a umidade
(1); destorroamento manual (2) e lavagem por via Umida em peneira Tyler 200 (3). Esse
procedimento auxiliou na remocao das impurezas e da fragcdo de areia presente no caulim.
Assim sendo, o caulim que ficou sedimentado apos a lavagem, foi seco em estufa por 24 h a
100°C para retirar a umidade (4), sendo esfriado na propria estufa e novamente destorroado
manualmente. A obtencdo do produto foi concluida com mais um peneiramento realizado por

via seca, novamente em peneira de Tyler 200 (5) para melhorar o controle no tamanho das
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particulas, sem a necessidade de realizar a moagem. Esse método é similar ao método adotado
por Barbosa (2019), tendo em vista que ndo foi utilizada a moagem na ultima etapa.

Figura 13 — Foto das etapas do processo de beneficiamento do caulim, secagem dos torrées (1),
destorroamento (2), lavagem por via imida (3), material seco em estufa (4) e peneiramento por
via seca (5).

Segue para caracterizacao /

3.2.2 Caracterizacdo do caulim

Ap6s o beneficiamento, o caulim foi caracterizado por Difratometria de Raios -X
(DRX) com o objetivo de identificar as fases mineraldgicas e sua quantificacdo. As analises de
DRX foram realizadas em Panalytical modelo Empyrean com Cu-Ka (A=0.1541 X nm) em uma
faixa angular de 10-80° de 26. O passo e o tempo por passo foram 0,02° de 26 ¢ 60 s,
respectivamente. Também foi realizado o refinamento usando 0 método de Rietveld e auxilio
do pacote de programas computacionais GSAS-Expgui.

A andlise termogravimétrica e sua derivada foi realizada para caracterizar a natureza
do caulim no aquecimento. O equipamento utilizado foi um modelo SDT-Q600 Simultaneo da
TA Instruments que operou nas condigdes experimentais de atmosfera inerte (N.), fluxo
maximo de 30 ml/min, faixa de temperatura de 25 até 800°C e taxa de aquecimento de
10°C/min.

A figura 14a mostra o caulim apos a calcinagéo no interior da mufla, LINN Elektro

Therm. O processo de calcinacio foi iniciado com a temperatura ambiente até atingir a 650°C,
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pelo tempo de 1 h, condigdes adotadas conforme a pesquisa de Barbosa (2019) e Taylor-lange
et al. (2012). Subsequentemente, o material foi esfriado por 12 h, no interior da mufla, e em
sequida foi pesado e armazenado em embalagem plastica com fechamento resselavel (figura
14b).

Figura 14 — Foto do caulim calcinado (parte interna da mufla) (a) e o acondicionamento em
sacos resselaveis, apos o resfriamento do material (b).

3.2.3 Caracterizagéo do caulim calcinado

Para conhecer a composicéo e estrutura a longo alcance, de modo a analisar se o caulim
calcinado apresentava potencial para producdo de geopolimeros, foi realizada a analise por
difratometria e raios X (DRX), técnica utilizada para determinar as fases mineraldgicas da
matéria-prima ap6s o tratamento térmico. O um equipamento utilizado foi da Panalytical
modelo Empyrean com radia¢do de Cu-Ko (A=0,1541838 nm), em uma faixa angular de 10-80°
de 20. O passo e o tempo por passo foram 0,02° de 26 e 60 s, respectivamente.

A Fluorescéncia de raios X (FRX) foi realizada para conhecer a composi¢do quimica
e estabelecer, por meio da estequiometria, a razdo entre os aluminossilicatos conforme a
literatura estudada. A analise foi realizada em um Espectrometro Panalytical, modelo Epsilon
3 XL, com tensdo maxima de 50 kV, corrente maximade 3 mA a Gas Helio (pressdo 10
atm./10 kgf/cm?2).

A microestrutura foi analisada por meio do microscopio eletronico de varredura ZEISS
EVO LS 15, com a finalidade de observar a mudanca do material calcinado ap0s o tratamento

térmico.
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Foi realizada analise granulométrica a fim de obter a dimenséo das particulas e a area
de superficie especifica além do mddulo de finura. O ensaio foi realizado por meio do
espalhamento a laser em equipamento Malver Instruments, Matersizer 200, com velocidade e
tempo de rotacdo de 2200 rpm e 12 s, respectivamente e background 20 s.

Para estabelecer a dosagem de material utilizado na producdo das argamassas, a massa
especifica foi obtida por picndmetro a gas Hélio em equipamento MPV P — 6DC, marca

Quantachrome Instruments.

3.2.4 Caracterizacdo dos agregados (residuo de PEBD e areia)

A analise morfologica dos agregados foi realizada por meio da Micoscopia Eletronica
de Varredura (MEV) em equipamento da marca TESCAN modelo LMU — VEGA 3.

A granulometria dos agregados foi obtida por meio do espalhamento a laser nas
mesmas condicGes da caracterizagdo do caulim calcinado

Em relacdo a massa especifica e do residuo pléastico, esse foi caracterizado nas mesmas
condicdes do material calcinado, enquanto que para a areia, foi empregado o método descrito
na NBR 9776 (1987). Conforme essa norma, 0 ensaio consiste em pesar a massa de 500 g de
areia em um frasco de Chapman e encher de agua até 500 ml, deixar em repouso por 1 h ap6s
isso, completar a agua até 500 cm® e determinar a massa. Retirar o agregado do frasco de
Chapman, secar em estufa por 105°C, esfriar em temperatura ambiente em dessecador e pesar.

A férmula da massa especifica do agregado é calculada pelas equacdes 1 e 2.

2-m1il
Va = 2 pam (Eq 2)

Onde:

ds, € a massa especifica aparente do agregado, em gramas por centimetro ctibico (g/cm?);
V, é 0 volume do frasco de Chapaman em centimetros clbicos (cmq);

V,, € 0 volume de &gua, adicionada ao frasco, de acordo com a equagdo 2, em centimetros
clibicos (cm?);

ms, € a massa da amostra na condigéo saturada superficie seca em gramas (g);

m, é a massa da amostra seca em estufa em gramas (g.);
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m1, é a massa do conjunto (frasco + agregado) em gramas (g);
m2, € a massa total (frasco + agregado + agua) em gramas (Q);

pa. E a massa especifica da agua, em gramas por centimetros ctbicos (g/cm®).

3.2.5 Dosagem das argamassas de geopolimero

A dosagem das argamassas (tabela 2), esta baseada nos pardmetros sugeridos por
Davidovits (1982), tal como: 0,22<Na20/Si0,<0,48. Também foi estabelecido uma razéo de
agua por metacaulinita (H2.O/MK = 0,54) e 0 nimero de 12 mol/L para a solu¢do de NaOH e
razdo molar SiO2/Na;O = 0,94, para 0 Na.SiOz. Entdo foi aplicado o célculo estequiométrico
dos compostos quimicos para se chegar a uma quantidade ideal de solucdo simples e composta
de modo a produzir um geopolimero a partir de uma quantidade pré-definida de metacaulinita
que atendesse aos parametros propostos. A razdo de metacaulinita para areia foi de 1:1, ou seja,
em cada 100 g de metacaulinita adicionava-se 100 g de areia para 0 GP100, 50 g de areia para
0 GP50 e 0 g de areia para 0 GPO.

Tabela 2 - Dosagem dos materiais para producéo das argamassas em gramas.

NaOH Na;SiO3

Amostra Metacaulinita PEBD  Areia
GPO0-S 100 0 100 80 0
GP50-S 100 18,4 50 80 0
GP100-S 100 36,9 0 80 0
GPO0-C 100 0 100 40 50
GP50-C 100 18,4 50 40 50
GP100-C 100 36,9 0 40 50

Contudo, ao substituir a areia pelo residuo plastico, no célculo do consumo em massa,
foi considerada a diferenca entre as massas especificas desses materiais, conforme as equacdes
3ed:

VRes. = pa (Eq. 3)
V) es.
MRes. = pges_ (Eq 4)

Onde:
Vres., € 0 volume do residuo em gramas (g);

Ma, é a massa de areia em g que corresponde ao teor percentual a ser substituido por residuo;
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pa, é a massa especifica da areia em gramas por centimetros cubicos (g/cm?) obtida pela NBR
9776 (1987);
Mges., € @ massa do residuo em gramas (g);
pRes., € a massa especifica do residuo obtida no ensaio de Picnometria em gramas por
centimetro cubico (g/cm?3).

Dessa forma, o resultado de 50% de residuo plastico corresponde a 18,4 g e 100%

correspondem a 36,9 g.

3.2.6 Producéo e cura das argamassas

A figura 15 mostra as etapas no processo de producdo das argamassas. Primeiramente
foram misturados os materiais secos, iniciando pelos agregados, seguidos da metacaulinita.
A mistura de materiais secos foi realizada manualmente, por 3 min (1), buscando assim obter
uma melhor homogeneidade entre as particulas. Em seguida a solucdo ativadora foi adicionada
na mistura seca e foi novamente misturada manualmente por 1 min (2). Finalmente, a mistura
foi levada ao misturador mecanico de argamassa da Marca MATEST Modelo E 094X a uma
velocidade de 140 RPM durante 3 minutos, para que o ativador envolvesse todo o material seco
e depois por mais 3 min a uma velocidade de 285 RPM, para alcangar umaboa homogeneidade
da mistura fresca (3), totalizando um tempo de mistura de 10 min. O tempo e a velocidade da
mistura foram adaptados dos estudos de Longhi et al. (2020).

Figura 15 - Foto das etapas do processo de producdo das argamassas, mistura dos materiais
secos (1), mistura da solucéo ativadora e materiais secos (2), mistura mecanica (3), moldagem
da argamassa (4), adensamento (5), e cura a temperatura ambiente (6).

Segue para analise
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Apo6s a mistura, a argamassa foi vertida nos moldes cilindricos metélicos medindo 50
mm x 100 mm (4), adensada com o auxilio de um agitador de peneiras VIATEST 220V, para
eliminar as bolhas de ar por 60 s (5), depois foram cobertos em filme plastico e permaneceram
no molde por 24 h para o endurecimento a temperatura ambiente. Apds a desmoldagem, as
amostras foram envolvidas em plastico filme e colocadas em sacos plasticos resselaveis, para
conservar a umidade do material até as idades de cura de 14 e 28 dias (6).

Ao todo foram produzidas 72 amostras, sendo 12 para cada argamassa divididas em 6
para cada idade de cura.

A figura 16 mostra o processo de moldagem das argamassas quando eram vertidas no

molde metélico.

Figura 16 — Foto das argamassas dos grupos GP-S e GP-C sendo vertida nos moldes

cilindricos.

GP100-C
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3.2.7 Caracterizagdo das argamassas de geopolimero

O ensaio de porosidade e absorcdo de &gua foi realizado conforme descreve a Norma
Brasileira NBR 9778 (2009). O ensaio foi realizado com 4 amostras de cada argamassa,
medindo 20 mm x 20 mm x 20 mm, apds 28 dias de cura. Primeiramente foi medida a massa
seca ao ar e em estufa a temperatura de 105°C. Posteriormente, a amostra seca em estufa foi
imersa em agua iniciando por 1/3 do seu volume nas primeiras 4 h seguida 2/3 nas 4 h
subsequentes e completamente imersa na 64 h restantes. Assim, a massa imersa foi determinada
apos 24, 48 e 72 h de imersdo. Além disso, mediu-se a massa saturada imersa em balanca
hidrostética. O célculo de porosidade e indice de vazios, foi obtido por meio das equagfes 5 e
6:

Porosidade = % X 100 (Eq. 5)
T . Msat—Ms
Indice de vazios = e < 100 (Eq. 6)

Onde:

Msat, é a massa do material saturado;

Ms, é a massa do material seco em estufa;
Msat.i, € a massa do material saturado imerso;
M, é a massa do material ap6s a cura.

Todas as massas foram medidas em gramas (g).

O ensaio de resisténcia a compressao foi realizado em equipamento EMIC modelo PC
200 CS com célula de carga de 200 ton. com velocidade do carregamento axial de 0,2 MPa/s,
de acordo com a NBR 7215 (2019). Nos corpos de prova foi utilizado na parte superior e inferior
0 neoprene, a fim de se obter uma superficie regularizada para melhor distribuicao das tensoes
durante o ensaio. Este ensaio serviu para elucidar o quanto a substituicdo da areia pelo residuo
afetou o desempenho mecénico das argamassas. A equacao 7, foi utilizada para determinar a

resisténcia a compressao.
F
§=- (Eq.7)
Onde:

9, € a tensdo em megapascals (MPa);
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F, é a forca em newton (N);
A, é a area em milimetro quadrado (mm?).

Contudo, para se discutir melhor a influéncia da substituicdo da areia por residuo na
resisténcia a compressao, estatisticamente, as resisténcias médias em cada argamassa foram
analisadas por meio da anélise de variancia (ANOVA), considerando um nivel de significancia
de 5%. A variavel resposta, utilizando como critério o melhor teor de substituicdo da areia pelo
residuo, foi a resisténcia. O fator Unico foi o percentual de residuo e os niveis analisados foram

0s tipos de argamassas, de acordo com a tabela 3.

Tabela 3 - Niveis, fatores e identificacdo das argamassas para ANOVA com um fator.

Argamassas | Fator % PEBD Identificacéo
GPO 0 Argamassa com 0% PEBD
GP50 50 Argamassa com 50% de PEBD e 50% de areia
GP100 100 Argamassa com 100% de PEBD e 0% de areia

A hipétese nula (HO0), principio da equivaléncia das médias, consiste em que todas as
médias sdo iguais, ou uma hipdtese alternativa (H1), tém-se a ndo equivaléncia na qual, no
minimo, uma média entre as argamassas € diferente. Assim, ANOVA permitiu identificar a
significancia entre os teores de residuo plastico utilizado nas argamassas. Existindo
significancia, segue-se para o teste Tukey pela comparagao entre grupos, que permite identificar
o melhor nivel entre as argamassas em termos de resisténcia & compressdo. Adotando-se a
diferenca media significativa (d.m.s.) como hipétese 2 a 2, quando for menor que a média entre
0S grupos, rejeita-se o HO, ou seja, estatisticamente as médias sdo diferentes entre si.

A composicao quimica dos geopolimeros foi obtida por FRX e serviu para determinar
a razdo molar de Si/Al. As condigdes da analise foram as mesmas realizadas para a
metacaulinita.

A caracterizacdo por DRX nas argamassas foi usada para determinar as fases que se
formaram durante a geopolimerizagdo, assim como a formacdo do gel, além de verificar a
formagdo da fase dos compostos pela carbonatacdo que culminaram na formacdo da
eflorescéncia. O equipamento utilizado foi da Panalytical modelo Empyrean com radiacéo de
Cu-Ka (A=0,1541838 nm), em uma faixa angular de 10-80° de 26. O passo e o tempo por passo

foram 0,02° de 20 e 60 s, respectivamente.
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A microestrutura foi analisada por meio MEV, equipamento ZEISS EVO LS 15 e
serviu para entender melhor os fatores que influenciam na eflorescéncia e que poderiam estar
relacionadas aos ativadores e/ou ao tipo de agregado de residuo e a interacao entre as particulas.

O teste de eflorescéncia foi realizando adaptando o método adotado na pesquisa de
Longhi et al. (2020). Esse método consistiu em deixar as amostras com dimensdes (20 mm X
20 mm x 20 mm), ap6s os 28 dias de cura, em condi¢cdes ambiente (figura 17a) e as outras
submersas (figura 17b) em 50 ml de agua destilada realizando ciclos de secagem e molhagem
durante 7, 14 e 28 dias.

Figura 17 — Foto das amostras de geopolimeros que foram submetidas ao teste de
eflorescéncia na condicdo ambiente (a) e em contato com agua (b).

GPO0-S GP50-S

As amostras que ficaram em condi¢fes ambientes, foram monitoradas na formacao da
eflorescéncia nas idades de 7, 14 e 28 dias. Quanto as amostras que ficaram submersas, elas
foram primeiramente removidas da agua apos 28 dias e foi observado, visualmente, a formagéo
da eflorescéncia nas mesmas idades anteriores. Além disso o material lixiviado foi coletado da
superficie das amostras e foi submetido a analise de DRX nas mesmas condi¢fes do material

calcinado.

3.2.8 Producéo da placa cimenticia

A figura 18 mostra a moldagem de duas placas cimenticias em forma de acrilico 10
mm de espessura e dimensdes de 40 cm x 40 cm. A forma é composta de duas faces sendo uma
superior, outra inferior, um baguete (moldura) de acrilico que garante a espessura final que foi
selado com silicone na borda, para garantir a estanqueidade da argamassa. A placa da face
superior é colocada apds a moldagem e adensamento manual, feito isso, as duas placas sdo

fixadas entres si com auxilio de parafuso, arruela e porca (figura 18b).
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Figura 18 — Foto da placa cimenticia durante a moldagem (a) e ap6s a moldagem em processo
de secagem e endurecimento (b).

Parafusos de fixagdo

A forma de acrilico garante que as placas cimenticias tenham arestas retilineas e
acabamento superficial com aspecto polido. A produgdo das argamassas seguiu 0S passos
descritos no item 4.2.6. Apds 24 h a placa foi desmoldada, envolvida em filme plastico para o
processo de cura durante 28 dias ao ambiente.

A dosagem dos materiais foi obtida a partir do melhor desempenho mecanico na
caracterizacdo das argamassas estudadas. Também foi produzida uma placa de referéncia para
estabelecer comparacdo entre os resultados. A placa de referéncia foi produzida com a

argamassa GP0-C composta de cimento Portland, areia e agua.

3.2.9 Caracterizacao placas cimenticias

A figura 19 mostra os passos para o0 ensaio de tracdo a flexdo até a fratura das amostras.
Apbs a cura, primeiramente a placa foi cortada em amostras de 5 cm x 25 cm (dimensdes padrédo
para o tipo de ensaio) utilizando uma serra marmore, conforme marcagdo mostrada na figura
19a.
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Figura 19 — Foto da placa ap6s a moldagem e marcacgdo dos cortes das amostras (a), amostra
posicionada nos apoios do equipamento no ensaio de flexdo (b), momento da fratura por
flexdo na amostra (c) e amostra fraturada (d).

A  Placa apos desmoldagem Amostras

A ! Fratura por flex3o

Fratura na amostra

O ensaio de flexdo foi realizado, em equipamento da marca FILIZOLA, modelo mono
coluna de mesa com capacidade para 5 kN (figura 19b). A velocidade do ensaio foi de 0,5
mm/min e em conformidade com a NBR 12142 (2010).

No ensaio de 4 pontos, a amostra ficou posicionada sobre dois suportes que funcionaram
como apoio com distancia 25 entre elas. O carregamento foi deslocado sobre a amostra por
meio de outros dois suportes com distancia de 5 cm entre elas (Figura 19b). A leitura dos
resultados, realizada no momento da fratura (Figura 19c) foi registrada por meio de um software
que fornece os dados de carregamento, o tempo e o deslocamento, podendo assim, determinar
a resisténcia do material a tracdo na flexao.

A avaliacdo do ciclo da vida (ACV) foi estudada em quatro fases: definicdo de objetivo
e escopo; analise de inventario; avaliacdo de impacto e interpretacdo (SANTOS et al., 2022;
NBR 1SO 14040, 2009; NBR 1SO 14044, 2009).

Dessa forma, a ACV foi usada para comparar desempenho ambiental da placa cimenticia
produzida com a argamassa GP50-C versus a argamassa de referéncia GP0O-C, observando se
0s resultados obtidos mostram um melhor desempenho ambiental na substituicdo da areia pelo
residuo pléstico, no intuito de mitigar o impacto. Ainda quanto ao desempenho, foi observada
a influéncia do uso dos ativadores alcalinos, conforme a literatura revisada nessa pesquisa.

A ferramenta utilizada para a o ciclo da vida foi 0 SimaPro® na vers&o 9.2.0.2, sendo esse

software o mais utilizado desde a década 1990. Esse programa possui 9 bibliotecas de inventario
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e 20 metodos de avaliacdo do ciclo da vida, que atualiza e agrega base de dados. No escopo
dessa pesquisa, foi adotado o periodo da realizagdo da pesquisa entre 0 ano de 2019 a 2022. A
abrangéncia de coleta dos materiais e transporte foi considerada em territdrio brasileiro.

Na modelagem da placa cimenticia foram utilizados dois métodos, a saber: ReCipe 2016
versdo Midpoint o mais citado e recomendado entre os métodos mais estudados e o método da
norma europeia EN 15804. A placa cimenticia, objeto do estudo da ACV, é para aplica¢do na
construcdo civil como vedacdo e o inventario mostrado na tabela 4, corresponde ao material
utilizado para 1 m? de placa cimenticia. O produto evitado foi a areia na proporcdo da
substituicdo pelo residuo plastico.

A ACV é uma ferramenta que mostra resultados aproximados de desempenho ambiental,
tendo em vista que a biblioteca disponivel, em alguns casos, ndo tem o dado necessario exato
para a modelagem. Para o inventario dessa pesquisa, 0s materias mostrados na tabela 4 estdo
conforme disponiveis na biblioteca do SimaPro®, ou seja, a argila calcinada corresponde a
metacaulinita, mas dentro de uma faixa de temperatuda de calcinagdo de 500 a 900°C, residuo
de polietileno que envolve todos os plastico de baixa e alta densidade, tais como: sacolas,
embalagem de alimentos, pallets, lixeiras, pisos plastico e outros. Consta também no inventario
os ativadores de NaOH e Na>SiOs na forma de sélidos e a agua para producdo da solucdo. Todos
esse produtos sdo comerciais, produzidos npo Brasil e ja esta incluso o transporte.

Tabela 4 - Dados do inventario para producio de 1 m? de placa cimenticia de 1 cm de espessura
em argamassa GP50-C e GPO-C.

GP50-C
Produtos Quantidade Unidade

Argila calcinada (500 a 900°C) 7,63 Kg
Areia 3,81 Kg
Residuo de polietileno para reciclagem 1,37 Kg
Silicato de sodio sélido 3,81 Kg
Hidroxido sodio 3,04 Kg
Agua 9,63 Kg

GPO-C
Argila calcinada 7,63 Kg
Areia 7,63 Kg
Silicato de sodio sélido 3,81 Kg
Hidrdxido de sodio 3,04 Kg
Agua 9,63 Kg
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 Termogravimetria do caulim

A Figura 20a mostra o gréfico das curvas TGA e DTA do caulim. Foi possivel observar
que a primeira perda de massa ocorreu a 55°C, corresponde a 0,41%, e esta relacionada a agua
que ¢ adsorvida na superficie externa das particulas. A segunda perda de massa foi de 12,70%,
e ocorreu na faixa de 456°C a 652°C, o que pode ser atribuido a perda de matéria organica
seguida da perda de &gua estrutural até 652°C ocorrida pela desidroxilagcdo da caulinita.

O pico endotérmico observado na Figura 20b, que ocorreu a 525°C, corresponde a
desidroxilacdo do caulim, que € resultado da eliminacdo do grupo hidroxila (OH) e ocorre
durante o processo de transformacdo do caulim em metacaulinita (CHENG et al. 2010;
IZADIFAR et al. 2020).

Figura 20 - Curvas de TG (a) e DTA (b) do caulim.
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4.2 DRX do caulim e da metacaulinita

A Figura 21a mostra o padrdo de difragdo de raios X (DRX) do caulim. A indexagao
revela que existem trés fases: dialuminium fillo-dissilicato tetrahidroxida - Alx(Si2Os)(OH)4
(caulim) é a fase principal, que possui uma estrutura triclinica com um grupo espacial de P1(1),
parametros de rede a = 5,1577(15) A, b = 8,9417(23) A e ¢ = 7,3967(40) A, angulos o =
91.672(50)°, B = 104.860(2)°, A = 89.989(2)° e um volume celular unitario de 329,57 A.
Todos os picos de difracdo estdo de acordo com as informacoes cristalograficas disponiveis no
cartdo Inorganic Crystals Structure Database (ICSD) n° 68968 e na literatura.

A segunda fase foi indexada com o cartdo ICSD n° 90145 para 6xido de silicio (SiO2),
que exibe uma estrutura trigonal (P3221), parametros de rede de a=b =4,9100 A, ¢ = 5.400 A
e volume de células unitarias de 112,74 A3. Por fim, a terceira fase é o 6xido de titanio e a
anatase (TiO2) com estrutura tetragonal a = b = 3,7892 (4)A, e ¢ = 9,537(1) A, e volume de
célula unitaria de 136,93(3) A3. A partir do padrdo DRX mostrado na Figura 21a para o caulim,

o indice Hinchley (HI) foi calculado usando a equacéo 8:

_ A+B

t

Onde A e B sio a altura do pico de difragio em 20 = 20,2° para (110) plano e 20 = 21,3° para

(111), respectivamente. Por outro lado, A é a altura da linha de base do pico.

De acordo com Liu et al. (2022), uma HI > 1,3 indica uma estrutura altamente ordenada,
umaHI de 1,1-1,3 é caracteristica de uma estrutura ordenada, uma HI de 0,8-1,1 é relativamente
desordenada e uma HI de < 0,8 é desordenada. No entanto, varios fatores devem ser
considerados na andlise desses resultados, como a presenca de defeitos estruturais, dopantes,
mistura da fase com outros minerais, e quantidade de moléculas de agua nas camadas de
aglomerados de aluminio e silicio (DAOU et al. 2020). O HI calculado para o caulim, neste
estudo, foi de 1,44, o que indica uma estrutura altamente ordenada.

A composigdo da fase foi obtida por refinamento estrutural utilizando o método
Rietveld, como pode ser visto na Fig 21b. Como esperado, via refinamento rietveld, foi
confirmada a ocorréncia de 90,71% de caulinita, 6,18% de quartzo e 3,11% para anatase na
amostra de caulim (BHOGAYATA et al, 2019). Este resultado esta de acordo com o que é
relatado por Fagqir et al. (2019), em que o uso de argila de caulim natural foi estudado a fim de
obter geopolimero por uma reacéo envolvendo o caulim natural, areia de silica, hidroxido de

sodio e agua. A distancia basal
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(d) do caulim foi calculada utilizando-se a largura total pela metade méaxima (FWHM) do plano
(001) a 260 = 12,32° é de 0,71 nm, de acordo com a distancia basal relatada por Tan et al.(2015).

Figura 21 — Difratograma do caulim com modelo de calculo HI (a), gréafico de refinamento
Rietveld estrutural do caulim (b) e difratograma da metacaulinita (c).
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Com base na literatura de Ptacek et al. (2011) e Oluseyi et al. (2016) as analises nos
padrdes DRX para metacaulinita na Figura 21c, sugere que o aumento da temperatura no
tratamento térmico converteu a caulinita para metacaulinita a uma temperatura de 650° C. O
pico caracteristico de difracio de caulim a 20 = 12,32° desaparece completamente a esta
temperatura. Por outro lado, os planos a 26 = 20,8° e 20 = 25,3°, atribuidos ao 6xido de silicio
e a anatase, respectivamente, mostram um aumento na intensidade de seus picos de difrag&o.

Além disso, houve a ocorréncia de uma fase amorfa
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entre 15° e 30°, o que é forte evidéncia para a obtencdo de metacaulinita devido & estrutura
altamente desordenada do caulim. Assim, s&o postuladas as seguintes etapas com base na
literatura (DAO, et al.,2020; OLUSEY 1 et al. 2016).

<]

~650°C
A|2(Si205)(OH)4i> Al>Si>07 + 2H20

A obtencdo da metacaulinita foi confirmada pela analise DRX e refinamento estrutural
rietveld, como mostrado na Figura 21c, para o caulim tratado a 650°C. Com base nesses
resultados, foi confirmada a presenca de 0,93%, 19,82% e 79,25%, para anatase, quartzo e
metacaulinita desordenada, respectivamente. Além disso, pode-se verificar que o pico de
intensidade principal em 20 = 12,32° desapareceu, o que indica a conversdo de caulinita para

metacaulinita.

4.3 Composicao quimica da metacaulinita por FRX

A Tabela 5 mostra a composicdo quimica da metacaulinita, analisada por FRX. O
resultado mostra que o percentual de silica e alumina totalizam 92,21%, descontando os 6,18%
da silica referente ao quartzo (material ndo reativo) observado no refinamento por Rietveld do
caulim. A silica do quartzo ndo faz parte do calculo da razdo SiO2/Al;0s3.

Tendo em vista que os teores de aluminossilicatos encontram-se acima dos teores
tedricos mencionados na revisdo da literatura, foi possivel inferir que a metacaulinita, tem

potencial para produzir geopolimeros.

Tabela 5 - Composicdo quimica da metacaulinita.

Oxido Si0;  AlLO3s P,0Os KO CaO TiO2 Fe,03 Outros
(%) 51,55 40,66 <0,05 0,33 <0,01 1,14 0,89 0,50

4.4 Microestrutura das matérias-primas

Na figura 22 sdo apresentadas as micrografias das matérias-primas caulim (a),
metacaulinita (b), areia (c) e residuo pléastico (d). Observou-se que a morfologia do caulim,
inicialmente formada pelo empilhamento de camadas alternadas de tetraedros de SiO: e
octaedros de Al2(OH)e da caulinita (figura 22a), foi destruida (figura 22b) o que esta de acordo

com os estudos (ALZAZA et al., 2019). Os aglomerados na forma de placas da caulinita, se
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fragmentaram (setas vermelhas) alterando a morfologia inicial o que favoreceu a transformagao
da caulinita em um material mais reativo, concordando assim com afirmagéo de Granizo et al.
(2000).

Figura 22 - Micrografia das matérias-primas caulim (a), metacaulinita, com destaque em setas
vermelhas (b), areia com destaque da porosidade em circulos vermelhos (c) e residuo plastico

(d).

20 um

Na micrografia da areia observa-se porosidade, em circulos vermelhos, sendo essa um dos
parametros que mais se relaciona com a consisténcia nas argamassas, pois quanto maior a
porosidade menor € a consisténcia da argamassa obtida (CARASECK, et al., 2016). Quanto a
micrografia do residuo, esse mostrou-se um material mais homogéneo e sem porosidade. O
poros presentes na areia, absorvem agua da mistura e melhoram a homogeneizagdo, contudo,
materiais hidrofdbicos, tendem a tornar a mistura mais trabalhosa, tendo em vista ndo
incorporarem a agua.

4.5 Granulometria a laser das matérias-primas

A tabela 6, mostra as caracteristicas fisicas da metacaulinita, areia e residuo plastico.
O tamanho das particulas da metacaulinita em 10% (d10) sdo menores que 2 um o0 que esta de
acordo com a norma da NBR 6502 (1995), indicando que estd dentro da faixa de um solo
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argiloso. Contudo, a existéncia de particulas maiores em 50% (d50), 60% (d60) e 90% (d90)
pode estar relacionada a falta de moagem do caulim no beneficiamento, o que é confirmado

pela baixa area de superficie especifica.

Tabela 6 - Caracteristicas fisicas das matérias-primas.

Material Massa especifica  Area de superficie  d10 d50 de60 d9o
(g/cm®) especifica (m’/g)  (um)  (um)  (um)  (um)
Metacaulinita 2,68 1,38 1,86 765 4469 1057
Areia 2,60 0,041 81,77 24456 464,12 282,73
PEBD 0,94 0,016 241,31 480,30 773,82 532,35

Na areia, a granulometria em 50%, 60% e 90% ficaram dentro da faixa que permite
classificar o material como areia fina e em 10% como areia média. O maddulo de finura foi de
2,61 ficando dentro da zona 6tima para um agregado fino, conforme estabelece a NBR 7211
(2009).

Tendo em vista que o residuo plastico ndo é um agregado natural, a faixa
granulométrica foi comparada com a areia. Dessa forma a granulometria do residuo em 10%,
50% e 90% ficaram compativeis com uma areia média. Para 60% ndo foi possivel relacionar a
granulometria a nenhum tipo de material argiloso ou arenoso.

A figura 23 mostra o grafico de sobreposicdo das curvas da metacaulinita, areia e

residuo plastico na qual foi observada a diferenca granulométrica entre os materiais.

Figura 23 - Sobreposicao das curvas de granulometria das matérias-primas.
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A questéo da area superficial da metacaulinita em relagdo a reatividade foi observada

no estudo de Lot et al (2015). Para esses autores quanto maior a area superficial, menor o
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tamanho das particulas e maior serd a taxa de dissolugdo em meio alcalino, o que resulta em

geopolimeros mais rigidos.

4.6 Cura das argamassas de geopolimeros

A tabela 7 mostra a perda de massa percentual dos 14 aos 28 dias de cura. As
argamassas que mais perderam umidade foram GP50-S e GP100-S quando comparadas as
argamassas GP50-C e GP100-C.

Tabela 7 - Percentual de perda de massa das argamassas no periodo da cura aos 14 e 28 dias.

ARGAMASSA-GRUPO GP-S

IDADE (DIAS) GPO-S GP50-S GP100-S
14 1% 9% 10%
28 1% 9% 11%
ARGAMASSA-GRUPO GP-C
IDADE (DIAS) GPO-C GP50-C GP100-C
14 0% 0% 1%
28 0% 1% 1%

Contudo, em todas as argamassas do grupo GP-C a perda de umidade foi menor, o que
pode estar relacionado ao ativador alcalino composto utilizado nesse grupo, tendo em vista que
o tratamento de cura foi 0 mesmo. Nota-se que, o ativador composto foi mais eficaz conseguiu
conservar a umidade nas argamassas do grupo C até o final da cura. A combinagdo do NaOH
com o NazSiOs, do grupo GP-C, pode ter retardado a saida de agua nas primeiras idades e
conseguiu se manter quase inalterada até os 28 dias. Contudo a cura do grupo GP-S foi mais

lenta e perdeu muita agua logo nas primeiras idades e depois estabilizou.

4.7 Absorcdo e porosidade das argamassas de geopolimero

O gréfico de absorcdo e porosidade da Figura 24 mostra uma tendéncia crescente de
absorcdo e porosidade nas argamassas ap0s 28 dias, de acordo com o aumento da substituicdo
de areia por residuos plasticos em cada formulacdo. No entanto, no grupo GP-S, a porosidade
foi mais expressiva quando comparada ao grupo GP-C. O ativador composto pode ter
influenciado na diminuicdo da porosidade do grupo GP-C (Figura 24b) quando adicionado
Na.SiO3z, 0 que pode ter contribuido para melhorar a adeséo das particulas do agregado e da

matriz, criando um efeito de empacotamento que reduziu a porosidade.
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Figura 24 - Percentual de absorcdo de agua e porosidade das argamassas GP-S (a) e GP-C (b)
em funcdo dos teores de substitui¢do da areia por residuo pléstico.
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Segundo Bai e Colombo (2018), a porosidade e a resisténcia, sdo considerados um defeito
significativo na resisténcia dos geopolimeros que necessitam ser estudados. Entre as duas
argamaassa 0s parametros de dosagem e a matéria-prima sdo praticamente 0s mesmos, mas a
diferenca no tipo de ativador pode ter sido foi suficiente para alterar o comportamento da matriz

durante a sintese.

4.8 Resisténcia a compressao das argamassas de geopolimero
A figura 25 mostra o grafico de resisténcia a compressao para as argamassas do grupo
GP-S (figura 25a) e GP-C (figura 25b) nas idades de 14 e 28 dias. Os resultados para os dois
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grupos mostraram que, na média das resisténcias, diminuiram proporcionalmente com o
aumento da substituicdo da areia por residuos plasticos, até atingir uma reducdo de
aproximadamente 16% no GP50-S e 100% no GP100-S em 28 dias, quando comparado com a

argamassa de referéncia GPO-S.

Figura 25 - Resisténcia média & compressdo em funcéo do percentual de residuo substituindo a
areia em cada argamassa de geopolimero no grupo GP-S (a) e GP-C (b).
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A figura 26 mostra a influéncia dos parametros adotados nesta pesquisa na resisténcia
a compressao. Além disso pelo FRX dos geopolimeros, como ligantes, nos teores identificados
de Si =48,01% e Al=25,08% para GP-S e Si = 58,10% e Al = 23,25%, foi possivel determinar
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a razdo Si/Al nas argamassas. Do ponto de vista da andlise dos ativadores na resisténcia a
compresséo, a razdo Si/Al nas argamassas GP-S foi, aproximadamente, 29% menor em relagéo
a argamassas GP-C, isso representa um parametro significativo na resisténcia a compresséo,
(LAHOTHI et al.,2017).

No que diz respeito a razdo molar de H.O/Na;O, existe uma diferenca 15% menor para
0 GP-S em relacdo ao GP-C. Conforme Rocha (2017) a razdo molar de H2O/Na;O é um fator
que contribui para aumentar a geopolimerizacdo sem comprometer a dissolu¢do dos ions,
contudo conforme Davidovits (1991), existe uma variacao de 10 < H,O/NazO < 25. Entende-
se com isso que o grupo GP-C foi beneficiado pela adicdo dos alcalis contido na solugédo de
Na2SiO3 quando resultou em argamassas mais resistentes.

Contudo, a razdo que mais influenciou na diferenca entre os grupos de argamassa foi
a razdo molar de Na2O/SiO», cerca de 3 vezes menor no GP-S em relagdo ao GP-C. Esse
resultado concorda com a firmacgdo de Guo et al. (2010), que afirmam que o0 aumento na
concentracdo dos alcalis pode melhorar a solubilidade dos aluminossilicatos, originando

maiores resisténcia a compressao.

Figura 26 - Razdes molares de Si/Al, H2O/Na2O e Na;O/SiO; para os geopolimeros  GP-S e
GP-C.
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Do ponto de vista da influéncia do residuo na resisténcia & compressao, a tabela 8 mostra
0 resumo do resultado obtido quando aplicado ANOVA comparando a referéncia das

argamassas com 0% de teor de residuo com 50 e 100% na substituicdo da areia. Os graus de
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liberdade (GL) das variedades e do residuo sd@o 0os mesmos nos dois grupos de argamassa, tendo
em vista que ambas tém o mesmo ndmero de varidveis e a mesma quantidade de amostras. O
valor tabelado estatistico para F(5%) para variedade 2 e residuo 9 foi de 4,15. Observou-se
entdo que o fator estatistico calculado (Fcal) foi superior ao fator tabelado para os dois grupos
de argamassa e assim rejeita-se a hipdtese nula, ou seja, pelo menos uma ou as duas argamassas

com substituicdo sdo diferentes.

Tabela 8 - Resumo dos resultados obtidos pela ANOVA nas argamassas do grupo S e C.

GP-S

Fonte de variacéo GL SQ QM Fcal. Ftab.
Variedades 2 103,21 51,60 100,59 4,15

Residuo 9 4,62 0,51 - -

Total - 107,82 - - -

GP-C

Variedades 2 1205,1 602,55 822,53 4,15

Residuo 9 6,59 0,73 - -

Total - 1211,7 - ; ]

Aplicando o teste Tukey, a tabela 9 mostra os resultados das diferencas entre as médias
ao comparar a resisténcia a compressdo 0% de teores com 50 e 100%. Todas as médias obtidas
ficaram acima da d.m.s. Isso significa que os teores de substitui¢do da areia por residuo plastico
influenciaram na resisténcia das argamassas de forma significativa e sdo estatisticamente

diferentes.
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Tabela 9 - Resultados do teste Tukey.

Comparac0es entre

Diferenca entre as médias

d.m.s

Concluséo

grupo S
GPO-S e GP50-S 2,28 0,73 2,28> 0,73
GPO-S e GP100-S 7,04 0,73 7,04 >0,73
Compzrri(;s;scentre 0 Diferenca entre as médias d.m.s Conclusdo
GPO-C e GP50-C 13,49 0,73 13,49>0,73
GPO-C e GP100-C 24,50 0,73 24,50 > 0,73

Nota-se, inclusive, que a diferenca entre as médias no grupo C mostraram-se maior

guando comparada as argamassas do grupo S com 0s mesmos teores de substituicdo. Desse

modo, observando o que foi discutido anteriormente sobre a resisténcia a compressao, ha uma

influéncia na melhoria das propriedades mecéanicas nas argamassas do grupo C, em funcédo do

ativador composto, o que justifica a grande diferenca das médias entre 0s grupos.

4.9 Identificacdo das fases por DRX nas argamassas de geopolimero

A figura 27 mostra no DRX das argamassas do grupo GP-S. Nos espectros 0s picos

cristalinos correspondem ao mesmo ordenamento atdbmico do quartzo e anastase ja observados

no difratograma da metacaulinita. De acordo com os estudos de Azevedo et al. (2018) e Bature

et al. (2021), essas fases ndo contribuem na formacéao de cadeias poliméricas.
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Figura 27 - DRX das argamassas do grupo GP-S.
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Observou-se a formacdo de uma nova fase, a zedlita A, cuja formula estrutural é
Al12Na12048Si12 (grupo espacial: Pm-3m). Em geopolimeros, esta estrutura é relativamente
comum em matriz de metacaulinita ativada com hidroxidos, devido a estrutura pseudozeolitica
(LONGHI et al., 2020; WAN et al., 2017). A fase zeolitica também foi encontrada nos estudos
de Bature et al. (2021) na producédo de argamassa ativada com NaOH.

Uma das caracteristicas da zeolita € a sua estrutura microporosa e isso pode contribuir
para diminuicdo da resisténcia que ocorre a partir da incorporagdo de uma propor¢do minima
na matriz geopolimérica (DA LUZ, 1995; ROZECK et al., 2019; ISTUQUE et al., 2016).

O deslocamento da banda amorfa que inicialmente era de 15 a 30°C na metacaulinita,
sofreu um deslocamento para os angulos 18 a 38°C. De acordo com Azevedo® et al. (2018), este
deslocamento esta relacionado a formagéo do gel aluminossilicato.

A figura 28 mostra DRX das argamassas GP-C que apresentam um amplo halo difuso
associado ao estado amorfo e picos definidos associados ao estado cristalino identificando a

existéncia das fases do quartzo e anatase ja presentes no caulim, e picos de zeolita em menor
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quantidade quando comparado as argamassas do grupo GP-S. As argamassas de geopolimero
do grupo GP-S séo mais cristalinas e as do grupo GP-C mostram uma estrutura semi-cristalina.

Figura 28 - Difratograma das argamassas do grupo GP-C.
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A razdo Si:Al define o tipo de estrutura tridimensional formada na geopolimerizagao
e suas aplicacGes em materiais. As estruturas formadas podem ser: poli(sialato), -Si-O-Al-O-
(razéo Si:Al=1:1); poli(sialato-siloxo), -Si-O-Al-O-Si-O- (Si:Al=2:1) e poli(sialato-dissiloxo),
-Si-0-Al-0-Si-0-Si-O- (Si:Al=3:1) (AZEVEDO et al., 2018). Isso ocorre por meio de uma
reorganizacao estrutural durante a sintese do geopolimero conforme mostrado por Davidovits
(1991).

A razdo Si:Al no geopolimero foi de 1,9:1 no GP-S e 2,5:1 no GP-C, calculado a partir
da composicao quimica obtida por FRX. Isso indica que a estrutura formada pelos geoplimeros

GP-S e GP-C ficaram mais proximas de um poli(sialato-siloxo), mostrado na figura 29.
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Figura 29 - Rearranjo atémico tridimensional do geopolimero poli (sialato-siloxo).

Fonte: Davidovits (1991), adaptado.

De acordo com Fernadez-Jim et al. (2008), quanto maior a razdo Si:Al, menor sera a
porcentagem de zeo6litas formada no geopolimero, devido ao incremento da fonte de silica que
impede a cristalizacdo das zeo6litas (WAN, et al., 2017). Assim sendo, esse resultado esta de
acordo sobre a dosagem dos ativadores terem influenciado no incremento da resisténcia nas

argamassa no grupo GP-C.

4.10 Microestrutura das argamassas

A figura 30 mostra a morfologia das argamassas GP-S e GP-C ap6s a fratura do corpo
de prova, no ensaio de compressdo, motivo pelo qual se observa a presenca de trincas nas
amostras. A porosidade, destacada em circulos vermelhos, é mais expressiva no grupo S, e pode
ser atribuida a bolhas de ar que foram aprisionadas durante a geopolimerizacdao conforme Dias
(2012). Além disso no GP50-S e GP100-S, o residuo de PEBD pode ter incrementado a
porosidade em virtude da maior perda de umidade durante a cura. Nota-se também que nas
argamassas GP50-S e GP100-S ndo houve total interacdo entre a matriz e o residuo pléstico, o
que pode estar relacionado com a variagdo granulométrica das particulas que dificultou o

empacotamento entre os materiais.
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Figura 30 - Morfologia das argamassas GPO-S (a1), GP50-S (a2), GP100-S (as), GP0-C (a2),
GP50-C (b2), GP100-C (bs) e ampliacdo da morfologia da metacaulinita ndo reagida (C1, C2 e
Ca)

Diferentemente da morfologia do grupo anterior, o grupo C mostrou que as particulas
de metacaulinita apresentaram maior agregacdo, 0 que resultou em uma matriz mais compacta
que favorece a reducdo dos poros e incremento na resisténcia. Pode-se inferir que o ativador
composto auxiliou na interacdo entre as particulas da matriz e do agregado, resultando em uma
argamassa menos porosa e mais resistente. Para este grupo também foi observada metacaulinita

ndo reagida (figura 30c), mas em menor quantidade em relacdo ao grupo S. Isso pode ter
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ocorrido em funcdo do tamanho das particulas mais grossas, da metacaulinita, que dificultaram
a dissolucéo, conforme (CHEN et al., 2011).

4.11 Teste da eflorescéncia
A figura 31 mostra a formacao da eflorescéncia, na superficie das argamassas, ap6s 0s

28 dias de cura para as amostras ao ambiente (figura 31a) e submersas (figura 31b).

Figura 31 - Amostras ap0s teste de florescéncia das argamassas GP-S e GP-C aos 7, 14 e 28
dias, secas ao ambiente (a) e submersas (b).
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A formacéo de eflorescéncia foi observada no grupo GP-S nas amostras “a” (expostas ao
ambiente) nas idades de 7, 14 e 28 dias, enquanto nas amostras “b” (submersas), apds 7 dias, a
agua estava migrando a superficie, gradativamente aos 14 e 28 dias, trazendo consigo 0s
cristais, que cristalizaram e apresentaram comportamento semelhante as amostras “a”. No
grupo GP-S, todas as argamassas que formaram eflorescéncia, também degradaram o
composito, conforme observado de forma mais expressiva nas figuras 31a e 31b aos 28 dias.

De acordo com Tam et al. (2022), alcalis e agua sdo fatores que controlam a
eflorescéncia, pois a agua que € atraida para 0s poros por succao capilar e depois evapora para
a superficie, transportando ions alcalinos e causando eflorescéncia. No entanto, o produto
esbranquicado formado na superficie das amostras ndo pode ser observado visualmente. 1sso
pode ter ocorrido devido a quantidade de material transportado que se misturou aos sais. O
lixiviado de sddio, formado nas amostras, pode indicar geopolimerizacdo insuficiente, e isso
foi observado nos resultados da microestrutura das argamassas GP-S.

O grupo de argamassas GP-C néo apresentou manifestacdo de eflorescéncia, ou seja, 0
ajuste da quimica na dosagem do ativador composto, com adi¢do de NazSiOs, foi suficiente
para inibir a eflorescéncia, pois melhorou a interacdo da matriz com os agregados e reduziu a
porosidade. Esse resultado concorda com o estudo de Longhi et al. (2020), pois tambem
observaram que o silicato solivel favorece a reducdo da eflorescéncia, quando reduz a
porosidade e a permeabilidade, conforme observado no item 5.7.

A figura 32a mostra no difratograma da eflorescéncia coletada na superficie das
argamassas do grupo GP-S. Picos de bicarbonato de sédio hidratado NasH(CO3)2.2H20 e
carbonato de sodio Na2COs séo identificados. Esses cristais que predominam na superficie das
amostras sdo originarios dos alcalis residuais que ndo reagiram na geopolimerizacdo e migraram
por lixiviacdo, transportado por meio da porosidade das argamassas, conforme observado nas
caracteristicas fisicas e morfoldgicas desse grupo.

A figura 32b mostra DRX e a morfologia da eflorescéncia para as argamassas GP0-S
(@), GP50-S (b) e GP100-S (c). A eflorescéncia predominante formada por cristais trona
composto de NasH(CO3)..2H20 (bicarbonato de sodio hidratado), conforme definido por
(SANTOS et al., 2019).
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Figura 32 - DRX (a) e morfologia (b) da eflorescéncia formada nas argamassas GP-S.
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4.12 Resisténcia a tracdo na flexdo das placas cimenticias

A figura 33 mostra o valor da resisténcia a tracdo na flexdo para as placas GP0-C, GP50-C
em compara¢do com outros resultados obtidos na literatura. Nos trabalhos de Sa et al. (2016) e
Portela (2016) os resultados foram maiores que o GPO-C e GP50-C. Contudo a resisténcia de
17,19 MPa (+ 2,4 MPa) e 12,28 MPa (£1,3 MPa) para GPO-C e GP50-C, respectivamente,
alcancaram valores acima da resisténcia obtidas por Santos et al. (2021), em placas cimenticias
de geopolimeros. Esse resultado da resisténcia da placa GP50-C, é suficiente para classifica-la
como placa cimneticia para vedacdo externa e interna conforme a diretrizes da NBR 15498
(2021).
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Figura 33 Resisténcia a tracdo na flexdo das placas cimenticias GPO-C e GP50-C em funcéo
dos resultados obtidos por Sa et al. (2016); Portela (2016) e Santos et al. (2021) quando
utilizaram fibra vegetais como reforgo.
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4.13 Avaliacéo do ciclo da vida

A figura 34 mostra o resultado da modelagem realizada pelo método EN 15804, com
relacdo a caracterizacdo dos impactos devidos a producéo de placas cimenticias das argamassas
GPO-C (figura 39a) e GP50-C (figura 39b). Notou-se que a placa com argamassa GP50-C,
reduziu o impacto do uso da terra, anteriormente em 25% para 15% quando a areia (produto
evitado) foi substituida por residuo plastico. Contudo, na substituicdo, o residuo plastico causou
impacto em todas as categorias com destaque para 22% de toxicidade humana cancerigena -
organica, 15% de toxicidade humana cancerigena e 10% de toxicidade humana cancerigena —

metais.

Figura 34 - Caracterizacdo de impacto ambiental da placa cimenticia GPO-C (figura 34a)
e GP50-C (figura 35b) de acordo com o método EN 15804, com as seguintes categorias de
impacto: 1. mudancas climaticas; 2. deplecdo de oz6nio; 3. radiacdo ionizante; 4. formacao
fotoquimica de ozbnio; 5. material particulado; 6. toxicidade humana ndo cancerigena; 7.
toxicidade humana cancerigena; 8. Acidificacédo; 9. eutrofizacdo da agua doce; 10. eutrofizacdo
marinha; 11. eutrofizacdo terrestre; 12. ecotoxicidade da &gua doce; 13. uso da terra; 14. uso da
agua; 15. uso de recursos fosseis; 16. uso de minerais e metais; 17. mudancas climaticas — fossil;
18. mudanca climatica — biogénico; 19. mudanca climéatica — uso da terra e mudanca do uso da
terra; 20. toxicidade humana ndo cancerigena — organica; 21. toxicidade humana né&o
cancerigena — inorganica; 22. toxicidade humana ndo cancerigena - metais; 23. toxicidade
humana cancerigena — organica; 24. toxicidade humana cancerigena — inorgéanica; 25.
toxicidade humana cancerigena — metais; 26. ecotoxicidade da dgua doce — organicos; 27.
ecotoxicidade da dgua doce — inorganico e 28. ecotoxicidade da agua doce — metais.
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Esse resultado pode estar relacionado com o processo de producéo residuo durante a fase
de transformacdo dos flocos (considerados micro plasticos), tendo em vista que parte do
material se perde formando mais residuos que vao parar nas galerias de aguas pluviais,
desaguando nos rios e oceanos. A dgua contaminada que entra em contato com a biota marinha
interfere na cadeia alimentar, pois quando vai para a mesa dos seres humanos, acarretam
doencas que advém da contaminacdo, tais quais: alteraces na tireoide, mama e aparelho
reprodutor masculino, inclusive infertilidade (CAIXETA, 2018).

A toxicicidade humana cancerigena — metais, pode estar relacionada com as embalagens
de polietileno PE que tém na sua composicao metais (aluminio) para conservacao do alimento,
tais como as embalagens de salgadinhos. O SimaPro® tem uma biblioteca que ndo seleciona o

PE especifico, tal como PEBD de sacolas pléasticas, material utilizado nessa pesquisa, dessa
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forma, pode-se inferir que houve uma influéncia no impacto gerado pelo residuo tendo em vista
a generalidade do PE. Em todas as categorias, a substituicdo da areia pelo residuo na placa
cimenticia GP50-C (figura 34b) mitigou o impacto causado pela placa GPO-C (figura 34a).

Os ativadores alcalinos apesar de terem sido os maiores causadores de impactos, na
categoria aquecimento global com 52% para NaOH e 30% para 0 Na>SiO, totalizando 82% de
emissdo em CO», esse impacto ainda é 21% menor que o causado pelo uso do cimento. Apesar
dos ativadores terem uma forte influéncia nos impactos de geopolimeros, o cimento Portland,
ainda é mais impactante quando influencia em 100% no aquecimento global, 100% em
acidificacdo e 100% em eutrofizacdo de acordo conforme a literatura de (BIANCO et al., 2021).
Isso também foi observado na pesquisa de Garces et al. (2021) no qual o cimento Portland
representou aproximadamente 95% de impacto no aquecimento global.

Resultado semelhante, de grande gerador de impacto dos ativadores, também foi
observado no estudo de Santos et al. (2022) quando estudaram ACV em geopolimeros ativados
com KOH, confirmando assim, a literatura de Bianco et al. (2021), no que diz respeito a ao
desempenho ambiental dos produtos alcalinos. Assim, tendo em vista o que a literatura apregoa
guanto aos ativadores alcalinos, uma forma de mitigar os impactos em geopolimero, pode estar
relacionada a dosagem das soluges ativadoras, assim como a concentracdo dos alcalis

A metacaulinita mostrou o maior impacto relacionado a deplecdo da camada de ozbnio
em 32% e ecotoxicidade da 4gua doce em 40%. Isso ocorre em funcdo da energia utilizada no
tratamento térmico com a liberagdo do CO.. Todavia, na modelagem, foi considerada a argila
calcinada entre 500 a 900°C sem identificacdo de tempo de tratamento térmico tendo em vista
que, na biblioteca do SimaPro® ndo é possivel selecionar a temperatura exata e tempo de
tratamento térmico usados nessa pesquisa. Na categoria de toxicidade humana cancerigena
inorganica, nenhum material influenciou nesse impacto. Assim, pode-se deduzir que as placas
cimenticias com argamassa GPO-C e GP50-C ndo tem potencial nocivo, direto, na salude
humana.

A figura 35 mostra o resultado da modelagem pelo método ReCipe 2016 nas placas
cimenticias produzidas com argamassa GPO-C (figura 35a) e GP50-C (figura 35b). Por esse
método o impacto pelo uso da terra na placa GPO-C reduziu de 18% para 9% com a substitui¢éo
parcial da areia (produto evitado) por residuo plastico na placa GP50-C. Nas demais categorias,
0 impacto causado pelo residuo, de mesma forma como discutido anteriormente, pode estar

relacionado a processo na producgéo do residuo.
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Figura 35 - Caracterizagdo de impacto ambiental da placa cimenticia GPO-C (figura 35a)
e GP50-C (figura 35b) de acordo com o méetodo ReCipe 2016 com as seguintes categorias de
impacto: 1. Aquecimento global; 2. Destruicdo da camada de ozonio; 3. Radiacdo ionizante; 4.
Formagdo de 0z6nio (satde humana); 5. Formacao de particula fina da matéria; 6. Formacao de ozonio
(ecossistema); 7. Acidificagéo terrestre; 8. Eutrofizacdo da agua doce; 9. Eutrofizacdo marinha; 10.
Ecotoxicidade terrestre; 11. Ecotoxicidade da dgua doce; 12. Ecotoxicidade marinha; 13. Toxicidade
humana cancerigena; 14. Toxicidade humana ndo cancerigena; 15. Uso da terra; 16. Escassez de fonte
mineral; 17. Escassez de recursos fosseis e 18. Consumo de agua.
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Quanto aos ativadores alcalinos, foram observados outros impactos, tal como 87% de
eutrofizacdo marinha ocasionada pelo NaOH, 45% pelo uso da terra e 40% de acidificacéo
terrestre pelo uso do NazSiOs, esses sao impactos que corroboram para que pesquisas busquem
alternativas no uso residuos para a producdo de ativadores alcalinos, além de estudos na
dosagem dos ativadores para a sintese de geopolimero.

76



Em relacdo a utilizacdo da metacaulinita, 0 maior impacto com 70% foi na escassez de
fonte mineral. Uma forma mais sustentavel de proteger os recursos minerais pode ser a
combinacdo binaria ou ternaria da metacaulinita com residuos de cinzas da casca do arroz,
cinzas volantes, lodo de estacéo de tratamento e outros materiais reativos que nao necessitem
de tratamento térmico, contribuindo também para mitigar os impactos das categorias 1 e 2.

No que tange a literatura, muitas pesquisas indicam o geopolimero como um material que
reduz a emisdo de CO. em fungdo da susbtituicdo do cimento por materiais ricos em
aluminossilicatos. Contudo, tendo em vista o que foi observado nessa pesquisa e fazendo uma
analogia em relagdo a pesquisa de Santos et al. (2022), os maiores geradores de impacto foram
os ativadores alcalinos.

Isto posto, apds analisar os dois métodos nas argamassa GP-C, tendo em vista que
algumas consideragdes adotadas na modelagem correspondem a uma aproximacao do que foi
realizado, a placa cimenticia pode ser classificada como um material sustentavel para aplicacdo

na construcao.
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CONCLUSOES

O caulim coletado na regido metropolitana de Manaus € um material rico em
aluminossilicatos e com alto teor de caulinita, de acordo com o que foi identificado pelo método
Rietveld, com potencial para produzir metacaulinita reativa. A calcinacdo do caulim na
temperatura de 650°C por 1 h se mostrou eficiente em termos de mudanca de fase da cristalina
para a amorfa, condicdo ideal para produzir geopolimeros, o que também foi confirmado pela
mineralogia com elevados teores de silica e alumina.

A variacdo mais expressiva na porosidade e consequente absorcdo de agua foi
observada na argamassa GP100-S com 64,2 e 32,14%, respectivamente, quando comparado a
argamassa GP100-C com 42,11 e 29,63% porosidade e absorcdo, repectivamente. Constatou-
se que o fator determinante para isso esta relacionado ao tipo de ativador, tendo em vista que
0s agregados tiveram melhor interacdo com a matriz quando ativados com um composto
ativador.

A resisténcia a compressao variou entre as argamassas de cada grupo em cada nivel de
substituicdo. Para o grupo GP-S, a resisténcia de 14,78, 12,47 e 7,71 MPa diminuiu
proporcionalmente com o aumento do residuo plastico. O mesmo efeito ocorreu para as
argamassas do grupo GP-C com 35,19, 22,69, 10,68 MPa. Esses resultados foram influenciados
pela porosidade das argamassas, que causam defeitos e contribuem para a queda de resisténcia.

Do ponto de vista da analise dos ativadores na resisténcia a compressédo, a razao molar
que mais influenciou no incremento da resisténcia foi Na>O/SiOz que resultou em 0,32 e 1,06
para GP-S e GP-C, uma diferenca cerca de 3 vezes maior no GP-C em relacdo ao GP-S, ocorrido
pelo aumento na concentracdo dos alcalis que promoveu uma melhor dissolugdo dos
aluminossilicatos com aumentando a concentracdo de Na>O da solugdo composta.

A anélise da microestrutura das argamassas mostrou que, o ativador simples do grupo
GP-S mesmo a 12 mol/L, nao foi suficiente para produzir um gel N-A-S-H mais resistente e
ainda exacerbou a formacédo da eflorescéncia. Por outro lado, o ativador composto, além de
favorecer a formagdo de uma matriz mais compacta e mais resistente, inibiu eflorescéncia e
permitiu uma melhor adeséao entre as particulas da matriz com os agregados.

Em termos de formac&o da eflorescéncia, o ativador composto foi o que teve o melhor
comportamento quando deixou a matriz mais compacta e menos porosa, 0 que contribuiu para
evitar a eflorescéncia na argamassa, mesmo na substituicdo em teores maiores de residuo

plastico.
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O resultado de resisténcia a flexdo na placa da argamassa GP50-C, classificou o
material para aplicagdo em placas cimenticias de vedacdo conforme a NBR 15498, nas classe
AeB 12,28 MPa.

Pela ACV, a placa cimenticia com argamassa GP50-C mostrou um bom desempenho
ambiental, além de mitigar o problema gerado pelos residuos solidos que advém do descarte
indevido dos materiais plasticos, contribuindo para reduzir em até 10% o impacto do uso da
terra.

Isto posto, as argamassas do grupo GP-C mostraram ter potencial para produzir um
material para a construcdo a partir de uma aplicagéo sem fins estruturais, mas que possam ser
uma alternativa sustentavel, como por exemplo um elemento de vedacdo interna nas

edificacbes, podendo também se uma opcao para forro e revestimento.
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SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

No que diz respeito aos resultados da pesquisa, como complementacdo sugere-se:

e Estudar novas dosagens NaOH e NaSiOz no ativador composto que possam contribuir
para mitigar o impacto ambiental.

e Realizar testes nas placas para proposta de revestimento em parede.

e Realizar analise de condutividade termica nas placas de geopolimero em aplicacédo de
vedacdo externa.

e Estudar ACV comparando placas produzidas com cimento Portland e placas de

geopolimero.
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