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RESUMO

HERESCU, M. Desenvolvimento e avaliagao de materiais ceramicos obtidos a
partir de metacaulim e sédio para aplicagao como propantes sintéticos. 2016.
150f. Trabalho de formatura — Escola Politécnica da Universidade de Sao Paulo, Sao
Paulo, 2016.

A produgao de materiais ceramicos para uso em propantes a partir de metacaulim e
soda caustica (para adigao do sédio) envolvem a mistura dos componentes, sua cura
em estufa para formagao da cadeia geopolimérica e, por fim, sua sinterizagdo para
obter finalmente o material ceramico. O produto final foi testado em relagao a sua
resisténcia mecanica a compresséo, borosidade e composi¢ao quimica para garantir
as propriedades necessarias para seu uso como propante. A resisténcia mecéanica
deve ser elevada, a porosidade deve ser baixa e, de preferéncia de poros fechados e
sua composigao quimica controlada para formar as fases necessarias que garantem
os dois topicos anteriores. As amostras produzidas neste trabalho alcangaram tais

requisitos apés serem testadas.

Palavras-chave: Propantes. Ceramica. Metacaulim. Sédio. Geopolimeros.



ABSTRACT

HERESCU, M. Development and evaluation of ceramic materials obtained from
metakaolin and sodium for application as synthetic proppants. 2016. 150f.
Trabalho de formatura — Escola Politécnica da Universidade de Sao Paulo, Sao Paulo,
2016.

The production of ceramic materials for use in proppants from metakaolin and sodium
involves the mixing of the components, their cure in the greenhouse for the formation
of the geopolymeric chain and, finally, their sintering to obtain the ceramic material.
The final product was tested to measure its mechanical resistance to compression,
porosity and chemical composition in order to guarantee the required properties for its
use as proppants. The mechanical strength must be high, the porosity must be low
and, preferably, of closed pores and their chemical composition controlled to form the
phases that assure the two previous topics. The samples produced in this work

reached these requirements after being tested.

Keywords: Proppants. Ceramics. Metakaolin. Sodium. Geopolymers.
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1. INTRODUGAO

O presente trabalho teve por objetivo o desenvolvimento de propantes
(ceramicas de alta tecnologia) a base de geopolimeros para aplicagao na industria de
extracao de 6leo e gas.

A importéncia se deve a propria extragdo de 6leo e gas que se utiliza de
propantes no fraturamento hidraulico das rochas reservatério para manter a extragao
do material em questao.

A Petrobras, maior empresa brasileira em valor de mercado no fim de 2010,
investe pesadamente na exploragdo de petréleo em alto-mar com, por exemplo, as
Bacias de Santos, Campos e Espirito Santo. A evolugdo da tecnologia para essa

exploragao pode ser vista na Figura 1 abaixo.
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Figura 1: Evolugado da tecnologia desenvolvida pela Petrobras para exploragdo em alto-mar
de petrélieo

Agora, nessas perfuragdes, para se extrair o material, é utilizada a técnica de

fraturamento hidraulico que, por sua vez, utiliza os propantes para manter as fendas
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abertas. Dessa forma, propantes sédo ceramicas de alta tecnologia de alta importancia
para o setor, de forma que o desenvolvimento de novos propantes com materias-
primas e processamentos diferentes tem valor no que diz respeito ao desenvolvimento
de melhorias nessa tecnologia ja amplamente utilizada.

As principais contribuicbes cientificas sdo o desenvolvimento de cerdmicas
resistentes via material ceramico de alta resisténcia a corrosao.

Com isso, adquiri-se-a conhecimento sobre o comportamento desses
materiais em meios salinos de baixo pH e temperaturas que variam entre 80 e 180°C,
o que resultara em conclusdes sobre o uso e o tempo de vida desses materiais. Esse
conhecimento é vital no estudo da aplicagéo desses materiais nos pogos de extragéo,
pois através disso &€ que se obtera permeabilidade dos reservatorios para que se
continue a extragao.

O presente trabalho tem por objetivo desenvolver um método de produgéo de
propantes a base de metacaulim, materiais naturais crus de forma a obter propantes
a base de geopolimeros. A motivagao envolve o baixo custo das matérias primas
envolvidas de forma a se reduzir seu custo de produgédo e porque a produgdo de
geopolimeros reduz os custos energéticos da industria ceramica, conforme pode ser

visto na Figura 2 abaixo.
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Figura 2: Representagio da economia energética da produgéo de geopolimeros se
comparado aos custos de uma indlstria ceramica contabilizado em Kcal por kg de azulejos [2]
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Os custos energéticos de produgdo, portanto, decrescem com o uso de
geopolimeros na industria cerdmica se comparado com antigas tecnologias ou atuais.
Os materiais obtidos serdo testados e avaliados no que diz respeito as suas
propriedades mecanicas de resisténcia a compressao (testes realizados em maquina
universal de teste de tragdo-compressao), estrutura quimica (realizada via DRX) e

composi¢ao quimica (analisada via MEV com EDS).
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2. REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1. Propantes

Propantes sao particulas sélidas inseridas durante operagdes de fraturamento
hidraulico na industria de petréleo, gas e energia geotérmica. No fraturamento
hidraulico os propantes sido injetados pelo pogo por bombeamento de alta presséao
juntamente com a agua e outros aditivos quimicos necessarios. Os propantes servem
para manter abertas as trincas nas rochas produzidas pela técnica de fraturamento
hidraulico. Quando as trincas sdo abertas, por questdes de pressao, se apenas 0
fraturamento for feito as trincas se fecharao em algum tempo e perde-se a efetividade
da técnica para extragdo do material do pogo [3] . Os propantes, portanto, sao

colocados para manter as trincas abertas, conforme pode ser visto na Figura 3 abaixo.

Figura 3: Propantes nas trincas causadas por fraturamento hidraulico [1]

As trincas e os propantes juntos agem como um canal de alta permeabilidade
para que o material possa fluir por esse caminho e chegar no pogo para sua extragao.
Sobre a densidade dos propantes, diz-se que sdo de alta ou baixa densidade
dependendo do seu uso. De forma geral, propantes com fungdes estruturais possuem

densidade elevada, mas também existem propantes com densidade igual a da agua
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para que nao decantem e também propantes de baixa densidade. Propantes de
SIALON sao de alta resisténcia, densidade e tenacidade, enquanto propantes de
residuos de mineragéo possuem resisténcia média a elevada, sdo capazes de resistir
a corrosdo quimica e sao propantes de baixo custo [4] .

Existem trés principais tipos de propantes: cerdmicos (de bauxita, alumina,
caulim), areia de fraturamento (um tipo de areia de silica com propriedades
especificas) e revestidas a resina (cerdmicas e areia) [3] .

Os propantes ceramicos podem ser divididos em trés categorias: leves,
densidade intermediaria e de alta densidade. O aumento da densidade & diretamente
proporcional a quantidade de alumina, resisténcia e custo. Os leves sdo os mais
amplamente utilizados e objetivados no setor de exploragio de pogos e possuem uma
densidade aparente e relativa semelhante a da areia fracionada, mas possuem alta
condutividade e inércia quimica. Elevando-se a quantidade de alumina chega-se nos
propantes ceramicos de densidade intermediaria, que possuem boa resisténcia a
compressao. Por ultimo, os propantes ceradmicos de alta densidade sdo usualmente

feitos a partir da bauxita que possuem alta esfericidade, rotundidade e resisténcia [3]

A areia de fraturamento € uma forma de areia de silica com tamanho controlado
e com caracteristicas de esfericidade. Normalmente é dividido em duas categorias:
areia branca e areia marrom.

Os propantes revestidos a resina sao retirados do aquecimento durante sua
fabricacao de forma a deixar porosidade na area externa ou na area interna,
caracteristica essa que pode ser preservada revestindo-se o material com uma resina
[3].

O American Petroleum Institute (API) possui especificagdes para os propantes
que sao utilizados como guias pela industria e que dizem respeito a caracteristicas
como resisténcia a compressao, circularidade e esfericidade [3] . Os padrdes de

circularidade e esfericidade podem ser visualizados na Figura 4 abaixo.
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API RP60 - proppant specifications
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Figura 4: Especificagdes dos propantes de acordo com circularidade e esfericidade [3]

O tamanho do propante € medido de acordo com normas da American
Petroleum Institute (APl) de namero API RP60.

Com a crescente exploragdo de pogos de petroleo, gas e energia geotérmica,
o uso de propantes se torna cada vez mais importantes na técnica de fraturamento
hidraulico. No Brasil, por exemplo, trata-se de um setor em expanséo considerando-

se o recente projeto de exploragdo da camada do pré-sal na costa brasileira.

2.2 Perfuragdo do pogo

Para o inicio da perfuragao de um pogo de extragao, é inserida uma perfuratriz,

conforme mostrado na Figura 5 abaixo:
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encana

Figura 5: Perfuratriz iniciando o processo de perfuragdo do pogo [5]

Agora, a medida que a perfuragédo vai sendo realizada, uma mistura de aditivos
comumente chamada de ‘lama’ & bombeada junto para resfriar a broca, controlar a
pressao no buraco e age também na parede do pogo prevenindo possiveis perdas da
formagao e mantendo-a intacta [5] . Essa mistura pode ser vista na Figura 6 abaixo.

Essa lama €& composta de agua, aditivos e os chamados propantes,

previamente explicados, cuja obtengao & o objetivo deste presente trabalho.

Figura 6: Broca perfurando o pogo com os aditivos [5]

Essa primeira parte da perfuragdao, chamada de buraco de superficie ocorre até
que a broca passe os niveis de profundidade das reservas aquiferas, como pode ser
visto na Figura 7. Na realidade, o buraco principal do pogo é perfurado até uma
profundidade muito maior do que essas reservas aquiferas para que elas sejam

sequer consideradas racionalmente como fonte de agua utilizavel [5] .
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Figura 7: Passagem pela profundidade das reservas aquiferas [5]

Ap6s isso, é colocado um revestimento de superficie para isolar quaiquer area
de agua e para servir de alicerce para o sistema preventivo de explosdes, um
dispositivo de seguranga que controla o fluxo dos fluidos do pogo. Na Figura 8 abaixo
pode-se ver a inser¢ao do revestimento pelo buraco furado pela perfuratriz e na Figura

9 vé-se um esquema do sistema preventivo de explosdes [5] .

Surface
Casing

Figura 8: Insergdo do revestimento de superficie [5]
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Figura 9: Esquema do sistema preventivo de explosdes [5]

Apos isso, o tubo de perfuragao e a broca sao removidos e cimento € bombeado
ao longo do revestimento, como pode ser visto na Figura 10, para for¢ar sua saida
pelo furo no revestimento de forma que é forgado pra cima entre o revestimento e a

rocha selando o pogo de qualquer agua fresca que possa estar presente, conforme o
que mostra a Figura 11 [5] .

Figura 10: Cimento sendo bombeado ao longo do revestimento [5]

34



35

Figura 11: Cimento preenche a cavidade entre o revestimento e a rocha [5]

Esse processo preserva a agua ao produzir uma parede fechada de cimento e

ago entre o pogo e a rocha, conforme visto no detalhe da Figura 12.

Detall View of
Casing & Cement Barrier
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Figura 12: Detalhe da parede formada entre o pogo e a rocha [5]
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Apo6s, o tubo de perfuragao e a broca sdao novamente inseridos no pogo para
continuar a perfuragao vertical do mesmo até chegar na profundidade conhecida como
ponto de comego (‘kick off point’, KOP) que sera a partir de onde a perfuragao fara
uma curva para comecar a perfuragdo horizontal. Ao chegar nesse ponto, o tubo de
perfuracdo e a broca séo retirados para serem substituidos por um motor MWD
(‘Measurement While Drilling’, ou seja, medigdo enquanto perfura) [5] . Esse
instrumento permite que seja feita a perfuragdo em curva do pogo de forma que se
chegue na posi¢ao horizontal de perfuragao, conforme pode ser visto na Figura 13. O
equipamento mede parametros como o angulo que se esta perfurando o solo, a
velocidade de rotagao da broca, temperatura do ambiente ao redor, fluxo da lama e
vibragdes do solo, parametros esses importantes para que a perfuragao seja feita da

maneira correta [6] .

Figura 13; Motor MWD realizando a perfuragéo curva {5]

Uma vez que a curva esta finalizada, a perfuragdo ocorre na horizontal
produzindo esta se¢ao do pogo, chamada de lateral, conforme pode ser visto na Figura

14: Perfuragdo horizontal do pogo [5] .
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Figura 14: Perfuragao horizontal do pogo [5]

Quando a distancia perfurada na horizontal atinge o objetivo, o MWD & retirado,

processo esse que pode ser visualizado na Figura 15 abaixo.

Figura 15: MWD sendo retirado do pogo [5]

Agora o revestimento em ago é inserido em toda a extenséo do pogo, conforme

a Figura 16,
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Figura 16: Insergdo do revestimento em ago [5]

O cimento é bombeado novamente pelo revestimento, conforme Figura 17, e

para fora dele, de acordo com Figura 18.

Figura 17: Cimento é bombeado pelo revestimento de ago [5]

Figura 18: Cimento passando por fora do revestimento[5]
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O cimento preenche toda a cavidade entre o revestimento e a rocha que foi
perfurada protegendo permanentemente o pogo e prevenindo que hidrocarbonetos ou
outros fluidos migrem por de tras do revestimento (Figura 19). Esse cimento também
protege as possiveis reservas aquiferas que existam naquela area da mesma forma

que na segao vertical do pogo. Com isso, termina-se a perfuracdo do pogo.

Detail View of
Casing & Cement Barrier

Figura 19: Detalhe da parede formada entre a rocha e o revestimento [5]

2.3. Fraturamento hidraulico
Fraturamento hidraulico & uma técnica de estimulagao do pogo no qual liquido
é bombeado a alta pressdao em uma fratura previamente feita na rocha do pogo de
forma que essa fratura se quebra formando muitas outras fraturas pela rocha,
formando trincas que auxiliardo na extragao.
Para que seja feito o fraturamento é necessaria uma perfuragao anterior de
forma que se chegue na rocha e profundidade desejadas, conforme mostrado no item

anterior.
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Depois inicia-se o processo de fraturamento que promovera viabilidade para
que se comece a extragdao do material do pogo.

Em um pogo horizontal uma arma de perfuragao (que pode ser visualizada na
Figura 20) e carregada dento do revestimento conforme mostrado na Figura 21 de

forma que ela fique na seg¢ao desejada para que ocorra o fraturamento.

Figura 20: Modelo de arma de perfuragao [5]

Figura 21: Arma de perfurag&o inserida no revestimento [5]

A arma entao € disparada utilizando-se presséo aplicada, liberando a carga,

gerando furos no revestimento e no cimento e também na formagao rochosa em curta
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distancia, de acordo com a posigao dos furos da arma [5] , conforme pode ser visto
nas Figura 22 e Figura 23.

Figura 22: Disparo da arma [5]

Figura 23: Furos provocados pelo disparo da arma [5]

A arma entdo é retirada do pogo. Em seguida, porque a trinca é estreita ou
porque esta comprimida, o pogo tera que ser hidraulicamente fraturado. Assim, agua,
areia e aditivos sao bombeados pelo pogo e pelo revestimento sob extremamente alta
pressao, o que pode ser visualizado na Figura 24. Com isso, essa mistura é forgada
para fora das perfuragGes e para dentro da rocha circundante e, devido a pressao, o
xisto fratura em todas as dire¢6es a partir do ponto de origem de maneira a gerar

inumeras trincas, conforme pode ser visto na Figura 25 [5]

Figura 24; Bombeamento sob alta pressdo de agua, areia e aditivos [5]
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Figura 25: Fraturas causadas pelo fraturamento hidraulico [5]

As fraturas criam um canal navegavel conectando as reservas ao pogo e
criando um fluxo conforme pode ser visto na Figura 26. Entretanto, ha tensdes nessas
fraturas que causariam seu fechamento. Para impedir que isso acontega coloca-se

nos aditivos os propantes ja previamente explicados de forma a manter as trincas
abertas [5] .

Figura 26:; Fluxc gerado pelas trincas [5]
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2.4. Geopolimeros

Na literatura existente sobre o assunto, as definicées de geopolimero sao
parecidas. Joseph Davidovits do Institut Géopolymeére foi o responsavel em 1979 por
introduzir a terminologia “geopolimero” na comunidade cientifica e suas primeiras
definigées.

PAIVA (2008) diz que:

Os geopolimeros sdo polimeros inorganicos constituidos por tetraedros de SiO4 e AlO,
ligados alternadamente pelo compartiihamento de atomos de oxigénio. A carga negativa
do aluminio no estado de coordenagéo IV deve ser balanceada por ions positivos, tais
como Na*, K*, Ca?*, Ba?*, NHs*, H;0*. Os geopolimeros séo considerados analogos das
zeolitas, entretanto sua estrutura € amorfa ou semicristalina [...] Geopolimeros resultam
da condensagdo polimérica de aluminosilicatos e silicatos alcalinos originando

estruturas poliméricas tridimensionais.

De forma mais simples, geopolimeros sdo cadeias ou redes de moléculas
minerais unidas por ligagdes covalentes [2] .

O processamento de aluminosilicatos e silico-aluminatos alcalinos fornece as
matérias-primas para que ocorra a reagdo de geopolimerizagao. Esta € uma reagao
de extremo baixo custo, pois nao exige temperaturas extremamente altas, gasto com
combustiveis e plantas e equipamentos caros [8]

Existem 4 classes principais de geopolimeros [2] :

¢ Poli(siloxo) e derivados;
o Poli(sialato) e derivados;
o Polifosfatos e derivados;
e Geopolimeros organominerais.

Essas 4 classes foram introduzidas em 1979 com a terminologia de
“geopolimero” por Joseph Davidovits, e suas estruturas podem ser vistas na Figura
27 abaixo.

Os geopolimeros baseados em metacaulim sao do tipo poli(sialato-siloxo) [10]
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Figura 27: Classes de geopolimeros e suas estruturas, mostrando a proporgao de silicioe

aluminio para cada classe [2]

2.4.1. Processo de fabricagao

Os geopolimeros sé@o polimeros que sao fabricados como os polimeros

organicos, mas sdo GEO-polimeros, o que significa que sao resistentes ao calor e ao

fogo [2] .

O aluminossilicato caulinitico reage com NaOH em temperaturas entre 100 e

150°C e sofre uma policondensagdao para sodalita hidratada ou hidroxisodalita,

formando o geopolimero [10] , confome pode ser visto na Figura 28 abaixo em um

processo analogo a policondensacgao de resinas fendlicas.



Figura 28: Policondensacao da caulinita SizOsAl2(OH)4 [10]
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No entanto, ndo se deseja obter o composto de sodalita, somente o tipo A de

zedlita, que foi obtida por Howell em 1963 ao misturar caulim calcinado (metacaulim)

ao invés da caulinita com as solugées de NaOH, prevenindo a formacgéo da

hidrosodalita [10] .

Para a mistura reagente, o metacaulim é misturado a solugado de NaOH e o

ataque quimico comega, conforme a Figura 29. Passado um periodo de tempo, as

camadas comeg¢am a inchar e permitir a penetragédo de cation menores como o Na* e

o OH- nas partes internas e esses mesmos ions e os siloxonatos nas faces externas

e cantos [10] .

KA

é 006 éé é

NaOH, KOH + Qp-Q1-Qy siloxonates

MK7spee——— — ===

é#@ é#éé

NaOH, KOH
+
Qg-Q-Q> siloxonates

Figura 29: Representagio esquematica do ataque quimico nas particulas de metacaulim [10]

2.4.2. Propriedades dos geopolimeros
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As propriedades dos geopolimeros dependem da sua configuragao quimica e
sua proporgio entre os atomos de silicio e aluminio. Proporgées baixas de Si:Al (1:1
e 2:1) induzem a uma rede estrutural tridimensional enquanto que proporgées altas
(3:1, >3:1, 20:1 e 35:1) tendem a formar estruturas bidimensionais com ligagbes
cruzadas, conforme pode ser visto na Figura 30 abaixo. As estruturas de proporgdes
baixas sdo mais usadas em cimentos enquanto que as de alta proporgdo sao
utilizadas para selantes de industria, na industria aeronautica e em compésitos de fibra
de carbono [2] .
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Figura 30: Estruturas formadas por diferentes proporgdes de Si:Al [2]
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O geopolimero em questao nesse trabalho trata-se da producéo com soda
caustica, do tipo (Na,K)-poli(sialato-siloxo) ((Na,K)-PSS ou (Na,K)-(Si-O-Al-O-Si-0))
que apresenta uma estrutura feita de trés arranjos diferentes de silicio (SiQa4(3Al),
SiQ4(1Al), SiQa(2Al)) e um arranjo de aluminio que é AlQ4(4Si) que faz as ligagdes

cruzadas, como pode ser visto na Figura 31 abaixo.
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Essa estrutura é teérica e trata-se de um modelo planar para a estrutura de
poli(sialato-siloxo). Isso ocorre pois Na-PSS nao é feito de uma unica molécula
polimérica, mas sim de uma mistura, uma solugdo sélida de ao menos dois
geopolimeros bem definidos com diferentes proporgées de Si:Al. Os métodos
tradicionais de investigagao como espectroscopia por ressonancia magnética nuclear
ndo sao sofisticados o suficiente para detectar e separar essas macromoléculas
diferentes. Atualmente pode-se utilizar de difragdo de raios X que sao capazes de
detectar cristalinidade quando o material é colocado a uma temperatura superior a

500°C que leva a evolugao da cristalizagao no Na-PSS [10] .

Figura 31: Estrutura tedrica do Na-poli(sialato-siloxo) mostrando os 3 arranjos de silicio e o
arranjo de aluminio [2]

Em 2001, uma pesquisa de doutorado na Franga colocou o geopolimero
baseado em metacaulim e soda em um tratamento térmico a 750°C e o teste de raios
X identificou a presen¢a de nefelina e albita e a analise de EDS mostrou que a

proporg¢ao obtida foi Si:Al=2:1 conforme pode ser visto na Figura 32 abaixo [12] .

CERIY]

964 2037
964 2057

9.63 20.39

Figura 32: Analise EDS para Na-PSS depois de tratamento térmico a 750°C [12]
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Sobre a formacgao da ligagao Al-O-Al em geopolimeros, tem-se que o principio
de evaséo do aluminio de Loewenstein diz que quando dois tetraedros sao lingados
por uma ponte de oxigénio, o aluminio pode ocupar somente um deles e, portanto,
ndo ha como se ter pontes de AI-O-Al e, na auséncia dessas liga¢gdes, o meio de cada
atomo de Al é Al(4Si). No entanto, o principio foi contrariado pelo pesquisador J. van
Deveter em 2007 que mostrou e comprovou um mecanismo envolvendo a sequéncia
Al-O-Al-OH e o mecanismo de geopolimerizagdo proposto envolvendo a sequéncia
Al-O-Al pode ser visto na Figura 33 abaixo [10] .

| |
0/ U/ Of’ _sli_o_?_ﬁ._] l
_é» e X i. ] Il 0 ? 0 0
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Figura 33: Geopolimerizagao da estrutura Al-O-Al contrariando o principio de Loewenstein
(10}

A identificagao das ligagoes Al-O-Al em geopolimeros foi confirmada em uma
espectroscopia por ressonancia magnética nuclear por rotagdo do angulo magico
como pode ser visto na Figura 34 abaixo [10] . Essa ligagdo ocorre em geopolimeros

de poli(sialato) com proporgdes Si:Al=1:1 resultantes da geopolimerizagdo do
metacaulim com NaOH [13] .



49

Figura 34: Espectro MAS-NMR de geopolimero sédico com Si:Al=1,15 mostrando a existéncia
de ligagées do tipo Al-O-Al [13]
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3. METODOS

3.1. Determinacao das concentragdes de solugées e proporgéo da

mistura metacaulim + solugao

Para os experimentos de produgao de geopolimero foram definidas cinco
concentragdes para as solugées de NaOH. As cinco concentragdes escolhidas foram
5M, 7,5M, 10M, 12,5M e 15M.

As solugdes foram escolhidas com base nos trabalhos do Laboratério de
Moagem de Alta Energia, Materiais de Carbono e Compositos (LM2C?) desenvolvidos
por Damido Carvalho Pereira que concluiu que solugbes de NaOH com as
concentragdes entre 10M e 15M séo as que favorecem a formagédo dos geopolimeros
com uma boa resisténcia mecanica com base em suas referéncias bibliograficas. Além
disso, o trabalho que esta sendo desenvolvido por Vitor Polezi Pesce de Campos
mostrou que uma proporgao 70% de metacaulim com 30% de solugcdo é a melhor
combinagao a se usar. Uma quantidade inferior a ideal de sédio na mistura leva a
incapacidade de se terminar a reagao de formagao do geopolimero e nao apresentaria
resisténcia mecanica suficiente, enquanto que uma quantidade superior a ideal levaria
a diminuigao da resisténcia a corrosao do propante (pois o sédio é corroido pelo acido
fluoridrico (HF) usado em testes de corrosao). Como tem de se pensar tanto em
resisténcia mecanica quanto em corrosdo no que se refere a utilizagdo de
geopolimeros, dado que eles necessitam aguentar ndo somente a pressao que existe
nas camadas em que sdo utilizados, mas também um ambiente aquoso corrosivo,
escolheu-se utilizar os padroes que mais se adequavam a essas necessidades de
forma que fosse possivel avaliar a influéncia da concentragéo de sodio utilizada (via
variagdo da molaridade das solugdes) nas propriedades desse propante ceramico
sintético.

Ambos os trabalhos do Damido e do Vitor estdo em andamento no laboratério

e servirao em seus mestrado e no doutorado, respectivamente.
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3.2. Analise de diagrama ternario para determinar caracteristicas

do processo de produgéo do geopolimero

Para a produgao de propantes ceramicos sintéticos a base de geopolimero
foram usados metacaulim (Metacaulim HP ULTRA da empresa Metacaulim do Brasil)
e solugées de hidroxido de sédio (NaOH) que sdo compostos mais utilizados para isso
de acordo com a pesquisa feita na referéncia bibliografica.

A composigdo do metacaulim utilizado pode ser visto na Tabela 1 abaixo. Ao
se observar a composi¢cdo quimica do metacaulim, percebe-se que ele é composto
basicamente de diéxido de silicio (SiO2) e oéxido de aluminio (Al203) conforme

esperado devido ao fato de ser originado de um argilomineral.

Tabela 1: Composigao e propriedades fisico-quimicas do Metacaulim HP Ultra utilizado nos
experimentos [9]

Propriedades Fisico-Quimicas Valores tipicos Valores limites (NBR 15.894)

SiO2 57% 44% a 65%
AkQOs3 34% 32% a 46%
Cao + MgO <0,1% <1,5%
SOs3 <0,1% <1%
Naz20 <0,1% <0,5%
Equivalente M20O <1,5% <1,5%
Fe203 2% -

TiO2 1,5% -
Massa especifica 2,56kg/dm? -

Considerando-se que a mistura para a produgdo do geopolimero envolvera
essa composicdo misturada com uma solugé@o de NaOH, pode-se utilizar um diagrama
ternario para estudar as temperaturas de reacéo, de sinterizagao, que fases seréo
formadas a que temperaturas e a composicdo final do propante. Para isso, &
necessario um diagrama ternario que envolva os trés elementos principais da mistura
(Si, Al e Na). Assim, utiliza-se o diagrama ternario Alz03-Na20-SiOz que pode ser visto
na Figura 35 abaixo:
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Figura 35: Superficie liquidus e relagbes de compatibilidade no sistema Al203-Naz20-SiO: de
Muan Osborn de acordo com resultados experimentais de Schairer Bowen, Foster De Pablo-Galan e
Galakhov [10]

Para poder estudar o diagrama e determinar os fatores mencionados acima,
também ha a necessidade de se conhecer a concentragao da solugdao de NaOH que
sera utilizada nos experimentos e as concentragdes correspondentes de SiOz e AlOs.
Nos experimentos sao utilizadas 5 concentragdes diferentes de solugées de NaOH:
5M, 7,5M, 10M, 12,5M e 15M (todas as porcentagens referem-se a quantidade de
NaOH presente em agua destilada, a molaridade da solugdo) como visto no item
anterior. Para calcular qual a porcentagem presente de SiO2 e Al203, foi utilizado um
calculo de proporgéo.

Dessa forma, foram necessarias 5 analises do diagrama, uma para cada

concentragdo da solugao de NaOH, como podem ser vistas em seguida.
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3.2.1. Calculo de proporgao

O calculo de proporgao serve para, a partir da molaridade e volume da solugéo
utilizada determinar a porcentagem na amostra de SiO2, Na20 e Al2O3 para que se

possa analisar o diagrama ternario.

3.2.1.1. Célculo para as amostras feitas com solugdo 5M

Para o preparo de uma solugdo 5M e sabendo que a massa molar de NaOH é
39,997 g/mol, tem-se:
Smols _ 5.39,997 B 199,985g de NaOH

_ 1L 1L~ 1L de solugio
Portanto, em 1L de solugdo, ha 199,985g de NaOH. Agora como foram

produzidos 0,2L de solugao, tem-se que:

0,2L.199,985g
1L

Agora, cada amostra preparada terd 50g que serédo divididas depois para a

=39,997g

producdo de  briquetes cilindricos. Para obedecer a  proporgao
metacaulim:solugao=70:30 estabelecida no item 3.1, conclui-se que serao utilizados
35g de metacaulim e 15g de solugéo para cada tipo de amostra. Assim, pode-se fazer
a regressao linear abaixo:
200g de solugdo — 39,997g de NaOH
15g de solugdo — x g de NaOH
E, com isso, conclui-se que:

15.39,997
X=——5 = 2,999 = 3g de NaOH

Assim, serdo colocados o equivalente a 3g de NaOH em 35g de metacaulim.
Agora deve-se considerar a reagao abaixo para poder calcular a quantidade de

Naz0 na amostra:

2NaOH — 1Na,0 + 1H,0
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Utilizando-se de regressao linear novamente e sabendo que a massa molar do
Naz20 é 61,9789g:
2.39,997g de NaOH — 61,9789g de Na,0
3g de NaOH — y g de Na,0

Calculando por fim o valor de y:

3.61,9789

=J39997 ~ ~3%24=232g deNay0

y

Assim, a massa total de metacaulim+Na20 sera:
Massatotal = Myetacquiim + Mna,0 = 359 + 2,32g = 37,32g
Por fim, com uma ultima regressao linear, descobre-se a porcentagem de cada

um dos elementos:

35
%Metacaulim = 3732° 100 = 93,783 = 93,8%

2,32
0 =" 100 = 6,216 = 6,29
%Naz0 = 275100 = 6, 6,2%

Determinada a porcentagem de NazO, ainda falta determinar a porcentagem de
Al203 e SiO2 para poder analisar o diagrama ternario que envolve esses trés
compostos.

A partir da Tabela 1, pode-se ver que a porcentagem de SiO2z contida no
metacaulim é de 57% e a de Al203 & 34%. Como todos os outros componentes estao
presentes em quantidade abaixo de 0,1%, pode-se aproximar as quantidades de Al203
e de SiO2 como se fossem 100% do metacaulim para fins de analise. Assim, com mais
uma regressao linear:

57% + 34% — 100%
57% — z% (porcentagem de 5i0;)

E fazendo o calculo chega-se a:

_57.100
T 57 +34

z = 62,64% de Si0,

Por fim:

%Al,0; =100 — 6,2 — 62,64 = 31,16%
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3.2.1.2. Calculo para as amostras feitas com solugdo 7,5M

Utilizando-se de calculos analogos aos realizados para a solugao de 5M que
podem ser vistos em detalhe no APENDICE A — Calculos de proporgéo para a solugéo
7,5M foram obtidos as seguintes proporgdes:

o %Naz0 = 11,4%,;
o %SiO2 = 62,64%;
o %Al203 = 25,96%.

3.2.1.3. Célculo para as amostras feitas com solugdo 10M

Utilizando-se de calculos analogos aos realizados para a solugédo de 5M que
podem ser vistos em detalhe no APENDICE B — Calculos de proporgao para a solugao
10M foram obtidos as seguintes proporgdes:

o %Naz0 =11,7%,;
* %Si0z =62,64%;
o %Al03 = 25,66%.

3.2.1.4. Calculo para as amostras feitas com solugdo 12,5M

Utilizando-se de calculos analogos aos realizados para a solugdo de 5M que
podem ser vistos em detalhe no APENDICE C - Calculos de proporgao para a solugao
12,5MAPENDICE C — foram obtidos as seguintes proporgées:

e %Na20 = 14,2%;
e %SiOz2 =62,64%;
o %Al203 = 23,16%.
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3.2.1.5. Caélculo para as amostras feitas com solugéo 15M

Utilizando-se de calculos analogos aos realizados para a solugdo de 5M que
podem ser vistos em detalhe no APENDICE D — Calculos de proporgao para a solugéo
15M foram obtidos as seguintes proporgdes:

e %Na20 = 16,6%;
o %SiO2 = 62,64%;
o %Al203 = 20,76%.

3.2.2. Analise para a solugao de 5M

Para se iniciar a analise, deve-se determinar qual a primeira fase a se precipitar
a partir da mistura liquida dos componentes. Para isso, tragam-se linhas no grafico
referentes as concentragdes de cada um dos trés dxidos.
As porcentagens obtidas nesse caso foram:
» Naz0:6,2%
o AkOa: 31,16%
e SiO2:62,64%

Assim, neste caso € obtido o seguinte resultado:
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Figura 36: Primeira etapa de analise das amostras feitas com solugdo 5M, mostrando as retas
de composig@o percentual de cada componente e o ponto em comum entre eles

100

Pela Figura 36, pode-se concluir que o primeiro cristal a ser formado é a mulita
(campo de fase 3Al03.2Si02) que seria formada a uma temperatura de,
aproximadamente, 1700°C.

Determinado o tridngulo ao qual o ponto pertence, traga-se uma reta a partir do
vértice contido nesse tridngulo até o ponto inicial obtido para ver em qual das linhas
de calha o processo vai seguir. Isso vai determinar qual o tridngulo de Alkemade que

representa o processo dessa amostra. Isso pode ser visto na Figura 37 abaixo.
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Figura 37: Segunda etapa de analise para as amostras feitas com solugéo 5M que mostra o

triangulo de Alkemade (em azul) e determina o ponto triplo final (composig&o final) (em verde)

Nesse caso, o triangulo de Alkemade é determinado pelos vértices de quartzo
(Si02), albita (Na20.Al203.6Si02) e pela mulita (3Al203.2Si02). O tridngulo de

Alkemade determina qual o ponto final da solidificagao observando-se a tie-line que o

material segque (em que ponto a linha laranja encontra uma curva de cristalizagéo).

Esse ponto esta destacado em verde na Figura 37. Nesse caso, pode-se ver que a

uma temperatura de 1050°C ter-se-a as fases quartzo, mulita e albita, conforme pode

ser visto na Figura 38.
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Figura 38: Etapa final de anélise para as amostras feitas com solug&o 5M mostrando as fases

finais que serao obtidas ao final do processo de proudugao

3.2.3. Analise para a solugédo de 7,5M

Analoga a analise feita para as amostras feitas com a solugéo 5M, foi feita a

mesma andlise para as amostras feitas com a solugéo 7,5M.
As porcentagens obtidas nesse caso foram:
s Naz20:11,4%
o Al203: 25,96%
o SiO2 62,64%

Assim, neste caso é obtido o seguinte resultado:
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Figura 39: Primeira etapa de analise das amostras feitas com solugdo 7,5M, mostrando as
retas de composigao percentual de cada componente e o ponto em comum entre eles

Pela Figura 39, pode-se concluir que o primeiro cristal a ser formado é o
corindon (campo de fase Alz03) que seria formado a uma temperatura de,
aproximadamente, 1250°C.

Determinado o tridngulo ao qual o ponto pertence, traga-se uma reta a partir do
vértice contido nesse tridngulo até o ponto inicial obtido para ver em qual das linhas
de calha o processo vai seguir. Isso vai determinar qual o tridngulo de Alkemade que

representa o processo dessa amostra. Isso pode ser visto na Figura 40 abaixo.
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Figura 40: Segunda etapa de analise para as amostras feitas com solugdo 7,5M que mostra o
triangulo de Alkemade (em azul) e determina o ponto triplo final (composigao final) (em verde)

Nesse caso, o tridngulo de Alkemade & determinado pelos vértices de
carnegieita (Na20.Al203.2Si0z2), albita (Na20.Al203.6Si0z2) e pelo corindon (Alz03). O
triangulo de Alkemade determina qual o ponto final da solidificagao observando-se a
tie-line que o material segue (em que ponto a linha laranja encontra uma curva de
cristalizagdo). Esse ponto esta destacado em verde na Figura 40. Nesse caso, pode-
se ver que a uma temperatura de 1063°C ter-se-a as fases albita, nefelina e corindon,
conforme pode ser visto na Figura 41.
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Figura 41: Etapa final de analise para as amostras feitas com solu¢ao 7,5M mostrando as
fases finais que serao obtidas ao final do processo de proudugéo

3.2.4. Andlise para a solugao de 10M

Analoga a analise feita para as amostras feitas com a solugéao 5M, foi feita a
mesma analise para as amostras feitas com a solugdo 10M.
As porcentagens obtidas nesse caso foram:
o Na20: 11,7%
e AlzOs3; 25,66%
e SiO2: 62,64%

Assim, neste caso é obtido o seguinte resultado:
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Figura 42: Primeira etapa de analise das amostras feitas com solugao 10M, mostrando as
retas de composigéo percentual de cada componente e o ponto em comum entre eles

Pela Figura 42, pode-se concluir que o primeiro cristal a ser formado é o
corindon (campo de fase Al203) que seria formado a uma temperatura de,
aproximadamente, 1250°C.

Determinado o tridngulo ao qual o ponto pertence, traca-se uma reta a partir do
vértice contido nesse tridngulo até o ponto inicial obtido para ver em qual das linhas
de calha o processo vai seguir. Isso vai determinar qual o tridngulo de Alkemade que

representa o processo dessa amostra. Isso pode ser visto na Figura 43 abaixo.
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Figura 43: Segunda etapa de anélise para as amostras feitas com solugéo 10M que mostra o
triangulo de Alkemade (em azul) e determina o ponto triplo final (composigdo final) (em verde)

Nesse caso, o triangulo de Alkemade é determinado pelos vértices de
carnegieita (Na20.Al203.2S5i02), albita (Na20.AL03.6Si0O2) e pelo corindon (Al203). O
triangulo de Alkemade determina qual o ponto final da solidificagdo observando-se a
tie-line que o material segue (em que ponto a linha laranja encontra uma curva de
cristalizagao). Esse ponto esta destacado em verde na Figura 40. Nesse caso, pode-
se ver que a uma temperatura de 1063°C ter-se-a as fases albita, nefelina e corindon,
conforme pode ser visto na Figura 44.
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Figura 44: Etapa final de analise para as amostras feitas com solugdo 10M mostrando as

fases finais que serdo obtidas ao final do processo de proudugéo

3.2.5. Analise para a solugdo de 12,5M
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Analoga a andlise feita para as amostras feitas com a solugao 5M, foi feita a

mesma analise para as amostras feitas com a solugao 12,5M.
As porcentagens obtidas nesse caso foram:
e Na20:14,2%
e Al2O3:23,16%
e SiO2: 62,64%

Assim, neste caso é obtido o seguinte resultado:
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Figura 45: Primeira etapa de analise das amostras feitas com solugdo 12,5M, mostrando as

retas de composigao percentual de cada componente e o ponto em comum entre eles

Pela Figura 45, pode-se concluir que o primeiro cristal a ser formado é o

corindon (campo de fase AlOs) que seria formado a uma temperatura de,

aproximadamente, 1050°C.

Determinado o tridngulo ao qual o ponto pertence, traga-se uma reta a partir do

vértice contido nesse triAngulo até o ponto inicial obtido para ver em qual das linhas

de calha o processo vai seguir. Isso vai determinar qual o tridngulo de Alkemade que

representa o processo dessa amostra. Isso pode ser visto na Figura 46 abaixo.
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Figura 46: Segunda etapa de analise para as amostras feitas com solugdo 12,6M que mostra
o triangulo de Alkemade (em azul) e determina o ponto triplo final (composigao final) (em verde)

Nesse caso, o tridngulo de Alkemade é determinado pelos vértices de
carnegieita (Na20.Al203.2Si02), albita (Na20.AkL03.6Si0z2) e pelo corindon (Al203). O
triangulo de Alkemade determina qual o ponto final da solidificagdo observando-se a
tie-line que o material segue (em que ponto a linha laranja encontra uma curva de
cristalizacao). Esse ponto esta destacado em verde na Figura 46. Nesse caso, pode-
se ver que a uma temperatura de 1063°C ter-se-a as fases albita, nefelina e corindon,

conforme pode ser visto na Figura 47.
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Figura 47: Etapa final de analise para as amostras feitas com solugdo 12,5M mostrando as
fases finais que serao obtidas ao final do processo de proudugao

3.2.6. Analise para a solugao de 15M

Analoga a analise feita para as amostras feitas com a solugao 5M, foi feita a

mesma analise para as amostras feitas com a
As porcentagens obtidas nesse caso fo
e Na20:16,6%
o AlOs: 20,76%
e Si0O2:62,64%

Assim, neste caso € obtido o seguinte r

solugado 15M.

ram:

esultado:
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Figura 48: Primeira etapa de analise das amostras feitas com solugao 15M, mostrando as
retas de composigao percentual de cada componente e o ponto em comum entre eles

Pela Figura 48, pode-se concluir que o primeiro cristal a ser formado é a albita
(campo de fase Na20.Al203.6Si02) que seria formado a uma temperatura de,
aproximadamente, 1200°C.

Determinado o tridngulo ao qual o ponto pertence, traga-se uma reta a partir do
vértice contido nesse tridngulo até o ponto inicial obtido para ver em qual das linhas
de calha o processo vai seguir. Isso vai determinar qual o tridngulo de Alkemade que

representa o processo dessa amostra. Isso pode ser visto na Figura 49 abaixo.
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Figura 48: Segunda etapa de andlise para as amostras feitas com solug@o 15M que mostra o
tridngulo de Alkemade {em azul) e determina o ponto triplo final (composicao final) (em verde)

Nesse caso, o tridngulo de Alkemade é determinado pelos vértices de
Naz0.2Si02, albita (Na20.Al203.6Si02) e pelo corindon (Al203). O triangulo de
Alkemade determina qual o ponto final da solidificagdo observando-se a tie-line que o
material segue (em que ponto a linha laranja encontra uma curva de cristalizagao).
Esse ponto esta destacado em verde na Figura 49. Nesse caso, pode-se ver que a

uma temperatura de 732°C ter-se-a as fases albita, nefelina e Na20.2SiO2, conforme
pode ser visto na Figura 50.
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Figura 50: Etapa final de analise para as amostras feitas com solugdo 15M mostrando as
fases finais que serdo obtidas ao final do processo de proudugéo

3.3. Preparacgéo das solugdes

Para o preparo das solugées foi usado o NaOH da Dindmica Quimica
Contemporanea Ltda. de peso molar 40g e cujo cédigo € CAS [1310-73-2].

Para o preparo das solugdes, sabendo que o desejado era produzir 200mL de
solucdo, foram calculadas as massas necessarias de NaOH a se dissolver em agua
destilada de forma que se obtivesse as cinco solugées com as molaridades desejas.

Tais valores obtidos para cada solugdo sao apresentados na Tabela 2 abaixo:
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Tabela 2: Quantidades em massa de NaOH adicionados a 200mL de agua destilada para o
preparo de cada solugéo desejada com a molaridade correta

MOLARIDADE DESEJADA NaOH (g) AGUA DESTILADA (mL)

5M 40 200
7,5M 60 200
10M 80 200
12,5M 100 200
15M 120 200

Os valores obtidos de massa de NaOH necessarios para se colocar foram

obtidos através de regressao linear, confome os calculos abaixo:

volume da solucgio . (massa molar NaOH.molaridade)
1L de solucao

Myaonem = 0,2.(40,0.5,0) = 40g
Myaonersm = 0,2.(40,0.7,5) = 60g
Myaoncomy = 0,2.(40,0.10,0) = 80g

Myaonazsm = 0,2.(40,0.12,5) = 100g
Myaonism = 0,2.(40,0.15,0) = 120g

MNaOH =

Com, isso, as solugdes foram preparadas e identificadas para posterior uso na

preparagao do geopolimero. As solugdes prontas e identificas podem ser vistas na
Figura 51 abaixo.

Figura 51: Solugbes preparadas e identificadas

3.4. Preparagcao das amostras
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Sabendo que a proporgao de metacaulim:solugao=70:30 (onde solugao é a
solugao de NaOH) que estabeleceu-se como uso, agora necessita-se determinar
quantos gramas de cada uma das cinco amostras serao necessarias.

Considerando as temperaturas de processo analisadas nos itens 3.2.2 a 3.2.6,
decidiu-se trabalhar com trés temperaturas diferentes de forno que envolvesse todos
0os casos e ajudasse a determinar em qual das temperaturas de queima seria
produzido um material mais resistente, sendo elas 1100°C, 1200°C e 1300°C.

Agora, para posterior analise da resisténcia mecanica a compressao de cada
amostra, deveriam ser produzidas, no minimo, trés amostras de cada molaridade para
cada temperatura, para que se pudesse obter um resultado médio com desvio padrao
de forma a permitir baixo erro estatistico. Dessa forma, decidiu-se produzir o dobro de
amostras do necessario para medidas de seguranga contra imprevistos. Assim, como
sao trés temperaturas e trés amostras de cada molaridade, seriam produzidas 9
amostras, entao decidiu-se por 20 amostras de cada molaridade.

De acordo com trabalhos anteriores do grupo de pesquisa do LM?C?, a cada
briquete cilindrico de segdo transversal quadrada produzido sgao utilizados em torno
de 2g de material. Portanto, para produzir as 20 amostras necessitadas, precisaria-se
de 40g de material. Assim, foram produzidos 50g de material para cada tipo de
molaridade.

Portanto, através de regressao linear simples, obtém-se quanto de massa de
metacaulim em p6 e quanto de massa de solugdo de NaOH seriam usados:

50g — 100%
xg metacaulim — 70%

70.50

X = ETE 35g de metacaulim

yg de solugio = 50 — 35 = 15g de solugdo de NaOH
Com tudo calculado, péde-se iniciar a preparagao das amostras. Para isso o
metacaulim foi colocado em estufa a uma temperatura de 100°C para secar eventual
umidade que tivesse impregnado durante a estocagem. O metacaulim em p6 pode ser

visto na Figura 52.
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Figura 52: Aparéncia do metacaulim em p6 pds-secagem

Assim, misturou-se 35g de metacaulim em p6 com 15 de solugido de NaOH de
cada molaridade e produziu-se as cinco amostras principais, que podem ser vistas na

Figura 53 abaixo.

Figura 563: Amostras preparadas e colocadas em forma para secagem e cura

Essas amostras foram deixadas em estufa a uma temperatura de 100°C por
48h para que houvesse a secagem e a cura do geopolimero, conforme era esperado
de acordo com as pesquisas da referéncia bibliografica e com o trabalho do Damiao
e Vitor.

Apods esse periodo, as amostras foram moidas em almofariz e pistilo (visto na
Figura 54) para serem armazenadas em sacos individuais devidamente identificados

(Figura 55) para posterior uso na briquetagem.
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Figura 55. Amostras armazenadas em sacos individuais identificados

Para a briquetagem, foi utilizada uma maquina EMIC de ensaios mecéanicos de

tracao-compressdao em conjunto com o software Tesc versdo 3.01. Para a

briguetagem foi utilizada uma matriz metalica que produz amostras cilindricas de

diametro de 11mm. No software Tesc foi feito um programa de compressao para

realizar a briquetagem de todas as amostras de forma que todas fossem feitas pelo

mesmo processo cujas propriedades séo:

Lista de resultados apresentados: Forga (N), deformagao (mm) e tempo
(s);

Pré-carga com limiar de correcao de 2%;

Velocidade de ‘descida de 25mm/min;

Velocidade de subida de 55mm/min;

Critérios de parada: limite de forga de 1000N e/ou limite de deformagéao

20mm e/ou colapso de 70%
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Para a preparagao de cada briquete foram utilizados 1,8g do p6 que estava
armazenado no saquinho e mais 0,18g de cola para impedir que o briquete se
quebrasse na extragdo do mesmo da matriz. A cola utilizada foi acetato de polivinila
(PVA). Essa mistura foi colocada na matriz metalica com os devidos encaixes de base
e cabegote e colocada na EMIC para briquetar. O processo pode ser visualizado na
Figura 56 abaixo.

Figura 56: Processo de briquetagem das amostras na EMIC

Na parte 1 da Figura 56, vé-se a colocagao da mistura do pé previamente obtido
com a cola na matriz metalica. Em seguida, na parte 2, vé-se a colocagao na pega na
EMIC para a briquetagem, em que a céluia de carga desce e comprime o cabegote da
matriz até atingir algum dos critérios de parada, no caso, forca maxima. A parte 3
mostra a etapa seguinte em que coloca-se o sistema do molde ao contrario para iniciar
0 processo de extragao. Para isso, coloca-se um anel acima do molde para que o
briquete seja extraido sem danos. As partes seguintes 4, 5 e 5 mostram o processo

de entragdo completo, que gera o briquete cilindrico como pode ser visto abaixo.

Figura 57: Briquetes cilindricos produzidos pos-extragao da matriz metalica
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O processo foi repetido até que todos os briquetes projetados estivessem
prontos. Cada briquete foi embalado individualmente recebendo seu nome de acordo
com 0 formato “MARCELLE-MOLARIDADE-NUMERODAAMOSTRA-
MASSADEPOECOLA". Por exemplo, uma amostra feita a partir da solugdo 15M de
NaOH sendo a primeira a ser produzida estava rotulada como “MARCELLE 15M-1
m=1,80g p6 + 0,18g cola”.

Os briquetes foram pesados antes e depois da briquetagem para estimar a
perda de massa que ocorreu durante a briquetagem, que pode ser vista na Tabela 3
abaixo.

Apos a briquetagem de todas as amostras, todas foram devidamente medidas
em didmetro e altura para posterior comparagao com os briquetes pds-queima para
ver a alteragao que deu em massa e dimenséo. Os dados de medigao obtidos também

podem ser vistos na Tabela 3 abaixo.

Tabela 3: Amostras produzidas e as massas utilizadas para sua produgéo com a perda total
percentual de briquetagem

PRE-QUEIMA
MOLA MASSA MASSA  PERDA DE
RIDA  AMOSTRA  ALTURA LARGURA MASSA MASSAPVA  TOTAL TOTAL MASSA
DE (mm) (mm) PO (g) (9) TEORICA REAL BRIQUETAGEM
(G) (@ (%)

5 1 10,50+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,80 9,09
5 2 10,50+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,80 9,09
5 3 11,00£0,00 11,60+£0,00 1,80 0,18 1,98 1,84 7,07
5 4 10,70+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,80 9,09
5 5 11,00£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,84 7,07
5 6 11,00£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,84 7,07
5 7 11,20£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
5 8 10,80+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,82 8,08
5 9 10,90£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,84 7.07
5 10 10,70£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,80 9,09
5 11 10,80+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,84 7,07
5 12 10,50+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,80 9,09
5 13 10,30+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,78 10,10
5 14 11,00£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
5 15 11,40¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
5 16 11,00£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,98 0,00
5 17 11,00£0,00 11,60+0,00 1,80 0.18 1,98 1,84 7.07
5 18 11,30£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,96 1,01
5 19 11,00£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55

7.5 1 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,94 2,02
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PRE-QUEIMA
MOLA MASSA MASSA PERDA DE
RIDA  AMOSTRA  ALTURA LARGURA MASSA MASSAPVA TOTAL TOTAL MASSA
DE (mm) {mm) PO (g) (9) TEORICA REAL BRIQUETAGEM
(G) (@) (%)
7.5 3 11,50£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
7.5 4 11,60£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
7.5 5 11,60+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
7.5 6 11,20£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
75 7 11,6010,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
7.5 8 11,10+0,00 11,60£0,00 1,80 0,18 1,98 1,85 6,57
7,5 10 10,20£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,68 15,15
75 11 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,94 2,02
7.5 12 11,10£¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,85 6,57
75 13 11,30£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,90 4,04
7.5 14 11,60£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
75 15 11,4010,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
7.5 16 11,00£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 2,00 -1,01
7.5 17 11,40£0,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 2,00 -1,01
7.5 18 11,60£¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
7.5 19 11,40£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,90 4,04
7.5 20 11,40£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,88 5,05
10 1 11,10£¢0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
10 2 11,3040,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
10 3 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
10 4 11,30£0,00 11,60£0,00 1,80 0,18 1,98 1,89 455
10 5 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
10 6 11,60£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
10 7 11,30£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,88 5,05
10 8 11,40£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
10 9 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,97 0,51
10 10 11,40£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
10 11 11,20¢0,00 11,60:0,00 1,80 0,18 1,98 1,90 4,04
10 12 11,30£¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
10 13 11,40£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,80 4,04
10 14 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
10 15 11,50+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
10 16 11,40£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
10 17 11,70+0,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 1,94 2,02
10 18 11,60£0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
10 19 11,70+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,96 1,01
10 20 11,60£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
12,5 1 11,10¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,90 4,04
12,5 2 11,60£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,96 1,01
12,5 3 11,60£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,97 0,51
12,5 4 11,4010,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,89 4,55
12,5 5 11,3010,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
12,5 6 11,00£¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,88 5,05
12,5 7 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
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PRE-QUEIMA
MOLA MASSA MASSA  PERDA DE
RIDA  AMOSTRA  ALTURA LARGURA MASSA MASSAPVA TOTAL TOTAL MASSA
DE {mm) (mm) PO (g) (9) TEORICA REAL BRIQUETAGEM
(G) (9) (%)
12,5 9 11,30£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
12,5 10 11,4040,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
12,5 1 11,60+0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,94 2,02
12,5 12 11,40+£0,00 11,60£0,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
12,56 13 11,5040,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
12,5 15 11,40+£0,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 1,9 4,04
12,5 16 11,40+¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
15 1 11,60+0,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
15 2 11,504¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
15 3 11,6040,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 4 11,40+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,93 2,53
15 5 11,50£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 6 11,60+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 7 11,20+0,00 11,604£0,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
15 8 11,30£0,00 11,60+£0,00 1,80 0,18 1,98 1,94 2,02
15 9 11,50+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 10 11,40+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 11 11,50+0,00 11,60+0,00 1.80 0,18 1,98 1,96 1,01
15 12 11,60+£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 13 11,30£0,00 11,6040,00 1,80 0,18 1,98 1,91 3,54
15 14 11,00+£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,88 5,05
15 15 11,604¢0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,97 0,51
15 16 11,60+£0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 17 11,3040,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03
16 18 11,560+0,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,96 1,01
15 19 11,7040,00 11,6010,00 1,80 0,18 1,98 1,95 1,52
15 20 11,2040,00 11,60+0,00 1,80 0,18 1,98 1,92 3,03

Ap6s a medigao de todos os briquetes cilindricos, eles foram colocados no

forno F1700 da EDG Equipamentos que pode ser visto na Figura 58 abaixo, onde
foram sinterizados a 1100°C, 1200° e 1250°C por duas horas’.

1

Aqui houve uma alteragdo referente ao plano originalmente tragado da lltima temperatura ser de

1300°C, pois quando foram retiradas as amostras que foram queimadas e 1200°C percebeu-se que

ja estavam perdendo a forma fisica de briquetes e abaulariam a uma temperatura superior, entdo a

ultima temperatura foi alterada para 50°C a menos do que a planejada, pois ndo havia necessidade

de se queimar a uma temperatura mais alta.
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Figura 58: Forno F1700 da EDG Equipamentos

Para realizar a queima em forno, os briquetes foram colocados em cadinhos de

alumina como pode ser visto na Figura 59 abaixo.

Figura 59: Briquetes colocados no cadinho de alumina para queima em forno

As posicoes de cada briquete de cada tipo foram anotadas para a retirada e
armazenagem correta ap6s a queima e foram remedidos e repesados, dados esses
que podem ser entrados na Tabela 4 abaixo. Pode-se notar na tabela abaixo que
algumas das amostras que haviam sido feitas de cada molaridade ndo aparecem
nessa nova tabela. Trata-se das amostras que foram feitas a mais por seguranga caso

alguma desse errado e essas nao foram sinterizadas e permaneceram armazenadas.
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Tabela 4: Dados de massa e dimensdes dos briquetes sinterizados indicando a variagéo
percentual de massa, diametro e altura que houve se comparado a antes da sinterizagao

POS-QUEIMA

MOLAR! i VARIAGAO PERDA
T T

’ (%) (%)
5 1 1100 9,2 12,38 10 13,79 1,63 9,44
5 2 1100 9,2 11,96 10 13,79 1,64 8,89
5 3 1100 9,6 12,73 9.9 14,66 1,7 7,61
5 4 1100 9.3 13,08 9,9 14,66 1,64 8,89
5 5 1200 9.2 16,36 9,9 14,66 1,68 8,70
5 6 1200 9.3 15,45 9,9 14,66 1,69 8,15
5 7 1200 9,5 15,18 9.8 15,52 1,73 8,47
5 8 1200 9,2 14,81 9,8 15,562 1,65 9,34
5 9 1250 9,6 11,83 10 13,79 1,69 8,15
5 10 1250 9,2 14,02 10,1 12,93 1,64 8,89
5 " 1250 9,5 12,04 10 13,79 1,69 8,15
5 12 1250 9,3 11,43 10 13,79 1,64 8,89
7.5 1 1100 9,6 16,52 9,5 18,10 1,69 12,89
7,5 2 1100 9,5 16,67 9,5 18,10 1,63 14,66
7.5 3 1100 9,6 16,52 9,6 17,24 1,66 13,09
7,5 4 1100 9,7 16,38 9,5 18,10 1,69 11,52
7,5 5 1200 9,7 16,38 9,9 14,66 1,63 16,41
75 6 1200 10 10,71 9,9 14,66 1,67 11,64
7,5 7 1200 10 13,79 9,8 15,62 1,67 13,02
75 8 1200 97 12,61 9.9 14,66 1,63 11,89
75 9 1250 11,3 0,00 9,6 17,24 1,67 9,24
7.5 10 1250 9,9 2,94 111 4,31 1,5 10,71
7.5 11 1250 111 3,48 11,1 4,31 1,69 12,89
7.5 12 1250 10,7 3,60 111 431 1,63 11,89
10 1 1100 9,3 16,22 9,6 17,24 1,61 14,81
10 2 1100 94 16,81 9,6 17,24 1,65 14,51
10 3 1100 9.6 16,52 9,6 17,24 1,67 14,36
10 4 1100 9.4 16,81 9,6 17,24 1,66 12,17
10 5 1200 9.8 14,78 10,1 12,93 1,63 15,10
10 6 1200 10 13,79 11,2 3,45 1,67 14,36
10 8 1200 9,7 14,91 11,2 3,45 1,64 14,14
10 9 1250 10,8 6,09 11,3 2,59 1,69 14,21
10 10 1250 11,6 -1,75 11,5 0,86 1,68 12,95
10 11 1250 11,5 -2,68 11,3 2,59 1,63 14,21
10 12 1250 10,5 7,08 11,2 3,45 1,66 13,99
12,5 1 1100 93 16,22 9,6 17,24 1,62 14,74
12,5 3 1100 9,6 17,24 9,5 18,10 1,69 14,21
12,56 4 1100 9,5 16,67 9,6 17,24 1,64 13,23
12,5 5 1200 9,8 13,27 10,1 12,93 1,62 15,18
12,5 6 1200 9,6 12,73 11,2 3,45 1,58 15,96
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POS-QUEIMA

MOLARI . VARIAGAO PERDA
! mwosTRA TPEIUIA aruma JAACAS Lamoua OE . USS e

(c) (%) o (9) )
12,5 8 1200 9,8 13,27 10,1 1293 161 1481
12,5 9 1250 10,7 5,31 112 3,45 163 1510
12,5 10 1250 11 3,51 112 345 164 14,14
12,5 11 1250 11 5,17 112 3,45 168 13,40
12,5 12 1250 10,9 4,39 11,1 4,31 166 13,54
15 1 1100 9,7 16,38 9,5 1810 169 1244
15 2 1100 9,6 16,52 9.6 1724 167 1257
15 3 1100 9,5 17,39 9.5 1810 167 14,36
15 4 1100 9,5 16,67 9,5 1810 166 1399
15 5 1200 10 13,04 112 3,45 165 1538
15 6 1200 10 13,79 10,2 1207 166 14,87
15 7 1200 9.8 12,50 10,3 11,21 162 1563
15 8 1200 9,8 13,27 11,2 3.45 163 1598
15 9 1250 10,7 6,96 113 2,59 167 1436
15 10 1250 107 6,14 114 1,72 168 13,85
15 11 1250 107 6,96 113 2,59 168 14,29
15 12 1250 10,7 7,76 112 3,45 168 1385

A redugéao de tamanho do briquete sinterizado pode ser facilmente visualizada
pela Figura 60 abaixo. Os dois briquetes mostrados correspondem a mesma
composigio quimica (mesma solugdo de NaOH utilizada), mas o briquete da esquerda
nao foi sinterizado enquanto que o da direita foi. Pode-se perceber claramente a

redugio volumétrica que houve apds a queima em forno.

Figura 60: Comparagao visual de tamanho entre um briquete n&o-sinterizado e um
sinterizado. Amostra 5M~15 (a esquerda) e 5SM—1 (a direita)

A reducéo linear e volumétrica percentual que essas amostras sofreram podem

ser vistas de forma esquematica nos Grafico 1 e Grafico 2 abaixo.
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Grafico 1: Variagéo linear (%) das dimensdes das amostras em fungio da Temperatura (°C)
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sinterizagao
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Pode-se perceber pelos graficos, que as maiores variagoes de dimensbes e
volumes se deram na temperatura de sinterizagao de 1100°C.

Os briquetes que foram queimados a 1200°C, conforme previamente
mencionado, apresentaram sinais de que haviam sido queimados a temperatura
superior a necessaria. Um desses sinais conforme pode ser visto na Figura 61 é a cor

da lateral que indica queima demasiada, bem diferente da observada na Figura 60.

Figura 61: Briquete queimado a 1200°C apresentando sinais de temperatura excessiva

Tendo analisado essas amostras queimadas a 1200°C e visto que a
temperatura de sinterizagdo j& parecia ser excessiva, decidiu-se reduzir a terceira
temperatura de ensaio de 1300°C para 1250°C conforme mencionado. Um exemplo
de amostra queimada a 1250°C pode ser visto na Figura 62 abaixo. Nessas amostras,
além da superficie lateral dos briquetes apresentarem a coloragdao semelhante as
amostras de 1200°C mostrando que a temperatura de sinterizagao ja era superior a
necessaria, o briquete também ficou abaulado, o que pode claramente ser visto na
Figura 62.

Figura 62: Amostra queimada a 1250°C mostrando sinais de que a temperatura foi
decididamente excessiva
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Nesses casos, o material comegou a fundir, provavelmente sendo o elemento
ferro presente na amostra provindo da composigao inicial do metacaulim, causando
uma exudagao (corrosao na superficie).

Com os dados medidos na Tabela 4, pode-se também elaborar um grafico que
estuda a densificagdo do material antes e apds as sinterizagbes pra saber se
realmente densificaram durante a queima. Conforme visto no grafico abaixo, as
amostras densificaram em sua grande maioria, obtendo apenas uma queda para uma
densidade préxima da original pré-queima na temperatura de sinterizagio de 1250°C.
A danificagdao do material devido a temperatura excessiva que causou exudagao e fez
o briquete perder a forma cilindrica e adquirir um formato abaulado parecido ao de um
barril.
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Grafico 3; Densidade dos briquetes antes e apds a sinterizagao

Apos a finalizagao das sinterizagées no forno, as amostras passaram por testes
de caracterizacao.

Os testes realizados foram:
¢ Resisténcia mecanica a compressao;
e MEV (microscopia eletronica de varredura) e EDS (espectroscopia de
raios X por dispersdo em energia);
e DRX (difragao de raios X).
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Para decidir quais amostras seriam analisadas via MEV, EDS e DRX, escolheu-
se as cinco melhores no teste de resisténcia mecénica visto que é uma das
propriedades desejadas para aplicagao em propantes.

No caso do DRX, além das cinco amostras escolhidas, também foram
analisadas duas amostras sem sinterizar e metacaulim puro para poder se comparar
as fases formadas e o efeito do sédio e da sinterizagao na composicao final do
material.

Todos os resultados dos testes e suas andlises podem ser visualizados na

secao seguinte (4. Resultados e Discussao) e as conclusoes por fim no ultimo tépico.
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

41. Teste de resisténcia mecanica a compressao

Para o teste de rsisténcia mecanica a compressao foi utilizada a maquina
universal de ensaio de tragdo e compressao Kratos modelo K10000P de namero de
série M040306 com capacidade de 10000Kgf da Kratos Equipamentos Industriais
LTDA. que utiliza software proprio para realizar os ensaios.

As amostras foram submetidas aos ensaios de compressao da maquina até o
colapso da estrutura. Foram feitos testes em trés amostras de cada tipo (cada tipo
relacionado a molaridade que foi usada na solugdo e a temperatura de sinterizagéo)

para poder calcular média e desvio padrao e obter resultados com precisao estatistica.

Figura 63: Montagem do ensaio na Kratos. A amostra € comprimida pela célula de carga até o
colapso total

Os resultados obtidos podem ser vistos no APENDICE E — Resultados dos
ensaios de compressao. Os niumeros das amostras na primeira coluna se referem ao

namero que foi atribuido a essas amostras nas tabelas mostradas anteriormente.
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4.1.1. Conclusdes sobre a resisténcia mecanica das amostras

Com os dados obtidos no APENDICE E — Resultados dos ensaios de
compressao, e possivel obter um grafico que relaciona a forga maxima obtida por cada
tipo de amostra de acordo com a sua temperatura de sinterizagdo. Ou seja, com os
trés dados de resisténcia mecénica das amostras de 5M sinterizadas a 1100°C
calculou-se a média e o desvio padrao e analogamente para todos os outros tipos de

amostras, de forma que foi possivel obter o Grafico 4 abaixo.
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TEMPERATURA DE SINTERIZAGAO (°C)

Grafico 4: Forga maxima suportada (N) em fungao da temperatura de sinterizagio das
amostras (°C)

Por esse grafico pode-se ver que as maiores resisténcias mecéanicas a
compresséo foram obtidas para sinterizagao a 1100°C das amostras de forma geral,
com excecdo da amostra SM que obteve seu melhor desempenho quando sinterizada
a 1200°C. O fato de as melhores resisténcias mecanicas terem sido encontradas para

a temperatura de sinterizagdo de 1100°C condiz com o esperado ja que as amostras
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sinterizadas a 1200°C e 1250°C apresentaram sinais de que a temperatura de queima
foi excessiva tendo até abaulado as amostras de 1250°C (conforme visto no item 3.4
Preparagdo de amostras), o que significa que a temperatura ja estava deteriorando o
material o que levaria a propriedades piores que as amostras sinterizadas a 1100°C.
No entanto, como os melhores resultados de resisténcia mecénica a compressao
foram obtidas para a menor temperatura de sinterizagao utilizada, seria interessante
para trabalhos futuros testar para temperaturas menores para ver qual a temperatura
6tima que maximiza a resisténcia mecanica.

Ainda, considerando que as cinco maiores resisténcias mecanicas a
compressao foram obtidas para as amostras 15M, 10M e 12,5M e 7,5M (em ordem
decrescente de desempenho), pode-se afirmar que a adigao de sddio foi efetiva para
aumentar a resisténcia mecanica do material. No entanto, como a melhor amostra foi
a que foi adicionada maior teor de sédio, ndo houve como determinar qual a
quantidade limitrofe que, se transpassada, levaria a redugao da resisténcia mecanica.
Estudos futuros trabalhando com molaridades de solugdes maiores poderiam levar a
essa concluséo.

A partir desses resultados, utilizou-se as cinco melhores amostras para fazer
MEV, EDS e DRX. Os cinco melhores desempenhos encontrados foram:

1°: 15M sinterizada a 1100°C

2°; 10M sinterizada a 1100°C

3°: 12,5M sinterizada a 1100°C

4°: 7,5M sinterizada a 1100°C

5°. 7,5M sinterizada a 1200°C

42, MEV e EDS

O teste de EDS e MEV mostrou a composigado quimica das amostras em seu
percentual de componente de também a porosidade presente nas amostras, bem
como inclusées. Esses testes foram feitos apenas nas cinco melhores amostras
(amostras que apresentaram a maior resisténcia mecéanica no ensaio de compressao)

que foram determinadas na etapa anterior.
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As imagens abaixo apresentam as micrografias obtidas e as analises de EDS
para as inclusées observadas e areas selecionadas para determinar a composigao

geral de cada amostra.

42.1.1°:15M - 1100°C

Figura 64: Micrografia da amostra 5M sinterizada a 1100°C com magnificagao de 150x
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Figura 65: Micrografia da amostra 5M sinterizada a 1100°C com magnificagao de 500x

-«-r

.

Figura 66: Micrografia da amostra 5M sinterizada a 1100°C mostrando uma inclusdo com
areas selecionadas para analise quantitativa
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Figura 67: Espectro obtido para a area selecionada 1 (incluséo) da Figura 66

Tabela 5. Composigao quimica obtida via EDS da inclusao demarcada como area
selecionada 1 na Figura 66

Elemento Peso (%) Atémico (%)

O 31,49 56,59
Na 2,30 2,87
Al 7,35 7,84
Si 4,69 4 81
Fe 54 17 27,89
144K Al
1.26K
112K o B
096K '
0.30K
064K
048K
032K
i Na
Q16K} K K
K
0.00K atnisoguetiiin —
0.00 1.00 200 300 400 5,00 6.00 7.00 8.00 .00

Figura 68: Espectro obtido para a area selecionada 2 da Figura 66



Tabela 6: Composig¢do quimica obtida via EDS da area selecionada 2 da Figura 66

Elemento Peso (%) Atomico (%)

O 38,39 51,66
Na 3,47 3,25
Al 29,04 23,17
Si 27,26 20,90
Fe 1,84 1,02
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Figura 69: Micrografia de uma grande area da amostra 5M sinterizada a 1100°C para analise

da composi¢ao quimica do material como um todo
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Figura 70: Espectro obtido via EDS para a area 1 da Figura 69 mostrando a composi¢ao
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Tabela 7: Composigao quimica obtida via EDS da amostra 5M sinterizada a 1100°C como um
todo

Elemento Peso (%) Atémico (%)

O 43,27 56,26
Na 8,74 7,91
Al 21,24 16,38
Si 25,02 18,53
K 1,74 0,92

Figura 71: Micrografia da amostra 5M sinterizada a 1100°C mostrando duas inclusées com
areas selecionadas para analise quantitativa
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Figura 72: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 71
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Tabela 8: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 1 na Figura 71

Elemento Peso (%) Atémico (%)

N 1,35 2,69
0] 34,73 60,38
Na 0,41 0,50
Mg 0,27 0,31
Al 1,81 1,86
Si 0,69 0,68
Ti 40,39 23,45
Fe 20,34 10,13
T p— =
Al
117K
1.04K
S
0.91K fo)
0.78K {
0.65K
0.52K
0.39K
Na
0.26K
013kl K i p
o,oox__.L-Fe» 1 : mdh - ol e .*.Fe-_.__.___;_.__h..._._......._
0.00 100 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00

Figura 73: Espectro obtido para a area selecionada 2 da Figura 71

Tabela 9: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 2 na Figura 71

Elemento Peso (%) Atémico (%)

o 35,23 48,71
Na 6,81 6,55
Al 26,70 21,89
Si 25,65 20,20
K 2,08 1,17
Ti 1,10 0,51

Fe 2,43 0,96
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Figura 74: Espectro obtido para a area selecionada 3 da Figura 71

Tabela 10: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 3 na Figura 71

Elemento Peso (%) Atomico (%)

O 26,92
Na 6,41
Al 10,30
Si 21,49
K 1,58
Ti 1,13
Fe 32,17

44,89
7,44
10,19
20,41
1,08
0,63
15,37

422. 2°:10M -1100°C

Figura 75: Micrografia da amostra 10M sinterizada a 1100°C com magnificagdo de 250x
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Figura 77: Micrografia de uma grande area da amostra 10M sinterizada a 1100°C para
analise da composigéo quimica do material como um todo

97
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Figura 78: Espectro obtido via EDS para a area 1 da Figura 77 mostrando a composigéo
quimica da amostra 10M sinterizada a 1100°C como um todo

Tabela 11: Composigao quimica obtida via EDS da amostra 10M sinterizada a 1100°C como
um todo

Elemento Peso (%) Atémico (%)

0 45,26 58,40
Na 9,70 8,71
Mg 0,60 0,51
Al 19,25 14,73
Si 22,21 16,33
K 1,26 0,67
Ti 0,45 0,20
Fe 1,25 0,46

Figura 79: Micrografia da amostra 10M sinterizada a 1100°C mostranda duas inclusdes com
areas selecionadas para analise quantitativa. A estrutura dendritica evidencia a cristalizagéo em fase
liquida.
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Figura 80: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 79

Tabela 12: Composigdo quimica obtida via EDS da area selecionada 1 na Figura 79

£.20RT
1.98K
L76K
154K
132
110K
0.88K

0.66K

0.22K

0.00K
0.00

Elemento Peso (%) Atémico (%)

0] 39,36 61,76
Fe 35,22 15,83
Na 2,36 2,58
Mg 0,64 0,66
Al 8,51 7,92
Si 10,47 9,35
K 0,83 0,53
Ti 2,62 1,37
9]
Si
Al
1
Na
Fe i
¢ Mgy T ' F
' s A
1.00 200 3.00 4.00 5.00 &.00 1.00

Figura 81: Espectro obtido para a area selecionada 2 da Figura 79
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Tabela 13: Composi¢ao quimica obtida via EDS da area selecionada 2 na Figura 79

Elemento Peso (%) Atémico (%)

0 4538 60,95
Fe 10,57 4,07
Na 7.91 7.40
Mg 0,63 0,55
Al | 13,76 10,96
Si 19,55 14,95
K 1,36 0,75
Ti 0,84 0,38

Figura 82: Micrografia da amostra 10M sinterizada a 1100°C mostrando uma inclusdo com

147K
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0.81K

D.78K

0.85K

0.52K

0.39K

0.26K

0.13K]

0.00K

0.00

areas selecionadas para analise quantitativa

Tt

Na
At
Mgl S i Fe
B =

1.00 2,00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00

Figura 83: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 82
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Tabela 14: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 1 na Figura 82

Elemento Peso (%) Atomico (%)

0
Na
Mg
Al
Si
Ti
Fe

35,44
0,68
0,61
1,93
0,68

25,10

35,57

62,82
0,84
0,71
2,02
0,68

14,86
18,07

Figura 84: Micrografia da amostra 10M sinterizada a 1100°C mostrando uma inclus&o com
areas selecionadas para analise quantitativa
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Figura 85: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 84
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Tabela 15: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 1 na Figura 84

Elemento Peso (%) Atomico (%)

O 31,39 58,74
Al 0,51 0,56
Si 0,25 0,27
Ti 45,64 28,52
Fe 22,22 11,91

4.2.3.3°:12,5M -1100°C

Figura 86: Micrografia da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C com magnificagao de 250x
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Figura 87: Micrografia da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C com magnificagao de 500x

1

Figura 88: Micrografia de uma grande area da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C para
analise da composigao quimica do material como um todo
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Figura 89: Espectro obtido via EDS para a area 1 da Figura 88 mostrando a composi¢éo
quimica da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C como um todo

Tabela 16: Composi¢io quimica obtida via EDS da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C
como um todo

Elemento Peso (%) Atomico (%)

0 4517 58,36
Na 9,16 8,23
Mg 0,59 0,51
Al 19,15 14,68
Si 22,95 16,89
K 1,24 0,66
Ti 0,61 0,26
Fe 1,13 0,42

Figura 90: Micrografia da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C mostrando inclusdes com
areas selecionadas para analise quantitativa
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Figura 91: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 90

Tabela 17: Composig&o quimica obtida via EDS da area selecionada 1 da Figura 90

Elemento Peso (%) Atomico (%)

0] 34,06 60,76
Mg 0,27 0,32
Al 1,88 1,99
Si 0,69 0,70
Ti 46,77 27,87
Fe 16,33 8,35

297K &

254K

231K

198K

165  ©

132K

0.99K

0.66K

0.33K R

O.OOg.W 1.00 200 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00

Figura 92: Espectro obtido para a area selecionada 2 da Figura S0
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Tabela 18: Composi¢do quimica obtida via EDS da area selecionada 2 da Figura 90

Elemento Peso (%) Atdmico (%)
@) 47,39 61,25
Al 0,58 0,44
Si 52,03 38,31

243K

139K
162K Asi
135K
1.08K

0.81K
Na

0.54K]

0.27K

K& re & Mg K AR Fe Fe
0.00K Ty
0.00 100 200 3.00 4.00 5.00 5.00 7.00 800

Figura 93: Espectro obtido para a area selecionada 3 da Figura 90

Tabela 19: Composi¢ao quimica obtida via EDS da area selecionada 3 da Figura 90

Elemento Peso (%) Atomico (%)

o) 45,25 58,26
Na 9,95 8,92
Mg 0,52 0,44
Al 20,13 15,37
Si 21,74 15,95
K 1,04 0,55
Ti 0,37 0,16
Fe 0,99 0,37

4.2.4.4°:75M-1100°C
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Figura 95: Micrografia da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C com magnificagéo de 250x
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Figura 96: Micrografia da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C com magnificagao de 2500x
onde se pode ver a presenga de poros fechados

Figura 97: Micrografia de uma grande area da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C para
analise da composigao quimica do material como um todo
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Figura 98: Espectro obtido via EDS para a area 1 da Figura 97 mostrando a composigao
quimica da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C como um todo

Tabela 20: Composigao quimica obtida via EDS da amostra 17,5M sinterizada a 1100°C

como um todo

Elemento Peso (%) Atomico (%)

0
Fe
Na
Mg
Al
Si
K
Ti

46,74
1,01
8,39
0,50
19,59
22,30
1,06
0,41

59.85
0,37
7,48
0,43
14,87
16,27
0,56
0,18

Solected Arra 2

T 9

s

-

Sebectesd Avea 1

F

Figura 99: Micrografia da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C mostrando inclusdes com areas
selecionadas para analise quantitativa
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Figura 100: Espectro obtido para o ponto 1 da Figura 99

Tabela 21: Composigao quimica obtida via EDS do ponto 1 da Figura 99

Elemento Peso (%) Atémico (%)

N 2,59 5,28
0 35,56 63,33
Al 0,59 0,63
Si 16,56 16,80
Zr 44 69 13,96

234K Al

2.08K o l

182K

156K

1.30K

1.04K

S

0.78K

0.52K

0.26K

Na
0.00K
0.00 100 200 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00

Figura 101: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 99
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Tabela 22: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 1 da Figura 99

Elemento Peso (%) Atdmico (%)

(@] 48,66 61,78
Na 0,39 0,34
Al 34,62 26,06
Si 16,33 11,81
1.98K o
1.76K Al
1.54K -
1.32K |
[ 1
1.10K
0.88K
0.66K
Na
0.44K
Al
0.00KL- =
0.00 1.00 200 300 400 5.00 6.00 7.00 8.00

Figura 102: Espectro obtido para a area selecionada 2 da Figura 99

Tabela 23: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 1 da Figura 9

Elemento Peso (%) Atémico (%)

0 44,24 57,18
Na 7,97 717
Mg 0,75 0,64
Al 22,61 17,33
Si 23,00 16,93
K 143 0,76

425. 5°75M-1200°C
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Figura 104: Micrografia da amostra 7,5M sinterizada a 1200°C com magnificagéo de 250x
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Figura 105: Micrografia de uma grande &rea da amostra 7,6M sinterizada a 1200°C para
analise da composig&o quimica do material como um todo
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Figura 106: Espectro obtido via EDS para a area 1 da Figura 105Figura 97 mostrando a
composi¢ao quimica da amostra 7,5M sinterizada a 1200°C como um todo

Tabela 24: Composi¢éo quimica obtida via EDS da amostra 17,5M sinterizada a 1200°C
como um todo

Elemento Peso (%) Atdmico (%)

0 43,65 57,10
Na 7,77 7,07
Mg 0,46 0,40

Al 20,26 15,72
Si 24,36 18,15
K 1,32 0,71

Ti 0,62 0,27

Fe 1,55 0,58
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Figura 107: Micrografia da amostra 7,5M sinterizada a 1200°C mostrando inclusées com
areas selecionadas para analise quantitativa
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Figura 108: Espectro obtido para a area selecionada 1 da Figura 107

Tabela 25: Composigao quimica obtida via EDS da area selecionada 1 da Figura 107

Elemento Peso (%) Atomico (%)

o) 43,43 63,36
Fe 26,49 11,07
Na 4,64 4,71
Mg 0,71 0,68
Al 11,02 9,53
Si 11,36 9,44
K 0,65 0,39

Ti 1,70 0,83
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Figura 109: Espectro obtido para a area selecionada 2 da Figura 107
Tabela 26: Composigdo quimica obtida via EDS da area selecionada 2 da Figura 107
Elemento Peso (%) Atémico (%)
O 29,68 64,95
Na 1,71 2,61
Al 0,92 1,20
Si 0,78 0,97
P 15,35 17,35
La 18,17 4,58
Ce 33,39 8,34
Al
Si
Na
Mg K A Fe Fe
1.00 200 3.00 400 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00

0.00

Figura 110: Espectro obtido para o ponto 1 da Figura 107
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Tabela 27: Composigéo quimica obtida via EDS do ponto 1 da Figura 107

Elemento Peso (%) Atémico (%)

@) 47 .83 61,16
Na 4,54 4,04
Mg 0,55 0,46
Al 23,36 17,71
Si 21,55 15,69
K 0,75 0,39
Ti 0,41 017
Fe 1,01 0,37

2.34K o

208K N

182K
L s

156K

130K

104K

0.78K

0.52K Na

0.26K KI o .
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Figura 111: Espectro obtido para a area selecionada 3 da Figura 107

Tabela 28; Composigdo quimica obtida via EDS da area selecionada 3 da Figura 107

Elemento Peso (%) Atémico (%)

o) 45,96 58,91
Na 7,03 6,27
Mg 0,32 0,27
Al 22,78 17,32
Si 22,82 16,66
K 1,09 0,57

4.2.6. Conclusdes sobre os ensaios de MEV e EDS
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Analisando as micrografias obtidas, pode-se ver que em todas as amostras
foram encontrados poros fechados que nao sao conectados. Isso & um ponto positivo
do material, pois influencia na densidade e na resisténcia mecanica e, nesse caso de
poros fechados nao-interconectados a resisténcia mecénica é favorecida.

Além disso, vé-se que a estrutura esta ceramizada evidenciado pelas fraturas
de aspecto liso e conchoidais (fraturas de aspecto vitrificado), como pode ser visto
perfeitamente na Figura 76, o que indica que o material &€ proveniente de fases
finamente divididas e bem sinterizadas, indicando que o processo e roteiro escolhidos
para a fabricagao nao s6 funciona, mas também produz um material de alta qualidade.

Ainda, foi observada a presenca de compostos de titdnio que esta de acordo
com a composigao especificada do metacaulim utilizado na Tabela 1 e a estrutura que
este composto apresentou foi dendritica (conforme vistos nas figuras: Figura 71,
Figura 72, Figura 82, Figura 83, Figura 84, Figura 85, Figura 90 e Figura 91), o que
indica que foi produto de cristalizagao da fase liquida durante a sinterizagao.

Foram vistas também inclusdes de ferro e sodio o que também condiz com a

composigao quimica do metacaulim utilizado.

4.3. Analise de porosidade via Software

A analise de porosidade de cada amostra foi feita utilizando-se das micrografias
obtidas no MEV com o software ImageJ para utilizar a técnica de estereologia
quantitativa descrita pela norma ASTM E562-11 [14] .

Para analisar a imagem da micrografia e determinar a porosidade final, a
técnica impde o uso de uma malha quadriculada aplicada sobre a micrografia e, de
forma resumida, o nimero de pontos da malha que estao sobre poros dividido pelo

numero total de pontos da malha indica um valor equivalente a porosidade da amostra.
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Figura 112: Andlise da amostra 15M sinterizada a 1100°C mostrando a grade feita de 3cm?
por ponto (em azul) e os pontos de coincidéncia com poros.

Figura 113: Analise da amostra 10M sinterizada a 1100°C mostrando a grade feita de 3cm?
por ponto (em azul) e os pontos de coincidéncia com poros.
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Figura 114: Andlise da amostra 12,5M sinterizada a 1100°C mostrando a grade feita de 3cm?
por ponto (em azul) e os pontos de coincidéncia com poros

Figura 115: Analise da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C mostrando a grade feita de 3cm?
por ponto (em azul) e os pontos de coincidéncia com poros



120

st JESHAN

Figura 116: Analise da amostra 7,5M sinterizada a 1200°C mostrando a grade feita de 3cm?
por ponto (em azul) e os pontos de coincidéncia com poros

Todas as micrografias utilizadas sdo da mesma magnificagéo e os resultados

obtidos encontram-se na Tabela 29 abaixo.

Tabela 29: Porosidade das amostras calculada através de estereologia quantitativa

Amostra Numero de Nimero de Porosidade
pontos de poros  pontos totais (%)
15M - 1100°C 16 270 59
10M - 1100°C 24 270 8,9
12,5M - 1100°C 15 270 5,6
7,.5M - 1100°C 6 270 2,2
7,5M -1200°C 68 270 252

Assim, pode-se ver que a amostra com resultado de resisténcia mecanica mais
baixo é a que apresenta maior porosidade de fato. Na amostra de 7,5-1100°C, apesar
da porosidade calculada ter resultado em um numero baixo se comparado aos
demais, ha a presencga de poros interconectados, como pode ser visto na Figura 117,
que justifica a resisténcia mecanica mais baixa pois poros interconectados prejudicam

o material nesse quesito.
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Figura 117: Micrografia da amostra 7,5M sinterizada a 1100°C com magnificagao de 1000x
mostrando a presenga de poro interconectado

4.4, Difragdo de Raios X

As analises de DRX mostraram a presencga das fases cristalinas de quartzo,
mulita e corindon para todas as cinco amostras analisadas, conforme pode ser visto
na Figura 118 abaixo.

No entanto, de acordo com o estudo do diagrama ternario o esperado era que
formasse albita, nefelina e corindon. Assim, o corindon foi formado conforme o
esperado, mas as outras duas fases ndo, formaram fases diferentes. Uma explicagao
possivel &€ que as fases com sédio estdo amorfizadas (visto que na analise via MEV
viu-se que a fratura tem estrutura vitrificada) e/ou que o tempo de tratamento no forno
nao foi suficiente para alcangar o equilibrio termodinamico indicado previamente pelo
diagrama ternario. Essa teoria & enaltecida pela presenga de um halo amorfo para
valores 2Theta de 17 a 27 que indica a presenga de estrutura amorfa.

Adicionalmente, o fato de ndo poder ser visto fase de Na, pois deve ter
amorfizado indica que o sédio inibe a formagao de mulita, o que é uma caracteristica

negativa do material, pois a mulita é cristalina e eleva a resisténcia a corrosao do
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material que é uma propriedade importante tendo em vista que os propantes sao

usados em meios de alta pressao e corrosivos.

E |} PDF 050490 8102 Quartz, jow
'] PDF 73-1389 Al2.4 SI08 O4.8 Mulite, syn
§:' { PDF 48-1212 Al2 03 Corundum, syn

Counts

L S e Y 1A S S e A S S S LI St S ML L S S

10 2 0 L. S0 %0
2Theta (Coupled TwoTheta/Theta) WL=1.54060

Figura 118: Resultados encontrados na analise de DRX para todas as amostras indicando a
presenga de mulita (em azul), quartzo (em vermelho) e corindon (em verde)

Para efeito de comparacéo, também foram feitos DRX de amostras puras de
metacaulim sinterizados a 1100°C e a 1200°C, que podem ser vistos nas Figura 119
e Figura 120 abaixo.

Também foram feitos DRX das amostras 15M, 12,5M e 7,5M sem sinterizar
para verificar se a sinterizagao no forno estava levando a formacéao de fases cristalinas
diferentes, que podem ser vistos na Figura 121, Figura 122 e fig abaixo.

De acordo com esses espectros encontrados, pode-se perceber que a adigao
de NaOH ao metacaulim inibiu a formagdo da fase mulita, pois nos DRX do
metacaulim puro acima foi formado uma quantidade maior de mulita do que na

amostra misturada com NaOH.
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Figura 119: Resultados encontrados na analise de DRX para a amostra de metacaulim puro
sinterizado a 1100°C por duas horas
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Figura 120: Resultados encontrados na analise de DRX para a amostra de metacaulim puro
sinterizado a 1200°C por duas horas



Counts

300

200 -

100

Marcelle-15M-2¢

Figura 121: Resultados encontrados na analise de DRX para a amostra de 15M né&o-
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Figura 122: Resultados encontrados na analise de DRX para a amostra de 12,5M néo-

sinterizado
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Figura 123: Resultados encontrados na analise de DRX para a amostra de 7,6M néo-
sinterizado

Os difratogramas das amostras nao-sinterizadas mostram-se com muito ruido
impedindo a identificagdo de alguns picos, mostrando que a amostra estava muito
amorfa e s6 permitiu a identificagao do quartzo, mas provavelmente deve conter
caulinita, como mostrado no ANEXO A — Difratograma para o metacaulim puro ndo-

sinterizado.
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5. CONCLUSOES

Considerando todos os processos, andlises, testes e resultados apresentados
ao longo do presente trabalho, conclui-se que o material cerdmico produzido para ser
utilizado como propante possui propriedades adequadas e promissoras.

Com relagao a resisténcia mecanica, vé-se que os melhores resultados de
resisténcia a compressao se deram para os maiores teores de sédio adicionados ao
metacaulim com a menor temperatura de sinteriazagao utilizada. O aumento da
molaridade da solugdo (aumento do teor de s6dio adicionado ao metacaulim) permite
o uso de uma temperatura menor de sinterizagao que forma uma estrutura mais vitrea
e menos porosa, justificando os melhores resultados de resisténcia mecéanica a
compressao e levando a conclusao de que o aumento do teor de sddio foi efetivo para
aumentar a resisténcia mecénica do material. No entanto, como os melhores
resultados de resisténcia mecanica a compressido foram obtidas para a menor
temperatura de sinterizagéo utilizada, seria interessante para trabalhos futuros testar
para temperaturas menores para ver qual a temperatura 6tima que maximiza a
resisténcia mecanica e, além disso, estudar molaridades ainda maiores de solugdes
para determinar o teor de sddio limitrofe que, se superado, levaria a diminui¢céo da
resisténcia a compressao.

Ademais, a partir das micrografias obtidas conclui-se que o material
apresentava poros fechados e ndo-interconectados que favorecem a resisténcia
mecanica a compressao e também possuia estrutura ceramizada vista no aspecto liso
e conchoidal das fraturas, evidenciando que o material provém de fases finamente
divididas e bem sinterizadas. Também vé-se a formacao de inclusbes metalicas de
titanio provenientes de cristalizado de fase liquida durante a sinterizagao no forno.

Adicionalmente, a analise de porosidade levou a conclusao de que as amostras
que apresentaram os melhores resultados a compressao sao as amostras com menor
porosidade.

Além disso, as analises de DRX mostram a presenga de halo amorfo para
valores de 2Theta de 17 a 27 indicando a presenga de material amorfo. Também
mostra a presenca das fases cristalinas de quartzo, mulita e corindon. A presenga do
halo amorfo ainda indica que existem outras fases amorfizadas (considerando que a

superficie de fratura vista pelo MEV tem estrutura vitrificada) e/ou o tempo de
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sinterizagéo nao foi suficiente para que fosse alcangado o equilibrio termodinamico
previsto pelo diagrama ternario para formar as fases esperadas de albita e nefelina.

Ainda, o fato de nao poder ser visto fase de Na, pois deve ter amorfizado indica
que o sodio inibe a formagao de mulita ao estimular a formagéao de vidro, o que € uma
caracteristica negativa do material, pois a mulita é cristalina e eleva a resisténcia a
corrosao do material que € uma propriedade importante tendo em vista que os
propantes sao usados em meios de alta presséo e corrosivos.

Por fim, o material cerdmico obtido através da adicdo de NaOH ao metacaulim
produziu um produto muito satisfatério considerando as elevadas resisténcias
mecénicas obtidas e baixa porosidade com poros fechados. Estudos futuros poderiam
determinar a temperatura minima suficiente e a molaridade limitrofe para os melhores
resultados de resisténcia mecanica a compressao, além de estudar a resisténcia
mecéanica com o material em esferas (crush test) para comparagao com os dados de

propantes utilizados pelo mercado atual.
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APENDICE A — CALCULOS DE PROPORGAO PARA A SOLUGAO
7,5M

Para o preparo de uma solugao 7,5M e sabendo que a massa molar de NaOH
€ 39,997 g/mol, tem-se:
7,5mols _ 7,5.39,997 _ 299,977g de NaOH

1L 1L 1L de solugio
Portanto, em 1L de solugao, ha 299,977g de NaOH. Agora como foram

produzidos 0,2L de solugdo, tem-se que:

0,2L.299,977g
1L

Agora, cada amostra preparada tera 50g que serao divididas depois para a

=59,995g

produgdo de  briquetes cilindricos. Para obedecer a  proporgio °
metacaulim:solu¢do=70:30 estabelecida no item 3.1, conclui-se que serao utilizados
35g de metacaulim e 15g de solugdo para cada tipo de amostra. Assim, pode-se fazer
a regressao linear abaixo:
200g de solugdao — 59,995g de NaOH
15g de solugido — x g de NaOH
E, com isso, conclui-se que:

_15.59,995
200

Assim, serdo colocados o equivalente a 4,5g de NaOH em 35g de metacaulim.

X = 4,499 = 4,5g de NaOH

Agora deve-se considerar a reagdo abaixo para poder calcular a quantidade de

Na20 na amostra:
2NaOH - 1Na,0 + 1H,0

Utilizando-se de regressao linear novamente e sabendo que a massa molar do

Naz0 é 61,9789g:
2.39997g de NaOH — 61,9789g de Na,0
4,5g de NaOH —y gde Na,0
Calculando por fim o valor de y:

45619789
¥ =7239997

Assim, a massa total de metacaulim+NazO sera:

= 3,486 = 4,49g de Na,0
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Massatotal = Myeeqcqutim + Mna,0 = 359 + 4,499 = 39,499

Por fim, com uma ultima regresséao linear, descobre-se a porcentagem de cada
um dos elementos:

35
Y%Metacaulim = m 100 = 88,63 = 88,6%

4,49
%Na,0 = ——.100 = 11,36% = 11,49
%Na,0 = 775 11,36% = 11,4%

Determinada a porcentagem de Na20, ainda falta determinar a porcentagem de
Al203 e SiO2 para poder analisar o diagrama ternario que envolve esses trés
compostos.

A partir da Tabela 1, pode-se ver que a porcentagem de SiO2 contida no
metacaulim é de 57% e a de Al203 é 34%. Como todos os outros componentes estdo
presentes em quantidade abaixo de 0,1%, pode-se aproximar as quantidades de Al203
e de SiO2 como se fossem 100% do metacaulim para fins de analise. Assim, com mais
uma regressao linear:

57% + 34% — 100%
57% — z% (porcentagem de Si0,)

E fazendo o calculo chega-se a:

_57.100
2557134

= 62,64% de Si0,

Por fim:

%AL,0; = 100 — 11,4 — 62,64 = 25,96%
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APENDICE B — CALCULOS DE PROPORGAQ PARA A SOLUGAOQ
10M

Para o preparo de uma solugdo 10M e sabendo que a massa molar de NaOH
e 39,997 g/mol, tem-se:
10mols  10.39,997  399,97g de NaOH

1L 1L " 1L de solugio
Portanto, em 1L de solugdo, ha 399,97g de NaOH. Agora como foram

produzidos 0,2L de solugao, tem-se que:
0,2L.399,97g
1L
Agora, cada amostra preparada tera 50g que serao divididas depois para a

= 79,994g

produgédo de briquetes  cilindricos. Para obedecer a proporgao
metacaulim:solu¢ao=70:30 estabelecida no item 3.1, conclui-se que serao utilizados
35g de metacaulim e 15g de solugdo para cada tipo de amostra. Assim, pode-se fazer
a regressao linear abaixo:
200g de solugdo — 79,994g de NaOH
15g de solugdo — x g de NaOH
E, com isso, conclui-se que:

_ 15.79,994
200

Assim, serao colocados o equivalente a 6g de NaOH em 35g de metacaulim.

X = 5,999 = 6g de NaOH

Agora deve-se considerar a reagao abaixo para poder calcular a quantidade de
Naz0 na amostra:
2NaOH - 1Na,0 + 1H,0
Utilizando-se de regressao linear novamente e sabendo que a massa molar do
Na20 ¢é 61,9789q:
2.39,997g de NaOH — 61,9789g de Na,0
6g de NaOH —y gde Na,0

Calculando por fim o valorde y:

6.61,9789
2.39,997

Assim, a massa total de metacaulim+Na:20 sera:

y = = 4,648 = 4,65g de Na,0
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Massatotal = Myeracquiim + Mna,0 = 359 +4,65g = 39,659

Por fim, com uma Gltima regressao linear, descobre-se a porcentagem de cada

um dos elementos:

35
%Metacaulim = 3965 100 = 88,27 = 88,3%

4,65
G, = = 0,
oNaz0 = 222100 = 117%

Determinada a porcentagem de Na20, ainda falta determinar a porcentagem de
AlO3 e SiO2 para poder analisar o diagrama ternario que envolve esses trés
compostos.

A partir da Tabela 1, pode-se ver que a porcentagem de SiO2 contida no
metacaulim é de 57% e a de Al203 é 34%. Como todos os outros componentes estao
presentes em quantidade abaixo de 0,1%, pode-se aproximar as quantidades de Al203
e de SiO2 como se fossem 100% do metacaulim para fins de anélise. Assim, com mais
uma regressao linear:

57% + 34% — 100%
57% — z% (porcentagem de Si0,)

E fazendo o calculo chega-se a:

_ 57.100
2= %57+ 34

= 62,64% de Si0,

Por fim:
%Al,0; =100 — 11,7 — 62,64 = 25,66%
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APENDICE C — CALCULOS DE PROPORCAO PARA A SOLUGCAQ
12,5M

Para o preparo de uma solugao 12,5M e sabendo que a massa molar de NaOH
€ 39,997 g/mol, tem-se:
12,5mols 12,5.39,997 499,96g de NaOH
1L - 1L - 1L de solugdo

Portanto, em 1L de solugdo, ha 499,96g de NaOH. Agora como foram

produzidos 0,2L de solugdo, tem-se que:

0,2L.499,96¢g
1L
Agora, cada amostra preparada tera 50g que serao divididas depois para a

=99,992g

producdo de  briquetes  cilindricos. Para obedecer a  proporgao
metacaulim:solugao=70:30 estabelecida no item 3.1, conclui-se que serao utilizados
35g de metacaulim e 15g de solugao para cada tipo de amostra. Assim, pode-se fazer
a regressao linear abaixo:
200g de solugdo — 99,992g de NaOH
15g de solugdo — x g de NaOH
E, com isso, conclui-se que:

15.99,992
X = W =749 = 7,59 de NaOH

Assim, serao colocados o equivalente a 7,5g de NaOH em 35g de metacaulim.

Agora deve-se considerar a reagao abaixo para poder calcular a quantidade de
Na20 na amostra:

2NaOH - 1Na,0 + 1H,0

Utilizando-se de regressao linear novamente e sabendo que a massa molar do

Na20 é 61,9789g:
2.39,997g de NaOH — 61,9789g de Na,0
7,5g de NaOH — y gde Na,0
Calculando por fim o valor de y:

7,5.61,9789
2.39,997

Assim, a massa total de metacaulim+Naz0 sera:

y = = 5,8109 = 5,81g de Na,0



135

Massatotal = Myetqcqutim + Mna,0 = 359 + 5,819 = 40,81g
Por fim, com uma ultima regresséo linear, descobre-se a porcentagem de cada

um dos elementos:

35
%Metacaulim = 2081" 100 = 85,76 = 85,8%

5,81
%Na,0 = ——.100 = 14,23% = 14,29
%o oy 40,81 )0 2%

Determinada a porcentagem de Na20O, ainda falta determinar a porcentagem de
Al2O3 e SiO2 para poder analisar o diagrama ternario que envolve esses trés
compostos.

A partir da Tabela 1, pode-se ver que a porcentagem de SiO2 contida no
metacaulim é de 57% e a de Al2O3 é 34%. Como todos os outros componentes estao
presentes em quantidade abaixo de 0,1%, pode-se aproximar as quantidades de Al203
e de SiO2 como se fossem 100% do metacaulim para fins de andlise. Assim, com mais
uma regressao linear:

57% + 34% — 100%
57% — z% (porcentagem de 5i0,)

E fazendo o calculo chega-se a:

_57.100
T 57434

z = 62,64% de Si0,

Por fim:
%Al,0; = 100 — 14,2 — 62,64 = 23,16%
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APENDICE D - CALCULOS DE PROPORGCAQO PARA A SOLUCAQ
16M

Para o preparo de uma solugao 15M e sabendo que a massa molar de NaOH
€ 39,997 g/mol, tem-se:
15mols _ 15.39,997 _ 599,955g de NaOH

1L 1L 1L de solugio
Portanto, em 1L de solugao, ha 599,955g de NaOH. Agora como foram

produzidos 0,2L de solugdo, tem-se que:

0,2L.599,995g
1L
Agora, cada amostra preparada tera 50g que serao divididas depois para a

=119,991g

producdo de  briquetes cilindricos. Para obedecer a  proporgao
metacaulim:solu¢ao=70:30 estabelecida no item 3.1, conclui-se que serao utilizados
35g de metacaulim e 15g de solugdo para cada tipo de amostra. Assim, pode-se fazer
a regressao linear abaixo:
200g de solugio — 119,991g de NaOH
15g de solugdo — x g de NaOH
E, com isso, conclui-se que:

_15.119,991_899~9 de NaOH
X = 200 =0, =JgaenNa

Assim, serdo colocados o equivalente a 9g de NaOH em 35g de metacaulim.

Agora deve-se considerar a reagao abaixo para poder calcular a quantidade de
Naz0 na amostra:

2NaOH - 1Na,0 + 1H,0

Utilizando-se de regressao linear novamente e sabendo que a massa molar do

Na20O ¢é 61,9789g:
2.39,997g de NaOH — 61,9789g de Na,0
9g de NaOH —y g de Na,0

Calculando por fim o valor de y:

9.61,9789
2.39,997

Assim, a massa total de metacaulim+Na20 sera:

y= = 6,973 = 6,97g de Na,0
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Massatotal = My etacauiim + Mya,0 = 359 + 6,97g = 41,97g

Por fim, com uma ultima regressao linear, descobre-se a porcentagem de cada

um dos elementos:

35
%Metacaulim = 2197" 100 = 83,39 = 83,4%

6,97
%Na,0 = ———.100 = 16,60% = 16,69
Yo a, 41’97 10 ) Do

Determinada a porcentagem de Naz0, ainda falta determinar a porcentagem de
AlO3 e SiO2 para poder analisar o diagrama ternario que envolve esses trés
compostos.

A partir da Tabela 1, pode-se ver que a porcentagem de SiO2 contida no
metacaulim é de 57% e a de Al203 é 34%. Como todos os outros componentes estao
presentes em quantidade abaixo de 0,1%, pode-se aproximar as quantidades de Al203
e de SiO2 como se fossem 100% do metacaulim para fins de analise. Assim, com mais
uma regressao linear:

57% + 34% — 100%
57% — z% (porcentagem de Si0,)

E fazendo o calculo chega-se a:

_57.100
T 57 +34

z = 62,64% de Si0,

Por fim:
%Al,0; = 100 — 16,6 — 62,64 = 20,76%
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APENDICE E - RESULTADOS DOS ENSAIOS DE COMPRESSAO

s Amostras sinterizadas a 1100°C

Tabela 30: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 5M sinterizadas a 1100°C

14480,43

13032,38

11584, 34

10136,30

8688, 26

T7240,21

£792,17

4344, 1)

2896, 09

1448,04

Amostra FORGA LIMITE DE

No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa

B 1 -9434,15 -107,82
[ ] 2 -14082,57 -160, 94
[l 3 -11101,30 -126,87
Valor Minimo -9434,15 -107,82
Valor Maximo -14082,57 -160,94
V. Médio -11539,34 -131,88
D. Padrdo 2354, 97 26,91

o,

56 1,13 1,87

2,

23

Gréfico 5: Gréfico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amastras de 5M sinterizadas a 1100°C
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Tabela 31; Resultados do ensaio de compressao das amostras de 7,5M sinterizadas a

41357,55

37221.79

33086, 04

28950, 28

24814,53

20678,77

16543,02

12407,26

8271,51

4135,.75

1100°C
Amostra - ;OR_';A LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
] 1 -24762,19 -283,00
B 2 -35206,43 -402,36
] 3 -18829,07 -215,19
Valor Minimo -18829,07 ~215,19
Valor Maximo -35;)6,43 ) -402,36 .
V. Médio ~-26265,90 -300,18
D. Padrioc 8291,58 94,76

0.43 0,88 1,29

2,57 3,00 3,43

Grafico 6: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 7,5M sinterizadas a 1100°C



140

Tabela 32: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 10M sinterizadas a 1100°C

Amostra FORGA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
B i -33441,21 -382,19 |
|| 2 -34667,06 -396,20
=] 3 -35500,64 -405,72
Valor Minimo -33441,21 -382,19
Valor Maximo -35500,64 -405,72
V. Médio -34536, 30 -394,70
D. Padréo 1035,92 11,84

41357,55

37221,79%

33086, 04

28350,28

24814,53

20678,77

16543,02

12407,26

8271,51

4135,75

0,56

1,12 1,67

4,14€ 5,02

Grafico 7: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 10M sinterizadas a 1100°C
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Tabela 33: Resuitados do ensaio de compressao das amostras de 12,5M sinterizadas a

411357,55

37221,79

33086,04

239%c, 28

24814,53

20678.77

16543,02

12407, 26

8271,51

4135,75

1100°C

Amostra FORGA LIMITE DE

No. MAXTMA RESISTENCIA
N MPa

] 1 -34348,34 -392,55
] 2 -16995,20 -194,23
[] 3 -33612,83 -384,15
Valor Minimo -16995,20 -194,23
Valor Maximo -34348,34 -392,55
V. Médio -28318,79 -323,64
D. Padrio 9813,41 112,15

0,43 0,B6 1.29

1,72 2,15

31,86 4,

29

Gréfico 8: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compresséo
das amostras de 12,5M sinterizadas a 1100°C
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Tabela 34: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 15M sinterizadas a 1100°C

Amostra FPORGA LIMITE DE

No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa

] 1 -44473,87 -508,27
[ | 2 -32141,81 ~367,34
i 3 -5982,15 -68,37
Valor Minimo -5982,158 -68,37
Valor Maximo -44473,87 -508,27
V. Médio -27532,61 -314,66
D. Padréo 19655,45 224,63

53764,81

48384,33
43011, 85
37635,37
32258,.89
26082.41

21505,93 /

16129, 44 /

10752, 96 /f
5376, 48 '/

0,43 0.86 1.29 1.72 2.15 2.57 3,00 3.43 3,86 4.25

Grafico 9: Gréfico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compresséo
das amostras de 15M sinterizadas a 1100°C

Nesse caso das amostras de 15M, a maquina teve mau funcionamento e
interrompeu o ensaio da amostra 2, entao foi feito um a mais e depois recalculada e

média e desvio padrdo conforme sera apresentado mais a frente.
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Tabela 35: Resultado do ensaio de compressao da amostra extra de 15M sinterizada a

41357,55

37221,79

33086, 04

28550,28

24814,53

20678,77

16543,02

12407,26

8271,51

4135,75

1100°C
Amostra FORCA LIMITE DE
No. MAXTIMA RESISTENCIA
N MPa
B -34519, 96 -394,52

1,72 2,15

2,57 3,00 3,43

Grafico 10: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao

Amostras sinterizadas a 1200°C

das amostra extra de 15M sinterizada a 1100°C
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Tabela 36: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 5M sinterizadas a 1200°C

24471, 92

22024,73

19577,54

17130,35

14683,15

12235,36

9788, 77

7341,58

4894, 38

2447.,19

LIMITE DE

Amostra FORGA
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
B 5 -14219,87 —162,5_1--
B 6 -24198,29 -276,55
7 -16073,36 -183,70
Valor Minimo -14219,87 -162,51
Valor Miaximo -24198,29 -276,55”
V. Médio -18163,84 -207,59
D. Padréo 5307,53 60,66
0,43 0,86 1,29 1,72 2,15 3,86 4,

29

Grafico 11: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 5M sinterizadas a 1200°C
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Tabela 37: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 7,5M sinterizadas a

24471.92

22024,73

19577,54

17130,35

14683,15

12235, 96

9788,77

7341,.58

4834,38

2447,19

1200°C
Amostra FORCA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
[ | 5 -20202,02 ~230,88 |
[ | 6 ~17152,10 | -196,02
7 -22408,55 -256,10
Valor Minimo -17152,10 -196,02
Valor Maximo -22408,55 -256,10
V. Médio -19920,89 -227,67
D. Padrio 2639,48 30,17

1,32 1,65

1.3%8 2,31 2,64

Grafico 12: Grafico da forga (N) x deformagéo (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 7,5M sinterizadas a 1200°C
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Tabela 38: Resultados do ensaio de compressdo das amostras de 10M sinterizadas a 1200°C

Amostra FORGA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
[ | 5 -12650,78 -144,58
| & -9149,75 -104,57
B 7 -12366, 38 -141,33
B x -19,61 -0,22
Valor Minimo -19,61 -0,22
Valor Maximo -12650,78 -144,58
V. Médio -8546, 63 -97,68
D. Padrio 5902,21 67,45
14480,43
13032,38
|
\
11584, 34 i‘i
i1
|
10136,30 J
|
|
86806, 26 M H
|
|
7240,21 l
|
(| |
5792,17 ,J '!
I|
4344,13 |
|
[
2696,09 |
||I
1448, 04 |
= -/’J : =

0.33 0,66 0,59 1,32 1,65 1,389 2,31 2,64 2,97 3,30

Grafico 13: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressé&o
das amostras de 10M sinterizadas a 1200°C

Nesse caso houve mau funcionamento da maquina ao iniciar uma amostra x

que nao existia. A média e desvio padrao nesse caso foram recalculados depois.
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Tabela 39: Resultados do ensaio de compressé&o das amostras de 12,5M sinterizadas a

18824,

16942,

15059,

13177

11294,

%412,

75289,

5647,

3764,

1882,

55

1e

54

.18

73

28

21

46

1200°C
Amostra FORGA LIMITE DE
No MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
B 5 -9855,84 -112,64
B 6 -15269,20 -174,51
i 7 -10414,83 -119,03
Valor Minimo -9855, 84 -112,64
Valor Maximo -15269,20 -174,51
V. Médio -11846,62 -135,39
D. Padrio 2977,19 34,03
I
!
;
i
0,43 0.B6 1.29 1,72 2: 3,00 3,43

Gréfico 14: Gréafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 12,5M sinterizadas a 1200°C
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Tabela 40: Resultados do ensaio de compresséo das amostras de 15M sinterizadas a 1200°C

14480,43

13032,38

11584,34

10136,30

B8688,26

7240,21

5792,17

4344,13

2896,09

1448,04

Amostra FORGA LIMITE DE

No MAXIMA RESISTENCIA
N MPa

[ ] s -11758, 36 -134,38
[ | 6 -10287, 34 -117,57
7 -9012, 46 -103,00
Valor Minimo -9012,46 -103,00
Valor Maximo -11758, 36 -134,38
V. Médio -10352,72 -118,32
D. Padréo 1374,12 15,70

0,33 0.66 0,99

1,98 2,31 2,64

2,97 3,30

Grafico 15: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compresséo
das amostras de 15M sinterizadas a 1200°C

Amostras sinterizadas a 1250°C
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Tabela 41: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 5M sinterizadas a 1250°C

14480,43

13032,238

11584, 34

10136,30

8688, 26

7240,21

5792,17

4344,13

2896,09

1448,04

Amostra FORGA LIMITE DE

No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa

B 9 -11925,08 -136,29
| 10 -6565,66 -75,04
|| 11 -10228,50 -116,90
Valor Minimo ~-6565,66 -75,04
Valor Maximo -11925,08 -136,29
V. Médio -9573,08 -109,41
D. Padréo 2739,17 31,30

0,43 0,86 1,29

1,72 2,15

3,57

Gréfico 16: Grafico da forga (N) x deformagéo (mm) representativo do ensaio de compresséo
das amostras de 5M sinterizadas a 1250°C
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Tabela 42: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 7,5M sinterizadas a

5070,00

4563, 00

4056, 00

3549, 00

3042, 00

2535,00

2028.00

1521, 00

1014, 00

507, 00

1250°C
Amostra FORGCA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
[ | 9 -4388,55 —-50,16 _
[ | 10 -2760,62 -31,55
| 1 -4628,81 -52,90
n x -19,61 -0,22
Valor Minimo R -19,61 -0,22
Valor Maximo B -4628,81 -52,90
V. Médio -2949,40 -33,71
D. Padréo 2122,17 24,25

Grafico 17: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compresséo
das amostras de 7,5M sinterizadas a 1250°C

Nesse caso houve mau funcionamento da maquina ao iniciar uma amostra x

que nao existia. A média e desvio padrao nesse caso foram recalculados depois.
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Tabela 43: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 10M sinterizadas a 1250°C

5070,00

4563, 00

4056, 00

3549,00

3042,00

3535,00

2028,00

1521, 00

1014, 00

S07,00

Amostra FORCA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
[ 9 -3510, 84 -40,12
. 10 -4133,57. ) -47,24
il 11 -3908,01 -44,66
B x -24,52 -0,;8—I
IValor Minimo -24,52 -0,28
Valor Maximo -4133,57I B -47,24
V. Médio -2894,23 -33,08
D. Padrio 1930,39 22,06

0.33 0.66 0,93 1,32 1,65 1,98 2,31 2,64 2,97 3,30

Grafico 18: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 10M sinterizadas a 1250°C

Nesse caso houve mau funcionamento da maquina ao iniciar uma amostra x

que nao existia. A média e desvio padrdo nesse caso foram recalculados depois.
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Tabela 44: Resultados do ensaio de compressao das amostras de 12,5M sinterizadas a

3900, 00

3510, 00

3120, 00

2730, 00

2340, 00

1950, 00

15480, 00

1170,00

780,00

39¢,00

1250°C
B Amostra FORGA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa

[ | g -3589,29 -41,02_
[ | 10 -3324,51 -37,99
= 11 -3579,48 -40,91
Valor Minimo -3324,51 -37,99
Valor Maximo -3589,29 -41,02
V. Médio -3497,76 -39,97
D. Padréo 150,12 1,72

|
Iy
|I (]
|
|
lll
1,85 1.98

0,33 0,66 0,99

1,32

1,97

3,30

Grafico 19: Grafico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 12,5M sinterizadas a 1250°C
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Tabela 45: Resultados do ensaio de compressdo das amostras de 15M sinterizadas a 1260°C

5070, 00

4563, 00

4056, 00

3549,00

3042,00

2535,00

2028, 00

1521, 00

1014, 00

507,00

Amostra FORGA LIMITE DE
No. MAXIMA RESISTENCIA
N MPa
| 9 -2677,26 -30,60
B 10 -4182, 60 -47,80
|| 1 -3221,54 -36,82—_
Valor Minimo -2677,26 -30,60
Valor Maximo -4182,60 -47,80
V. Médio -3360,47 -38,41
D. Padrido 762,23 8,71

0,66 0,993

1,32 1.65

Grafico 20: Gréfico da forga (N) x deformagao (mm) representativo do ensaio de compressao
das amostras de 15M sinterizadas a 1250°C
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ANEXO A — DIFRATOGRAMA PARA O METACAULIM PURO NAO-

SINTERIZADO
MQ Mi, Q ——— MTC puro
5 Mi Cr Cr ~— MTC15M puro
Ml aQ M —— MTC15M1100
] M MMMMMMm @ @ M M M QI MTCIsMI200
i M C ¥ cl ' Mo 9 MTC15M1300
. | \ | || ‘ MTC15M1400
| - ol I8 | MTCpuro1400
1 | ‘ [ ' | ‘ M - Muilita
’(-U\ ] | l i' | | [ C - Caulinita
= e P dd il ol I ‘ | ) | Q- Quarizo
~ 5 | 1 ' 1 A Cr - Cristobalita
S 1 . \ | Mi-Mica
0 T o o . alai I,
° | -
2] | | | ||
g _M%.T-_Ju ‘| _‘___J__‘I“l | ™
“JI | 1 s ‘_.IL.LL_J'W
- |
. | [ |
‘M*JF-H_JL\_“.JMJ [ I !"*--'vt-w‘-/i\- MLI
1 J’*—-L....-w+ﬂ"" : I I]M"""i‘"lfr“‘,"#
L LE] l L] L] v "I T 1 1 r —l T T II i I T T LINRLI T T T T T |: 1 LA T L)
100000 200000 300000 400000 500000 600000 700000
2theta/10000

Figura 124: Espectro de DRX para o metacaulim puro nao-sinterizado mostrando que contém

quartzo e caulinita [15]




