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RESUMO: O presente trabalho objetivou sintetizar zedlitas a partir do caulim de enchimento
e aplica-los em ensaios de adsor¢cdo de umidade. O Caulim foi calcinado a 700°C por
duas horas para sua transformacdo em metacaulim. Ap6s a calcinagdo, o metacaulim
foi introduzido em um bal&o, disposto em manta, acoplada ao termopar regulado para
temperatura de 100°C. A frequéncia do agitador foi de 700 RPM e a sintese ocorreu em
30 minutos. Para a adsorcao, foi utilizado um recipiente fechado contendo 5 gramas das
zeollitas dispostas em um cadinho e ao redor, encheu-se o recipiente de agua a fim de
verificar o teor de umidade absorvido pela amostra durante os tempos adotados pela
metodologia. Na metodologia analitica, o material de partida, intermediario e as zeodlitas
sintetizadas foram caracterizados por meio do MEV e DRX. Para a adsor¢do de umidade,
foi desenvolvido um grafico que dispde da média da porcentagem de adsor¢éo (duplicata)
em funcdo do tempo. Através dos resultados ao MEV e ao DRX, o caulim apresentou-se
como matéria prima viavel para sintese de zedlitas. Em relagdo aos ensaios de adsor¢ao,
pode-se afirmar que as zeolitas do presente trabalho foram eficientes na adsorcdo de
umidade nos tempos adotados pela metodologia. Ressalta-se um potencial de adsor¢éo
ainda maior.

PALAVRAS-CHAVE: Residuo, minerais, adsorcao, metacaulim, zeolitas.

SYNTHESIS OF ADSORBENT MATERIALS FROM KAOLIN

ABSTRACT: The present work aimed to synthesize zeolites from kaolin filler and apply them
in moisture adsorption tests. Kaolin was calcined at 700°C for two hours for its transformation
into metakaolin. After calcination, the metakaolin was introduced into a flask, arranged on a
blanket, coupled to a thermocouple set at a temperature of 100°C. The agitator frequency
was 700 RPM and the synthesis took place in 30 minutes. For the adsorption, a closed
container was used containing 5 grams of zeolites placed in a crucible and around it, the
container was filled with water in order to check the moisture content absorbed by the
sample during the times adopted by the methodology. In the analytical methodology, the
starting material, intermediate and synthesized zeolites were characterized by means of
scanning electron microscopy (SEM) and X-ray diffraction (XRD). For the adsorption of
moisture, a graph was developed that provides the average of the percentage of adsorption
(duplicate) as a function of time. Through the results of SEM and XRD, kaolin presented
itself as a viable raw material for synthesis of zeolites. In relation to the adsorption tests,
it can be affirmed that the zeolites of this work were efficient in the adsorption of moisture
in the times adopted by the methodology. It is emphasized an even greater potential for
adsorption.

KEYWORDS: Waste, minerals, adsorption, metakaolin, zeolites.
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11 INTRODUGAO

A zeélita é um mineral cuja sua composicdo € dada basicamente por silicatos
hidratados de aluminio, possui estrutura cristalina e apresentam uma enorme quantidade
de micro poros bem definidos em sua estrutura. As zedlitas dispdem de cavidades e canais
interconectados, os quais apresentam ions de compensacgéo (Gama, 2012). Os micro poros,
que se fazem presentes na estrutura das zedlitas, sdo capazes de adsorver o ar, 4gua e
outros tipos de ions. Por conta de seu alto perfil adsorvente, as zeolitas séo conhecidas,
pela IUPAC, como peneira molecular.

O caulim é um mineral argiloso composto essencialmente por caulinita e haloisita.
Embora, a caulinita seja o principal constituinte do caulim, outros elementos além do
aluminio, silicio, oxigénio e hidrogénio encontram-se geralmente presente na forma mais
complexa e por vezes, desconhecida (Martires, 2009). Em 2021, o Para deteve os titulos
de maior produtor e maior exportador nacional de caulim, e oitavo maior produtor de caulim
do mundo (Assunc¢éo, 2021). O caulim € muito requisitado para produgéo de zedlitas por
conta de sua fonte natural de aluminio e silicio (Pinheiro et al. 2020). A sintese a partir do
caulim pode ser feita utilizando basicamente duas etapas, sdo elas: Calcinagédo do caulim
e sintese hidrotermal de zedlitas.

Os objetivos do presente trabalho s&o: sintetizar material zeolitico (zeélitas A),
utilizando o caulim de enchimento como material de partida, para realizar ensaios de
adsorcéo com as zedlitas sintetizadas. Ademais, pretende-se caracterizar os matérias de

partida, intermediario e finais a partir de andlises morfologicas e mineraldgicas.

21 METODOLOGIA

2.1 Procedimentos experimentais

A metodologia experimental foi dividida nas etapas de sintese de zeodlitas e
aplicagdo do material zeolitico sintetizado em ensaios de adsor¢do de umidade. A sintese
de sintese de zedlitas a partir do caulim de enchimento e por via hidrotermal foi dividida em
basicamente trés etapas, séo elas: calcinag@o do caulim de enchimento e sintetizagéo de
zellita 4A em sistema dinamico e por fim, a filtracdo e secagem das zedlitas sintetizadas.

Calcinacdo do caulim: Na calcinagdo, o caulim de enchimento foi pesado e

submetido ao forno, tipo mufla, com uma temperatura de 700 °C durante duas horas, desta
maneira, possibilitando a desidroxilagdo do material de partida, transformando o caulim de
enchimento em metacaulim.

Processo de sintese: Para o processo de sintese, foi pesado 150 gramas de

metacaulim, produzido na calcinacdo e a solug¢éo de hidroxido de sddio (NaOH) 5 molar, o
que fornece uma relagcéo Al/Na igual a 0,57. Ap6s a pesagem, o material foi submetido a um
baldo de 3 litros, o qual estava acoplado em uma manta aquecedora e em um agitador. O
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termopar, aparelho que mede e regula a temperatura da manta aquecedora, foi designado
para aproximadamente 100 °C e o agitador para uma frequéncia de 700 RPM.
Filtracdo do produto: Apds a sintese de zedlitas 4A, o produto obtido, por apresentar

um pH maior que o pH neutro (pH desejado para cessar a reagéo de sintese), precisou ser
filtrado com agua destilada, e ao seu término, a zedlita foi seca na estufa durante 24 horas.
Ensaios de adsorcdo: O material zeolitico sintetizado foi calcinado durante duas

horas sob temperatura de 400 graus celsius em mufla, para dar inicio aos ensaios de
adsorcéo. Para os ensaios de adsorcéo foi utilizado um recipiente fechado, o qual continha
5 gramas do material zeolitico sintetizado (Ap6s calcinagdo a 400 graus por duas horas)
disposto em um cadinho e ao redor, encheu-se o recipiente de 4gua a fim de verificar o teor
de umidade absorvido pela amostra durante os respectivos tempos: 2, 4, 6, 8, 24, 30, 48,
72,120, 168 e 216 horas.

2.2 Procedimentos analiticos

Para a adsorgao, utilizou-se um gréafico que dispde da média da porcentagem de
adsorgao (duplicata) em fung@o do tempo em horas.
Analises mineraldgicas: As analises para a composicao mineralégica dos materiais

de partida, materiais intermediarios e as zeoélitas A foram obtidas por meio da difragcéo de
raios X (DRX); sendo as analises feitas no Difratdmetro de Raios X modelo Empyrean da
PANalytical, tubos de raios-X ceramico de anodo de Co (K, ,= 1,789010 A), foco fino longo,
filtro KB de Fe, detector PIXCEL3D-Medpix3 1x1, no modo scanning, com voltagem de 40
kV, corrente de 35mA. Fenda divergente: 1/4° e anti-espalhamento: 1/2°, mascara: 10 mm.

Analises morfologicas: As analises morfologicas foram obtidas a partir da
microscopia eletrénica de varredura (MEV), sendo os dados obtidos pelo microscépio de
bancada, da Hitachi, modelo TM3000. As imagens foram geradas por elétrons secundarios
com voltagens de 5 kV.

31 RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 Difracao de Raios X (DRX)

A Figura 1 apresenta o difratograma do material de partida (caulim de enchimento),
a partir do qual é possivel observar que o caulim de enchimento utilizado na sintese é
constituido essencialmente por caulinita (K) e dispde de 2 picos principais: 7,15 A e 3,57 A.
Por apresentar picos no difratograma, confirma-se a fase cristalina do caulim. O caulim de
enchimento apresentou a caulinita como fase primaria e o quartzo como fase secundaria,
tais resultados entram em consenso com o trabalho de (Farias, 2020).

Engenharias: Desenvolvimento de processos e produtos 3 Capitulo 9 105



Caulim de enchimento
20000
K K- Caulinita
Q- Quartzo
16000
~~
A
= K
o 12000
=
=]
E’ 8000
2
|
4000
L skkle i |
0
5 15 25 35 a5 55 65 75
2 0 (Grau)

Figura 1 — Difratograma do caulim de enchimento.

AFigura 2 apresenta o difratograma do metacaulim, que comparado ao difratograma
do caulim, apresenta a exclusao dos picos de caulinita, demonstrando que a calcinagéo foi
satisfeita, ou seja, a transformacao da caulinita em metacaulinita. Na temperatura e tempo
utilizado na presente calcinacéo, ainda se observa um pequeno pico de quartzo.
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Figura 2 — Difratograma do metacaulim.

Na Figura 3 tem-se o difratograma das zedlitas sintetizadas a partir do metacaulim,
0 qual apresenta varios picos cristalinos, estes sendo caracteristicos das zeolitas do tipo
A. tais resultados sdo semelhantes ao de Rodrigues (2019), o qual utilizou o caulim de
enchimento para sintetizar zedlitas do tipo A.
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Figura 3 — difratograma das zedlitas sintetizadas.

3.2 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A micrografia do caulim de enchimento apresentou uma aglomeracao de particulas

conforme esperado de acordo com a literatura, mostrando uma morfologia pseudo-

hexagonal das mesmas na Figura 4, confirmando o trabalho de Rodrigues (2019).

Figura 4 — Imagens ao MEV do caulim de enchimento.

Microscopia eletrénica de varredura do Metacaulim, o qual foi obtido a partir da
calcinacdo do caulim de enchimento a 700 °C por duas horas e pode ser observado a
partir da Figura 5, apresenta uma morfologia que difere ao do caulim de enchimento, o
metacaulim tem como caracteristica sua estrutura amorfa, ou seja, possui poucos cristais
em sua morfologia, j& o caulim de enchimento & caracterizado pelo o aparecimento de
cristais em sua estrutura, conforme visto também por Muniz-Villareal et al. 2011).
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Figura 5 - Imagens ao MEV do metacaulim.

A partir da demarcagédo amarela, na Figura 6, & possivel notar o aparecimento de
cristais clbicos no MEV das zedlitas sintetizadas, estes sendo caracteristicos de zeélitas
do tipo A conforme o trabalho de Santana, 2012.

TM3000_0189 2022/06/27 1328 N

Figura 6 - Imagem ao MEV das zedlitas.

3.3 Adsorcao de Umidade

A adsorcdo de umidade disposta no grafico da Figura 7 dispbe da média da
porcentagem de adsorcéo (duplicata) em fungéo do tempo em horas. A partir do gréafico
de adsor¢éo de umidade, nota-se pequenas flutuagdes do inicio da adsorcéo até o tempo
de 48 horas, e em sequéncia o grafico adota um comportamento que se assemelha a uma
reta crescente até a ultima pesagem no tempo de 216 horas, onde a taxa de adsor¢éo, na
média, alcanca o seu maior valor com 10,06% de umidade adsorvida.

Até o tempo de 8 horas, a taxa de crescimento na adsor¢céo de umidade apresentou
um crescimento mais acelerado, quando comparado aos tempos posteriores, isso se
deve, possivelmente, a saturacdo da zedlita, a qual adsorveu uma grande quantidade de
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umidade, nas primeiras, em seus poros e consequentemente vai perdendo superficie de
contato com a umidade, logo, o crescimento na taxa de adsor¢éo vai desacelerando até se
manter constante. Ademais, € possivel notar um potencial de adsor¢éo ainda maior para
0 material zeolitico formado no presente trabalho, visto que, o comportamento crescente
do gréfico tende a continuar até a saturagdo maxima da zedlita, ou seja, a taxa média de
adsorcdo mantendo-se constante.

Adsorcao de umidade
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0
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0 50 100 150 200 250

Tempo (h)

Figura 7 — Grafico de adsorgédo de umidade.

41 CONCLUSAO

O caulim de enchimento, material de partida do presente trabalho, é constituido
essencialmente pelo mineral caulinita, sendo acompanhado por impurezas, como o quartzo,
em pequenas concentragdes. A partir das analises morfolégicas do MEV e mineral6gicas
do DRX, o caulim apresentou-se como matéria prima viavel para a produgao de zedlitas do
tipo A, sendo possivel a producéo por via hidrotermal dividida nas etapas de calcinagéo e
sintese dinamica.

Em relacdo aos ensaios de adsorcado, pode-se afirmar que o material zeolitico
(Zeolita A) formado no presente trabalho foi eficiente na adsor¢cdo de umidade nos tempos
adotados pela metodologia. Ressalta-se um potencial de adsor¢&o ainda maior, visto que o
comportamento crescente do gréafico tende a continuar crescendo até a saturagéo total da
Zedblita e consequentemente se manter constante.
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