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RESUMO

Pesquisas envolvendo a sintese de alumina por reacdo de combustdo tém sido
intensificadas nos dltimos anos, visando o desenvolvimento de nhanomateriais. Desta
forma, este trabalho objetiva a sintetizacdo por reacdo de combustdo de alumina
utilizando recipientes com capacidade de producédo diferentes do produto final,
denominados de R02 e R19, e sua caracterizagdao. Durante as reac0Oes foi feita a
medi¢cdo do tempo e temperatura da chama de combustdo e as amostras foram
caracterizadas por difracdo de raios X, distribuicdo granulométrica e microscopia
eletrbnica de varredura. Os resultados mostram que dependendo da capacidade
volumétrica do recipiente ocorre alteracfes na temperatura e tempo de chama de
combustdo. Entretanto a estrutura e morfologia ndo foram alteradas. A maior
temperatura de reacdo foi encontrada para o recipiente R19 (6020C) e o maior

tempo (219 s) para o recipiente R02.
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INTRODUCAO

Diferentes vias, para gerar alumina apresentando varias propriedades fisicas e
quimicas sdo bem conhecidas. A partir do minério bauxita, a alumina é obtida a
partir do processo de Bayer. Usando um processo eletrolitico, ataque alcalino ou
ataque acido, os precursores de aluminio sédo obtidos. Hidrdlise ou precipitacdo dos
precursores obtidos (Incluindo sais de alcéxido, nitrato ou sulfato de sodio) conduz a
produgcdo de alumina. Assim, as diferentes formas de alumina pode ser obtida,
dependendo das condicGes de preparacao (bayerite, gibbsita, boemita ou aluminio
amorfo trihidrato).

Diversos métodos de sinteses quimicas tém sido desenvolvidos e empregados
na obtencao de pds ceradmicos, especificamente na obtencdo de aluminas, dentre o0s
métodos mais utilizados, estdo Pechine®, sintese hidrotérmica®, método sol-gel
e reacéo de combustdo®®, entre outros.

Além da a-Al,O3 existem muitas variantes da alumina sintetizada artificialmente.
As mais comuns sdo B-Al,Os3 (sistema hexagonal), y- Al,O3 (sistema isométrico), n-
Al,O3 (sistema isométrico), x- Al,O3 (sistema hexagonal), k- Al,O3 (sistema trimétrico)
0-Al,O3 (sistema trimétrico) e B6-Al,O3 (sistema monoclinico), todos esses sédo
chamados de fase intermediariaa baixa temperatura, apresentam instabilidade
termodinamica. Enquanto que a a-Al,O3; é a fase estavel a alta temperatura com
ponto de fusdo mais alto (atingindo 2050°C). Portanto, € afase cristalina mais
estavel”.

Diante das diversas propriedades apresentadas pelas aluminas, o campo de
aplicacdo desses materiais tem se estendido para o0s mais diversos setores
industriais e tecnologicos. Pesquisas estdo cada vez mais voltadas para o
desenvolvimento e aplicacdes desses materiais. Filtros®, membranas ceramicas®,
implantes porosos®, revestimentos™?; produtos farmacéuticos"“?; dispositivos
eletronicos?, entre outras.

Deste modo, o presente trabalho tem por objetivo estudar a sintese de alumina
por reacdo de combustdo, avaliando a influéncia de diferentes recipientes de
capacidades de producdo e nas caracteristicas estruturais e morfolégicas do produto

final.
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MATERIAIS E METODOS

Para a sintese das amostras de alumina foi utilizado o reagente oxidante nitrato
de aluminio nonahidratado e o reagente redutor uréia. Todos os reagentes com grau
de pureza entre 98 a 99%.

Para a realizacdo da reagdo de combustéo, a proporcdo da mistura inicial de
cada reagente foi calculada de acordo com as valéncias dos elementos reativos
estabelecida pela estequiometria de acordo com 0s conceitos da quimica dos
propelentes e explosivos®. Os reagentes foram pesados e misturados em
recipientes codificados de R02 e R19 com capacidades de produzir
aproximadamente 2 e 15g por reacao, respectivamente, onde foram submetidos ao
aguecimento em uma resisténcia (600°C) embutida em uma base ceramica para
ocorréncia da combustdo. Os pds (amostras) resultantes da combustdo foram
desaglomerados em um almofariz e peneirados em peneira 325 mesh (44 um) para
posteriores caracterizacdes. Em todas as reacOes foram realizadas afericdo da
temperatura da reacdo de combustédo utilizando-se um pirbmetro de infravermelho
(Raytek, modelo RAYR31 + 2°C), com precisao para medir temperatura no intervalo
de 250°C a 1700°C, registrando automaticamente a maxima temperatura alcancada
durante a combustdo. O tempo de combustédo foi medido por um cronémetro digital
(marca Technos). A temperatura de reacéo foi medida em um intervalo de tempo de
5 e 5 segundos entre cada medicdo de forma online. O inicio da medicdo da
temperatura da reacao foi efetuado apos a dissolucao total dos reagentes e o final
da medicdo da temperatura de reacdo foi medido 5 segundos apoOs atingir a
temperatura maxima da chama de combustéo.

As amostras foram caracterizadas por difracdo de raios X, utilizando-se o
difratbmetro da Shimadzu (modelo LAB 6000), com radiagdo Cu Ka. A distribuicdo
de tamanho de particulas foi realizada em um analisador de tamanho de particulas
por difracdo a laser (granulémetro), marca Cilas, modelo 1064 LD, com faixa
analitica de 0,04 a 500 um e emissores de laser secundarios para uma melhor
precisdo na faixa do sub-micron. Os aspectos morfolégicos dos pos foram
analisados utilizando um microscopio eletronico de varredura (MEV), marca
Shimadzu, modelo SuperScan SS500.

RESULTADOS E DISCUSSAO
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A Figura 1 apresenta a variacdo da temperatura em funcéo do tempo da reacéo
de combustdo para obtencdo das amostras de alumina obtidas em diferentes

temperaturas.
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Figura 1 — Variacdo da temperatura da reacdo em funcdo do tempo de reacado para

alumina obtida em diferentes recipientes.

Baseado no grafico da Figura 1 observa-se que a maior temperatura foi
alcancada pela reacdo da alumina sintetizada no recipiente R19 atingindo 602°C,
38°C a mais quando comparado com a reacdo da alumina sintetizada no recipiente
R0O2. No que se refere ao tempo total de reacdo, a sintese com o recipiente R19
necessitou de 175 s desde o aguecimento dos reagentes, atingindo a ignicéo e o fim
da reacdo, enquanto que a sintese no recipiente R02 precisou de 219 s. O
comportamento durante a reagdo foi semelhante para as reacdes em ambos
recipientes com a temperatura oscilando entre 300 e 350°C até os 164 s onde a
reacdo com o R19 atingiu de forma brusca sua temperatura maxima e 26 s apos, a
reagdo com o recipiente R02 também, de maneira brusca, atinge a sua temperatura
maxima.

A Figura 2 apresenta os resultados de difracdo de raios X das amostras de

alumina sintetizados por reacao de combustéo utilizando diferentes recipientes.
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Figura 2 — Difratogramas obtidos por difracdo de raios X das amostras de alumina

obtidas por reacédo de combustao em diferentes recipientes.

De acordo com os difratogramas resultantes da sintese em diferentes
recipientes, podemos observar a presenca da fase cristalina majoritaria da alumina
(a-Al,O3) (ficha JCPDF 75-1862), sob a forma do mineral corundun, sem presenca
de fases secundarias indicando que os recipientes utilizados na sintese foram
adequados para a preparacao destes materiais.

Para ambas as amostras (R02 e R19) pode-se observar que todos 0s picos
apresentam-se com elevada intensidade e uma elevada largura basal de todas as
reflexdes observadas, indicando que as amostras apresentam caracteristicas
nanomeétricas e elevada cristalinidade O tamanho de cristalito das amostras foram
53 e 49 nm para as amostras R02 e R19, respectivamente.

A temperatura elevada da chama no momento da sintese leva a formacéao de
fase com alta cristalinidade, porem favorece o crescimento de particulas, podendo
contribuir para pré-sinterizacdo ou formacgéo de aglomerados duros. Comparando os
difratogramas resultantes da sintese em diferentes recipientes, percebe-se que ha
semelhanca entre ambos e conclui-se que a estrutura da alumina no é alterada.

A Figura 3 apresenta os resultados do diametro esférico equivalente em funcao
da massa cumulativa da alumina sintetizada em diferentes recipientes pelo método
de reacdo de combustdo. Observou-se que as amostras de alumina (Al,O3) obtidas
apresentaram uma distribuicdo estreita com tamanho mediano de aglomerados de
20,6 um para o recipiente R02 e de 27,6 um para o recipiente R19, resultam em

aglomerados com diametro mediano de respectivamente.
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Por meio da Figura 3, nota-se que o tamanho médio dos aglomerados das
amostras diferem de acordo com o recipiente empregado. A amostra R19 produz
pos com maior estado de aglomeragcdo das particulas quando comparado com a
amostra R02 visto que a amostra R02 as particulas sdo mais finas.

Os poOs ceramicos constituidos por particulas de tamanho nanométrico
(<100nm) e seco, geralmente apresentam formacdo de aglomerados moles™®. O
controle do tamanho e do tipo de aglomerados formados durante a sintese é de
extrema importancia, visto que a formacdo de aglomerados duros provoca o
surgimento de microestruturas heterogéneas apés sinterizacdo™. Neste caso, é
essencial a obtencdo de pds constituidos de aglomerados moles, formados por
particulas nanométricas, visto que estas particulas sdo bastante reativas (alta area
superficial) o que reduz a temperatura de sinterizacdo, resultando em produtos com
microestrutura fina e com baixa porosidade*©.

Segundo Lange (1989)"*® aglomerado com tamanho maior que 5 pm até 10 pm
sdo caracterizados como duros (hard) de dificil desaglomeracédo. Acima de 10 um
sao considerados agregados.

Freitas et al. (2006)®, quando estudaram a preparacéo de Al,O3 por reacédo de
combustdo utilizando uma placa de aquecimento (480°C), um becker tipo pyrex
como recipiente e uréia como combustivel, em diversas composi¢cdes encontraram
um tamanho de aglomerados de 12,4 pum na composicdo estequiométrica,

aproximadamente 40% e 55% menor com relacdo a amostra R02 e R19,

respectivamente.
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Figura 3 — Distribuicdo granulométrica das particulas de alumina sintetizadas por

reacdo de combustdo com diferentes recipientes.
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As Figuras 4 e 5 apresentam as micrografias obtidas por microscopia eletronica
de varredura (MEV) das amostras de alumina obtidas por reacdo de combustdo com

diferentes recipientes.

(@) (b)

Figura 3 - Micrografias obtidas por microscopia eletrénica de varredura da a-Al,Os:

(a) aumento de 1,0k e; (b) aumento de 10k, para a amostra R02.

(a) (b)

Figura 4 - Micrografias obtidas por microscopia eletrénica de varredura da a-Al,O3:
(a) aumento de 1,0k e; (b) aumento de 10k, para a amostra R19.

Por meio das micrografias das Figuras 4 e 5, observamos a formacao de
aglomerados na forma de placas com diferentes tamanhos, distribuidos de forma
irregular. E sabido que quanto menor o tamanho de particulas, maior a sua tenséo
superficial, o que gera forca motriz para favorecer o aumento do estado de

aglomeracao e/ou agregacdo. Este resultado foi observado, também por Freitas, et.
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al. (2006)®, quando obtiveram alumina e avaliaram diferentes tipos de composicdes
e quantidade de combustivel utilizando a sintese de combustdo e também por
cordeiro et al. (2010)® quando obtiveram alumina por meio de diferentes fontes de

aguecimento .
CONCLUSOES

Com base no conjunto dos resultados obtidos, a sintese pelo método da reacao
de combustdo da alumina, permitiu a obtencéo das amostras com boa cristalinidade
e com tamanho de cristalito em escala nanométrica, de forma simples e rapida. As
temperaturas e tempos de reacdo possibilitaram a formacdo da fase Unica da
alumina, com tamanho de cristalito entre 49 e 53 nm. A morfologia das amostras
obtidas apresentam caracteristicas de placas irregulares e aglomerados leves e de
particulas finas;
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STUDY OF THE STRUCTURE AND MORPHOLOGY OF ALUMINA PREPARED
BY COMBUSTION REACTION USING DIFFERENT CONTAINERS PRODUCTION
CAPACITY

ABSTRACT

Research involving the synthesis of alumina by combustion reaction has intensified in
recent years, aiming at the development of nanomaterials. Thus, this work aims at
synthesis by combustion reaction using alumina containers with different production
capacity of the final product, denominated R02 and R19, and its characterization.
During the reaction was performed to measure the time and temperature of the
combustion flame and the samples were characterized by X-ray diffraction, particle

size distribution and scanning electron microscopy. The results show that depending
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on the volumetric capacity of the container occurs changes in temperature and time
of the combustion flame. However the structure and morphology were not changed.
The highest temperature of reaction was found for the container R19 (6020C) and

longer (219 s) to the container RO2.

Key-words: alumina, combustion reaction, urea,
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