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Efecto de los médulos SiO /Al O, y Na O/SiO,
en las propiedades de sistemas geopoliméricos
basados en un metacaolin

Effect of the SiO,/Al,O, and Na,O/SiO, ratios on
the properties of geopolymers based on MK

Erich Rodriguez”, Ruby Mejia de Gutiérrez, Susan Bernal, Marisol Gordillo

Grupo de Materiales Compuestos. Universidad del Valle. Calle 13. N.° 100-00,
Cali, Colombia.

(Recibido el 22 de octubre de 2008. Aceptado el 26 de mayo de 2009)

Resumen

En este articulo se analiza el efecto de las relaciones molares SiO /Al O, (3,0—4,0)
y Na,0/8i0, (0,25 - 0,40) en la resistencia a compresion y contraccion autdgena
de sistemas geopoliméricos basados en metacaolin (MK) activado con una
solucion de silicato de sodio e hidroxido de sodio. Para tal efecto, se produjeron
16 tipos de mezclas geopoliméricas evaluandose en cada una la resistencia a la
compresion a edad de 7 dias de curado y el porcentaje de contraccion autdgena.
Complementariamente, los materiales producidos se caracterizaron utilizando
diferentes técnicas, tales como, difraccion de rayos X (DRX), espectroscopia
de infrarrojo por transformada de Fourier (IR) y termogravimetria (TGA).
Los resultados revelan que las propiedades de los sistemas geopoliméricos
son afectadas por las proporciones de Silicio (Si), Aluminio (Al) y Sodio (Na)
disponibles en la reaccion de geopolimerizacion, las cuales a su vez determinan la
microestructura del material. El mejor desempefio mecanico a edades tempranas
y la minima contraccion fue obtenida con una relacion SiO,/ALO, de 3,0 y Na,0/
SiO, de 0,25.

----- Palabras clave: Geopolimeros, metacaolin, activacion alcalina,
nuUevos ceramicos.

Abstract

In this work, the effects of the molar ratios Si0,/Al O, (3.0 — 4.0) and Na,O/
Si0, (0.25 - 0.40) on the compression strength and the autogenous shrinkage
of geopolymers based on Metakaolin (MK) were investigated. 16 types
of geopolymeric mixtures activated with a solution of sodium silicate and

*  Autor de correspondencia: teléfono: + 57 + 2 + 330 24 36, fax: + 57 + 2 + 339 24 50, correo electronico: erichdavidrodriguez@gmail.com
(E. Rodriguez)
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sodium hydroxide were evaluated. Compressive strength and autogenous
deformations were recorded. The materials produced were characterized
by using different techniques X-ray diffraction (XRD), Fourier transform
infrared (FTIR) and thermogravimetry (TG / DTG). The results show that
the properties of the geopolymers systems are affected by the proportions of
Silicon (Si), aluminum (Al) and Sodium (Na) available on the mix, which
in turn determines the microstructure of the material. The best mechanical
performance at early age and the minimal contraction were obtained with a

ratio of Si0,/A1,0, 3.0 and Na,0/SiO, 0.25.

----- Keywords: Geopolymer, metakaolin, alkali-activation, novel

ceramics.

Introduccion

El término “polimero” se usa frecuentemente
para hacer referencia a una extensa molécula
organica con unidades o secuencias repetidas.
No obstante en 1979, se introdujo el término de
“Geopolimero” para denotar aquellos polimeros
de origen inorganico obtenidos tras la sintesis de
una solucion alcalina con un sélido constituido
fundamentalmente por aluminosilicatos; surge asi el
concepto de la geopolimerizacion [1]. Esta reaccion
esta basada en la quimica de la activacion alcalina
de cementantes, la cual fue presentada inicialmente
por Purdon O. [2], quien propuso que el mecanismo
de endurecimiento de silicoaluminatos activados
involucra la disolucion de Si y Ca en presencia de
NaOH vy precipitacion de silicato calcico hidratado
(C-S-H) o aluminatos hidratados. La aplicacion
industrial de este tipo de reaccion alcalina con la
caolinita tuvo sus inicios en la industria ceramica
con Olsen N. en 1970. [3]. A partir de esta fecha y en
especial en la década del 90 se conformaron grupos
de investigacion con el objetivo de profundizar en
el conocimiento de estos procesos y generar nuevos
materiales y/o aplicaciones tecnologicas.

En general, los geopolimeros estdn constituidos
por una red de sialatos compuestos por tetraedros
de SiO, y AlO, enlazados alternativamente con
atomos de oxigeno. lones con carga positiva, ta-
les como el Na*, K" o Ca*", son esenciales para
el balanceamiento de la carga negativa del Al*
y se alojan en las cavidades de la estructura. Los
polisialatos son anillos o cadenas poliméricas con

Si*" y AI*" en ntimero de coordinacion IV con oxi-
geno y cuya formula empirica puede ser descrita
como M -(SiO,) -AlO,) wH,O, donde z puede
tomar valores entre 1, 2 0 3, M corresponde a
un cation monovalente (K™ o Na®) y n es el grado
de policondensacion. Algunos geopolimeros con-
tienen cationes alcalinotérreos, particularmente
Ca?" debido a la fuente primaria utilizada, como
es el caso de la escoria siderurgica de alto horno
(GBFS) o de cenizas volantes tipo C (FA). Los
geopolimeros pueden ser sintetizados por medio
de reacciones de policondensacion de oxidos de
aluminosilicatos, tales como arcillas calcinadas
[4, 5], minerales naturales [6], desechos indus-
triales [7, 8], rocas volcanicas o mezclas de dos
0 mas materiales [9]. Estos minerales o subpro-
ductos industriales son combinados con un ac-
tivador alcalino a bajas temperaturas (<200 °C)
para generar enlaces poliméricos Si-Al-O [10]

Se ha identificado que, para la obtencion de pro-
ductos geopoliméricos con elevada resistencia,
es necesario considerar las relaciones M,0/SiO,;
Si0,/A1,0,; H,0/M,0 y M,0/Al0O,, donde M re-
presenta los metales alcalinos presentes (K, Na,
Ca, Ba y Li). Especificamente, los aluminosili-
catos geopoliméricos han sido agrupados como
polisialatos (Si—-O—-Al-O-), polisialato-siloxo
(Si—O-Al-0O-Si—0O-) y polisialatos-disiloxo (Si—
0O-Al-0O-Si-0O-Si—0-) teniendo en cuenta la re-
lacion Si/Al, la cual puede variar de 1 a 3 [10].
Las reacciones quimicas en un sistema geopoli-
mérico en ausencia de cationes de Ca** se ilustra
en las siguientes reacciones [11]:
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El presente articulo tiene por objeto evaluar las
condiciones de disefio relacionadas al contenido
de silice y del i6n alcalino presentes en sistemas
geopoliméricos basados en un MK de elevada
pureza y de origen nacional. Para ello, se estudio
el efecto de los modulos de SiO,/AlLO, y Na,0O/
SiO, sobre las propiedades de resistencia meca-
nica a compresion, contraccion autdogena y mi-
croestructura del producto final.

Experimentacién

Materiales

Como fuente primaria se empleé un Metacao-
lin (MK-TT) obtenido a partir de la calcinacion
a 700 °C de una arcilla caolinitica de elevada
pureza (KN), cuyo espectro IR y difractograma
DRX se presentan en la figura 1. En el primero
el ensanchamiento de las bandas ubicadas en la
region de 3.600 cm™ y 1.000 cm™, por efecto del
tratamiento térmico, es atribuido a la dehidroxi-
lacion de la caolinita y disminucion en el grado
de cristalinidad. A su vez, la calcinacion genera
la desaparicion de la sefial ubicada a 537 cm!
asociada al enlace A1Y'-O octaédrico y la forma-
cién de una banda ubicada a 813 cm™ corres-
pondiente al enlace AI'V-O, corroborando asi, la
transformacion a metacaolin [12]. Esta fue com-
probada a través de la técnica DRX (Figura 1)
con la desaparicion de los picos caracteristicos
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de la caolinita, los cuales se encuentran ubica-
dos en los angulos 26 de 12,4°, 20,1°y 24,9°. El
halo ubicado en la region 26 comprendida en-
tre 20 y 30° en el difractograma de MK-TT se
atribuye principalmente al grado de amorficidad
del material. Las caracteristicas quimicas y el
tamafio medio de particula del metacaolin, este
ultimo evaluado por la técnica de granulometria
laser, se presentan en la tabla 1.

Tabla 1 Caracteristicas Fisicas y Quimicas del
Metacaolin (MK-TT)

Compuesto Metacaolin
(MK-TT)
% SiO, 50,72
% Al0, 44,63
% Fe,0, 2,69
% Pérdidas por ignicion 1,02
Tamafio medio de particula (um) D[4,3]=12,25

Como solucion activante se utilizd waterglass,
constituido por la mezcla de un silicato de sodio
comercial, con composicion quimica del 32,05%
de Si0,, 13,95% de Na,0 y 54,00% de H,0O, y
un hidréxido de sodio (NaOH) grado analitico
(99%) para la obtencion de un modulo de solu-
cion (Ms) comprendido entre 0,9 y 2,0.
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Figura 1 Espectro IR (a) y DRX (b) de MK-TT
obtenido después del tratamiento térmico de KN

Diseno, preparacién de las mezclas y
ensayos

Con base en las composiciones molares de los
oxidos de Si y Al, tanto de la fuente de alumino-
silicatos (MK) como de las soluciones activantes,
se prepararon geopolimeros cuya composicion
nominal puede ser descrita mediante la formu-
lacion mNa,0.41,0 ,.nSiO,.12H,0, donde 0,3 <
m < 0,7y 3 <n <4. Los materiales fueron pro-
ducidos a través de la mezcla mecanica del MK,
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la solucion activante y agua durante un periodo
de hastal2 minutos. El agua incorporada para
lograr la homogenizacion de la mezcla fue ajus-
tada para obtener una relacion H,O/Na O de 12.
Los sistemas geopoliméricos obtenidos presenta-
ron composiciones nominales, relaciones SiO,/
Al O,, y Na,0/Si0, tal como se lista en la tabla 2.
Las mezclas en estado fresco fueron vertidas en
moldes cilindricos plasticos de 30 mm de diame-
tro y posteriormente fueron vibrados hasta por 5
minutos con el propdsito de extraer el aire natu-
ralmente atrapado durante el mezclado. Luego de
haber transcurrido 24 horas, desde el momento
de la preparacion de las pastas, las muestras fue-
ron extraidas de los moldes y almacenadas en un
recipiente hermético a una humedad relativa del
90% durante 7 dias, periodo al final del cual se
realizo el ensayo de resistencia a compresion en
una prensa Universal de ensayos ELE Internatio-
nal a una velocidad de desplazamiento de 1mm/
min. La contraccidén autdégena fue determinada
con base en la norma ASTM C490, para lo cual
se prepararon muestras prismaticas de 25 mm por
280 mm, las cuales fueron desmoldadas 24 horas
después de haber sido producidas y posterior-
mente colocadas bajo condiciones ambientales
normales (T: 25 °C + 3° y HR: 65% +5).

Para el analisis estadistico de la informacion
obtenida en el estudio, se planted y ejecutd un
disefio experimental completamente al azar con
estructura factorial 4* de efectos fijos y desba-
lanceado. Como factores de estudio se evalua-
ron los mddulos SiO, /Al O, y Na,0/SiO,, para
la generacion de un total de 16 tratamientos.
Cada uno de estos tratamientos fue realizado
aleatoriamente bajo condiciones equivalentes.
La variable respuesta en el analisis estadistico
fue la resistencia a compresion de los materiales
determinada luego de 7 dias de curado. El anali-
sis de varianza (ANOVA) de los datos obtenidos
fue realizado en el paquete estadistico MINI-
TAB version 14. Simultdneamente se evalud
la significancia de la interaccion y los efectos
principales de cada uno de los factores sobre la
variable respuesta.
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Complementariamente se evaluaron las caracteris-
ticas microestructurales de los materiales a través
de: 1) Espectroscopia de infrarrojo por transfor-
mada de Fourier (IR) en un espectrometro Shi-
mazu FTIR 8400 en modo de transmitancia en un
rango de frecuencia comprendido entre 400cm™ y
4.000cm™. 2) Analisis térmico (TG/DTG) en un
termogravimetro SDT-Q600 de TA Instruments
con una velocidad de calentamiento de 10 °C/min

hasta 1.100 °C y se utilizo nitrégeno super seco
como gas de purga; y 3) Difraccion de rayos X
(DRX) en un difractometro de polvo RX Rigaku
R-INT 2200 equipado con un tubo de rayos cato-
dicos de Cu y un software DIMAX que permite
realizar un procesamiento semicuantitativo de los
datos. La evaluacion fue llevada a cabo en un ran-
go de 20 de 3°a 70°, a una velocidad de escaneo de
5 grados/min y un paso de 0,020 grados.

Tabla 2 Composicion de los geopolimeros producidos

Geopolimero Composicion Nominal Si0/ALLO, Na,0/SiO,
GP1 0,76 Na,0-Al,0,-3,0 Si0,-9,2H,0 3,00 0,25
GP2 0,92 Na,0-AlL,0,-3,0 Si0,-11,0H,0 3,00 0,30
GP3 1,07 Na,0- AlL,0.-3,0 Si0,-12,8H,0 3,00 0,35
GP4 1,22 Na,0- Al,0,-3,0 Si0,-14,7H,0 3,00 0,40
GP5 0,86 Na,0-Al,0,-3,4 Si0,-10,4H,0 3,40 0,25
GP6 1,04 Na,0- AlL,O,-3,4 Si0,-12,4H,0 3,40 0,30
GP7 1,21 Na,0- AL,0.-3,4 Si0,-14,5H,0 3,40 0,35
GP8 1,38 Na,0- Al,0.-3,4 Si0,-16,6H,0 3,40 0,40
GP9 0,96 Na,0- Al,0,-3,8 SiO,-11,6H,0 3,80 0,25
GP10 1,16 Na,0- Al,0.-3,8 Si0,-13,9H,0 3,80 0,30
GP11 1,35 Na,0- Al,0O.-3,8 Si0,-16,2H,0 3,80 0,35
GP12 1,54 Na,0- AlL,O.-3,8 Si0,-18,5H,0 3,80 0,40
GP13 1,01 Na,0- AL,0.-4,0 Si0,-12,2H,0 4,00 0,25
GP14 1,22 Na,0- Al,0,-4,0 Si0,-14,6H,0 4,00 0,30
GP15 1,42 Na,0- AlL,0.-4,0 Si0,-17,0H,0 4,00 0,35
GP16 1,62 Na,0- Al,0,-4,0 Si0,-19,5H,0 4,00 0,40

las relaciones molares SiO,/Al,O, y Na O/SiO,
de los materiales geopoliméricos evaluados.

Resultados y discusién

Resistencia a compresion ] . )
Un mayor contenido de silice activa, o aumento del

El promedio de las resistencias a compresion,  modulo SiO,/ALO, dificulta la formacién del gel

obtenidas sobre un total de seis probetas para
cada una de las condiciones experimentales eva-
luadas, se presenta en la figura 2; en esta se pue-
de apreciar que existe una relacion inversamente
proporcional entre las resistencias mecanicas y
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alcalino reduciendo el enlace entre las particulas
[13], ademas de promover un mayor consumo de
metal alcalino (M) en el proceso de policondensa-
cion y disminuir por tanto la densidad aparente del
producto final [14], lo cual se refleja en menores
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resistencias mecanicas, tal como ha sido reporta-
do por otros investigadores [15]. El incremento en
la relacion M,0/Si0O,, donde M representa al Na,
aumenta el pH de la solucioén y permite una mayor
solubilidad del MK-TT, proporcionando cationes
para el balanceamiento de las cargas negativas de
los grupos aluminato en el sistema geopolimérico
[16]. No obstante, la cantidad de cationes reque-
ridos para el balance de las cargas es dependiente
del contenido de alimina presente en el sistema,
ya que un pequeilo exceso de Na” seria suficiente
para que sean lixiviados hacia el exterior de mate-
rial [10] y generar un efecto negativo en el tiempo
de fraguado [17], asi como, en el comportamiento
mecanico. Adicionalmente, al reducirse el tiempo
de disolucion del MK y debido al fraguado rapido
de la mezcla puede quedar MK sin reaccionar.

y Na O/SiO, en las propiedades de sistemas geopoliméricos...
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Figura 2 Resistencia a Compresion de materiales
geopoliméricos con diferentes modulos SiO,/AlO, y
Na,0/SiO,

Tabla 3 Resultados del andlisis de varianza para la variable de respuesta

Fuente Suma de cuadrados gl Media cuadratica F “p-value”
Na,O/SiO, 1431,23 3 432,94 41,78 0,000
Si0,/ALQ, 543,14 3 116,21 11,21 0,000
Na,0/Si0,*Si0,/Al0, 75,16 9 8,35 0,81 0,615
Error 238,36 23 10,36
Total 2287,89 38

A partir del analisis de varianza (Tabla 3) se
pudo determinar que el experimento desarrollado
presentd un buen control, debido a que la suma
de cuadrados de los factores mas el efecto inte-
raccidon es mucho mayor que lo aportado por los
errores aleatorios (1974,37>238,36), representa-
do en un 89,6%. A su vez, a partir de los niveles
de significancia encontrados (p-value: 0,615) se
puede afirmar que no existe dependencia entre
los médulos Na,0/S10, y SiO,/ALO, y por lo
tanto estos factores pueden analizarse de manera
independiente.

Con base en la prueba de postnova de Tukey y
con un nivel de significancia (o)) del 5% es posible
concluir que, a partir de las materias primas em-
pleadas en el presente estudio, un sistema geopo-

limérico cuyos modulos SiO,/Al O, y Na,O/SiO,
sean de 3,00 y 0,25, respectivamente, reporta las
resistencias mecanicas mas altas, de 35 MPa a 7
dias. Corresponde este al denominado GP1 en
la tabla 2, cuya composicion puede expresarse
como: 0,76Na,0-Al,0,-3,00S10,-9,20H,0. Pro-
porciones similares a GP1 son reportadas como
optimas por otros investigadores aunque la resis-
tencia mecanica reportada es de tan solo 22 MPa
a 7 dias; sin embargo, De Silva P. indica que a
edades de curado de 50 dias la resistencia incre-
menta a 35 MPa [18].

Es de anotar, que bajos contenidos de Si promue-
ven estructuras poliméricas como el polisialato
(PS) [19], mientras por el contrario la presencia
de mayores contenidos de Si promueve estruc-
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turas rigidas tridimensionales, tales como poli-
sialatosiloxo (PSS) y polisialatodisiloxo (PSDS).
En este sentido, se considera que en los materia-
les geopoliméricos el Al juega un rol importan-
te para el tiempo de fraguado y la formacion del
geopolimero, mientras la cantidad de Si presente
es responsable de las resistencias mecanicas a
edades de curado prolongadas [20]. GP1 presen-
td una relacion molar Si/Al cercana a 2, lo cual
permite su clasificacion como un geopolimero
tipo polisialato-siloxo [10]. Los menores valores
de resistencia mecéanica obtenidos al incremen-
tar la proporcion del metal alcalino (por ejemplo
GP16) concuerdan con lo expresado por otros
investigadores [18].

Contraccién Autégena

En sistemas geopoliméricos basados en MK, la
contraccion autdgena es atribuida al contenido de
agua presente en el material y las condiciones de
curado, siendo la temperatura, la humedad relati-
va y el tiempo las variables mas importantes. El
incremento en la temperatura de curado favore-
ce la disolucidon de las especies reactivas princi-
pales; sin embargo, la resistencia a compresion
puede sufrir un decremento con la exposicion a
temperatura no controlada o por tiempos prolon-
gados debido a la formacion de microgrietas en
la estructura geopolimérica [21]. De igual mane-
ra, los sistemas de curado bajo condiciones am-
bientales donde la humedad relativa es inferior al
80% dan lugar a contracciones que promueven el
agrietamiento superficial de los materiales [22].
Por su parte, el contenido de agua debe ser el ade-
cuado para facilitar la mezcla de los componentes
y el mecanismo de transporte idnico, mas no en
proporcidon que genere la formacién de poros en
el producto y por tanto finalmente afecte su com-
portamiento mecénico.

La contraccion autdégena se evalu6 para los siste-
mas geopolimericos con SiO,/ALO, de 2,8 a 3,8
y relaciones constantes Na,O/SiO, y H,0/Na,O
de 0,25 y 12, respectivamente (Tabla 2). La va-
riacion de la longitud en cada probeta fue deter-
minada a partir de la ecuacion 1, donde L es la
longitud de la probeta a una edad determinada,
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L, es la longitud de la probeta inmediatamente
después de desmoldear y L es la longitud de la
base del molde (280 mm). El cambio dimensio-
nal se registrd cada 24 horas durante un periodo
de 35 dias. Los valores de retraccion, reportados
en la figura 3 corresponden al promedio de dos

especimenes para cada condicion experimental.

— (Ln _L24h) XIOO
(LO + L24h)

Ecuacion 1 0%V

Se aprecia en la figura que la contraccion autoge-
na se incrementa con el modulo SiO,/ALO,. La
mayor contraccion reportada corresponde al sis-
tema GP9 (S10,/A1,0,=3,8), con una contraccion
lineal de 0.80% luego de 35 dias, que concuerda
con un nimero apreciable de grietas en la super-
ficie de los especimenes (Figura 3). Por su par-
te, GP1 present6 contraccion lineal del orden de
0,34%, wvalor inferior a los sistemas geopoliméri-
cos con un mayor contenido de silicatos solubles
(GP5 y GP9). A su vez, se puede apreciar que la
mayor contraccion se observa con los primeros 7
dias de ensayo y esta disminuye progresivamente
con el transcurrir del tiempo.

Contraccién Lincal (%)

~o 5 10 15 20 25 30 35 40
Tiempo (dias)

Figura 3 Contraccion autégena:
(GP0=2,8; GP1=3,0; GP5=3,4 y GP9=3,8)

SI0,/AL,0,

La relacion entre los modulos SiO,/ALO, y la
contraccion autdgena encontrada en el presente
estudio esta acorde con lo reportado por otros in-
vestigadores [23], quienes han comprobado que
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el incremento en el contenido de silice disuelta en
sistemas activados alcalinamente aumenta los fe-
noémenos de retraccion autdégena y esto puede ser
atribuido a un proceso de contraccion de la gel de
silice (sinéresis) causado por la fuerza de tension
generada cuando el agua es expulsada durante
el proceso de policondensacion. La extension y
velocidad de la contraccion esta influenciada a
través del sélido por el contenido de gel, la tem-
peratura, la permeabilidad de la estructura y la
viscosidad de la solucion del poro [24].

Caracteristicas microestructurales en
los sistemas geopoliméricos

La microestructura de estos materiales geopoli-
méricos esta constituida fundamentalmente por
una fase vitrea, tal como se puede apreciar en los
espectros de XRD de la figura 4, donde el halo
ubicado en el rango 260 entre 25° y 35° es atribuido
fundamentalmente a la fase gel de aluminosilica-
tos [4, 15, 25] y a la ausencia de un ordenamiento
de corto alcance de los 6xidos metalicos [25]. El
desplazamiento observado en el halo del difrac-
tograma del MK-TT (20°-30°) tras la activacion
alcalina y posterior geopolimerizacion (25°-35°)
es inducido por los cationes alcalinos que pro-
mueven la disolucion y posterior destruccion de
la estructura de silicoaluminatos del sélido [4,
26, 27] para dar lugar al gel aluminosilicato de
sodio, principal componente con propiedades
enlazantes y considerado un precursor de fases
zeoliticas; en este sentido, algunos investigadores
han propuesto denominar a este tipo de materia-
les como Zeoceramicos o Zeocementos [28]. El
aumento del contenido de Al en la mezcla [29], al
igual que relaciones molares SiO,/Al O, inferio-
res a 3,00 o superiores a 3,80 [18], contribuyen a
la generacion de productos de naturaleza crista-
lina en sistemas de MK activados alcalinamente.

En Ia figura 5 se aprecian los espectros IR del
MK (material fuente de silicoaluminatos) y los
materiales geopoliméricos, asi (a) GP1, GPS,
GP9 y GP13, presentan una relacion SiO,/Al O,
de 3,00, 3,40, 3,80 y 4,00, respectivamente y una
relacion Na O/SiO, constante de 0,25 y (b) GP1,
GP2, GP3 y GP4, con una relacion SiO,/Al O,

y Na O/SiO, en las propiedades de sistemas geopoliméricos...

constante de 3,00, y una relacion Na,O/SiO, de
0,25, 0,30, 0,35 y 0,40, respectivamente.

GPS W - WWMWWWW

MK-TT wp WMWW
‘ R

10 20 30 40 50 60 70
26

Figura 4 XRD de MK-TT, y geopolimeros SiO,/Al,O,
(GP1=3,0; GP5=3,4)

Para los materiales geopoliméricos en general
(GP1, GP5, GP9, GP13) se aprecia una banda
amplia e intensa ubicada entre 1.200 cm™ y 800
cm, correspondiente a la vibracion por tension
asimétrica del enlace T-O-T (donde T puede ser
Si o Al). Esta sefial en la Figura 5a presenta un
corrimiento hacia menores frecuencias (1.011-
1.014 cm™) con respecto a la del MK centrada
en 1.078 cm’. Este corrimiento observado en IR
concuerda con el desplazamiento observado en el
halo amorfo en los diagramas de XRD (Figura 4).
Esta misma banda presenta un mayor desplaza-
miento cuando el modulo Na,O/SiO, es superior
(GP4), tal como se puede apreciar en la Figura
5b. Es importante anotar aqui, que en vidrios
conformados por silicatos esta banda se asocia a
las vibraciones por tension de los enlaces Si-O-
Si en las unidades Q" , y dependiendo del valor
de n se presenta a 1.200 cm™ (n=4), 1.100 cm!
(n=3),950 cm™ (n=2),900 cm™ (n=1), y 850 cm!
(n=0); sin embargo, a medida que incrementa el
numero de Al sustituyendo al Si, esta banda se
desplaza a valores mas bajos, precisamente debi-
do a la menor fortaleza del enlace Al-O (60 kcal/
mol) con respecto a Si-O (80 kcal/mol) [30]. Asi,
en un geopolimero, tipo Q* Si (3Al) puede pre-
sentarse aproximadamente en 1.030 cm™ [31].
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Figura 5 Espectros FTIR de MK'y geopolimeros en
funcion de (a) SiO,/ALQ, (b) Na,0/SiO,

Las bandas ubicadas alrededor de 1.645 cm™!
para cada sistema geopolimérico (GP) corres-
ponden a la vibracion por deformacion del en-
lace H-OH, ya que el alto contenido de alcalis
en la solucion del poro evita la evaporacion del
agua [32]. La mayor intensidad de la banda se
puede asociar al mayor nimero de moléculas
de agua presente en el geopolimero a medida
que incrementa la relacion SiO,/AlO,. Las
bandas presentes en la region entre 600 cm™ y
800 cm™ estan relacionadas a las vibraciones
de tension del enlace Al-O, especificamente
para iones Al con coordinacion 4, y aquellas
ubicadas en la region entre 400 y 600 cm! se
pueden asociar a vibraciones por deformacion
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del enlace Si-O-Siy Al-O-Si; en la figura 5 esta
ultima se observa en 459 cm™ para el MK y
en los geopolimeros se ubica entre 461 cm™! y
468 cm’'. Algunos investigadores [18] comen-
tan que la intensidad de esta banda se puede
asociar a una mayor cristalinidad del material,
en este sentido indicaria que un incremento en
el modulo SiO,/Al O, de 3,00 a 4,00 para GP1,
GP5, GP9 y GP13 causa un aumento en la pre-
sencia de componentes cristalinos en el mate-
rial, lo cual se espera afecte negativamente su
desempeiio mecanico, lo cual es coherente con
lo observado en la figura 2. La aparicién e in-
tensificacion de las bandas aproximadamente
centradas en 1.400 cm!, 870 cm™! y 702 c¢cm’!
puede atribuirse a la formacion de carbonatos
de sodio, producidos debido al alto contenido
de Na (GP4), el cual puede encontrarse libre y
disponible para reaccionar con el CO, del me-
dio ambiente y formar fases carbonatadas.

En la figura 6 se muestran los resultados del ana-
lisis termogravimétrico para los diferentes ma-
teriales geopoliméricos producidos con relacion
Na, O/SiO, constante, estos (figura 6a) indican
pérdidas de hasta un 22,47% a 200°C y de hasta
un 27,35% a 1.000°C, lo cual permite identificar
dos etapas: la primera a temperaturas <200°C re-
lacionada con la evaporacion del agua libre pre-
sente en los poros (proceso de deshidratacion) y
la segunda a temperatura superior a 200 °C aso-
ciada a la liberacion de agua condensada en la po-
limerizacion; la mayor cantidad de agua se pierde
en la primera zona. De manera similar los resul-
tados del ensayo de TG para los geopolimeros
GP1, GP2, GP3 y GP4 (figura 6b), indican que
a medida que el modulo Na O/SiO, se incremen-
ta, la pérdida de peso por efecto de la liberacion
del agua libre es de hasta un 25,24%. Algunos
investigadores asocian la primera zona a un pe-
riodo de mayor agrietamiento térmico, siendo la
velocidad de pérdida de peso superior a medida
que incrementa la relacion molar Si/Al [33], esto
es coincidente con lo observado en la figura 6. El
contenido de agua libre presente en cada uno de
los materiales puede relacionarse con el compor-
tamiento mecanico encontrado.
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Figura 6 Analisis Termogravimétrico TG/DTG de sistemas geopoliméricos con diferentes relaciones SiO,/Al,O,

(GP1=3,0; GP5=3,4; GP9=3,8 y GP13=4,0)

Conclusiones

El incremento en la cantidad de silicatos solubles
y concentracion del i6n alcalino, a través del au-
mento en las relaciones SiO,/AL O, y Na O/SiO,
respectivamente, afecta negativamente el com-
portamiento mecanico de los materiales geopo-
liméricos.

Una dosificacion 6ptima de la solucion activante
permite obtener materiales geopoliméricos basa-
dos en MK con resistencias mecanicas aprecia-
bles a edades tempranas y minima contraccion
autdgena.

De los materiales geopoliméricos estudiados,
GP1 con una relacion SiO,/Al O, de 3,0 y Na,O/
SiO, de 0,25 report6 la maxima resistencia me-
canica, del orden de 35 MPa a 7 dias de curado.
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