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RESUMO

O desempenho e durabilidade de concretos requer um entendimento profundo das
caracteristicas dos seus componentes: rochas britadas, areia, cimento Portland, agua e aditivos
quimicos. Enquanto o conjunto de normativas técnicas cria cenarios padrdes que se aplicam a
todo o pais, a variabilidade composicional e estrutural das matérias primas pode levar a
situagbes complexas, com o desenvolvimento de manifestagdes patolégicas danosas aos
componentes estruturais. Tais patologias podem afetar pavimentos, elementos de concreto e
massa como barragens ou fundacdes de edificacOes, obras de infraestrutura ou de parques
edlicos. Esse projeto tem por objetivo avaliar a variacdo mineraldgica em diversas rochas (67
amostras) de fontes comerciais em estados da regido nordeste do Brasil. A metodologia
utilizada incluiu revisao da literatura, ensaios de difracdo de Raios-X (DRX) e florescéncia de
Raios-X (FRX) para analise mineraldgica qualitativa e quantitativa das amostras incluindo
refinamento estrutural da fase mineraldgica do quartzo pelo método Rietveld para melhor
conhecimento do comportamento do quartzo em amostras naturais. Os resultados da
composic¢do quimica por FRX mostram o alto teor de silica nas amostras e a influéncia do
mesmo no equivalente alcalino. Os resultados apresentam a variagdo da composicao
mineraldgica, indicando a predominancia de rochas com minerais de quartzo, de feldspatos
(albita, microclineo, labradorita, oligoclasio e ortoclasio), micas (muscovita e biotita) e
constituintes menores (hornblenda, caulinita, calcita e dolomita). Apesar da variagdo dos
parametros de rede terem demonstrado grande estabilidade estrutural das fases, as variagdes
dos volumes de células unitarias prevaleceram sobre a variacdo dos parametros unitarios. Para
averiguar a estabilidade da fase predominante, fez um estudo do modelo de corpo rigido do
quartzo, permitindo variagcdes no comprimento de ligacdo e angulos entre o silicio e oxigénio.
Os resultados apontam para uma possivel desordem na organizacao da estrutura cristalina do
quartzo. Estas podem estar relacionadas a processos fisicos de formacdo das rochas dessa

regido ou ainda processos sofridos ao longo do tempo como o intemperismo.

Palavras-chave: Quartzo; Rietveld; DRX; Refinamento estrutural; Composicéo

Mineraldgica.
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1. CONTEXTO DA PESQUISA

O concreto € um dos materiais mais utilizados na construcdo civil, sendo composto por
uma mistura de cimento, agregados graudos (pedras), agregados miudos (areia), &gua, aditivos
e adicBes (silica ativa). O desempenho e durabilidade de concretos esta relacionado a
caracteristicas e propriedades dos seus componentes. A variabilidade composicional e
estrutural dessas matérias primas pode levar a reacfes entre a silica presente na composicdo
com hidréxidos alcalinos que podem comprometer os componentes estruturais. Em fungéo
dessa ocorréncia, € fundamental ressaltar a importancia de estudos sobre agregados graudos
que sdo utilizados na producdo de concreto na Regido Nordeste do Brasil, a fim de se
conhecer suas composi¢fes mineralogicas e arranjos cristalinos, especialmente no que se

refere a potencialidade reativa desses agregados.

Os minerais presentes em uma rocha definem a natureza da rocha ditando assim suas
propriedades tais como resisténcia mecanica ou resisténcia a ataques quimicos por exemplo.
A crosta terrestre é constituida em sua maioria de rochas igneas e metamarficas e estas podem
sofrer alteracBes mineral6gicas com o tempo devido a alteracfes em seu ambiente, sejam do
tipo quimicas ou fisicas. Os minerais da classe dos tectossilicatos, como o quarto e feldspato,
sd0 0s mais importantes entre os denominados minerais formadores de rocha que resultam em

mais de 60% em volume das rochas que constituem a crosta terrestre.

O mineral do quartzo pertence ao grupo da silica e sua estrutura cristalina corresponde
a unidades tetraédricas de (SiO4) que se interligam formando uma estrutura rigida e fechada.
O quartzo é bastante difundido na crosta terrestre e seus elevados teores estdo relacionados
com sua elevada estabilidade frente aos processos intempéricos, visto que o quartzo se
comporta inerte quimicamente, nas faixas de pH e temperaturas ocorrentes. Apesar da
estabilidade dessa fase mineraldgica, ela pode sofrer alteracbes na sua formacdo ou
empilhamento que podem afetar a estrutura cristalina, levando a presenca de quartzo
microcristalino e quartzo deformado que séo indicadores de reatividade das rochas, o que

comprometeria 0 uso das mesmas na construgéo civil.

Uma das principais técnicas de caracterizacdo de estruturas cristalinas na ciéncia dos

materiais € a difratometria de raios X, sendo empregada, principalmente, na caracterizacéo
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mineraldgica de materiais geoldgicos, ou seja, na identificacdo de minerais. Em conjunto com
a difracdo de raios X é possivel utilizar o método de Rietveld que consiste em uma ferramenta
de analise estrutural, potencialmente utilizada em analise quantitativa de fases. Para aplicacédo
deste método é necessario conhecer previamente a estrutura das fases presentes na amostra e
obter informacdes cristalograficas sobre elas, tais como grupo espacial e posi¢des dos atomos
na célula unitaria. O método baseia-se em uma simulacao do perfil difratométrico a partir das
estruturas cristalinas, permitindo a extracdo de um maior nimero de informac6es a partir do
difratograma, como quantificacdo das fases mineralogicas, determinacédo de rede cristalina e
parametros de rede, refinamento estrutural, determinacdo do tamanho do cristalito e tenséo

residual.

Diante do exposto, este trabalho compreende uma abordagem a técnica de difracao de
raios-X em conjunto com o método de Rietveld no estudo quantitativo das fases
mineraldgicas presentes em agregados graudos da regido Nordeste do Brasil, visando o estudo
da estrutura cristalina e possiveis distor¢fes em seu arranjo interno provenientes de processos
fisicos de formacdo das rochas ou processos intempéricos, que possam comprometer

componentes estruturais quando empregadas na construgéo civil

2. OBJETIVOS

2.1  Objetivo Geral

Esse trabalho tem por objetivo avaliar a distribuicdo mineralogica em diversas rochas
de agregado graudo de fontes comerciais em estados da regido nordeste do Brasil

identificando os minerais presentes nas rochas e estudando seus parametros estruturais.

2.2.  Objetivos Especificos
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Estudar a composicdo quimica e identificagdo mineraldgica das fases minerais presen-

tes nos agregados graudos.

Refinamento estrutural do quartzo pelo método Rietveld de corpo rigido para melhor

conhecimento do arranjo cristalino do quartzo em rochas naturais.
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3.  FUNDAMENTACAO TEORICA

3.1. Rochas

A rocha é definida como um agregado natural de um ou mais minerais, inclusive
material ndo cristalino como vidro vulcanico e matéria organica, em proporcdes definidas e
que ocorre em uma extensdo consideravel constituindo parte essencial da crosta sélida da
terra. Algumas rochas sdo constituidas apenas por um Gnico mineral, mas por ocorrerem em
grandes volumes e proporc¢des sao consideradas rocha e ndo mineral. Os minerais presentes
em uma rocha podem ser do tipo essenciais, definindo a natureza da rocha, ou do tipo
minerais acessorios, que aparecem na rocha em quantidades pequenas e que ndo afetam sua
classificacdo, podendo servir para definir apenas uma variedade de rocha. As rochas podem
ser agrupadas em trés grandes grupos, conforme a sua formacdo: igneas, metamorficas ou
sedimentares. As rochas sedimentares constituem apenas 5% da crosta terrestre, 0s 95%
restantes sdo de rochas igneas ou metamorficas (SERVICO GEOLOGICO DO BRASIL —
CPRM, 2015).

Desde a formacdo das primeiras rochas que surgiram a partir do resfriamento de uma
massa inicial, deu inicio ao chamado ciclo das rochas, uma cadeia complexa de
transformacfes da matéria, desde muito rapidas até extremamente lentas que determinam
modificacbes geomorfoldgicas e mineraldgicas. Os processos que fazem parte desse ciclo séo
interconectados e tém como produtos os materiais deslocados, como as rochas, os sedimentos
e os solos. A terra é um planeta vivo que continua se modificando através desse ciclo que
estabelece a génese de varias rochas e o relacionamento genético entre elas com as fontes
primarias e secundarias das rochas da crosta como pode ser visto na figura 1 a seguir
(CARNEIRO, GONCALVES, LOPES 2009).
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Figura 1. Ciclo das rochas. Fonte: (FRASCA, 2013).

aumento de temperatura e pressdo

3.1.1. Rochas Igneas

As rochas igneas sdo oriundas da solidificacdo de magmas (uma fusdo de silicatos
produzidos no interior da terra), podendo ser fomadas no interior da crosta ou na superficie da
terra. As rochas oriundas dessa solidificagdo podem ser do tipo igneas intrusivas (plutonica),
resultantes de lentos processos de resfriamento e solidificacdo do magma que originam um
material cristalino geralmente de granulacdo grossa (Ex.: granitos, gabros, sienitos, dioritos e
outros.), ou igneas extrusivas (vulcanica), quando a solidificacdo ocorre na superficie externa
ocasionando rapido resfriamento que geralmente ndo fornece tempo suficiente para 0s
minerais se formarem, resultando em material vitreo ou cristalino de granulacéo fina. Ex.:
riolitos, basaltos e outros. Essas rochas sdo consideradas primarias por serem obtidas a partir
do magma e podem vir a originar ainda rochas sedimentares e metamorficas (FRASCA,
2013).
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Do ponto de vista quimico, as rochas igneas podem ser classificadas como &cidas,
quando apresentam mais de 66% de silica (Ex.: granito e o riolito); intermediarias quando
apresentam 52 a 66% de silica (EX.: sienito e diorito); basicas quando apresentam 45 a 52%
de silica (Ex.: gabro e o basalto); ou ultrabasicas quando apresentam menos de 45% de silica
(Ex: peridotito), porém essa classificacdo ndo tem relagdo com o conceito de acidez (pH)
usado na quimica geral (SERVICO GEOLOGICO DO BRASIL- CPRM, 2015). A
classificagdo mais comum das rochas igneas é baseada principalmente na composi¢do

mineraldgica, e ainda na textura, estrutura predominante, composi¢do quimica, génese e modo

de ocorréncia (CROSS, WHITMAN, et al. 1902).

Em funcdo dessas vérias caracteristicas presentes na rocha, sdo consideradas as

seguintes principais familias das rochas igneas conforme a tabela 1 e figura 2.

Tabela 1: Principais minerais das rochas igneas. Fonte: Adaptado de (FRASCA e

SARTORI, 1998).

Rocha Minerais Essenciais
. Quartzo, plagioclésio, feldspato potéssico
Granito (biotita/nornblenday).
. Plagioclasio, biotita, hornblenda (quartzo/feldspato
Diorito feci
potassico).
Plutonica Feldspato potassico (biotita/hornblenda)
Sienito/Nefelina Sienito (aegirina)
(nefelina/sodalita)
Gabro/Diabésio Plagiocléasio célcico, augita, opacos
Peridotito/Piroxénio Olivina/piroxénio
Riolito Quartzo, plagioclésio, feldspato potassico
(biotita/hornblenda).
Andesito Plagioclésio, biotita, hornb.lenda (quartzo/feldspato
. potassico).
Vulcanica . Feldspato potassico (biotita/hornblenda)
Traquito L
(aegirina)
Fonolito Nefelina/sodalita
Basalto Plagioclasio célcico, augita, opacos
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Textura (ou matri . Rochas
donitica j Riolito Dacito Andesito Basalto Komatiito ilctnlias
Roch
'"“;:‘i:'::;:m Granito Granodiorito Diorite Gabro Peridotito plu(:;n?:os
Plogioclésio Fiani - A
Quaortzo _ -z N / nerais /£
80- = /{Ca>g) P felsicos £
Nam ol .~ Plogioclésio ,/' > 7 ,
K-Feldspato o (No>Ca) -~ 7 o
volume dos 4 | 2wl ey Pl i
" 7/ xénios /
minerais — Biofito ///’ s i /Minerais
_-h;\uscovitg_ - f_..,/ﬂhibélio,// /// Olivino . méficos
0 e L o e R R e P .
indice de 15 30 50 90 » Obs.: A po-
Cor (M) < Rochas #lsicas >< Maficas >< Ultraméficos > sicao dos
Yaoe de 72% 66% 52% 45% valores é
< Rochas Gcidas >|dntermeditrios>< Basicos ><Ultrabasicas> openas
ilica (% Si ' indicofi
Silica (% SiO9) : 4

Figura 2. Relagdo de algumas caracteristicas com as rochas igneas mais comuns. Fonte:
(SZABO, BABINSKI, TEIXEIRA, 2000).

3.1.2. Rochas Metambérficas

As rochas metamorficas sdo formadas no interior da crosta terrestre pela acdo de altas
temperaturas, pressdes e fluidos quimicamente ativos atuando sobre rochas preexistentes,
produzindo modificacbes mais ou menos acentuadas. Entende-se por metamorfismo o
crescimento de cristais no estado sélido (sem fusdo), a mudanca nas condi¢des de pressao e
temperatura provocard mudangas na composicdo mineraldgica da rocha ou pelo menos
deformac0es fisicas. A composicdo da rocha resultante de um processo metamdrfico depende
essencialmente da sua composicdo original, das condicGes de temperatura e pressdo e da
presenca e atuacdo de fluidos (SERVICO GEOLOGICO DO BRASIL — CPRM, 2015).

A designacdo e classificacdo das rochas metamorficas envolve ndo apenas os
conceitos da rocha original (preservacdo da quimica, textura e estrutura) mas também os da
evolucdo ocorrida pelos vérios eventos metamorficos sofridos, como a composi¢do quimica
ou mineral final da rocha metamorfica, tipo e grau de metamorfismo e aspectos
texturais/estruturais metamorficos. Uma mesma rocha original pode gerar novas rochas
extremamente distintas a depender dos fatores de metamorfismo, como também pode haver

formagéo de novas rochas semelhantes a partir de rochas originais etremamente distintas
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como o0 caso de gnaisses que podem ser originados de um pelito ou de um granito
(GONCALVES, 2010).

Na tabela 2 estdo apresentadas as rochas metamorficas mais comuns e seus minerais

essenciais.

Tabela 2. Principais caracteristicas das rochas metamorficas. Fonte: Adaptado de
(FRASCA e SARTORI, 1998).

Rocha Minerais Essenciais
Ardosia Sericita, Quartzo
Filito Sericita, Quartzo
Xisto Micas, Quartzo
Gnaisse Feldspato, Quartzo, Biotita e/ou Hornblenda
Migmatito Feldspato, Quartzo, Biotita e/ou Hornblenda
Milonito Sericita, Feldspato, Quartzo
Cataclasito Variada
Brecha tectonica Variada
Hornfels Variada
Quiartzito Quiartzo, Micas
Marmore Calcita e/ou Dolomita
Anfibdlito Hornblenda, Plagioclasio
Serpentinito Serpentina
Esteatito Talco

3.1.3. Rochas Sedimentares

As rochas sedimentares sdo formadas na superficie terrestre como resultado da
desagregacdo e decomposicdo das rochas preexistentes seguido da deposicdo mecénica ou
quimica dos produtos desta destruicdo, incluindo nelas também os produtos da atividade
organica dos seres Vivos, esse processo ocorre a pouca profundidade sob temperaturas e

pressdes relativamente baixas.
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A transformacédo dos sedimentos em uma rocha sélida e coerente ocorre por meio da
litificacdo, que consiste em um conjunto de processos, como cimenta¢do, compactacdo e
cristalizacdo, geralmente associados a diagénese, que compreende todas as mudancas
quimicas, fisicas e bioldgicas em um sedimento ap6s sua deposicao inicial, e durante e apés a

litificagdo, excluindo-se o intemperismo e metamorfismo (FRASCA, 2013).

A distincdo entre os trés tipos de rochas é feita de acordo com os processos geradores
das mesmas, porém, como ja citado anteriormente, ha variacdes nas condi¢es de formacéo
das rochas com mesma origem genética que podem resultar em diversos tipos de rochas de
cada grupo. As principais caracteristicas distintivas entre os trés grupos de rochas sao

mostradas na Figura 3.

Figura 3. Caracteristicas dos principais tipos de rochas. Fonte: (CARNEIRO,
GONCALVES, LOPES 2009).

MAGMATICAS SEDIMENTARES METAMORFICAS

1. Aspecto macigo ou compacto | 1. Geralmente fridveis e nisciveis | 1. Aspecto foliado ou macico
com o canivete. Aspecto macico
ou em camadas

2. Grios imbricados, sem deixar | 2. Grios nio-imbricados, 2. Grios imbricados ou firme-
poros (exceto em algumas ro- apresentando poros ou cimento. | mente justapostos
chas vitreas, vulcinicas, como Fragmentado (alguns casos
pedra-pomes) MAacico)
3. Constitumintes com tormas ir- | 3. Constituintes com formas 3. Constituintes com formas
regulares ou geométricas devido | arredondadas ou ovaladas. geométricas ou irregulares.
i cristalizacio. Nunca mecanica- | Por vezes angulosos (pedacos Raramente arredondados
mente arredondados quebrados). Raramente com

tormas geométricas
4. Distribuicio espalhada e ho- | 4. Distribuicio espalhada e 4. Distribuicio dos compo-
mogénea; auséncia de camadas | homogénea dos grios. Comum | nentes em bandas. Por vezes
ou estratos camadas, estratificacao e fosseis | dobradas
5. Auséncia de orientacio ou 5. Grios nio-orientados 5. Frequentemente hi orien-
toliacao dos graos tacio dos componentes, com

tohacio da rocha
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3.2. Minerais

Os minerais sdo elementos ou compostos quimicos inorganicos, formados
naturalmente por meio de processos geoldgicos e que apresentam uma estrutura molecular
bem definida e cristalizada. A estrutura dos minerais € formada a partir das ligacGes e arranjos
entre atomos, que sob condicOes favoraveis, formam estrutura atbmica ordenada cristalina
com propriedades fisicas especificas. Cada mineral € classificado com base na sua
composicdo quimica e estrutura cristalina, o oxigénio e silicio juntos equivalem a cerca de trés
quartos da massa da crosta terrestre, isso demonstra a relevancia dos minerais (BLAND e
ROLLS, 1998). Os minerais sao agrupados em silicatos e nédo silicatos, onde os silicatos sdo
0s principais constituintes de rochas igneas e vao se formando a medida que a temperatura
atinge seus pontos de cristalizacdo. Os minerais da classe dos tectossilicatos sdo 0s mais
importantes entre os denominados minerais formadores de rocha que resultam em mais de
60% em volume das rochas que constituem a crosta terrestre (SILVA e CRISPIM, 2019;
FRASCA, 2013; VLACH, 2002). A figura 4 mostra os principais minerais encontrados mais
abundantemente na terra e as tabelas 3 e 4 mostram a classificagdo mineraldgica mais

comumente utilizada.

Outros Nio-silicatos
silicatos (8)
(3)
Argilo- |
minerais

(5 - J
Micas
6 —
Anfibolios Plagioclasios
‘ {;} " _ (39)

H Quartzo Feldspatos
Alealinos

(12) (12)

Total = 100 %
Figura 4. Diagramas ilustrativos da estimativa em volume dos minerais mais
abundantes na crosta terrestre. Fonte: (VLACH, 2002).



Tabela 3. Principais minerais formadores das rochas silicosas do grupo dos silicatos.
Fonte: Adaptado de (ALMEIDA e RIBEIRO, 1998).

Sub-grupo Mineral Rocha
Olivina Igneas basicas e ultrabasicas
Metamorficas, Igneas ultrabésicas e
- Granada .
Nesossilicatos graniticas.
Titanita Igneas
Zircéo Igneas plutdnicas
. Augita Igneas basicas e ultrabasicas
Piroxénios — e
- Diopsidio Metamorficas
Inossilicatos : — - — —
o Hipersténio Igneas basicas e ultrabasicas
Anfibdlios - e
Hornblenda Igneas e metamarficas
Muscovita Metamorficas e igneas
Micas _— Igneas acidas, intermediarias e
Biotita s
metamorficas.
G Argilominera | Montmorilonit . - .
Filossilicatos g i 3 Sedimentares dentriticas e igneas
L Clorita Igneas, sedimentares e metamorficas.
Filossilicatos - T
de alteracio Serpentina Metamorficas
Talco Metamorficas
Feldspato . i i
L Igneas, sedimentares e metamorficas.
Feldspatos Potéssico
Plagioclasios Igneas e metamorficas.
- uartzo
Tectossilicatos - Q — p i i
Silica Calcedbnia Igneas, sedimentares e metamorficas.
Opala
Feldspatoides Nefelina Igneas
Zeollitas Analcita Igneas

Tabela 4. Principais minerais formadores das rochas silicosas do grupo dos nao
silicatos. Fonte: Adaptado de (ALMEIDA e RIBEIRO, 1998).

Sub-grupo

Mineral

Rocha

Elementos nativos

Elemento na forma

ndo combinada

Metamorficas

Sulfetos Pirita Igneas, sedimentares e metamorficas
Magnetita
Oxidos e hidroxidos Hematita Igneas, sedimentares e metamorficas
IImenita
Carbonatos Calcita Sedimentares e metamorficas
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3.2.1. Silica

O grupo da Silica abrange minerais compostos basicamente por silicio e oxigénio, que
€ um composto eletricamente neutro e ndo contém outras unidades estruturais a ndo ser as
unidades tetraédricas de (SiO4), constituidas de 1 atomo de silicio rodeado por 4 atomos de
oxigénio como pode ser visto na Figura 5. Essa estrutura permite a formacdo de uma rede
cristalina tridimensional através do compartilhamento dos oxigénios com grupos Vvizinhos.
Consequentemente, o tetraedro de silicio pode ligar-se por meio de um oxigénio através de
uma "ponte™ a outro tetraedro de silicio, dando-se origem a uma grande variedade de
estruturas. Existem diferentes maneiras de arranjar os tetraedros de modo a compartilhar todos
0s oxigénios, gerando estrutura continua e eletricamente neutra. Estes modos de arranjo
geométrico correspondem aos polimorfos (diferentes minerais com a mesma férmula
quimica) da silica conhecidos de SiO2, cada um com suas caracteristicas especificas. Dentre

os polimorfos mais conhecidos estdo o quartzo, cristobalita e tridmita.

Figura 5. a) Unidade béasica do tetraedro de silicio e b) Estrutura cristalina do quartzo

com o arranjo dos tetraedros de silicio.

O quartzo é bastante difundido na crosta terrestre, encontrando-se em veios ou blocos
de rochas sedimentares (arenitos, folhelhos e calcérios), em diques pegmatiticos e em
depdsitos secundarios originados destes. O quartzo € um constituinte essencial, ou pelo menos
comum, da maioria das rochas igneas, metamorficas e sedimentares, e ao lado dos feldspatos,
estd entre 0s minerais mais abundantes na crosta continental (VLACH, 2002; BRITO, 2012;
GOMES, 2018). Os elevados teores de quartzo estdo relacionados com sua elevada

estabilidade frente aos processos intempericos, visto que 0 quartzo se comporta inerte
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quimicamente, nas faixas de pH e temperaturas ocorrentes. Uma grande variedade de rochas é
usada como agregado em todo o mundo, porém, a presenca de quartzo microcristalino e
quartzo deformado séo indicadores de reatividade das rochas, o que comprometeria 0 uso das
mesmas na construcdo civil, sendo evidente a importancia da realizacao de estudos que visam
melhor conhecimento da estrutura do quartzo (WENK et al., 2008).

TREASE et al., 2017 realizaram um estudo em silica vitrea onde correlacionou a
variacdo da distribuicdo da distancia Si — O e do angulo de ligacdo intertetraédrico Si — O —
Si, que demonstrou que a silica vitrea sofre alteracGes estruturais irreversiveis mesmo em
pressdes tdo baixas quanto 8 GPa. Na figura 6 é possivel observar essa correlagdo encontrada
entre os comprimentos de ligacdo e distancia dos angulos Si-O-Si. YU et al., 2005
investigaram a estrutura e a difusdo dos atomos de Si em excesso na rede da silica amorfa
comparando seu comportamento ao a-quartzo, onde o excesso de atomos de Si pode ser
totalmente incorporado na rede amorfa apresentando trés tipos de insercdo na rede. Na figura
7 relata-se a insercdo do atomo de Si entre a ligacdo inicial Si-O, a inser¢do do atomo de Si
ligado diretamente a dois atomos de Si e dois atomos de O da rede, ou ainda o atomo de Si
inserido no centro da rede amorfa. RICHARDSON 2014 estudou a estrutura de CASH (silico
aluminato de célcio hidratado) desenvolvendo modelos geométricos de cristal levando em
conta variagcbes de comprimento de ligacdes de Si-O e quantidade de tetraedros de silicio
presentes na estrutura, observando trés conjuntos de valores de comprimento de ligacdo Si-O
e sua variagdo com a diminuicéo desses valores com o aumento da conectividade do tetraedro

de silicio, como pode ser visto na figura 8.
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Figura 7. Insercdo do atomo de Silicio (I)
na rede da silica amorfa e seu comportamento na
estrutura cristalina a) e b) atomo I interligado a
dois atomos de silicio e dois atomos de oxigénio,
c) e d) &omo | interligado entre um atomo de
silicio e um &tomo de oxigénio, e €) atomo |
localizado no meio do anel aromatico interligado
entre dois atomos de silicio e dois atomos de
oxigénio. Fonte: YU et al., 2005.
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1731 . RE=084
1.71 [ e'
: | ?
_ 1897 o ®
< % -
@ 1.87 1 ‘ T
o
c
©
@ 185 1 T
9 5 = 2
Q 163 Tyl )L é
% @ :‘\I\\Qp‘f
31.51 O
g) |
< 1.59 1 b-.“ |
~ 7 _ )
1.57 & l Figura 8. Correlagdo entre 0o
& . . . ..
1.55 | I comprimento de ligacdo Si-O e a conectividade
Lo j 4 r . | dos tetraedros de silicio de acordo com a ligacdo
Average Si-O-Siconnectvity | sj-0-Si. Fonte: RICHARDSON, 2014.

3.2.2. Feldspatos

O grupo dos feldspatos é constituido de aluminossilicatos de potassio, sédio e calcio e
sdo considerados os tectossilicatos mais diversificados. A composicdo quimica dos feldspatos

é expressa atraves de solucdes solidas substitucionais variando a composicdo dos elementos
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K, Na e Ca como ja citado. Os feldspatos tém propriedades fisicas muito similares entre si, no
entanto, devido a sua composi¢do quimica, se agrupam em: alcali- feldspatos e plagioclasios
como pode ser visto na figura 9. Ocorrem como minerais essenciais em quaisquer rochas
igneas ndo ultrabasicas e a proporcao relativa entre as séries dos feldspatos alcalinos e
plagioclasios é um pardmetro fundamental para a classificacdo destas rochas. S8 comuns
também em algumas rochas sedimentares e na maioria das rochas metamdrficas, em que,
trazem importantes subsidios relativos ao grau de maturidade e as condi¢des de
metamorfismo, respectivamente. Apesar de quimicamente simples o grupo dos feldspatos
apresenta complexidades estruturais bem marcadas. Por um lado, apresentam polimorfismo de
ordem-desordem, relacionado ao grau de ordenamento de Si e Al nos sitios tetraédricos, outra
complexidade nas séries dos feldspatos alcalinos e, em parte, a dos plagioclasios, é que podem
ser representados por solucBes sélidas parciais e originar processos de exsolucdo. Assim, a
caracterizagdo adequada dos minerais deste grupo deve enfatizar também o estado estrutural e
eventuais microestruturas presentes, que se relacionam as temperaturas, a cinética do
ambiente de cristalizacdo e a historia de resfriamento e interacdo com solucdes presentes no
sistema ap0s a sua cristalizacdo (VLACH, 2002; LUZ, LINS e COELHO, 2008; SEGEMAR,
2000).

KAISIzO
0[3 8

Ortoclasio

Anortoclasio
Anortita

AY
Andesina Labradorha\ Bytownita \ V\
A4 AV4 AVA
Ab Al

n
NaAlSi;O CaAl,Si,0,
\iﬂ Jz 2v8

Oligoclasio
V.

Feldspatos Plagioclasios

Figura 9. Diagrama da variacdo da composicao dos feldspatos. Fonte: Adaptado de (KLEIN e
HURLBUT, 1985).
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3.2.3. Mica

O grupo das micas constitui uma série de minerais caracterizados por uma estrutura
em laminas que Ihe conferem um hébito de folha e escama que permite uma esfoliagdo em
laminas finas. S&o aluminossilicatos similares na composi¢do quimica que cristalizam no
sistema monoclinico ainda que em conjunto os cristais tendam a uma forma pseudo-
hexagonal resultante da superposicdo de um grande numero de ldaminas. Por sua composicao e
estrutura cristalina formam parte do grupo dos filossilicatos que tém a diviséo basal altamente
perfeita que é explicada pela disposicdo hexagonal de seus atomos ao longo de planos
sucessivamente paralelos. Dentre os principais tipos de mica podemos citar a biotita e
muscovita gue se apresentam em variados ambientes geoldgicos tanto em rochas igneas como
sedimentares e metamorficas. A muscovita [KAI,(AISiz010)(OH,F);] apresenta cristais de
habito tabular e contornos hexagonais formando agregados de folhas compactos. A biotita
[K(M,Fe)3(AlSiz010)(OH),] apresenta cristais prismaticos que se definem por agregado de
folhas. As folhas da muscovita e biotita sdo unidas entre si por forcas de van der Waals, o que
explica a clivagem basal (BRITO, 2012; SEGEMAR,2000).

Os primeiros minerais a cristalizar no resfriamento do magma apresentam maior
instabilidade nas condi¢fes normais de pressao e temperatura, sendo 0s primeiros a sofrerem
alteracdes. Por essa razdo, 0 quartzo é um dos minerais mais resistentes, sendo o Gltimo a se
decompor no granito, por exemplo. Os marmores sdo formados de carbonato de célcio, um
mineral altamente solGvel em &gua, sendo assim, se alteram com muito mais facilidade que os

granitos.

3.3. Intemperismo

Intemperismo é o conjunto de transformagdes ou modificacOes fisicas (desagregacéo)
e quimicas (decomposi¢édo) que as rochas sofrem quando expostas a atmosfera e a hidrosfera.
E um processo importante que pode levar a formagdo de novas rochas com a erosio e a
deposicdo do material por ele formado, com a posterior diagénese. A cadeia de processos de

intemperismo pode atuar sobre qualquer tipo de rocha, seja ela ignea metamorfica ou
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sedimentar, que esteja exposta a superficie da Terra ou a condi¢cdes da hidrosfera. Esse
intemperismo vai fragilizar as rochas afetam o fator de coesdo das mesmas, facilitando o
papel da erosdo em promover o desgaste desses materiais e seu transporte. A rocha serd mais
ou menos resistente fisica e quimicamente ao processo de intemperismo de acordo com sua
génese e historia geoldgica (SERVICO GEOLOGICO DO BRASIL — CPRM, 2015).

Alguns fatores determinam, ao longo do tempo, o tipo e a intensidade do
intemperismo, como fatores intrinsecos: a natureza da rocha de origem, que a depender de sua
composi¢do mineraldgica, textura e estrutura, terd maior ou menor resisténcia a decomposicao
e a desagregacao; e fatores extrinsecos: como o clima, devido ao calor do Sol e & umidade das
intempéries, onde a 4gua o principal agente transportador dos produtos do intemperismo e as
variaces de temperatura que contribuem para a fragmentacdo das rochas através da
alternancia de periodos de dilatagdo com periodos de contracdo e também o amento da
temperatura que aumenta a velocidade das reacGes quimicas, explicando por que o
intemperismo é mais intenso nos tropicos; o crescimento de organismos, que atuam
fornecendo matéria organica para reacfes quimicas e remobilizando materiais, como a alta
concentracdo de CO2 no solo proveniente de decomposi¢bes organicas que ocasionam a
acidificacdo da agua favorecendo a dissolucéo do aluminio; os acidentes de relevo, devido a
infiltracdo e drenagem da agua ou sua movimentacdo superficial, que pode ser mais ou menos
rapida, dependendo da inclinacdo das encostas. O Gltimo fator essencial a ser considerado é o
tempo, pois quanto mais longo o tempo que a rocha fica exposta a esses agentes, mais
intensas e profundas serdo as acOes intempéricas sobre ela (CARNEIRO, GONCALVES,
LOPES, 2009).

O calor, a umidade, os organismos e o relevo determinam o grau de atuacdo de cada
um dos trés processos basicos de intemperismo: fisico, quimico e bioldgico. O intemperismo
fisico, ou desagregacao, altera o tamanho ou a forma dos minerais, com separacdo dos graos
minerais que a compdem e fragmentacdo da massa rochosa original sem mudar radicalmente a
composi¢do mineraldgica por diversos mecanismos como alivio de tensées, fadiga e ruptura
mecanica. Seja qual for a causa da fragmentacdo ou desagregacdo, ela sempre acaba
facilitando a penetracdo da &gua e o0 consequente intemperismo quimico da rocha.
Denominamos intemperismo quimico, ou decomposicdo, toda acdo que altera a composi¢do
guimica da rocha, transformando os minerais primarios da rocha em minerais secundarios. O

intemperismo bioldgico se d& a partir da acdo dos seres vivos que contribuem para acentuar o
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intemperismo fisico ou quimico, tanto mecéanica quanto quimicamente, por meio de
substancias produzidas pelos organismos, ou geradas a partir de sua decomposicdo como
citado anteriormente, que ocasiona, por exemplo, a acidificacdo da agua favorecendo os
processos quimicos. De uma forma geral, o intemperismo fisico serd proeminente em climas

secos e 0 intemperismo quimico em ambientes Umidos e quentes.

3.4. Alteracdes mineraldgicas por intemperismo

O intemperismo é um processo extremamente relevante, pois pode afetar severamente
as propriedades geomecénicas das rochas, com implicacdo direta para o desempenho dessas
rochas quando usadas como materiais de constru¢cdo. Como o intemperismo pode alterar a
dureza e a estrutura da rocha, as medidas de ambos podem ser vistas como uma base para a
quantidade de intemperismo (LEAO et. Al. 2017). Quando o intemperismo provoca alteracdo
quimica nas rochas modificando sua microestrutura, ocorre a formagdo do solo, promovendo
uma importante reorganizacdo dos minerais neoformados. O intemperismo leva entdo a
formacdo de um perfil de solo, que corresponde a uma faixa térrea constituida por uma
sequéncia de camadas distintas por suas caracteristicas fisicas, quimicas, mineraldgicas,
morfoldgicas, bioldgicas e microestruturais (LEINZ E AMARAL, 2001).

Alguns estudos de perfil de intemperismo ja foram desenvolvidos a partir de rochas
gnaissicas envolvendo analises quimicas e alteracdes mineralogicas, como (POLIVANOQV,
1998) que fez caracterizacdo mineraldgica em perfis de alteracdo em gnaisse. Em um estudo
realizado por GARRELS e MACKENZIE (1971), foi observado um carater dominante do
quartzo sobre os outros minerais, enquanto os feldspatos e muscovita se apresentaram em
guantidades variadas. Os elevados teores de quartzo estdo relacionados com sua elevada
estabilidade frente aos processos intempéricos, visto que 0 quartzo se comporta inerte

quimicamente, nas faixas de pH e temperaturas ocorrentes.

MONIS (1972) relatou uma decomposi¢cdo da muscovita e feldspatos nos perfis de
intemperismo que se deve a moderada estabilidade desses minerais, e quando comparadas

com rochas graniticas, a muscovita evidenciou maior estabilidade em relacdo aos feldspatos.
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A nota da auséncia de biotita nos perfis estudados, que estava presente nos granitos, deve-se a
baixa estabilidade desta mica em relagdo & muscovita por apresentar em sua estrutura ferro
ferroso que se oxida facilmente em ferro férrico, e magnésio que expde a camada de octaedros

a um maior ataque por parte das solucdes acidas em contato com a rocha (GOULART, 1980).

MARQUES et. al, 2017, verificou em seu estudo em rochas de clima subtropical que
0s parametros fisicos juntamente com a mineralogia apresentam boa relagdo com o
intemperismo, evidenciando mudancas texturais e mineralégicas como o aumento do teor de
minerais de ferro e argila que influenciaram nas propriedades fisicas e mecéanicas. MELFI et.
al. 1983 estudou diversos perfis de alteracdo graniticos de diferentes estados brasileiros, cuja
rocha original era formada principalmente por quartzo e feldspato potassico, eles concluiram
uma variacdo quimica e mineralogica extremamente semelhante em todos os perfis estudados,
abundancia de caulinita formada por alteracdo do feldspato e pequenas quantidades de

esmectita e ilita em regides de estacdo seca pronunciada.

GOLDICH 1938 estudou os efeitos do intemperismo de rocha nas mudancas
mineraldgicas de algumas localidades selecionadas em rochas granitoides. A partir deste
estudo, ele foi capaz de estabelecer uma série de estabilidade de intemperismo quimico

esquematizada no quadro 1 abaixo.

GOLDICH STABILITY SERIES: RESISTANCE TO WEATHERING

QUARTZO 1 | mais esTAVEL
- Mais Silica
MUSCOVITA - Mais Ligagao Covalente
FELDSPATO
BIOTITA (|V||CA) SOD|O
ANFIBOLIO PLAGIOCLASIO
FELDSPATO - Mais Cétion
PIROXENA - Mais Ligagao I6nica
CALCIO
OLIVINA il MENOS ESTAVEL

Quadro 1. Esquematizagdo da série de estabilidade de intemperismo quimico. Fonte:
Adaptado de (GOLDICH, 1938).
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3.5. Difragéo de Raios-X

Os raios X sdo radiacdes eletromagnéticas que ao incidirem em um material cristalino,
interagem com seus elétrons, que serdo excitados e vibrardo com a mesma frequéncia do feixe
incidente emitindo raios-X em todas as direcdes com a mesma frequéncia do feixe incidente,
logo, cada atomo pode ser visto como uma fonte de emisséo esférica de radiacdo (principio de

Huyghens).

Ao se incidir um feixe de raios-X sobre um cristal, onde os a&tomos estdo regularmente
espacados, cada atomo sera uma fonte de emissdo esférica de radiacéo interferindo-se mutua-
mente. Nestas condi¢des poderd haver interferéncias construtivas em angulos determinados
pela Lei de Bragg (Equagdo 1) e/ou interferéncias destrutivas nas demais dire¢des. A difragéo
ocorrera quando houver espalhamento dessa radiacdo incidente ocorrendo interferéncia cons-
trutiva em angulos especificos. Para que isso seja possivel, é necessario que o comprimento
de onda da radiagéo incidente seja da mesma ordem de grandeza da distancia entre os planos
atdmicos da estrutura cristalina (CULLITY, 1967).

As superposicdes de duas ondas podem ocorrer de trés modos: dobrando a intensidade,
se interferindo ou se anulando completamente. Esta situacdo é que define o espectro dos Rai-
0s-X da andlise de uma estrutura cristalina. Considere os planos cristalinos formados por ato-

mos ordenados conforme mostra a Figura 10.

Figura 10. Esquema da difracdo de Bragg. Fonte: (JENKINS, 1996).
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A lei de Bragg estabelece as condi¢Bes necessarias para que as interferéncias constru-

tivas acontecam dadas por:
nA = 2dsend 1)

Onde: n=12,3,... 4 é comprimento de onda dos raios-X em Angstrom (A), d é dis-

tancia interplanar, @ é o angulo de incidéncia ou reflexdo do feixe incidente.

Cada cristal possui uma relacdo geométrica entre o espacamento basal e 0s parametros
de rede. Ao analisar o padrdo de difracdo de um cristal verificam-se diferentes intensidades
para os picos referentes a diferentes planos. Baseado nos aspectos geométricos da Lei de
Bragg espera-se que 0s picos apresentem a mesma intensidade visto que ha interferéncia cons-
trutiva, porém, ha varios aspectos fisicos que interferem na intensidade. Um aspecto a ser
considerado € o fator de espalhamento atémico, que indica o quanto um atomo pode espalhar
a um dado angulo e certo comprimento de onda. Tais interferéncias podem estar relacionadas
a fatores instrumentais, intrinsecos ao material ou a preparacdo de amostras, que podem influ-
enciar a intensidade, posicdo angular e a forma dos picos de um difratograma (KLUG E
ALEXANDER, 1974).

O aspecto mais importante dos calculos de intensidade é o fator de estrutura. Este
termo refere-se a interferéncia entre os atomos de dispersdo em uma célula unitaria de um
cristal. Se houver mais de um atomo em uma célula unitaria (por exemplo, uma rede cubica
centrada na face tem quatro &tomos em uma célula unitéria), a intensidade de certos planos
cristalograficos pode se tornar extinta devido a interferéncia entre 4&tomos em diferentes
planos (BLEICHER e SASAZAKI, 2000). O fator de estrutura de intensidade pode ser

calculado pelo fator de estrutura Fn como mostra a Equacao 2.

N
Fpp = Z fnexp [2mithu, + kv, + lw,)]
n (@)
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Assim como o fator de espalhamento atémico (f), o fator de estrutura € um quociente
de duas amplitudes, no caso, a amplitude da onda espalhada por todos os 4tomos da célula
unitaria e a amplitude da onda espalhada por um elétron, ou seja, deve-se calcular o somatério
para todos os N atomos na célula unitaria. A razdo de F ser um numero complexo (observe o i

no expoente de e) é que ele expressa tanto a amplitude quanto a fase da onda.

A partir do difratogramas obtido para um material é possivel ler informacGes sobre as
propriedades dos diferentes compostos cristalinos. Materiais cristalinos podem ser analisados
de acordo com os seguintes métodos: analise qualitativa e quantitativa de fases, determinacéo
de rede cristalina e parametros de rede, refinamento estrutural, determinagdo do tamanho do

cristalito, tensdo residual, analise de textura e estudo de defeitos cristalino.

Certas propriedades intrinsecas ao material, fatores instrumentais geometricos e outros
relacionados a preparacao de amostras podem influenciar na intensidade, posi¢éo e perfil dos
picos presentes em um difratograma. Tais aspectos sdo extremamente relevantes, pois afetam
diretamente a qualidade do difratograma, visto a importancia da largura e intensidade dos
picos difratados na determinacdo de tamanhos de gréos e parametros de rede, assim como a
posicao dos picos na determinacdo correta de espacamentos interplanares.

Os principais interferentes instrumentais estdo relacionados ao desalinhamento do
equipamento e ao uso de fendas e comprimento de onda inadequado. A radiagdo Ko ¢ a
radiacdo de interesse na difratometria de raios X e ¢ composta por duas radiagdes Kal e Ko2
que tém comprimentos de onda muito proximos onde nem sempre sdo individualizadas em
picos separados, sendo responsaveis pela assimetria dos picos principalmente em baixos
angulos. O comprimento de onda utilizado na radiacdo deve satisfazer a Lei de Bragg para
que haja interferéncias construtivas, o comprimento de onda errado causa alteracdes no
background, perda de resolucdo do difratograma e perda da intensidade de picos de fases
cristalinas. A utilizacdo de uma abertura maior na fenda divergente para o feixe incidente
resulta em aumento das intensidades dos picos, por outro lado, fendas divergentes mais
estreitas restringem a incidéncia dos raios X e garantem que 0 porta amostras nao seja
irradiado, evitando que picos do material do porta amostras aparecam no difratograma
(CULLITY, 1967; KLUG e ALEXANDER, 1974; MCCUSKER, 1999).
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Dentre os fatores intrinsecos a amostra podemos relatar a orientacdo preferencial de
determinados minerais que corresponde a tendéncia dos cristais de um mineral moido de se
orientarem em determinadas direces segundo um plano cristalografico preferencial
ocasionando aumento das intensidades dos picos correspondentes aos planos de clivagem
levando a alteracdo das intensidades relativas das reflexdes dos planos cristalograficos
podendo, ainda, gerar deslocamento de picos, presenca de quantidades significativas de
materiais amorfos que modifica o background dos difratogramas, tornando-o néo linear. Tal
fendmeno pode causar dificuldades na separacdo de picos pouco intensos, que nao se
destacam claramente do background e temperatura do material, que em maiores temperaturas,
a amplitude das vibragbes aumenta resultando em expansdo da célula unitéria com
consequente modificacdo nas distancias interplanares e deslocamento de picos podendo ainda
diminuir as intensidades dos picos difratados e causar aumento da intensidade de background
(GOBBO, 2003; ANTONIASSI, 2010).

Fatores relacionados a preparacdo de amostras sdo considerados as maiores fontes de
erro para as trés informacdes fundamentais de cada reflexdo: posi¢do angular, intensidade e
perfil de pico. A superficie da amostra precisa ficar perfeitamente nivelada a superficie do
porta amostra para garantir a geometria parafocal Bragg-Brentano evitando o deslocamento
das posicdes dos picos. As amostras em forma de pé garantem que todos os planos cristalinos
estejam expostos ocorrendo a reflexdo de todos os planos possiveis possibilitando a

determinacéo dos picos.

3.6. Método Rietveld

O método de Rietveld é uma ferramenta de anélise estrutural, potencialmente utilizada
em andlise quantitativa de fases, em especial, para materiais cristalinos ndo disponiveis na
forma monocristalina. O método foi inicialmente desenvolvido para refinamento de dados de
difratometria de néutrons, e ap6s desenvolvimento de funcbes que descrevem o perfil dos
picos para a radiacdo de raios X, (MALMROS e THOMAS, 1977; YOUNG, 1977), foi

adaptado para ser utilizado na difratometria de raios X.
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O método baseia-se em uma simulacdo do perfil difratométrico a partir das estruturas
cristalinas, permitindo a extracdo de um maior nimero de informagdes a partir do
difratograma. O método analisa o perfil de padrdo difratométrico como um todo e utiliza as
intensidades individuais de cada passo angular, permite ainda o refinamento de estruturas
cristalinas complexas e a determinagdo quantitativa de fases a partir do difratograma com
Otima precisdo (RIETVELD, 1969; WILL, 2006).

Para aplicacdo deste método € necessario conhecer previamente a estrutura das fases
presentes na amostra e obter informacgdes cristalograficas sobre elas, tais como grupo espacial
e posicBes dos atomos na célula unitdria. A partir dessas estruturas, € modelado um
difratograma calculado da amostra que determina a intensidade calculada em cada passo
angular. O refinamento pelo método de Rietveld consiste na aproximacdo do perfil
difratométrico calculado com o perfil difratométrico observado através do método dos
minimos quadrados. A qualidade e eficiéncia do refinamento sdo verificadas através de
indicadores estatisticos e numéricos que sdo considerados durante o processo do calculo e no
término do refinamento. O Rwp (R-weighted pattern) é um dos indices que melhor reflete a

qualidade do processo de refinamento por ter no numerador o residuo que é minimizado.

A quantidade minimizada no refinamento e a funcéo residual Sy dos minimos

quadrados dada por:
Sy=Y Wi (Yi- Yai)’ 3)
em que:
Wi, = peso de uma média ponderada
Y;i = intensidade observada no iésimo passo,

Y = intensidade calculada no iésimo passo.

Rietveld aplicou um modelo analitico para o calculo da intensidade para definir um

padréo calculado que melhor se ajusta ao padréo observado, dado pela equacao:
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/ fases N picos 2
Y,(calc) = zj.“j; S; Tari Loy |Fuy|” G, (26,—28,;) A Py ; + bkg,
(4)

Onde:

S = Fator de escala

Lpx = Fator de polarizagédo

| Fij | * = Fator de estrutura

G;j = Funcao do perfil de reflexao

A = Fator de absorcéo

P«j = Funcéo de orientagéo preferencial
bkgi = Background

Esta equacdo contém os parametros varidveis necessarios para o ajuste do padrdo de
difracdo observado. O refinamento leva sempre em consideracdo a sobreposicédo dos picos de
todas as fases presentes e as contribuicdes do ruido de fundo. Durante o refinamento,
parametros denominados globais e especificos de cada fase constituinte e parametros
instrumentais que afetam fisicamente os difratogramas, podem ser considerados, calculados e
compensados, tais como pardmetros geométricos das fases presentes, parametros de rede e de
perfil (YOUNG, 2002; MCCUSKER, 1999). Sdo esses 0s parametros:

. Parametros individuais para cada fase:

- Xj Yj zj, Bj e Nj (posicOes atdmicas, parametro termal isotropico e multiplicador de
ocupagdo do sitio, respectivamente, todos para o j*™ 4tomo na célula unitaria;

- Fator escala;

- Pardmetros de largura de perfil de picos (u, v e w);

- Par&metros da célula unitaria;

- Fator temperatura total (b overall);

- Par&metro termal anisotropico individual;

- Orientacdo preferencial,

- Tamanho de cristalitos e micro-tensées (parametros de perfil de pico);

- Extingéo.
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o Parametros globais

- Zero do gonibmetro (26-Zero);
- Perfil instrumental;

- Assimetria do perfil;

- Linha do background;

- Comprimento de onda;

- Deslocamento da amostra;

- Transparéncia da amostra;

- Absorcao.

A Figura 11 apresenta alguns exemplos de curvas de refinamento para uma mesma
amostra, evidenciando a curva observada e calculada e o residuo, para que o refinamento seja
satisfatorio, a linha que representa o difratograma calculado deve se sobrepor a linha do

difratograma observado, sendo assim, a linha de diferenca deve se aproximar de uma reta.

Observado =

Calculado wem :
Residuo = illl ‘;'1! ;'”.

I

Figura 11. Comparagdo da curva de refinamento para mesma amostra. Fonte: Autor proprio.

ANGELICA E POLLMANN (2002) fizeram um estudo da quantificacdo de minérios
de ferro através do método de Rietveld evidenciando a confiabilidade da quantificagdo obtida
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a partir deste método utilizando pardmetros ideais relacionados a tempo de moagem, métodos
de preparagdo de amostras e condi¢des do difratbmetro de raios-x para a preparacdo e analise
de cada minério de ferro particular. SILVA, OLIVEIRA e FERNANDES (2011) evidencia-
ram a influéncia da orientacdo preferencial da muscovita que pode levar a caracterizagdes
erradas devido a deslocamento de picos, minimizando essa influéncia com o preparo adequa-
do da amostra reduzindo o efeito da orientagdo preferencial nos padrdes de DRX, ndo sendo

necessario alterar as condi¢des do difratbmetro.

Um estudo realizado por (SANT'AGOSTINO et. al, 2005) em amostras de bauxita
evidenciou que as analises por DRX-Rietveld mostraram resultados compativeis com os obti-
dos por caracterizacao para fins de apoio ao beneficiamento mineral, além de terem possibili-
tado maior detalhamento dos minerais maiores e menores constituintes, bem como discrimi-
nar espécies de hidroxidos de aluminio e tipos de minerais de ferro, se mostrando assim um
excelente recurso analitico e rapido para a quantificacdo de bauxita. NISTOR et al, 2016 de-
terminou a composicdo mineralogica de trés amostras de quartzito, selecionadas como estudo
de caso para verificar a viabilidade precisdo de diversas técnicas experimentais comumente
utilizadas em geometalurgia e petrografia, evidenciando uma eficacia do método de Rietveld
por DRX de acordo com os resultados obtidos pelo calculo de quimica em massa.

CIRUJEDA et. al 1995 utilizou 0 método do po através do refinamento de Rietveld de
corpo rigido para determinacdo estrutural de um sélido molecular ligado a hidrogénio
utilizando o conhecimento da geometria molecular. A estrutura foi concluida a partir do corpo
rigido confirmando que a agregacdo molecular neste material € direcionada por ligagdes de
hidrogénio. SCHMIDT, 1999 refez a estrutura de um pigmento através do método de Rietveld
de corpo rigido a partir do sincrotron, obtendo um cristal de moléculas planas conectadas por

ligagdes de hidrogénio formando uma rede tridimensional.
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4. METODOLOGIA

4.1. Materiais

A primeira etapa desse trabalho consiste em um estudo mineralégico qualitativo e
quantitativo em amostras de agregado gratdo. Foi coletada por uma equipe da UFPB 67
amostras de rochas, sendo elas em sua maioria originadas de locais distintos do nordeste
brasileiro entre o estado de Sergipe e Ceara, e apenas duas amostras fora da regido nordeste,
com origem em Brasilia — DF e Villa de Leyva — Colémbia. Essa coletagem foi realizada em
obras, jazidas, depositos e beneficiamentos onde é possivel observar um mapeamento de suas
localizagGes na Figura 12, conhecendo assim o comportamento quimico e mineraldgico dessa
regido. Todas as amostras foram identificadas e suas nomenclaturas foram designadas pela
sigla AB (amostra de brita) seqguinte do nimero de coleta, exemplo: AB34. Em seguida foram
dispostas em papel milimetrado para obtencéo de fotografias macroscopicas das amostras para

comparacao e analise visual entre elas, como pode ser visto na Figura 13.

| JETicoacoard
S

Figura 12. Mapeamento das amostras coletadas pelo nordeste brasileiro. Fonte: Autor préprio.
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Figur 13. Fotografia arosc()pic das amostras coletadas. Fonte: Autor plr(')prio.

Em seguida todas as 67 amostras foram submetidas a moagem em moinho de
mandibulas e posterior peneiramento em malha 325 ABNT para que fosse obtida a
granulometria desejada para dar inicios as caracterizacdes e ensaios desejados.

Uma segunda etapa desse trabalho consiste em um estudo de refinamento estrutural do
quartzo a partir da introducdo de um corpo rigido para 15 agregados graudos coletados por
ANDRADE (2019) em pedreiras comerciais em atividade, localizadas em regifes especificas
nos estados de Pernambuco, Alagoas e Sergipe. A qualidade do difratograma obtido no ensaio
de difragdo de Raios-X interfere diretamente na qualidade do refinamento, sendo assim, essas
amostras foram utilizadas para esta etapa do trabalho por terem sido submetidas a melhores
condi¢des de ensaio de difracdo de raios X apresentando assim difratogramas de melhor
qualidade.

4.2. Métodos

4.2.1. Difratometria de Raios-X (DRX)
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A difragdo de raios X em p6 (DRX) foi realizada em Equipamento BRUKER D2
PHASER com radiagdo Cuka, 40 kV, 30mA, modo de varrimento de passos (0,02%passo,
1s/passo) e variagdo angular de incidéncia de 5° a 60° 26, no Laboratério de Caracterizacao
Microestrutural da UFPB. O difratograma foi coletado e tratado utilizando os programas de
computacdo XPERT e TOPAS (Total Pattern Analysis Software ®) para identificacdo das
fases mineraldgicas e posterior realizacdo do refinamento Rietveld, onde foi possivel a
realizacdo de analise qualitativa e quantitativa. O sistema cristalografico usado teve como
base as estruturas cristalinas publicadas segundo a ICSD (Inorganic Crystal Structure

Database).

4.2.2. Espectroscopia por fluorescéncia de Raios-X (FRX)

As amostras selecionadas foram submetidas a andlises quimicas através do
equipamento Espectrémetro de Fluorescéncia de Raios-X modelo XRF-1800 da Shimadzu
localizado no Laboratério de Solidificacdo Répida da UFPB e sob a responsabilidade de
técnicos proprios. A partir dessa analise foi possivel obter os componentes quimicos presentes

em cada amostra e suas respectivas concentragoes.
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5. RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1. Composi¢ao Quimica

A Tabela 5 apresenta as relacbes das composi¢des quimicas das amostras de britas
obtidas por espectrometria de fluorescéncia de raios X (FRX), identificando os percentuais de
Oxidos presentes em cada amostra, como: SiO,, Al,Os, Na,0O, K0, CaO, Fe,03;, MgO e
alcalis equivalente que foi obtido a partir da expressdo (%K20 + 0,658%Na20). As
concentracdes de oxido de célcio (CaO), 6xido de sodio (Na,0) e oxido de potassio (K,O) na
composicdo quimica das rochas conjugadas com a composi¢do quimica dos minerais permite
orientar a analise mineraldgica, como na determinacdo do tipo de feldspato presente na
amostra tendo em vista a variacdo do teor de Ca, Na e K na solu¢do sélida dos mesmaos.

Esses teores permitem apenas ajudar na determinacdo das fases, uma vez que ndo se
pode garantir que, por exemplo, o calcio total dosado na rocha seja proveniente apenas dos
plagioclasios, j& que outros minerais que possuem calcio em suas composi¢Ges quimicas

também estdo presentes nas rochas, como, por exemplo, a hornblenda, calcita e dolomita.

A amostra AB27 e AB35, por exemplo, apresentam alto teor de potassio (6,80% e
6,74% respectivamente) quando comparado com as demais amostras, sendo assim esperado
que se identifique a presenca de alcalis feldspatos na caracterizagdo mineraldgica.
Desconsiderando os altos teores de calcio para as amostras calcarias, podemos citar as
amostras AB21 e AB39 que apresentam alto teor de calcio (7,36% e 7,17% respectivamente)
entre os padrdes de amostras do tipo gnaisse e granito, sendo assim € esperada a identificacéo
da presenca de plagioclasios com alto teor de célcio, como a anortita.
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das amostras de brita (% em peso).

,

icdo quimica
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A partir das relacbes da composicdo quimica é possivel observar que com o aumento
do teor de silica nas amostras, houve um aumento do equivalente alcalino, como pode ser

visto na Figura 14.

100 »*
L 4
80 -
’ 3
o 0» ,ét .
>
® a0 - ¢
L 4
20 -
L 4
U ’ T T T T T 1
0 2 4 6 8 10 12
% Alcalis Equivalente

Figura 14. Influéncia do teor de silica no equivalente alcalino.

5.2. Composi¢cao Mineralogica

Foi realizada a identificacdo mineral6gica das amostras com o auxilio de softwares
capazes de identificar as fases presentes na amostra a partir dos picos apresentados no
difratograma. Os principais minerais encontrados foram o0 quartzo, micas, feldspatos,
hornblenda, calcita e dolomita.

Como ja citado anteriormente e evidenciado na figura 9 por um diagrama triangular,
cujos vértices sdo KAISiI308, NaAlSi308 e CaAl2Si208, correspondendo respectivamente
aos minerais ortoclasio, albita e anortita, esses se diferenciam no geral por serem solucdes
solidas substitucionais variando a composi¢do dos elementos K, Na e Ca. Os feldspatos
apresentam estruturas extremamente semelhantes que ao comparadas no difratograma

apresentam uma sobreposicdo dos picos principais dessas fases como pode ser visto na Figura
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15. Esse foi um desafio a ser considerado na identificacdo das fases a partir do software do
XPERT.

4000
—— Anorthite
—— Albite

3000 + —— Orthoclase
— Microcline

I T I T I T I T I

15 20 25 30 35
Figura 15. Difratograma caracteristico das fases de feldspato: anortita, albita,

ortoclésio e microclineo.

Na figura 16 € considerada apenas a regido de maior intensidade de picos principais do
difratograma, onde podemos perceber uma semelhanga das fases albita e anortita que
apresentam o seu pico principal de maior intensidade deslocado para a direita, € uma
semelhanca entre as fases ortoclasio e microclineo que apresentam o pico de maior
intensidade deslocado um pouco para a esquerda. Esses detalhes facilitam um pouco na hora
da identificacdo da fase mineral e escolha da carta cristalografica, mas se tratando de rochas
que apresentam uma gama de fases minerais, a ja dificil identificacdo do feldspato correto se
confunde com outros picos sobrepostos de outras fases minerais que possam vir a aparecer na
rocha.
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4000
—— Anorthite
—— Albite
3000 —— Orthoclase
— Microcline
2000 - iy
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26,0 26,5 27,0 275 28,0 28,5 29,0 29,5 30,0

Figura 16. Comparagéo dos picos de maior intensidade das fases de feldspato: anortita,

albita, ortoclésio e microclineo para a faixa de angulagdo 26 26 a 30.

A amostra AB21, por apresentar consideravel teor de célcio (7,36%), como citado
anteriormente nos resultados de composicao quimica, serd utilizada para exemplificar a seguir
0 passo a passo da identificacdo das fases mineraldgicas por meio do XPERT. Ao ser
realizada uma busca, 0 XPERT identifica as possiveis cartas cristalograficas compativeis com
as fases mineraldgicas presentes na amostra. Como as amostras possuem altos valores de
silica, e 0 quartzo € uma estrutura estavel presente em quase todas as amostras, 0 programa
rapidamente identificava a presenca dessa fase mineraldgica, além do quartzo, as micas e
hornblenda apresentam picos cristalograficos bem visiveis e definidos no difratograma que

permitiam a rapida identificacdo dessas fases.

Na figura 17 € possivel identificar a sugestdo de cartas cristalograficas dos feldspatos,
entre eles: anortita, albita e labradorita. Como era conhecido o consideravel teor de calcio
(7,36%) na amostra AB21 e que a mesma ndo apresentava fase calcaria como caulinita ou
dolomita, era de se esperar a presenca de plagioclasios como a anortita, que foi confirmada a
partir da comparacdo dos picos confrontados da carta e da amostra juntamente com as

distancias interplanares e intensidade dos picos.
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| Structure Plat | Fourier Map | Distances and Angles
Pattern List | Sizan List | Pieak List I Anchor Scan Data Dbject Inspec

Accepted Ref, Pattern: 01-083-2465| 41 - [J -

Mo, | Yisible | Ref. Code | Compound M...| Chemical Formula Score Scale... | Semi...

i - v | 01-083-2465 | Quartz Si02 44| 0,295 46
- v | 00-042-1437 | Phlogopite-1%.. K. [Ma . Fe I3[ Al Fe 5. 231 0924 26
- ¥ 010711062 |Homblende  |K.3MabCal. 7 Mgl EF... 3| 0204 29
Selected Candidate: 00-041-1481 | 41 ~ [J

Mo, |Ref Code  |4.5.. | Compound Name | Chemical Fo...| Sca... | Displa... [ML |MML|TL |RIR
1{00-041-1480 -f-'l.ll:ute Ea fich, ... [Na Ea]AI DEF"E nooo 14 5 B2 1.080
N 2 00041148 nite, Maic... .. 0572
3| M-07e-0927 -f-'l.ll:ute u:alman Iu:uw [NaEI 84 Ea . nooor 19 E/ 115 0810
4000411486 -f-'l.nnrthlte ordered | Ca A2 5i2 08| 0.530) 0000 13 5 BB 0410
5000181202 - Anorthite, Ma-ic...|[Ca.Ma)[... | 0504 0000 18 7| B2 0,000
B(01-078-0434 -Labradnrite Mal.45Ca0...| 0,645 0000 17 4/115 0580
7 00-003-0459 - Labradorite [Mal4Cal..| 0,290 0000 B 3] 200 0,000
g(00-010-0393 -Albite, digordered |Ma(5i3Al)...| 0,263 0000 13 3] 42/ 0,000

Figura 17. Software XPERT sugerindo as cartas cristalograficas compativeis com a amostra
AB21.

Apos a selecdo da carta cristalografica da anortita, € possivel verificar um pico de alta
intensidade entre o angulo 26 29,5 e 30 como pode ser visto na Figura 18. Esse pico €
caracteristico do ortoclasio como evidenciado na figura 14 anteriormente, se destacando assim
dos demais feldspatos. A figura 19 contempla a identificacdo das fases mineraldgicas para a
amostra AB21. Todas as amostras passaram pelo mesmo processo de identificacdo de fases no
XPERT levando em consideracdo a composicdo quimica das amostras, a presenca e
intensidade de picos e a distancia interplanar das cartas cristalograficas em comparagdo com

as distancias interplanares caracteristicas de cada amostra.
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Peak List / \

01-083-2465 Quartzo

00-042-1437Flogopita

| |
Microclineo

00-009-0462 Ortoclasio | | | |

|
00-041-1487 Anortita
|

| | | |
01-071-1062 Hornblenda ‘ | \ / |
L

! | ! | ! I
24 26 28 0 32
Position [*2Theta]
Figura 18. Comparacao entre os picos apresentados nas fases mineraldgicas selecionadas e o

pico da amostra com detalhe no pico caracteristico do ortoclésio.

Q: Quartzo

F: Flogopita
N: Anortita

M: Microclina
O: Ortoclase
H: Hornblenda

5000 +

z0O

2500

Intensidade (u.a)

10 20 30 40 50 60

Figura 19. Identificagdo mineraldgica da amostra AB21 a partir do software XPERT.
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Na tabela 6 segue o resultado da composicdo mineraldgica realizada para todas as

amostras a partir do software XPERT sendo notavel a predominancia das fases: quartzo, mica,

feldspato e hornblenda que sdo minerais caracteristicos de rochas metamorficas do tipo

gnaisse e de rochas igneas do tipo granito.

Tabela 6. Composi¢do mineraldgica a partir do XPERT.

Ref. Silica Mica Feldspato Outros
AB 01 Quartzo - - -
AB 02 Quartzo Muscovita Albita Hornblenda
AB 03 - - - Calcita Magnesiana; Sodalite
AB 04 Quartzo - Albita; Microclina -
AB 05 Quartzo Flogopita Albita; Microclina -
AB 07 Quartzo Biotita Albita; Microclina -
AB 08 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda
AB 09 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda; Caulinita
AB 10 Quartzo Biotita Albita; Labradorita -
AB 11 Cg‘;czrg:ma Flogopita - Calcita Magnesiana
AB 12 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda
AB 13 Quarto Muscovita Albita; Microclina Caulinita
AB 14 Quarto Biotita Albita; Microclina Hornblenda
AB 15 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda
AB 16 Quartzo Flogopita Albita; Microclina -
AB 17 Quartzo Muscovita Albita Calcita; Caulinita
AB 18 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda
AB 19 Quartzo Biotita Albita; Microclina -
AB 20 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda
AB 21 Quartzo Flogopita  Anortita; Microclina; Ortoclase Hornblenda
AB 22 Quartzo Biotita Albita; Microclina -
AB 23 Quartzo - Albita Caulinita
AB 24 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda; Caulinita
AB 25 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda; Caulinita
AB 26 Quartzo Flogopita Albita; Anortita; Microclina Caulinita
AB 27 Quartzo Biotita Albita; Microclina -
AB 28 Quartzo Flogopita Albita; Ortoclase Caulinita
AB 29 Quartzo Muscovita Albita; Microclina Caulinita
AB 30 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda; Caulinita
AB 31 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda; Caulinita
AB 32 Quartzo Biotita Albita; Microclina Hornblenda
AB 33 Quartzo Biotita Albita; Microclina; Ortoclase -
AB 34 Quartzo Flogopita Albita; Microclina; Ortoclase Hornblenda
AB 35 Quartzo Biotita Albita; Microclina Caulinita
AB 36 Quartzo Flogopita Albita; Microclina Hornblenda
AB 37 Quartzo Biotita Albita; Microclina Hornblenda
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AB 38
AB 39
AB 40
AB 41
AB 42
AB 43
AB 44
AB 45
AB 46
AB 47
AB 48
AB 49
AB 50
AB 51
AB 52
AB 53
AB 54
AB 55
AB 56
AB 57
AB 58
AB 59
AB 60
AB 61
AB 62
AB 63
AB 64
AB 65
AB 66
AB 67

Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo
Quartzo

Flogopita
Biotita
Biotita

Flogopita
Biotita

Flogopita

Flogopita
Biotita

Flogopita

Flogopita
Biotita
Biotita
Biotita

Flogopita
Biotita

Flogopita
Biotita

Flogopita
Biotita

Flogopita
Biotita
Biotita

Muscovita

Albita; Anortoclase
Albita; Microclina
Albita; Microclina
Albita; Microclina

Albita; Microclina
Albita; Labradorita
Albita; Anortoclase
Albita; Microclina; Ortoclase
Albita; Ortoclase
Albita; Ortoclase
Albita; Microclina
Albita; Microclina
Albita
Albita; Labradorita
Albita; Ortoclase
Albita; Anortoclase
Albita; Microclina
Albita; Ortoclase
Albita; Ortoclase
Albita; Microclina
Albita; Anortoclase
Albita; Microclina
Albita; Ortoclase
Anortita
Albita

Calcita; Dolomita
Hornblenda; Caulinita
Hornblenda
Caulinita
Calcita
Calcita Magnesiana; Dolomita
Hornblenda
Hornblenda
Hornblenda; Caulinita
Hornblenda
Calcita
Hornblenda
Calcita Magnesiana; Dolomita
Hornblenda
Hornblenda
Hornblenda

Hornblenda
Hornblenda
Hornblenda
Hornblenda
Hornblenda
Hornblenda
Caulinita

Em seguida foi realizada a caracterizacdo mineraldgica de todas as rochas pelo

software TOPAS com o objetivo de comparar os resultados obtidos com a caracterizagao

mineraldgica realizada pelo XPERT, e obter a quantificacdo mineraldgica das fases presentes.

Comparando os resultados obtidos pdde-se observar que quase todos os minerais identificados

pelo XPERT foram também identificados pelo TOPAS, mas com identificacdo de novas fases

presentes a partir do método Rietveld, visto que esse método leva em consideracdo a

sobreposicao dos picos de todas as fases presentes e 0s parametros variaveis necessarios para

0 ajuste do padrdo de difracdo observado e calculado como também as contribui¢6es do ruido

de fundo, sendo possivel uma maior confiabilidade dos resultados e determinacdo das fases

presentes.
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A figura 20 é um exemplar do gréfico obtido para a amostra AB02 que mostra

a

andlise qualitativa e quantitativa das fases mineralégicas pelo método Rietveld. Na parte

superior da figura é possivel observar o difratograma experimental (observado) obtido a partir

da difracdo em azul, e o difratograma calculado obtido a partir do refinamento em vermelho.

Na parte inferior observa-se o residuo final do refinamento obtido a partir da diferenca das

intensidades. H& uma sobreposicdo de picos no intervalo angular de 25° a 30° correspondente

as fases mineraldgicas do feldspato, esta sobreposicdo dificulta uma distingédo visual dos picos

entre as fases nesta regido do difratograma. A tabela 7 apresenta a quantificacdo das fases

mineralGgicas presentes para todas as amostras a partir do método Rietveld.

8.500-
8.000+
7.500-
7.000+
6.500+
6.000+
5.500-
5.000+
4.500-
4.000+
3.500+
3.000+
2.5004
2.000+
1.500+
1.000+

500+

-500+
-1.000-
-1.500-
-2.000+

Albita 29.51 %
Hornblenda 10.43 %
Microclina 21.12 %
Muscovita 5.31 %

Quartzo 33.63 %
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Figura 20. Analise qualitativa e quantitativa das fases presentes da amostra AB02.

Tabela 7. Analise quantitativa das fases mineraldgicas das 67 amostras.

RIETVELD — QUANTIFICAGAO (%)

SiLICA

MICA

FELDSPATO

OUTROS

Amostra

Quartzo

Biotita

Muscovita

Flogopita

Albita

Andesina

Anortita

Anortoclase
Microclina

Labradorita

Ortoclase

Oligoclase

Hornblenda

Caulinita

Calcita
Calcita Magnesiana

Dolomita

AB 01

100

AB 02

33,63

5,31

29,51

- 21,12

10,43

AB 03

AB 04

71,47

15,52

- 13,01

AB 05

24,85

3,6

8,36

8,97

- 25,18

28,95

0,1
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)] ©
e | s |8 | 3|8 2|2 |s|e ||| &8|8|2|3|8|s¢ ¢
S| 8|8 2|2\ |&|5|8|8|5|5|5|8|8/%|%°8 38
< a3 T =

AB 07| 38,38 | 2,65 - - 26,33 - - - 32,64 - - - - - - - -
ABO08| 18,39 | 4,34 - 30,47 - - 43,91 - 2,89 - - - -
AB09| 17,25 (10,91 - - 36,1 - - - 21,3 - - - 10,21 | 4,23 - - -
AB10| 1,55 |19,36 - - 61,48 - - - - 17,61 - - - - - - -
AB 11| 34,73 | 15,75 - - 42,54 - - - - - - - - - - 6,98 -
AB 12| 41,49 | 4,06 - - 32,45 - - - 21,64 - - - 0,37 - - - -
AB 13| 37,37 - 12,28 - 41,3 - - - 4,27 - - - - 4,77 - - -
AB 14| 25,25 | 3,33 - - 40,55 - - - 18,52 - - - 12,36 - - - -
AB 15| 11,63 - 9,96 - 41,58 - - - 23,27 - - - 13,56 - - - -
AB 16 | 16,69 - 5,55 | 8,81]20,63 - - - 37,56 - - 10,74 - - - - -
AB 17| 28,15 - 14,1 - 16,07 - - - - - - - - 10,7 | 16,9 - 14,08
AB 18| 24,91 | 3,76 - - |2435| - - - |2834|11,71| - - 6,94 | - - - -
AB19] 38,91 | 2,66 | 8,78 - 4,42 - - - 21,55| 7,47 | 6,87 | 9,34 - - - - -
AB20| 15,1 6,58 - - 11,99 - - - 18,8 | 10,92 - 21,91| 14,7 - - - -
AB21| 8,87 | 8,85 | 5,78 - - - 39,17 - 11,96 - 9,48 - 15,89 - - - -
AB 22| 26,98 | 2,33 - - 30,54 - - - 32,59 - - 7,56 - - - - -
AB23| 17,5 - - - | 674 - - - - - - 12,49 - |[262| - - -
AB 24| 40,04 | 10,08 | 15,81 - 21,62 - - - 7,17 - - - 4,7 |0,58 - - -
AB 251 28,99 | 5,39 5,9 - 32,9 - - - 20,96 - - - 5,86 - - - -
AB 26| 27,42 | 11,03 | 11,62 - 20,5 - 10,58 - 17,69 - - - - 1,16 - - -
AB 27| 33,62 | 1,03 | 4,72 - 25,78 - - - 34,84 - - - - - - - -
AB28| 3484981 |922| - [3029] - - - - - 1463 - - 121 - - -
AB29| 334 3,03 | 16,78 - 38,83 - - - 7,17 - - - - 0,79 - - -
AB 30| 18,58 | 7,42 8,5 - 12,41 - - - 26,33 | 11,67 - - 14,62 | 0,47 - - -
AB31| 22,24 | 7,46 - - 28,55 - - - 29,03 - - - 11,65 | 1,06 - - -
AB 32| 22,76 | 8,93 | 7,68 - 29,76 - - - 26,4 - - - 4,48 - - - -
AB33| 28,18 | 2,84 | 4,24 - 30,96 - - - 33,77 - - - - - - - -
AB 34| 32,3 4,65 - - 28,65 - - - 19 - 12,79 - 2,61 - - - -
AB35]29,05]| 0,82 | 2,41 - 27,33 - - - 40,39 - - - - - - - -
AB 36| 26,85 | 5,43 | 2,92 - 34,31 - - - 28,84 - - - 1,44 | 0,21 - - -
AB37| 37,92 | 7,64 - - 23,04 - - - 8,55 - - 16,79 | 6,06 - - - -
AB38| 1,34 - - - - - - - - - - - - - 98,1 - 0,56
AB 39| 23,19 | 7,25 - 6,11| 14,9 - - 11,26 - - - 16,291 20,72 | 0,27 - - -
AB40| 16,94 | 8,31 | 3,56 - 24,26 - - - 9,09 | 4,32 - 12,8 120,72 - - - -
AB41]| 31,13 | 4,27 | 10,22 - 30,97 - - - 23,28 - - - - 0,13 - - -
AB42]34,95| 4,13 | 3,53 - 21,19 - - - 36,19 - - - - - - - -
AB43 | 2,76 | - - - - - - - - - - - - - 197,24| - -
AB44| - - - - - - - - - - - - - - - |15,33| 84,67
AB45| 26,52 | 598 | - - |2207] - - - 29,85 - - |1559| - - - - -
AB46 [ 29,09 | 8,05 | - - 908 | - - - - 1432] - |26,54(12,93| - - - -
AB47 | 14,42 | 12,39 - - 25,05 - - 10,74 - 15,02 - 13,83 | 8,56 - - - -
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| S| 2|3 |8 S|e|28|€ |8 8|8 |8|E 3|58 ¢

< o S o < < < S E o S S Qo § o
AB48 | 11,42 | 7,88 - - 17,07 - - - - - 30,06 | 14,98 | 18,58 - - - -
AB49] 19,08 | 7,73 - 19,57 - - 19,02 | 31,34 3,27 - - - -
AB50 | 39,17 | 4,21 - - 10,75 - - - - 6,0 |23,25(16,62 - - - - -
AB51| 3,28 - - - - - - - - - - - - - 96,72 - -
AB 52| 30,72 - - - 37,79 - - - 21,91 - 7,55 - 2,02 - - - -
AB53| 37,6 1,24 | 3,28 - 14,81 - - - 21,65 - - 20,67 0,75 - - - -
AB54| 1,62 - - - - - - - - - - - - - - 93,41 | 4,97
AB55] 19,41 | 3,67 1,42 - 10,68 | 40,43 - - - - - - 24,38 - - - -
AB56| 15,37 | 6,57 - - 12,94 | 2,88 - - - 25,65 - 6,62 | 29,98 - - - -
AB57 | 4,86 8,54 - - 14,31 - - - - 10,59 | 23,721 12,23 | 25,76 - - - -
AB58 | 13,09 | 5,42 | 8,63 - 21,98 - - 24,92 - 19,99 - 5,96 - - -
AB59 | 28,82 | 4,23 | 4,75 - 16,98 - - - 29,88 - 15,33 - - - -
AB60| 23,21 | 5,11 - - 15,31 - - - - 11,88 | 18,3 |20,51| 5,68 - - -
AB61] 20,73 | 11,9 - - 15,96 - - - - 16,2 | 20,88 114,33 - - -
AB62 | 31,55 | 3,36 5,8 - 18,79 - - - 29,78 - 10,71 - 0,01 - - -
AB 63 23 7,65 - - 15,58 - - 14,77 - 16,11 | 13,56 - 9,33 - - - -
AB64| 29,7 | 519 | 2,49 | - |19,74|18,11| - - 1,86 - 22,9 - - -
AB 65| 22,32 | 8,16 - - 14,66 - - - - - 19,55 26,02 | 9,29 - - - -
AB 66 | 15,76 - - - - 40,69 | 30,12 - - - 4,25 | 9,18 - - -
AB 67 | 82,32 - 12,03 - 5,27 - - - - - - - - 0,39 - - -

A figura 21 mostra o padrdo de distribuicdo mineralégica encontrada na regido

Nordeste, evidenciando a importancia das fases dos silicatos que resultam em uma maior

porcentagem dentre os denominados minerais formadores de rocha que constituem a crosta

terrestre, como relatado anteriormente na Figura 4 por VLACH, 2002. Observa-se o caréater

dominante do quartzo sobre os outros minerais, esse elevado teor de quartzo pode estar

relacionado com sua elevada estabilidade frente aos processos intempéricos. Esse mineral se

comporta inerte quimicamente, nas faixas de pH e temperaturas ocorrentes.
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3,21 Quartzo
Biotita
Muscovita
Flogopita
Albita
Andesina
Bnortita
Bnortoclase
Microclina
Labradorita
Ortoclase
m Oligoclase
Hornblenda
m Caulinita
Calcita
1 Calcita Magnesiana
Dolomita

4,61

5,71 25,41

Figura 21. Distribuicdo mineraldgica de agregados gratudos do Nordeste.

E possivel realizar a caracterizagdo mineraldgica de rochas pelo XPERT, contudo,
esse software ndo é o mais adequado para analise de materiais policristalinos - como é o caso
das rochas — pois o grande nimero de fases minerais presentes em uma amostra de rocha gera
um excesso de picos no difratograma, podendo haver sobreposicdo dos mesmos e induzir a
identificacOes erroneas. Considerando que o XPERT possibilitou a identificacdo dos minerais
principais mesmo com suas limitagdes e o TOPAS permitiu identificar com maior precisao as
fases mineraldgicas apresentadas, ambos os métodos podem ser considerados complementares
para a caracterizacdo mineraldgica de rochas visto que o XPERT é um software mais
acessivel que permitiu um conhecimento prévio satisfatorio das rochas. Mediante 0s
resultados, foi constatado que as rochas apresentaram composicdo mineraldgica semelhante
como o0 quartzo, feldspatos, mica e hornblenda, com exce¢do de poucas amostras que se

classificam do tipo rocha calcaria.

5.3. Refinamento Estrutural

A partir do método de Rietveld foi realizado o refinamento estrutural nas amostras,
onde parametros geométricos das fases presentes e parametros de rede foram calculados. As
Figuras 22 a 27 retratam as fases mineraldgicas que apresentaram variacdes do pardmetro de

rede “a” da célula unitaria em funcdo do volume para cada amostra. O quartzo foi a fase
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mineraldgica que apresentou menor variagdo do parametro de rede “a” seguido da muscovita,

esse comportamento é previsto por GOLDICH 1938 que relatou uma maior estabilidade

dessas fases mineraldgicas em processos intempéricos.

Figura 22. Variacgéo do parametro de rede
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Figura 24. Variacdo do parametro de rede
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Figura 23. Variacdo do parametro de rede “a”

em relacdo ao volume para a biotita.

Volume

675 -

670

=2}
<3}
W2}

=2}
[}
o

655

650

oo 9%,

Albita

8,2

8,4
Pardmetro "a"

T
86 88

Figura 25. Variagédo do parametro de rede
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em relagdo ao volume para a albita.
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126 - 730 -
723 728 - L 4
720 4 } 726 | *
'] v
717 -
E E 72 - e
S 714 - * ° 4
s * = *
1 . 722 - ¢
708 1 ¢ Microclineo 720 1 9% Ortoclasio
705 T T T T 1 718 T T T T 1
8 §2 84 86 88 9 8 8,2 84 86 88 9
Pardmetro "a" Pardmetro "a"
Figura26. Variagdo do parametro de rede “a” Figura 27. Variacdo do parametro de rede
em relagdo ao volume para o microclineo “a” em relagdo ao volume para o ortoclasio.

Apenas alguns minerais da classe dos feldspatos e a horblenda apresentaram
correlagéo da variagao dos parametros de rede “b” e “c” em relagdo ao volume, foram eles os
feldspatos: albita, labradorita e oligoclasio, como pode ser visto nas figuras 28 a 31. No
estudo de GOLDICH 1938 foi relatado que os feldspatos potassicos, como o caso da albita,
apresentam maior estabilidade em processos intempéricos do que os plagioclasios, no caso da
labradorita e oligoclasio, essa maior estabilidade pode ser notada na menor variacdo dos

parametros de rede dessas fases mineraldgicas.

675 - 678 -
¢ *
676 -
670 A
674 -
v 665 2672 - A 4
3 3 ) 2N
2 660 - S 670 -
668 ¢
655 - % r’
Albita 666 - * Labradorita
650 T T T T 1 664 T ’ T T T 1
12,5 12,7 129 131 133 135 125 12,7 129 13,1 133 135
Pardmetro "b" Pardmetro "b"
Figura 28. Variacao do parametro de rede Figura 29. Variacao do parametro de rede

“b” em relagdo ao volume para a albita. “b” em relagdo ao volume para a labradorita.
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685 - 945 -
»
680 - * 930 -
675 - 915 -
g g
3 670 - 5900 *
: E KN
665 1 885 - *
660 - L 4 . ‘- 870
. Oligoclasio ¢ Hornblenda
655 T T T T ! 855 T T T T T T T
6,5 6,7 6,9 7,1 7,3 75 45 47 49 51 53 55 57 59
Pardmetro "c" Parametro "c"
Figura 30. Variagao do parametro de rede “c” Figura 31. Variagao do parametro de rede “c”
em relacdo ao volume para o oligoclasio. em relacdo ao volume para a hornblenda.

De acordo com as curvas de distribuicdo normal, obtidas a partir dos resultados
gerados pelo refinamento estrutural, foi possivel correlacionar alguns comportamentos das
fases mineraldgicas. De acordo com a figura 32 (a) e (b), observamos que a fase mineraldgica
do quartzo apresentou uma maior variacdo do parametro de rede “a”, o qual apresentou
correlagdo com o aumento do volume dessa fase como apresentado na figura 22

anteriormente.

a) Parametro "a" - QUARTZO b) Parametro "c" - QUARTZO

|
J \ |

a,5 a7 4,9 5,1 5,3 5,5 5 5,2 5,4 5,6 5,8 6

Figura 32. Curva da distribui¢ao normal do quartzo para o (a) parametro de rede “a” e

(b) parametro de rede “c”.

Apesar da biotita apresentar uma maior variagdo do parametro de rede “b” e a
muscovita apresentar uma maior variagao do parametro de rede “c” como visto nas figuras 33
e 34 respectivamente, 0 aumento do volume das fases do grupo mica tiveram correlagdo com

0 aumento do par@metro de rede “a” como apresentado nas figuras 23 e 24 anteriormente.



a) Parametro "a" BIOTITA b) Pardmetro "b" BIOTITA
4 4.5 5 55 6 8 8,5 9 9,5 10
c) Parametro "c" BIOTITA
Figura 33. Curva da distribuicdo normal
n da biotita para o (a) parametro de rede “a”,
I \ (b) parametro de rede “b” e (c) parametro
JI \\ de rede “c”.
9 9,5 10 10,5 11
a) Parametro "a" MUSCOVITA b) Parametro "b" MUSCOVITA
A
4 4,5 5 5,5 6 8 8,5 9 9,5 10
) Pardmetro "c" MUSCOVITA

AN

19

19,5 20 20,5

21

Figura 34. Curva da distribuicdo normal
da muscovita para o (a) parametro de rede
“a”, (b) parametro de rede “b” e (C)

parametro de rede “c”.

61



62

Para o grupo dos feldspatos alcalinos, as fases albita, microclineo e ortoclésio
apresentaram uma maior variacdo do parametro de rede “a” como pode ser visto nas figuras
35 a 37, essas mesmas fases apresentaram correlacdo do aumento do parametro de rede “a”
com o aumento do volume. As fases mineraldgicas dos feldspatos plagioclasios da labradorita
e oligoclésio também apresentaram maior variacdo para o parametro de rede que teve
correlagdo com o aumento do volume, parametro de rede “b” para a labradorita (Figura 38) e

parametro de rede “c” para o oligoclasio (Figura 39).

a) Parametro "a" ALBITA b) Parimetro "b" ALBITA

[\ A
Jve . e

8 8,2 8,4 8,6 8,8 9 12,5 12,7 12,9 13,1 13,3 13,5

c) Pardmetro "c" ALBITA

Figura 35. Curva da distribuicdo normal

da albita para o (a) pardmetro de rede “a”,

(b) parametro de rede “b” e (c) parametro

de rede “c”.

6,7 6,9 7.1 73 7.5 7,7




a) Pardmetro "a" MICROCLINA b) Parimetro "b" MICROCLINA
A A

8 8,2 8,4 8,6 8,8 9 12,5 12,7 12,9 13,1 13,3 13,5

c) Parametro "c" MICROCLINA
Figura 36. Curva da distribuicdo normal
do microclineo para o (a) parametro de
rede “a”, (b) parametro de rede “b” e (c)

parametro de rede “c”.

6,7 6,9 7,1 7.3 7,5 7,7

a) Pardmetro "a" ORTOCLASE b) Pardmetro "b" ORTOCLASE

$ #

8 8,2 8,4 8,6 8,8 9 12,5 12,7 12,9 13,1 13,3 13,5

Parametro "c" ORTOCLASE

6,7

6,9 7,1 7.3 7,5

7,7

Figura 37. Curva da distribuicdo normal
do ortoclasio para o (a) parametro de rede
“a”, (b) parametro de rede “b” e (C)

parametro de rede “c”.
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a) Parametro "a" LABRADORITA b) Pariametro "b" LABRADORITA
8 8,2 8,4 8,6 8,8 9 12,5 12,7 12,9 13,1 13,3 13,5
c) Parametro c"" LABRADORITA
ﬁ Figura 38. Curva da distribuicdo normal
da labradorita para o (a) parametro de rede
“a”, (b) parametro de rede “b” e (c)
parametro de rede “c”.
6,7 6,9 7,1 7.3 7.5 7.7
a) Parametro "a" OLIGOCLASE b) Parametro "b" OLIGOCLASE
|
8 8,2 8,4 8,6 8,8 9 12,5 12,7 12,9 13,1 13,3 13,5
) Pardmetro "c" OLIGOCLASE

6,7

6,9 7.1 7.3 7.5

7.7

Figura 39. Curva da distribuicdo normal
do oligoclasio para o (a) parametro de
rede “a”, (b) parametro de rede “b” e (c)

parametro de rede “c”.
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A segunda etapa deste trabalho consiste em um novo refinamento estrutural realizado
a partir da introdugdo de uma descri¢do de corpo rigido do quartzo. Um corpo rigido pode ser
configurado a partir da posicdo de cada atomo dentro do corpo rigido que é descrito como
uma combinacdo de vetores dados em coordenadas cartesianas. Para estruturas pequenas, 0
corpo rigido pode ser configurado de tal forma que esses vetores correspondam a ligacGes
interatbmicas entre 0os atomos existentes na estrutura cristalina gerando uma matriz Z de

acordo com a descri¢do dos comprimentos de ligacGes e valores angulares para cada atomo.

Foram testados trés modelos de matriz Z para o corpo rigido do quartzo de acordo com
a descricdo das posicGes atbmicas, comprimento de ligacdes e angulos entre os atomos, foram
eles: modelo 99, modelo 21 e modelo R. Os modelos apresentaram uma estrutura cristalina
semelhante da estrutura original do quartzo como pode ser visto na figura 40, mas com
algumas diferencas de ligagBes entre alguns atomos. O modelo original do quartzo consiste
em um arranjo de tetraedros de silicio com comprimento de ligagcdo e angulos fixos entre o0s
atomos, gerando uma estrutura restrita, ao liberar esses comprimentos de ligacdes e angulos
para que refinem entre valores pré-estabelecidos entre minimo e maximo, é permitido uma
flexibilidade na estrutura cristalina fazendo com que os 4&tomos se organizem em uma nova
posi¢do no arranjo cristalino. Para o modelo 99, a nova estrutura gerada ndo apresentou as
ligagdes (Si2 — 02, Si3 — 04), o modelo R n&o apresentou as ligagdes (Si2 — 02, Si3 — 04) e
o modelo 21 ndo apresentou as liga¢des (Sil — Ol1, Sil — 02).
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Original E Modelo99

Figura 40. Estrutura cristalina gerada a partir da matriz Z do corpo rigido para o a)

quartzo; b) modelo 99; ¢) modelo 21 e d) modelo R.

A escolha do modelo a ser utilizado para o refinamento estrutural do quartzo foi
realizada com base em trés pontos principais:

- Na estrutura cristalina gerada em comparacdo com a estrutura original;

- No perfil da curva de refinamento para cada modelo a partir dos detalhes de
aproximagéo para forma e intensidade dos picos;

- Na diferenca entre os padrdes calculado e observado.

O refinamento pelo método de Rietveld consiste na aproximacdo do perfil
difratométrico calculado com o perfil difratométrico observado através do método dos
minimos quadrados, portanto a qualidade e eficiéncia do refinamento sdo verificadas através
da linha de residuo que deve se aproximar de uma reta apds a sobreposicdo das linhas que
representam o difratograma observado e calculado. A figura 41 mostra a comparacgao entre 0S

perfis da curva de refinamento e evidencia o melhor resultado obtido a partir do modelo 99.
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c) Modelo21
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Figura 41. Curva de refinamento gerada a partir da matriz Z do corpo rigido para o

a) Quartzo; b) modelo 99; c) modelo 21 e d) modelo R.
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De posse dos modelos estudados, apesar das mudangas nos arranjos cristalinos,

observamos que 0s modelos mantiveram as configuragdes iniciais do modelo do quartzo

apresentando pouca variabilidade dos parametros estruturais como pode ser visto na Figura

42.
ORI 99 R 21
Tam.Grao 550,4 410 294,1 342,5
a 4,912692| 4,910458| 4,910985| 4,917743
b 1,917209| 4,920299] 4,915679| 4,914342
o 5,40486| 5,406218] 5,40615| 5,407382
alpha 89,96419| 89,9711 89,94159| 89,97622
beta 89,92473| 89,92412] 90,05564| 89,98082
gama 120,0912| 120,0054] 119,923| 120,0438
Volume 112,9673| 113,1132} 113,111} 113,1245
Rwp 10,451 13,834 18,353 15,252
GOF 1,53 2,03 2,69 2,23

Figura 42. Parametros estruturais apresentados pelos modelos de quartzo.

Na figura 43 temos uma melhor comparacdo entre a estrutura cristalina original do
quartzo e a estrutura cristalina obtida a partir do modelo 99. O quartzo é formado a partir de
tetraedros de silicio, onde cada atomo de Si esta diretamente ligado a quatro &tomos de O, e
cada atomo de O esta interligando dois tetraedros, apresentando assim duas ligacdes.
Observamos entdo uma distor¢do da rede cristalina, onde os atomos de oxigénio O4 e O2
apresentam apenas uma ligacdo e os atomos de silicio Si2 e Si3 apresentam apenas trés
ligagBes cada. Essa desordem na organizacao da estrutura cristalina causa um desequilibrio
energético da estrutura produzindo uma energia de deformacdo maior, tornando assim a
estrutura menos estavel do que a original, onde esses atomos que ndo estdo completamente

ligados poderiam estar mais susceptiveis a ligac6es futuras com alcalis, por exemplo.
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Figura 43. Comparacdao entre as estruturas cristalinas do quartzo a) original, e b)

modelo 99.

A proxima etapa do trabalho consiste na aplicacdo desse modelo 99 do quartzo no
refinamento estrutural das amostras de rochas obtidas de (ANDRADE, 2019). As amostras
foram refinadas para identificacdo e quantificacdo mineraldgica e em seguida foi realizado o
refinamento pelo método de Rietveld de corpo rigido apenas para a fase mineraldgica do
quartzo, refinando os valores de comprimento de ligacéo e o angulo entre os atomos de silicio

e oxigénio do quartzo.

Apbs o refinamento estrutural do corpo rigido do quartzo houve alteracdo na
quantificacdo mineral6gica do quartzo obtida anteriormente por (ANDRADE, 2019) e por
consequéncia, as demais fases mineraldgicas presentes também apresentaram alteracdo em
seus teores. O valor da fungdo erro Rwp apresentou alteraces tanto para mais como para
menos nas amostras apos o refinamento, ndo seguindo um padrdo de acordo com a estrutura
cristalina gerada. De forma bem geral, a alteracdo da quantificagdo mineraldgica das fases foi
pequena apds o refinamento do quartzo. As imagens 44 a 58 apresentam a curva de
refinamento das 15 amostras e a diferenca entre os valores obtidos anteriormente e apds o

refinamento da estrutura do quartzo.
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Figura 44. Refinamento estrutural do quartzo para a amostra 55.
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Figura 45. Refinamento estrutural do quartzo para a amostra 56.
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De acordo com os limites de comprimento de ligacdo Si-O estabelecidos em minimo e
maximo de 1,59A e 1,70A respectivamente, com base nos estudos de GAGNE 2018,
TREASE 2017 e RICHARDSON 2014, vimos na Figura 59 que o refinamento desses valores
permitiu que os atomos de oxigénio se aproximassem e se afastassem do silicio a partir do
valor teorico original sugerindo assim que ocorre uma distor¢do nos tetraedros de silicio que
sO é perceptivel apds essa flexibilizacdo das ligacdes. As distancias Si-Si apresentam
correlagdo com os angulos Si-O-Si devido a uma interdependéncia entre eles, visto que
quanto mais proximos os atomos de silicio menor serd o angulo entre eles, esse mesmo

comportamento foi observado por TREASE 2017 em amostras de vidro industrial.
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Figura 59. Correlacdo entre as distancias e os angulos dos atomos de Silicio e
Oxigénio.

A figura 60 apresenta as estruturas cristalinas obtidas para as 15 amostras de agregado
graudo, onde é possivel observar um comportamento das amostras se dividindo em trés

grupos de estrutura cristalina. O grupo verde abrange as amostras 68 e 55 que apresentam
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uma estrutura cristalina que se fecha entre os &tomos juntamente com a amostra 61 que apesar
de ndo apresentar o fechamento da estrutura cristalina ela apresenta uma estrutura semelhante.
O grupo vermelho abrange as amostras 56, 60 e 64 que apresentam dois atomos de Silicio
compartilhando de dois 4&tomos de Oxigénio entre si e essas amostras apresentaram uma
estrutura aberta. O grupo azul abrange as amostras 65, 66, 67, 63, 57, 62, 58, 59 e 69 que
apresentam a mesma estrutura cristalina aberta variando apenas a distancia entre os atomos de
um pequeno anel presente na estrutura que apenas para a amostra 58 esse anel chega a se
fechar dentro da estrutura cristalina. ANDRADE, 2019 realizou um estudo de reatividade
desses agregados graudos atraves de ensaios de expansao de prisma de concreto e ensaio de
expansdo em barras de argamassa, foram comparados entéo os resultados de reatividade dos
agregados com a estrutura cristalina gerada pelos mesmos ap6s o refinamento do quartzo a
fim de se obter algum indicio de desordem da estrutura cristalina em correlagdo com a sua
reatividade, porém as amostras ndo apresentam correlacdo desse comportamento sendo

necessario estudos mais aprofundados.
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Figura 60. Estruturas cristalinas obtidas para as 15 amostras de agregado graudo.
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6. CONCLUSAO

As analises realizadas nas amostras de agregado graudo, com o intuito de identificar as
fases mineraldgicas presentes e observar o comportamento da estrutura cristalina apos o

refinamento estrutural resultaram nas seguintes conclusoes:

e Os resultados da composi¢do quimica por FRX mostram o alto teor de silica nas
rochas e a influéncia do mesmo no aumento do teor do equivalente alcalino.

e Nas analises qualitativas, apesar da sobreposicdo dos picos dos feldspatos, obteve-se
uma identificacdo satisfatoria das varias fases mineraldgicas presentes nas rochas.

e Nas analises quantitativas de fases, a estratégia adotada para o refinamento estrutural
pelo método de Rietveld se mostrou bastante satisfatéria de acordo com o Rwp (fator de perfil
ponderado) e os dados das analises quimicas por FRX.

e A andlise de composi¢cdo mineralogica evidenciou a predominancia de rochas
constituidas de quartzo, micas (muscovita e biotita), feldspatos (albita, microclineo,
labradorita, oligoclasio e ortoclasio) e constituintes menores como a hornblenda, esses
minerais sdo caracteristicos de rochas metamarficas do tipo gnaisse e de rochas igneas do tipo
granito.

e Os parametros de rede demonstraram uma estabilidade mineral em concordancia
com a literatura que prevé grande estabilidade estrutural dessas fases, o volume das células
unitarias prevaleceu sobre a variacdo dos parametros unitarios de rede e apresentaram
correlacdo com a variacdo dos mesmos.

e A flexibilizacdo do comprimento de ligacdo e angulos entre o Silicio e Oxigénio a
partir do modelo de corpo rigido do quartzo resultou em uma possivel desordem na
organizacdo do arranjo cristalino do quartzo, indicando que o quartzo proveniente das rochas
naturais podem apresentar distor¢des em sua estrutura interna. Estas podem estar relacionadas
a processos fisicos de formacéo das rochas dessa regido ou ainda processos sofridos ao longo

do tempo como o intemperismo.



7.

ESTUDOS FUTUROS

Investigar novos modelos com variagéo da liberdade da ligagao Si-O.
Estudar a utilizacdo da variacdo da simetria da estrutura cristalina.
Utilizar novas técnicas de ensaio como espetroscopia RAMAN.

Estudo da valéncia de ligacdes das novas estruturas encontradas.
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Figura 61. Diagrama de Rietveld da amostra AB01
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Figura 62. Diagrama de Rietveld da amostra AB02
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Figura 63. Diagrama de Rietveld da amostra AB03
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Figura 64. Diagrama de Rietveld da amostra AB04
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Figura 65. Diagrama de Rietveld da amostra AB05
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Figura 66. Diagrama de Rietveld da amostra AB07
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Figura 67. Diagrama de Rietveld da amostra AB08
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Figura 68. Diagrama de Rietveld da amostra ABQ9.
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Figura 69. Diagrama de Rietveld da amostra AB10.
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Figura 70. Diagrama de Rietveld da amostra AB11
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Figura 71. Diagrama de Rietveld da amostra AB12.
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Figura 72. Diagrama de Rietveld da amostra AB13.
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Figura 73. Diagrama de Rietveld da amostra AB14
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Figura 74. Diagrama de Rietveld da amostra AB15.
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Figura 75. Diagrama de Rietveld da amostra AB16.
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Figura 76. Diagrama de Rietveld da amostra AB17
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Figura 77. Diagrama de Rietveld da amostra AB18.
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Figura 78. Diagrama de Rietveld da amostra AB19.
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Figura 79. Diagrama de Rietveld da amostra AB20
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Figura 80. Diagrama de Rietveld da amostra AB21.
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Figura 81. Diagrama de Rietveld da amostra AB22.
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Figura 82. Diagrama de Rietveld da amostra AB23
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Figura 83. Diagrama de Rietveld da amostra AB24.
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Figura 84. Diagrama de Rietveld da amostra AB25.
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Figura 85. Diagrama de Rietveld da amostra AB26
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Figura 86. Diagrama de Rietveld da amostra AB27.
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Figura 87. Diagrama de Rietveld da amostra AB28.
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Figura 88. Diagrama de Rietveld da amostra AB29
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Figura 89. Diagrama de Rietveld da amostra AB30.
Quartzo  22.24 %
5.500 Albita 28.55 %
5.000 Microclina 29.03 %
4.500 Hornblenda 11.65 %
Caulinita  1.06 %
4.000 Biotita  7.46 %
3.5001
3.000
2.5001
2.000
1.500
1.0001
500 d. I OV NN YON N5 VPO S WO W oM,
0
-500 _
-1.000 ‘x L. et 1L,!,‘,” Lo — b
-1.500]
2,000 o N v‘w:”“WWH”T”“”VWWLUﬁW“W”“WW“WW MWWMWWWM
10 15 20 25 30 35 40 45 50

Figura 90. Diagrama de Rietveld da amostra AB31.

96



Quartzo  22.76 %
5.000 Albita 29.76 %
4.5001 Microclina 26.40 %
4.000 Hprrjblenda 4.48 %
Biotita 8.93 %
3.5001 Muscovita 7.68 %
3.000
2.500
2,000
1.500
1.000
500
0
5001
-1.000 f i i h
-1.500 lr el pesibyn i SO [\ st M lv - s b 1y I
-2.000
Ty o f e M‘p“'} Bt i il iIM"|‘“ g
_2500- ’ : ‘ ‘ ‘\\ " I || I‘ L ‘ EI Il \‘\ : F JI HI ‘ |II”I‘Ill\zI \ i | ?I I\li\l M” I”\ll | || \\Hq 1 *'l } Yskg\ﬁlh:!l HI\ ‘
10 15 20 25 30 35 45

Figura 91. Diagrama de Rietveld da amostra AB32
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Figura 92. Diagrama de Rietveld da amostra AB33.
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Figura 93. Diagrama de Rietveld da amostra AB34.
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Figura 94. Diagrama de Rietveld da amostra AB35
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Figura 95. Diagrama de Rletveld da amostra AB36.
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Figura 96. Diagrama de Rietveld da amostra AB37
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Figura 97. Diagrama de Rietveld da amostra AB38
9.000 Quartzo 2319 %
8.000 Albita 14.90 %
Anortoclase 11.26 %
7.000 Hornblenda 20.72 %
Caulinita 0.27 %
6.000 Biotita 7.25%
Phlogopita 6.11 %
3.000 Oligoclase 16.29 %
4.000
3.000
2.000
1.000
0 M A e, e "
-1.0001
N \ ﬁ . H Y TS ; )
-2.000 i i 4 d l i i v
! h I |
3000 T e, 1l W ‘.l‘\'.'f"."“f'fpl‘l'ﬂl‘.ﬂ :‘ ‘f.fT..W,"'W'*ﬁ ‘h W&w ’! it w;
_4000- \ T 1] ‘J L | I‘| ‘\ ! 1 |\ \III r 1l II\ HH\ II:I il \ \||, HEIIIIIHeIH\ n ‘ II ‘ ’ II\JI WI II|I|‘II¥I ’I IHHI’ l T m“l\llll l\ \'I“ 1N ‘I.L Il\l\
10 15 20 25 30 35 40 45 50 55
Figura 98. Diagrama de Rietveld da amostra AB39.
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Figura 99. Diagrama de Rietveld da amostra AB40.
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Figura 100. Diagrama de Rietveld da amostra AB41
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Figura 101. Diagrama de Rietveld da amostra AB42.
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Figura 102. Diagrama de Rietveld da amostra AB43.
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Figura 103. Diagrama de Rietveld da amostra AB44
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Figura 104. Diagrama de Rietveld da amostra AB45.
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Figura 105. Diagrama de Rietveld da amostra AB46.
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Figura 106. Diagrama de Rietveld da amostra AB47
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Figura 107. Diagrama de Rietveld da amostra AB48.
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Figura 108. Diagrama de Rietveld da amostra AB49
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Figura 109. Diagrama de Rietveld da amostra AB50
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Figura 110. Diagrama de Rietveld da amostra AB51
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Figura 111. Diagrama de Rietveld da amostra AB52
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Figura 112. Diagrama de Rietveld da amostra AB53
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Figura 113. Diagrama de Rietveld da amostra AB54
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Figura 114. Diagrama de Rietveld da amostra AB55
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Figura 115. Diagrama de Rietveld da amostra AB56
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Figura 116. Diagrama de Rietveld da amostra AB57.
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Figura 117. Diagrama de Rietveld da amostra AB58.
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Figura 118. Diagrama de Rietveld da amostra AB59
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Figura 119. Diagrama de Rietveld da amostra AB60
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Figura 120. Diagrama de Rietveld da amostra AB61
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Figura 121. Diagrama de Rietveld da amostra AB62
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6.000 Hornblenda 9.33 %
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Figura 122. Diagrama de Rietveld da amostra AB63
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Figura 123. Diagrama de Rietveld da amostra AB64
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Figura 124. Diagrama de Rietveld da amostra AB65
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Figura 125. Diagrama de Rietveld da amostra AB66
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Figura 126. Diagrama de Rietveld da amostra AB67
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