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Resumen

El metacaolín es el producto obtenido de la calcinación del caolín. La alta actividad puzolánica del metacao-
lín permite su utilización como un material sustituto del cemento en el concreto. Esta y otras propiedades 

fisicoquímicas se ven afectadas por las condiciones de procesamiento del caolín. Por lo tanto, este estudio tuvo 
como objetivo caracterizar los cambios del color y densidad de dos tipos de caolín (toba triturada e hidrotermal) 
por medio de un análisis termogravimétrico del proceso de calcinación. Para la evaluación de la densidad se 
empleó la norma ASTM C188, mientras que la valoración de los cambios de color utilizó un espectrofotómetro 
CIE-L*a*b* en conjunto con la norma UNE 80117. Asimismo, la pérdida de peso y la densidad se correlacionaron 
con las coordenadas de color mediante una regresión polinomial. Los resultados demostraron que la deshidroxi-
lación de los caolines ocurrió entre 400 ºC y 650 ºC, caracterizándose por un máximo en el delta E * de 12.9 y 
4.3 para el caolín hidrotermal y de toba, respectivamente. Además, el caolín de toba triturada presentó la máxima 
luminosidad (L* = 92.84) de todos los tratamientos a los 21 ºC. Este valor disminuyó 11.75% al incrementar la 
temperatura hasta 450 ºC. A partir de esta temperatura, L* incrementó linealmente hasta alcanzar un valor final 
de 87.3 a 900 ºC. La regresión polinomial obtenida explica en un 93% y 92% la variación del peso en función de 
los parámetros CIE-L*a*b* para el caolín de toba triturada e hidrotermal, respectivamente.
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Abstract

Metakaolin is a product of kaolin’s calcination. The high pozzolanic activity of metakaolin allows its usage as 
supplementary cementitious material in concrete. This property and other physicochemical properties are 

affected by metakaolin’s manufacturing conditions. Therefore, this study aims to characterize the changes in color 
and density of two types of kaolin (tuff and hydrothermal) through a thermogravimetric analysis of the calcina-
tion process. Evaluation of density used ASTM C188, while the assessment of color changes used a CIE-L*a*b* 
spectrophotometer in conjunction with normative UNE 80117. In addition, weight loss and density were correlated 
with the color coordinates using polynomial regression. The results showed that kaolin dehydroxylation occurred 
at 450ºC and 650ºC, characterized by a maximum in delta E * of 12.9 and 4.3 for hydrothermal and tuff kaolin, 
respectively. In addition, the tuff kaolin presented the maximum luminosity (L * = 92.84) of all the treatments 
at 21ºC. This value decreased 11.75% during the temperature increment up to 450ºC. From this temperature, L * 
increased linearly until reaching a final value of 87.3 at 900ºC. The polynomial regression explained 93% and 92% 
of the weight variation as a function of the CIE-L*a*b* parameters for tuff and hydrothermal kaolin, respectively.
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Introducción

El concreto es el material de construcción más 
usado actualmente en el mundo. La cantidad total 
empleada de este material corresponde al doble de la 
suma de todos los demás materiales de construcción 
(Gagg, 2014). Su fabricación surge de la combinación 
de un aglomerante (por lo general cemento Portland), 
agregados (arena o grava), aditivos y agua. El cemen-
to Portland determina las propiedades generales del 
concreto al ser el material cementante principal. Su 
producción requiere grandes cantidades de energía 
lo que resulta en la emisión masiva del gas de efecto  
invernadero (CO2) (Ababneh & Matalkah, 2018; Gagg, 
2014; Xie, 2016). Una de las soluciones planteadas a 
dicha problemática es el uso de materiales cementan-
tes suplementarios (MCS). Estos materiales se utilizan 
como aditivos o sustituyentes del cemento Portland y 
presentan un impacto ambiental menor, por lo que dis-
minuyen la huella de carbono de los materiales hechos 
de concreto (Gartner, 2004). Entre los MCS utilizados 
en el concreto se encuentran el humo de sílice, ceni-
zas volantes de carbón, escorias de alto horno, cenizas 
de cáscara de arroz, tobas volcánicas y el metacaolín 
(Ababneh & Matalkah, 2018). Diferentes estudios han 
investigado los efectos positivos de los MCS al ser 
utilizados en el concreto (Badogiannis et al., 2005;  
Krajči et al., 2015; Nedunuri et al., 2020; Restrepo  
Gutiérrez et al., 2006; Uzal & Turanli, 2003). Entre las 
principales mejoras se incluyen la reducción de costo, 
mejora en la resistencia mecánica, mayor protección 
contra la humedad, mejora de la durabilidad por reduc-

ción de la permeabilidad y resistencia a los ataques de 
químicos (Ababneh & Matalkah, 2018).  

El metacaolín (Al2O3·2SiO2) se emplea como susti-
tuto del cemento Portland en el concreto porque mejora 
la actividad puzolánica (Krajči et al., 2015). La actividad 
puzolánica de este material depende de la naturaleza y 
abundancia de los minerales de arcilla en el material 
cementante sin tratar, el tamaño de partícula y las con-
diciones del tratamiento térmico (Badogiannis et al., 
2005). El proceso para obtener metacaolín consiste en 
calcinar la caolinita (caolín) para que se eliminen los 
oxhidrilos (OH) contenidos dentro de su estructura 
cristalina (Guatame-García et al., 2018). El cambio 
químico que ocurre durante el tratamiento térmico de 
la caolinita se describe por la secuencia de reacciones 
en la Figura 1 (Chen et al., 2004; Ptáček et al., 2011; 
Zemenová et al., 2014).

El proceso de calcinación del caolín ha sido estu-
diado en los últimos años evaluando el efecto de múlti-
ples aspectos importantes como lo son la composición 
química y mineralógica del caolín (Gámiz et al., 2005; 
Hernández et al., 2019; Torres et al., 2011), la pureza y 
grado de desorden cristalino del caolín (Tironi et al., 
2012), el período óptimo de calcinación (Badogiannis 
et al., 2005), el tamaño de partícula del caolín (Chen  
et al., 2014; Liu et al., 2017), la velocidad de calenta-
miento (Castelein et al., 2001; Kenne Diffo et al., 2015), 
la disminución de la presencia de oxígeno como parte 
de la creación de un ambiente de reducción débil (Chen  
et al., 2014) y las temperaturas a las cuales suceden cam-
bios estructurales en las muestras (Nmiri et al., 2017; 
Tanwongwan et al., 2020; Wang et al., 2011). Además, 

Figura 1

Mecanismo de reacción para el proceso de calcinación del caolín
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se han investigado los efectos de la activación en el 
color en muestras antes y después del proceso de des-
hidroxilación (Chotoli et al., 2015; Gámiz et al., 2005; 
Valanciene et al., 2010), y se ha relacionado el oscure-
cimiento o blanqueamiento del caolín con la presencia 
de impurezas dentro y fuera de la estructura crista-
lina (Chandrasekhar & Ramaswamy, 2006; Chen et 
al., 2014). Sin embargo, no se han reportado estudios 
detallando los efectos de la calcinación en el cambio de 
color del caolín durante todo el proceso de calcinación. 
Esta investigación tiene como objetivo caracterizar 
los cambios de color observados durante el proceso 
de calcinación del caolín hidrotermal y de toba. Estos 
caolines se diferencian en su proceso de formación: 
el caolín hidrotermal se genera por las alteraciones 
provocadas por la circulación interna de fluidos ca-
lientes (Byrappa & Yoshimura, 2013), mientras que 
el caolín de toba se forma a partir de la acumulación 
de las cenizas volcánicas (Haldar & Tišljar, 2014). El 
método de detección de color seleccionado utiliza el 
modelo de color CIE-L*a*b*, el cual ha sido utilizado 
para examinar mezclas cementantes pigmentadas y no 
pigmentadas (López & Sarli, 2020).  El modelo CIE-
L*a*b* registra los estímulos de color en un espacio 
tridimensional donde el parámetro L* representa la 
luminosidad, en una escala desde 0 a 100. El paráme-
tro a* representa la variación rojo-verde, siendo (+a*) 
para el rojo y (-a*) para el verde; adicionalmente, el 
parámetro b* representa la variación amarillo-azul, 
donde (+b*) es para el amarillo y (-b*) para el azul 
(López et al., 2016). 

El diseño de la investigación se realizó calci-
nando los caolines estudiados a 12 temperaturas di-
ferentes en un rango de 21 ºC a 900 ºC, con 3 réplicas 
para cada temperatura. Los modelos de aproximación 
empíricos generados, relacionaron los comportamien-
tos de la densidad y pérdida de peso de los caolines 
en función de las coordenadas del color referidas  
(L*, a* y b*).  Este estudio monitorea el proceso de des-

hidroxilación de dos caolínes por medio de un análisis 
óptico que permite establecer el grado de avance del 
proceso para la elaboración de un material cementante 
suplementario.

Materiales y Métodos 

Materiales 

El caolín de toba se adquirió en la pulverizadora 
Promi, S. A; ubicada en el municipio de Santa Catarina 
Pinula, departamento de Guatemala, Guatemala. El 
caolín hidrotermal se colectó en una cantera cercana 
a la aldea El Hato, municipio San Antonio La Paz,  
departamento El Progreso, Guatemala. La composición 
química inicial para cada uno de los caolines (Tabla 1), 
se determinó mediante un análisis de espectrometría de 
absorción atómica (EAA) realizados por el laboratorio 
técnico del Ministerio de Energía y Minas Guatema-
la C.A. Se utilizó querosina libre de agua (J.T.Baker,  
densidad 0.8 g/mL, pureza ≥ 99%), tolueno grado 
reactivo (J.T.Baker pureza ≥ 99.5%), y poliestireno 
(Sigma-Aldrich, pureza ≥ 95%). 

Preparación del material

Las muestras de los dos caolines se procesaron 
de la siguiente manera (Smiley et al., 1998) Method of 
producing Metakaolin: se trituró primero las muestras 
utilizando una trituradora de cuchillas (Thomas Wiley, 
modelo No. 4) y a continuación se pulverizaron utili-
zando un molino de discos (Bico modelo VP 1988). 
Luego se procedió a clasificarlas según el tamaño de 
partícula mediante un juego de tamices marca Wilson. 
Se recolectó el material que logró pasar el tamiz #325 
y se almacenó, para evitar la absorción de humedad, 
en bolsas de polietileno de sello hermético (Ziploc®).  

Tabla 1 

Contenido mineral de los dos caolines evaluados

Muestra Pureza SiO2 Al2O3 MgO Fe2O3 K2O Na2O CaO

Caolín de toba  
triturada 82.49% 21.77% 20.39% 0.13% 0.31% 0.03% 0.03% 0.36%

Caolín hidrotermal 69.70% 56.30% 19.23% 0.12% 0.89% 1.94% 0.23% 0.68%
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La selección de partículas obtenidas (pasa tamiz #325) 
se basó en la especificación de tamaño de partículas 
para cemento Portland (ASTM C 430).

Calcinación del caolín

Para la calcinación de ambos caolines se utilizó 
una mufla marca Barnstead Thermolyne modelo 1400. 
El proceso de calcinación del caolín se ha monitoreado 
por medio de termogravimetría utilizando una mufla 
(Kenne Diffo et al., 2015). Las 12 temperaturas (ºC) 
seleccionadas para el monitoreo de la calcinación: 21, 
110, 190, 280, 350, 450, 550, 573, 673, 773, 873, y 900.  
Se realizaron 3 repeticiones para cada tratamiento  
térmico, resultando en un diseño experimental con un 
total de 72 tratamientos para el proceso de calcina-
ción. Se prepararon 12 unidades experimentales para 
cada caolín en cápsulas de porcelana conteniendo 5.0 g  
de muestra pulverizada y tamizada según especifica-
ciones descritas anteriormente. A continuación, las 
cápsulas se colocaron en la mufla para los respectivos 
tratamientos térmicos. La temperatura dentro de ésta se 
incrementó a razón de 3 ºC/min (Castelein et al., 2001) 
hasta alcanzar la temperatura del tratamiento y se man-
tuvo constante por un período de 1 hora. Finalizado el 
tiempo, se procedió a extraer la muestra y a realizar el 
pesado respectivo. En los tratamientos restantes se pro-
cedió de igual manera. Las muestras se colocaron dentro 
de una desecadora al finalizar su proceso de calcinación 
hasta alcanzar la temperatura ambiente. Alcanzada esta 
temperatura (21 ºC) se procedió a determinar el peso re-
sidual mediante una balanza analítica (Radwag modelo 
WPS 750/C/1, resolución 0.001 gramos).  

Determinación de la densidad

La medición de la densidad se realizó mediante 
un procedimiento basado en la norma ASTM C188 
(Ramli & Alonge, 2016). El método se basa en co-
locar un volumen de querosina en un matraz de Le  
Chatelier y a continuación agregar 1.0 g de muestra. Se 
determinó el volumen desplazado de querosina libre de 
agua por el efecto de la adición de la masa de caolín. 
La densidad se obtiene a partir de la relación entre la 
masa utilizada y el volumen desplazado de querosina. 

Determinación del color

Las coordenadas de color del modelo CIE-L*a*b* 
se determinaron según la norma UNE 80117 (Frías et 
al., 2006).  Se prepararon pastillas mezclando 0.75 g  
de caolín con 5 mg de poliestireno (0.66% peso a peso) 
disuelto en 15 mL de tolueno, se homogenizó y se com-
pactó la mezcla utilizando una prensa hidráulica (Fred. 
S. Carver). Un control sin poliestireno se utilizó para 
verificar que no existía interferencia en las mediciones 
del color. 

Un espectrofotómetro (marca Gretag Macbeth 
modelo SpectroEye) se utilizó para determinar las 3 
coordenadas del color. Las condiciones de referencia 
del método de ensayo seleccionadas para el espec-
trofotómetro fueron: iluminante tipo C con un ángu-
lo de medición de 2 grados. Las diferencias totales 
de color (DeltaE* ) fueron evaluadas por medio de  
(Fornasini et al., 2019; López et al., 2016; López & Sarli,  
2020):

       

𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷 !" = ()∆𝐿𝐿 ,# + )∆𝐷𝐷 ,# + )∆𝑏𝑏 ,#			(1)	
 

𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷 !" = ()∆𝐿𝐿 ,# + )∆𝐷𝐷 ,# + )∆𝑏𝑏 ,#			(1)	
 

 
 

Donde 
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 son las diferencias en las coor-
denadas de color durante cada una de las temperaturas 
(subíndices m y n) del proceso de calcinación.

Regresiones polinomiales

Las pérdidas de peso y cambios de densidad se 
correlacionaron con las 3 coordenadas de color para 
generar un modelo matemático que permita establecer 
el avance del proceso de deshidroxilación en función 
de los cambios de color de las muestras. Se genera-
ron modelos matemáticos empíricos a partir de una 
regresión lineal múltiple de un modelo polinomial de 
respuesta superficial (RSP) (Myers et al.,  2011). El po-
linomio desarrollado contó con 20 términos de primer, 
segundo y tercer grado; que representan los efectos 
puros y de interacción de las variables independientes  

* * * *

* * * * * *
* **
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(Walpole et al., 2012). La estructura del modelo gene-
rará como máximo, polinomios de grado 3:

 
𝜇𝜇!∨#!,#",## = 𝛽𝛽%%% + (𝛽𝛽&%%𝑥𝑥& + 𝛽𝛽%&%𝑥𝑥' + 𝛽𝛽%%&𝑥𝑥()

+ (𝛽𝛽&&%𝑥𝑥&𝑥𝑥' + 𝛽𝛽&%&𝑥𝑥&𝑥𝑥( + 𝛽𝛽%&&𝑥𝑥'𝑥𝑥( + 𝛽𝛽'%%𝑥𝑥&' + 𝛽𝛽%'%𝑥𝑥'' + 𝛽𝛽%%'𝑥𝑥(')

+ (𝛽𝛽'&%𝑥𝑥&'𝑥𝑥' + 𝛽𝛽'%&𝑥𝑥&'𝑥𝑥( + 𝛽𝛽&'%𝑥𝑥&𝑥𝑥'' + 𝛽𝛽%'&𝑥𝑥''𝑥𝑥( + 𝛽𝛽&%'𝑥𝑥&𝑥𝑥('
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𝛽𝛽)*+= coeficiente del modelo de regresión múltiple 

 𝑥𝑥& = coordenada L* 

 𝑥𝑥' = coordenada a* 

 𝑥𝑥( = coordenada b* 

 

Donde, 
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𝛽𝛽)*+= coeficiente del modelo de regresión múltiple 

 𝑥𝑥& = coordenada L* 

 𝑥𝑥' = coordenada a* 

 𝑥𝑥( = coordenada b* 

 

 = variable respuesta a rela-
cionar (pérdida de peso o densidad)
 
𝛽𝛽!"#= coeficiente del modelo de regresión múltiple 

 𝑥𝑥$ = coordenada L* 

 𝑥𝑥% = coordenada a* 

 𝑥𝑥& = coordenada b* 

 

 𝛽𝛽!"#= coeficiente del modelo de regresión múltiple 

 𝑥𝑥$ = coordenada L* 

 𝑥𝑥% = coordenada a* 

 𝑥𝑥& = coordenada b* 

 

 

 

 

Los coeficientes βnmp se calcularon por medio del 
método de mínimos cuadrados y luego se procedió a la 
selección del subconjunto de variables (x1

nx2
mx3

p) por 
medio del algoritmo Stepwise (Ssegane et al.,  2012).  
El polinomio fue ajustado para evitar el efecto de  
sobreajuste en el modelo empírico y aumentar la capa-
cidad de predicción en calcinaciones de otros caolines 
(Walpole et al., 2012). El criterio utilizado por el algo-
ritmo para incluir o remover variables fue el siguiente: 
añadir una variable, cuando posea una probabilidad del 
valor de prueba F menor o igual a 0.050 y eliminar toda 
variable, cuando posea una probabilidad del valor de 
prueba F mayor o igual a 0.1. Para el cálculo del modelo 
matemático y la selección de variables explicativas se 
utilizó el programa SPSS® 16.0. 

Resultados

Pérdida de peso 

La Figura 2a presenta la curva termogravimétrica 
para el caolín de toba triturada. El peso de este material 
decrece linealmente con la temperatura hasta los 350 ºC, 
presentando una pérdida de peso parcial de 3.5%. En 
el rango de 350 ºC a 673 ºC la curva presenta el mayor 
cambio en el porcentaje de pérdida de peso (6.52%) 
por unidad de temperatura. Luego de esta etapa en la 
calcinación, el peso decrece linealmente en función de 

la temperatura de 673 ºC a 900 ºC. El residuo obtenido 
al finalizar el proceso de calcinación fue de 88.05%. 

Por su parte, la Figura 2b presenta la curva termo-
gravimétrica del caolín hidrotermal. A diferencia del 
caolín de toba triturada, el caolín hidrotermal presentó 
su mayor cambio en peso a la primera temperatura de 
calcinación (2.61% en pérdida en peso a 110 ºC). En el 
rango de 110 ºC a 550 ºC el peso del material decrece 
linealmente con un 3.05% de pérdida en peso durante 
esta etapa. Al aumentar la temperatura a 573 ºC, se 
observa un cambio drástico adicional en el porcentaje 
de pérdida en peso por unidad de temperatura. Poste-
riormente, el peso continúa disminuyendo linealmente 
en el rango de 573 ºC a 773 ºC con una pérdida por 
etapa del 1.48%. Al finalizar el proceso de calcinación 
alcanzó un peso residual de 90.28%. Las muestras de 
ambos caolines no dejaron de perder peso durante todo 
el proceso de calcinación; adicionalmente, las magnitu-
des de la rapidez de pérdida de peso fueron diferentes 
para cada caolín. Estos resultados muestran que existe 
una relación entre el porcentaje de pérdida de peso con 
la temperatura y el tipo de caolín utilizado.

Densidad

La Figura 2c presenta los valores de la densidad 
del caolín de toba triturada durante el proceso de calci-
nación. La densidad para esta muestra se mantuvo cons-
tante hasta los 110 ºC, a partir de esta temperatura el 
valor aumentó en función de la temperatura del proceso 
de calcinación hasta los 450 ºC. La curva de la derivada 
indica que en los rangos de temperaturas establecidos 
de 110 ºC a 450 ºC, 550 ºC a 600 ºC y de 773 ºC a  
900 ºC, la densidad se elevó con mayor rapidez. El 
primero de estos rangos de temperatura constituyó el 
92% de la totalidad de la elevación de la densidad du-
rante el proceso de calcinación. Los otros dos rangos 
de temperaturas poseen solamente un aumento de 1% 
y 7% respectivamente. La densidad para este caolín no 
varió en los otros rangos de temperaturas.

El comportamiento de la densidad del caolín hi-
drotermal (Figura 2d) presentó un comportamiento 
diferente. La densidad del caolín hidrotermal aumentó 
levemente en función de la temperatura de 21 ºC hasta 
los 350 ºC. Al incrementar la temperatura de 350 ºC 
a 550 ºC se produjo un aumento significativo de la 
densidad del 15% de la elevación total del proceso de 
calcinación. A continuación, los valores de la densidad 
se mantuvieron constantes de 550 ºC a 750 ºC, y luego 
se incrementaron linealmente con la temperatura hasta 
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los 900 ºC, aumentando un 9% durante esta última eta-
pa. La curva de la derivada para este material muestra 
que existen dos máximos en la rapidez de cambio de la 
densidad respecto a la temperatura. El primero ocurre 
a los 400 ºC y el segundo a los 900 ºC.

Es importante resaltar que los valores de las den-
sidades iniciales y finales de ambos caolines en sus res-
pectivas calcinaciones fueron similares (una diferencia 
máxima del orden de 0.86% en magnitud). 

Coordenadas de color

El caolín de toba triturada y el caolín hidroter-
mal experimentaron transformaciones de color en fun-
ción de la temperatura del proceso de calcinación. La  
Figura 3 muestra el comportamiento del color para am-
bas muestras. El caolín de toba triturada (Figura 3A)  

presentó la máxima luminosidad (L* = 92.84) de todos 
los tratamientos a los 21 ºC. Este valor disminuyó hasta 
alcanzar un valor mínimo de 81.93 al incrementar la 
temperatura de calcinación hasta los 450 ºC. A tem-
peraturas mayores en el rango de 450 ºC a 900 ºC, la 
luminosidad se incrementó linealmente hasta alcan-
zar un valor final de 87.3. La coordenada a* inició con 
un valor negativo de -0.83 (levemente verde) y registró 
entre las temperaturas de 21 ºC a 190 ºC un cambio 
(Δa*) de -0.44 unidades (más verde). A partir de los 190 
ºC incrementó en función de la temperatura hasta los 
900 ºC alcanzando un valor de 2.82 (levemente rojo). 
La coordenada b* obtuvo un valor de 8.08 (levemente 
amarillo) a los 21 ºC y se mantuvo constante hasta los 
280 ºC. Descendió a su valor mínimo de 6.62 a los 
350 ºC y a partir de esta etapa se incrementó en fun-
ción de la temperatura hasta alcanzar un valor de 18.32  
(más amarillo) a los 900 ºC. El color del caolín hidro- 

Figura 2

Dependencia de la pérdida de peso para (a) caolín toba, (b) caolín hidrotermal y densidad del caolín respecto a la 
temperatura de calcinación para (c) caolín toba, (d) caolín hidrotermal
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Nota. Etapas de calcinación: 1: liberación de agua absorbida, 2: pérdida de masa por reorganización octaédrica, 3: des-
hidroxilación, 4: conversión completa a metacaolín y 5: cristalización y formación de fases de transición a γ-alúmina

Figura 3

Dependencia de las coordenadas de color L*, a* y b* respecto la temperatura de calcinación para (a) caolín de toba 
triturada y (b) caolín hidrotermal

termal en función de la temperatura (Figura 3B) mues-
tra un comportamiento similar en luminosidad que el 
caolín de toba. Sin embargo, el mínimo valor en lu-
minosidad de 59.05 se alcanzó a los 350 ºC. La coor-
denada a* del caolín hidrotermal comenzó con un 
valor positivo de 0.8 (levemente rojo), manteniéndose 
constante hasta los 190 ºC. En las siguientes dos tem-
peraturas de calcinación presentó un cambio (Δa*) de 
+2.01 unidades (más rojo) y se estabilizó a 450 ºC. En 
el siguiente rango de temperaturas de 550 ºC a 673 ºC  

aumentó a su máximo valor de 5.12, finalizando a los 
900 ºC con un valor de 4.09 (cambio total hacia el 
rojo). La coordenada b* descendió a un valor mínimo 
de 11.27 (color amarillo) a 350 ºC, pero al aumentar la 
temperatura hasta 573 ºC alcanzó un valor de 16.05 
(más amarillo). Este valor se mantuvo constante hasta 
los 773 ºC; sin embargo, esta coordenada descendió a 
13.83 a los 873 ºC. Finalizado el proceso de calcina-
ción alcanzó un valor de 15.38 (cambio total hacia el 
amarillo). 
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Nota. Etapas de calcinación 1: liberación de agua absorbida, 2: pérdida de masa por reorganización octaédrica, 3: des-
hidroxilación, 4: conversión completa a metacaolín y 5: cristalización y formación de fases de transición a γ-alúmina

Figura 4

(a) Cambio total de color (delta E*) y (b) cambio visual de color en función del tipo de caolín y la temperatura de 
calcinación

Las muestras presentaron una progresión de cam-
bio de color significativo al aumentar la temperatura, 
los cuales fueron confirmados por medio de los va-
lores del cambio total de color (delta E *, Figura 4A) 
y el cambio visual del color (Figura 4B). La muestra 
de caolín hidrotermal alcanzó un valor de 7.2 durante 
la etapa inicial del proceso de calcinación. Este va-
lor se redujo en el rango de 190-280 ºC; sin embargo,  
incrementó su valor hasta 11.5 a 350 ºC. El cambio total 
de color disminuyó en la siguiente etapa del proceso 
de calcinación, pero en la etapa de 450-550 ºC alcan-
zó su máximo valor de 12.9. El caolín de toba mostró 

un comportamiento diferente. Al inicio del proceso 
de calcinación presentó un valor de cambio total de  
color de 3.8. Este valor disminuyó manteniéndose entre  
1.1-1.6 en el rango de 190-280 ºC. Al aumentar la tem-
peratura, las diferencias de color se incrementaron has-
ta alcanzar un máximo de 4.3 a los 450 ºC. A partir de 
esta temperatura los valores decrecen permaneciendo 
en un rango de valores 0.8-2.5 entre 573-900 ºC. Estos 
resultados indican que el cambio de color en el caolín 
hidrotermal y de toba son representativos de la tempe-
ratura a la cual se calcinó la muestra.
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Regresiones polinomiales

La Tabla 2 contiene las expresiones matemáticas 
del porcentaje en peso y densidad en función de las 
coordenadas L*a*b* del color con sus respectivos erro-
res estándar de estimación. Las regresiones del com-
portamiento del porcentaje en peso y densidad de am-
bos caolines produjeron polinomios de diferente grado. 
Los dos caolines obtuvieron polinomios de grado 3 
para el peso residual, y para la densidad obtuvieron 
polinomios de grado 2. Los valores de los coeficientes 
de determinación de las regresiones para la pérdida de 
peso y densidad del caolín de toba triturada se situaron 
en 0.933 y 0.711 respectivamente. Asimismo, los co-
eficientes para las regresiones de la pérdida de peso y 
densidad del caolín hidrotermal fueron 0.922 y 0.898.

Discusión

Pérdida de Peso 

Las investigaciones realizadas sobre de la des-
hidroxilación del caolín han identificado cinco etapas 
principales (Badogiannis et al., 2005). La primera eta-
pa produce una liberación del agua absorbida en los 
poros del caolín a temperaturas menores de 100 ºC  

(Torres et al., 2011). La segunda etapa (100-400 °C) se 
caracteriza por una pérdida de masa previa a la deshi-
droxilación como resultado de un proceso de reorganiza-
ción de la capa octaédrica por la liberación de los grupos 
OH cercanos a la superficie (Badogiannis et al., 2005). 
La tercera etapa (400-650 °C) es la etapa principal o 
etapa de la deshidroxilación. Esta etapa se caracteriza en 
los análisis por un pico endotérmico que se ha correla-
cionado con la entalpía de reacción de deshidroxilación 
(Wang et al., 2011). Adicionalmente, exhibe una pérdida 
de la dispersión de Bragg en los análisis por difracción 
de rayos X (DRX) que sirve de indicador de la pérdida 
parcial de cristalinidad del caolín (Wang et al., 2011).  
En la cuarta etapa (650-850 °C) el caolín deja de perder 
peso y los resultados de pruebas XRD demuestran que 
los picos característicos del caolín han desaparecido. 
La quinta etapa se encuentra a temperaturas mayo-
res de 850 ºC, que se caracteriza por la cristalización 
y formación de fases de transición de metacaolín y 
γ-alúmina (Badogiannis et al., 2005). La formación de 
mullita se ha asociado a temperaturas cercanas a los 
1000 ºC (Bellotto et al., 1995; Gualtieri et al., 1995; 
Torres et al., 2011). Los resultados de la termogravi-
metría para ambos tipos de caolín se encuentran dentro 
de los rangos descritos anteriormente. Se evidencia 
la existencia de 4 etapas principales en el proceso de 
calcinación para ambos caolines. La primera etapa 
se encuentra en el rango de temperaturas de 21 ºC  

Tabla 2

Expresiones matemáticas empíricas del peso y densidad en función de las coordenadas L*a*b* del color

Tipo de Caolín Variable  
dependiente Polinomio R2 ajustada Error estándar 

de la estimación

Toba Triturada

Peso (%) p% (L ,a ,b) = - 0 .0 017L 2 a
- 0 .3808b + 0.4145a 3+10.6 071a
- 0 .6 0 47a 2+ 9 9. 2496

.933 1.108

Densidad  
(g/cm3)

p (L ,a ,b) =1.7379*10 -5L 2 a
- 0 .0313L+5. 2637 .711 .148

Hidrotermal

Peso (%)
p% (L ,a ,b) = - 0 .0 012 L 2 a
+ 0.0165a 2b +1.5623*10 -5L 3

+ 0.0 6L a + 92 .4927
.922 .779

Densidad  
(g/cm3)

p (L ,a ,b) = 4 .5945*10 -5L 2 a
-2 .4335*10 - 4L a b + 0.0 089a b
+2 .0 659

.898 .079
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a 100 ºC, la segunda entre los 100 ºC y 400 ºC, la 
tercera entre los 400 ºC y 650 ºC, y la última ocurre 
entre 650 ºC y 900 ºC. De estas 4 etapas, la segunda 
y la última se caracterizaron por mantener una evo-
lución constante de pérdida de peso; sin embargo, la 
etapa intermedia se caracterizó por la aceleración del 
cambio de peso ya que representa la transición provo-
cada por la reacción de deshidroxilación. Estudios han 
demostrado que el mecanismo de pérdida de peso del 
caolín durante su calcinación depende del grado de 
ordenamiento de su estructura (Bellotto et al., 1995;  
Zemenová et al., 2014). Esto se muestra con las diferen-
cias que presentaron los caolines en sus tasas de cam-
bio de pérdida peso durante el proceso de calcinación. 

Densidad

Los valores de las densidades aumentaron en fun-
ción de la temperatura y mostraron dependencia con 
el tipo de caolín. El caolín de toba triturada mostró el 
mayor aumento en su densidad a una temperatura de 
250 ºC, lo cual implicó la reorganización de la capa 
octaédrica o descomposición por pérdida de agua de 
una de las formas minerales del hidróxido de aluminio  
(Badogiannis et al., 2005; Chen et al., 2014). Este mis-
mo caolín presentó otra elevación de densidad provoca-
da por la cristalización hacia γ-alúmina a temperaturas 
entre los 800 y 900 ºC (Chen et al., 2014; Gualtieri  
et al., 1995). Por otra parte, el caolín hidrotermal pre-
sentó dos elevaciones de densidad importantes y de 
magnitudes muy cercanas que ocurrieron a tempera-
turas relacionadas con la deshidroxilación y la trans-
formación hacia γ-alúmina. A pesar de las diferencias 
en la evolución de la densidad para ambos caolines, 
las densidades antes y después de la calcinación son 
similares. Estos resultados indican que el volumen para 
ambos caolines se reduce simultáneamente durante 
el proceso de pérdida de peso. Es decir, la reducción 
del volumen de los caolines logra ser mayor que la 
de masa provocadas por el proceso de calcinación. 
Estudios indican que durante la transformación del 
caolín a metacaolín, ocurre un cambio de fase, desde 
una estructura cristalina (caolín) hacia un arreglo semi 
cristalino (metacaolín) (Smiley et al., 1998; Trusilewicz 
et al., 2012) Method of producing metakaolin. Otros 
estudios estructurales del caolín han demostrado el 
aumento en el desorden de la estructura por la pérdi-
da de la dispersión de Bragg inducido por el proceso 
de calcinación; sin embargo, han determinado que di-
cha estructura no llega a ser completamente amorfa  

(Caballero et al., 2019; Păcurariu et al., 2017; Wang 
et al., 2011) y que las capas que caracterizan la con-
formación del caolín no se destruyen completamen-
te durante la formación del metacaolín (White et al., 
2010b, 2010a). Los cambios estructurales del caolín a 
metacaolín a lo largo del proceso de calcinación po-
drían estar relacionados con los cambios en densidad; 
sin embargo, dicho estudio está fuera del alcance de 
esta investigación. 

Coordenadas de color

Las muestras de los caolines obtenidas duran-
te el proceso de calcinación fueron sometidas a una 
medición del color utilizando como base el modelo 
estándar CIE-L*a*b*. Las tres coordenadas de color 
registraron cambios en función de la temperatura del 
proceso de calcinación y el tipo de caolín. Estos cam-
bios de color se vincularon con las 3 coordenadas del 
sistema CIELAB (L*, a*, b*) por medio de la dife-
rencia total de color (delta E*). Este valor facilita la 
evaluación de las interrelaciones de las coordenadas 
al unificarlas (López & Sarli, 2020). La diferencia to-
tal del color representa la distancia mínima entre dos 
lecturas de color que se disponen dentro del espacio 
de coordenadas L*, a* y b* que permite representar las 
diferencias percibidas por los estímulos de color den-
tro del sistema CIELAB (López et al., 2016). Estudios 
han desarrollado una escala que relaciona los valores 
de los cambios de color con el grado de percepción 
del ojo humano (López & Sarli, 2020). Si delta E* 
exhibe diferencias menores a 0.2, los cambios no son 
perceptibles por el ojo humano. Si las diferencias se 
encuentran entre 0.2-1.5 son poco visibles, 1.5-3.0 son 
notables, 3.0-6.0 son muy notables, 6.0-12.0 poseen 
percepción alta, y si las diferencias son mayores a 12.0 
poseen percepción muy alta (López & Sarli, 2020). 
Los resultados mostraron que la calcinación del caolín 
hidrotermal posee transiciones de color con mayor per-
cepción al ojo humano que el caolín de toba.  El caolín 
hidrotermal alcanzó a 110 ºC un cambio de color de 7.18 
(muy notable) inducido por el cambio en 87.23% de la 
coordenada L*, seguida por la coordenada b* con un 
12.70%. A 350 ºC presentó un cambio de 11.51 (de per-
cepción alta) con una incidencia de la coordenada L* de 
97.36%. El mayor cambio de color se presentó a 550 ºC  
con valor de 12.85 (de percepción muy alta). Este va-
lor se debe principalmente al cambio en 91.74% de la 
coordenada L*. De las 11 etapas evaluadas del proceso 
de calcinación del caolín hidrotermal, solamente las 
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últimas 3 presentaron la variación en las coordenadas 
de cromaticidad (a* y b*) como la fuente principal del 
cambio de color. A temperaturas mayores a 550 ºC las 
muestras del caolín hidrotermal no mostraron cambios 
de color perceptibles, confirmándose con los valores 
bajos obtenidos de delta E*. El caolín de toba presentó 
únicamente 4 etapas de cambio de color con valores 
similares o superiores a 3.0 (cambio notorio). A 110 ºC 
presenta un cambio de color de 3.79 (muy notable) in-
ducido por el cambio de 95.23% en la coordenada L*.  
El siguiente cambio se presentó a 350 ºC con un valor 
de 3.40 (muy notable), a los 450 ºC con un valor de 
4.28 (muy notable) y finalmente a 550 ºC se obser-
vó un cambio de 2.76 (notable). En estas últimas dos 
etapas hubo un aumento de un 80.30% y 90% en los 
valores de la coordenada b* y una disminución del 
90% para el valor de L* a 550 ºC. Estos resultados 
muestran que los cambios en el color de las muestras 
se producen posiblemente por los efectos deriva-
dos de los cambios estructurales o de conformación  
(Yu, 2002) que se producen durante la formación de 
metacaolín y posteriormente en la transición hacia 
mullita (Gualtieri et al., 1995).  Existen varios meca-
nismos por los cuales los minerales generan color: la 
absorción, reflexión o transmisión de las longitudes de 
onda de fuentes de radiación; la presencia, concentra-
ción y carga de átomos unitarios como impurezas en 
la estructura cristalina; los centros de color en forma 
de electrones deslocalizados; y la transferencia de car-
gas entre átomos (Gilbert, 2022). Asimismo, distintas 
estructuras cristalinas tendrán diferentes conformacio-
nes espaciales modificando los ángulos y las distancias 
de los diferentes átomos que la componen por lo que 
exhibirán diferentes coloraciones (Hunger, 1999). 

Adicionalmente, la diferencia en la composición 
mineralógica y química de los caolines impacta los 
cambios de color. Previo a los tratamientos, tanto las 
concentraciones de óxidos de hierro, magnesio, pota-
sio y manganeso como su localización, dentro o fue-
ra de la estructura cristalina del caolín, contribuyen 
al oscurecimiento de la muestra (Chen et al., 2014;  
Gámiz et al., 2005; Valanciene et al., 2010).  Durante la 
calcinación la presencia de óxido de aluminio y óxido 
de hierro inducen cambios en el color del metacaolín 
debido a los cambios en sus estados de oxidación y a 
la integración o liberación de porciones diferentes de 
iones de hierro y aluminio a la estructura cristalina 
(Chandrasekhar & Ramaswamy, 2006; Chen et al., 
2014; Gámiz et al., 2005). Todo lo anterior posible-
mente explica la disminución progresiva del parámetro 
de luminosidad L* durante las primeras tres etapas de 

la calcinación gobernadas por la liberación de agua 
ligada de forma superficial y química. Por el contrario, 
la recristalización del metacaolín hacia γ-alúmina pro-
picia la incorporación a la estructura de todos los iones 
liberados durante la deshidroxilación y por lo tanto la 
luminosidad asciende producto de la desaparición de 
dichos iones que se encontraban en la superficie y que 
provocan el efecto de oscurecimiento en el color de 
las muestras.

Estos cambios de color inducidos por las diferen-
tes temperaturas de calcinación del caolín se podrían 
relacionar en un estudio posterior con su actividad 
puzolánica y propiedades mecánicas del concreto en 
donde se utilice como MCS del cemento Portland. Se 
han realizado estudios que determinan estas propie-
dades (Liu et al., 2017; Nmiri et al., 2017; Tironi et al., 
2012; Torres et al., 2011), pero no se han relacionado 
con los cambios de color de las muestras en cada una 
de las etapas del proceso de calcinación. 

Regresiones polinomiales

La pérdida de peso y cambios de densidad se 
correlacionaron con las 3 coordenadas de color, gene-
rando modelos matemáticos que establezcan el avance 
del proceso de la deshidroxilación en función de los 
cambios de color. Los modelos obtenidos para la pérdi-
da de peso en función de los cambios de color presenta-
ron un porcentaje mayor de predicción que los modelos 
obtenidos para la densidad. El método stepwise ha sido 
utilizado para obtener los términos representativos en 
regresiones lineales múltiples (Ssegane et al., 2012). El 
término de mayor representatividad para los polino-
mios generados de la pérdida de peso y densidad fue 
el L2a.  Este término aparece en todos los polinomios 
de las regresiones generadas. La coordenada b* posee 
la menor representatividad en los polinomios; este tér-
mino no tuvo la significancia requerida por el método 
stepwise para incorporarla en el modelo de la densidad 
del caolín de toba triturada.

Los cambios del color en el caolín de toba tritura-
da y caolín hidrotermal se determinaron en función de 
la temperatura del proceso de calcinación. Ambos cao-
lines exhibieron un cambio de color perceptible para el 
ojo humano (relacionado al valor de delta E*) durante 
la etapa de deshidroxilación (350-573ºC). Sin embargo, 
en esta etapa el caolín hidrotermal posee una transición 
de color perceptible al ojo de 3 órdenes de magnitud 
mayor que el caolín de toba (delta E*: 4.28). Estos cam-
bios relacionados al delta E* se deben mayormente a la 
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variación de la coordenada L* de 91.74% y 90% para el 
caolín hidrotermal y de toba, respectivamente. Asimis-
mo, la variación del peso en función de los parámetros 
CIE-L*a*b* para el caolín de toba triturada e hidroter-
mal exhibieron una regresión que explica su relación en 
un 93% y 92%, respectivamente. Un estudio adicional, 
combinando difracción de rayos X y un análisis termo-
gravimétrico (TGA), podría correlacionar los cambios 
en color del proceso de calcinación en función de la 
estructura molecular y la velocidad de calentamiento. 
Por lo tanto, este estudio demostró que los cambios de 
color para el caolín de toba triturada e hidrotermal se 
encuentran en función de la temperatura de calcina-
ción, lo cual podría facilitar el monitoreo visual de la 
conversión de caolín a metacaolín. A través de lecturas 
de color de las muestras del caolín obtenidas por un 
instrumento compatible con el sistema CIE-L*a*b*, 
una persona puede conocer el grado de deshidroxila-
ción de la muestra durante el proceso de calcinación 
al compararlo contra valor teórico máximo (13.94% en 
pérdida de peso). Otro uso práctico de las ecuaciones 
sería el monitoreo de estos parámetros en función de la 
temperatura. En ambos casos se evita la necesidad del 
uso de equipo especializado y se minimiza el tiempo 
de espera por los resultados del laboratorio.
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