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Resumo
SILVEIRA, Thamires Alves da. Fibrocimentos hibridos reforcados com sisal
quimicamente tratado e nanoargila. Orientador: Rafael de Avila Delucis. 2023.
95f. Dissertagcao (Mestrado em Ciéncia e Engenharia de Materiais) - Centro de
Desenvolvimento Tecnologico, Universidade Federal de Pelotas, Pelotas, 2023.

A adicao de fibras naturais em compdsitos cimenticios pode melhorar algumas
propriedades mecanicas, tais como a resisténcia a tracao na flexao, a tenacidade
e a tenacidade a fratura. Entretanto, essas fibras podem sofrer mecanismo de
hidrélise devido ao meio altamente alcalino do cimento, o que pode requerer um
tratamento de selamento da fibra ou a adigcdo de uma pozolana para reduzir o
pH do cimento em hidratagdo. Com o intuito de mitigar os efeitos negativos
ocasionados pela matriz cimenticia e potencializar a funcao de reforgo das fibras
vegetais, usando ambas as estratégias citadas de modo sinérgico, o objetivo
principal do presente estudo foi avaliar o desempenho mecéanico de compdsitos
cimenticios incorporados com nanoargila, reforcados com fibras de sisal
quimicamente tratadas e com substituicdo parcial do cimento por calcario. As
fibras foram tratadas com poli-alcool furfurilico (AF) em percentual de 50% e
foram introduzidas em uma pasta de cimento (relagdo agua/cimento de 0,4) em
uma quantidade de 2% em relagdo a massa de cimento. A nanoargila foi
adicionada em percentuais de 1% e 5%. As fibras foram estudadas por
microscopia Otica, composigdo quimica (andlises quimicas via-umida),
espectroscopia de infravermelho (FT-IR) e analise termogravimétrica (TGA). Os
compdésitos estudados foram submetidos a ensaios no estado plastico (quanto a
sua reologia e afinidade com agua) e no estado endurecido (quanto a
propriedades fisicas e mecanicas). As caracteristicas mecanicas avaliadas
foram resisténcia a tracdo na flexao, resisténcia a compressao e tenacidade a
fratura e os resultados apontaram para uma boa compatibilidade entre o AF, as
fibras e a nanoargila. Nos ensaios das pastas em estado fresco, as estratégias
testadas (tratamento da fibra e adigdo de pozolana) mitigaram os efeitos
negativos referentes a sua adigdo em matrizes cimenticias, melhorando a
trabalhabilidade. No estado endurecido, a adicdo combinada de nanoargila e AF
manteve valores de porosidade e absor¢cao de agua das pastas, exceto para os
compdésitos com 1% de nanoargila (NC1) e 50% de alcool (FA50), que obtiveram
aumentos (13% e 33% para porosidade e 23% e 25% para a absor¢ao de agua,
respectivamente). Em termos de densidade, os compdsitos obtiveram valores
levemente reduzidos (4%). A sinergia das acgbes das fibras tratadas e da
nanaorgila resultou em aumento de resisténcia a flexao (12-19%), em relagéo ao
obtido no compdésito controle, bem como redugdo do comportamento fragil
(observado pelo comportamento das curvas). Nas propriedades de tenacidade e
modulo de elasticidade a combinagdo de AF e nanoargila apresentou aumento
(8% e 97%) na tenacidade dos compdsitos com 1% de nanoargila e 50% de
alcool (NC1FAS50) e com 5% de nanoargila e 50% de alcool (NC5FA50),
respectivamente, enquanto, em relagdo ao modulo de elasticidade, obteve-se
aumento de 158% e reducgao de 10%, em relagdo aos compdsitos supracitados.
No ensaio de tenacidade a fratura também foi evidente a melhoria da resisténcia,
principalmente nos compdsitos com adigdo combinada de AF e nanoargila.
Palavras-chave: Fibras vegetais. Compositos cimenticios. Alcool furfurilico.
Bentonita. Propriedades mecanicas.
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Abstract
SILVEIRA, Thamires Alves da. Hybrid Fiber-Cement Composites Reinforced
with Chemically Treated Sisal and Nano-Clay. Advisor: Rafael de Avila
Delucis. 2023. 95f. Dissertation (Master's in Materials Science and Engineering)
- Technological Development Center, Federal University of Pelotas, Pelotas,
2023.

The addition of natural fibers in cementitious composites can enhance certain
mechanical properties, such as flexural tensile strength, toughness, and fracture
toughness. However, these fibers may undergo a hydrolysis mechanism due to
the highly alkaline environment of the cement, which may require fiber sealing
treatment or the addition of a pozzolan to reduce the pH of the hydrating cement.
In order to mitigate the negative effects caused by the cementitious matrix and
enhance the reinforcing function of plant fibers, employing both mentioned
strategies synergistically, the main objective of the present study was to evaluate
the mechanical performance of cementitious composites incorporated with nano
clay, reinforced with chemically treated sisal fibers, and with partial substitution
of the cement by limestone. The fibers were treated with poly-furfuryl alcohol (AF)
at a 50% percentage and introduced into a cement paste (water/cement ratio of
0.4) at a quantity of 2% relative to the cement mass. Nano clay was added at
percentages of 1% and 5%. The fibers were examined through optical
microscopy, chemical composition (wet chemical analyses), infrared
spectroscopy (FT-IR), and thermogravimetric analysis (TGA). The studied
composites underwent tests in the plastic state (regarding their rheology and
water affinity) and in the hardened state (regarding physical and mechanical
properties). The evaluated mechanical characteristics included flexural tensile
strength, compressive strength, and fracture toughness, with results indicating
good compatibility between AF, fibers, and nano clay. In the fresh state tests, the
strategies tested (fiber treatment and pozzolan addition) mitigated the negative
effects related to their addition in cementitious matrices, improving workability. In
the hardened state, the combined addition of nano clay and AF maintained values
of paste porosity and water absorption, except for composites with 1% nano clay
(NC1) and 50% alcohol (FA50), which experienced increases (13% and 33% for
porosity and 23% and 25% for water absorption, respectively). In terms of density,
the composites maintained slightly reduced values (4%). The synergy of the
actions of treated fibers and nano clay resulted in increased flexural strength (12-
19%) compared to the control composite, as well as a reduction in brittle behavior
(observed by the behavior of the curves). In terms of toughness and modulus of
elasticity, the combination of AF and nano clay showed an increase (8% and
97%) in the toughness of composites with 1% nano clay and 50% alcohol
(NC1FA50) and with 5% nano clay and 50% alcohol (NC5FAS0), respectively,
while, concerning the modulus of elasticity, an increase of 158% and a reduction
of 10% were obtained, relative to the composites. In the fracture toughness test,
there was also evident improvement in resistance, especially in composites with
combined addition of AF and nano clay.

Keywords: Sisal fiber. Fiber cement. Furfuryl alcohol. Nanoclay. Mechanical
properties.
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1. Introducgao

Sabe-se que a construgdo civil € responsavel por grandes impactos
ambientais negativos, desde o processo de extracdo dos materiais, até o
descarte dos residuos gerados. De acordo com Munaro et al. (2020), o setor da
construgdo € responsavel por um terco de todo o consumo de energia da
humanidade. Dentre os materiais de construcido, a produgdo mundial anual de
materiais cimenticios estd na ordem de bilhdes de toneladas e,
consequentemente, o cimento Portland é atualmente responsavel por
aproximadamente 7% da geragao mundial de CO2 (CHONG et al., 2020). Reduzir
a emissdo de gases de efeito estufa, diminuir o consumo de materiais ndo
renovaveis e limitar o descarte de materiais nao biodegradaveis na industria de
materiais cimenticios € crucial para promover a sustentabilidade e minimizar o
impacto ambiental nesse setor produtivo tdo importante nos ambitos econémico
e social em todo o mundo.

A inclusdo de fibras para reforcar e substituir outros materiais de
construcédo existe desde a antiguidade, mas foi na década de 1940 que a
utilizacao de fibras vegetais, tais como a juta e o sisal, ganhou espaco e entao
uma grande quantidade de pecas pré-fabricadas nao estruturais foram
implementadas (CLARAMUNT et al., 2011; MUNARO; TAVARES; BRAGANCA,
2020). Segundo Jaber; Mahdi; Hassan (2020), a introducdo de fibras em
materiais a base de cimento serve para reduzir algumas caracteristica negativas,
tais como alta fragilidade, baixa resisténcia a fissuragdo, ma deformabilidade em
flexdo e baixa resisténcia a flexdo em comparagdo com sua resisténcia a
compressao. Na literatura ha relatos de melhorias em diferentes propriedades
mecanicas de fibrocimentos devido a adicdo de fibras vegetais, incluindo
resisténcia a flexdo e a compressao, ductilidade, reducdo de fissuracdo e
aumento de tenacidade (ARDANUY; CLARAMUNT; TOLEDO FILHO, 2015).
Também ha relatos de que a incorporagao de fibras naturais em uma matriz de
cimento influencia a densidade e a condutividade térmica, de modo que,
normalmente, ha uma diminuicdo dos valores de condutividade térmica e
densidade com o aumento da fragao de fibras (HAMDAOQUI et al., 2021).

Entretanto, alguns fatores ainda limitam a qualidade desses compdsitos,

como um retardo no tempo de pega, perda de trabalhabilidade e a degradacao
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da fibra devido a elevada alcalinidade (pH> 12) da matriz cimenticia, ocasionada
pelos produtos das reacbes de hidratacdo do cimento, como o Ca(OH)2
(CLARAMUNT et al., 2011). O processo de degradacao das fibras em meio
alcalino causa diversas modificagées na estrutura da fibra que podem prejudicar
seu desempenho. De forma simplificada, o processo ocorre com a degradagao
da lignina e de parte da hemicelulose, o que leva a exposi¢ado da holocelulose
(celulose e hemicelulose) na solugédo porosa e na fase sélida da matriz.
Posteriormente, o restante da lignina e a celulose também sofre o processo de
degradacao, deixando a fibra sem a capacidade de reforcar o composito.
Ademais, esse mecanismo de degradagdo é acelerado em condi¢cdes de
temperaturas altas (acima de 75 °C) (SANTANA et al., 2021).

De acordo com Pickering et al. (2016), dentro desse contexto de
degradacéao das fibras, outras caracteristicas negativas podem ser apresentadas
nos compaositos fibra vegetal/cimento, tais como: baixa durabilidade, a alta
permeabilidade e a fraca ligacéo entre a interface da fibra e da matriz cimenticia.
Dessa forma, em resumo, a degradacgao alcalina das fibras vegetais em materiais
cimenticios pode resultar em uma diminuigdo da resisténcia mecanica das fibras,
mudangas em sua morfologia com redugdes de comprimento e de diadmetro,
alteragcbes na composi¢cao quimica e perda de aderéncia com a matriz cimenticia.

Para evitar essa degradacgéo, adi¢des pozolanicas tém sido utilizadas
para reduzir a alcalinidade do meio cimenticio, além de processos quimicos e
fisicos que podem ser adotados para modificar a superficie das fibras a fim de
protegé-las (ARDANUY; CLARAMUNT; TOLEDO FILHO, 2015). Embora ambas
abordagens tenham sido extensivamente estudadas separadamente, o uso
conjunto das duas estratégias foi realizado em pouquissimos trabalhos (SILVA
et al., 2017), o que parece ser uma lacuna na literatura.

As pozolanas reagem quimicamente com os ions alcalinos liberados pela
hidratagdo do cimento, tais como o NaOH e o KOH, formando compostos nao
expansivos que podem preencher os poros do compdsito cimenticio,
aumentando valores de resisténcia mecanica e durabilidade, por conta da
reducdo da agressividade do cimento em relacédo as fibras vegetais (WEI,
MEYER, 2015). Nesse sentido, em razdo de sua composi¢ao quimica rica em
silicatos, a insergao de nanoargilas pode auxiliar no consumo de ions alcalinos

formados durante a hidratagao do cimento, reduzindo a intensidade do processo
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de hidrolise da fibra vegetal. A utilizacdo de pozolanas a base de argila é
motivada principalmente pela disponibilidade desses materiais e pelos
beneficios significativos que proporcionam a durabilidade dos compdsitos. A
nanoargila, em particular, € composta principalmente por silica, seguida pela
alumina, representando conjuntamente 60% de sua composicéo total. Essa
caracteristica a torna um material pozolanico crucial, ndo apenas devido a sua
composi¢cado, mas também a sua capacidade de reagir com o hidréxido de calcio
gerado durante o processo de hidratagdo do cimento. Ao interagir com o
hidroxido de calcio, a nanoargila promove a formagao do gel C-S-H e hidratos de
aluminato de calcio, contribuindo assim para melhorar as propriedades dos
materiais a base de cimento (NIU et al., 2021). Além disso, dependendo da
temperatura de calcinagao e do tipo de argila utilizado, € possivel alcangcar um
aumento na resisténcia, especialmente nas fases iniciais de cura. Esse aumento
ocorre devido a uma combinagéo do efeito de preenchimento proporcionado pela
nanoargila e da aceleragdo da hidratagdo do cimento, pois refinam
significativamente a estrutura porosa de materiais a base de cimento, devido ao
seu efeito pozolanico e de preenchimento. Portanto, a nanoargila ndo apenas
atua como um componente pozolanico valioso, mas também desempenha um
papel relevante no aprimoramento das propriedades mecanicas durante o
processo de cura, tornando-a uma escolha vantajosa em aplicagdes de
construcéo (SABIR; WILD; BAI, 2001).

Ja os tratamentos das fibras visam selar parcialmente as mesmas,
dificultando a deposicao de Ca(OH)2 em sua superficie (CLARAMUNT et al.,
2011). Embora a acetilagdo (reagdo com (CH3CO20), a mercerizagao (reagéo
com NaOH ou KOH em condi¢des brandas) e a silanizagéo (reagado com silanos)
sejam os mais reportados na literatura, os tratamentos quimicos podem ser
realizados mediante a impregnagao de mondmeros nas cadeias celuldsicas e
posterior polimerizagao in situ dessas substancias (HABIBI, 2014). Dentro desse
contexto, uma estratégia pertinente nesse sentido seria o uso do alcool furfurilico
(AF), que é um produto quimico muito utilizado para o tratamento de madeiras
(KIM et al., 2014). Esse processo, chamado de furfurilagdo ocorre mediante a
reacdo do alcool furfurilico e um catalisador no interior da madeira, sendo
considerado um processo ambientalmente amigavel, pois ndo envolve utilizacao

de materiais originarios de combustiveis fésseis.
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Atualmente, ha uma limitacdo nos estudos que exploram o tratamento
quimico por furfurilagdo em fibras vegetais para compadsitos cimenticios. Diante
desse cenario, busca-se inovagao e o inicio de novas pesquisas envolvendo
essa técnica, visando iniciar investigagdes por meio deste trabalho. Dessa forma,
através do presente estudo, pretende-se produzir e caracterizar novos
fibrocimentos reforcados com fibras naturais de sisal tratadas quimicamente por

furfurilacédo e incorporados com nanoargila.

1.1 Objetivos

1.1.1 Objetivo geral

Investigar a influéncia da incorporagcédo de fibras de sisal tratadas por

furfurilacdo e nanoargila em propriedades fisicas e mecanicas de fibrocimentos.

1.1.2 Objetivos especificos

° Avaliar a trabalhabilidade da pasta de cimento com as adigdes;

° Determinar a variagdo do tempo de pega causado pelas adigdes na
matriz cimenticia;

° Avaliar o efeito da incorporacéao de fibras de sisal furfuriladas e da
nanoargila no desempenho mecanico dos fibrocimentos.;

° Comparar compadsitos obtidos com fibras tratadas previamente e

fibras tratadas durante a hidratacdo do cimento.
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2. Revisao da literatura

2.1 Fibras vegetais

As fibras vegetais possuem, na sua composi¢ao, por¢oes variadas de
celulose, lignina e hemiceluloses, além de porgdes menores de proteinas,
peptideos e substéncias inorganicas (ARDANUY; CLARAMUNT; TOLEDO
FILHO, 2015). De acordo com Naveen et al. (2018), a natureza hidrofilica das
fibras naturais pode ser atribuida ao teor e a estrutura da celulose amorfa e de
hemiceluloses, uma vez que ha uma grande quantidade de hidroxilas livres
nesses compostos, as quais sado capazes de formar ligagdes de hidrogénio com
ions de oxigénio presentes na agua.

Além da composicao, as fibras possuem diversas classificagdes, tais
como quanto a sua origem ou o local de extracéo na planta. Além disso, as fibras
podem ser apresentadas em diversos diametros, comprimentos e formatos, tais
como filamentos, polpas, microfibras e etc. A Figura 1 ilustra os principais
formatos de fibras vegetais, incluindo fibras longas (comprimentos entre 20 e 100
cm), fibras curtas (comprimentos de até 3 cm) e as polpas (arranjos de
microfibras, também chamadas de microfibrilas ou nanofibrilas). Quando em
escala nanométrica, normalmente as fibras sdo dispersas em agua com
didmetros que variam entre 10 e 100 nm (ARDANUY; CLARAMUNT; TOLEDO
FILHO, 2015).
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(a)

Figura 1 - Fibras longas (a), fibras curtas (b) e polpa (c) derivadas de fibras vegetais.

Fonte: (ARDANUY; CLARAMUNT; TOLEDO FILHO, 2015)

2.1.2 Fibras de sisal

A fibra de sisal € amplamente utilizada em diversos setores da economia,
desde a agricultura, até o setor téxtil. Essas fibras sdo extraidas da folha da
planta Agave sisalana, que possui como caracteristica seu formato de espada.
Essa planta é original do México, mas tem sido cultivada em diversos paises,
como Brasil. A produgao do sisal se destaca por ser uma planta cultivada em
climas quentes e regides aridas, onde dificimente outras plantas se
desenvolvem, além de ter uma facil adaptacao a diferentes tipos de solos, ser
resistente a pragas e ter sistema de cultivo simples (NAVEEN et al., 2018).

O processo de extragao da fibra pode ser feito de trés formas: maceracéo,
raspagem ou decorticagdo mecanica, sendo esse ultimo o mais comum. Esse
processo é feito através do esmagamento das folhas entre facas cegas e entao
a umidade e a polpa séao retiradas da fibra, a qual é entdo seca ao sol (NAVEEN
et al., 2018). Na Figura 2 sdo mostrados alguns passos do processamento de
fibras de sisal.
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Figura 2 - Processo de extracdo da fibra de sisal, a comecar pela planta (a), o processo de
decorticagéo (b), secagem ao sol (c), resultado na fibra bruta (d).
Fonte: (NAVEEN et al., 2018)

A fibra de sisal in natura possui didmetro entre 100 e 300 um e
comprimento de 1-1,5 m. Seu formato é fibrilar no sentido longitudinal da folha.
Sua parede celular é constituida por celulose, em orientagdo espiral, que atua
como se fosse um reforco para uma fase continua, constituida de lignina e
hemiceluloses (NAVEEN et al., 2018). Anatomicamente, a fibra é dividida em
quatro partes principais: parede primaria, secundaria, terciaria e Ilumen,

conforme apresentado na Figura 3.
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Figura 3 - Esquema da parede celular da fibra de sisal.

Fonte: (NAVEEN et al., 2018)

De acordo com Joseph, Thomas e Pavithran (1996), na composigéo
quimica do sisal, o conteudo de celulose varia de 43 a 88 m%, o de lignina de 3
a 9 m%, o de hemiceluloses de 1 a 24 m%, o de ceras ~2 m% e o de cinzas de
0,6 a 1,1 m%, dependendo da idade da planta. Em relagcdo as propriedades
fisicas e mecanicas, a fibra de sisal possui niveis de densidade (1,33—-1,50
g/cm?), resisténcia a tragdo (400-700 MPa) e médulo de Young (9-38 GPa)
comparaveis aos de outras fibras naturais de grande relevancia tecnoldgica,
como as fibras de juta e de bambu (FERREIRA et al., 2015).

2.1.3 Tratamentos quimicos em fibras vegetais

Os tratamentos quimicos sdo uma das alternativas de melhoramento do
desempenho das fibras e da interacao fibra/matriz em compdsitos. Além disso,
agem na superficie da fibra, na alteracdo da estrutura cristalina, remogéo de
compostos amorfos e de baixo peso molecular, como as hemiceluloses
(PEREIRA et al., 2021). De forma geral, os tratamentos quimicos aplicados em
fibras vegetais proporcionam maior estabilidade térmica, melhor adesao
superficial a matrizes, preenchimento de vazios e também podem provocar
aumento de hidrofobicidade (DELUCIS et al., 2023). Além disso, a transi¢ao para

o uso de produtos quimicos mais sustentaveis no tratamento de fibras vegetais
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€ crucial, uma vez que os produtos convencionais, muitas vezes sao derivados
de fontes nao renovaveis. Portanto, ha uma grande necessidade de reducao do
impacto ambiental e de promocédo da sustentabilidade em toda a cadeia de

producao téxtil e de materiais compdsitos baseados em fibras naturais.

2.1.4 Tratamento de furfurilagao

O alcool furfurilico (FA) € um produto quimico obtido de biomassa
lignocelulésica ndo comestivel, especialmente residuos agricolas e florestais,
sendo entdo um produto ambientalmente amigavel e industrialmente viavel
(IROEGBU; HLANGOTHI, 2019). O processo de hidrélise quimica dessas
biomassas produz o furfural e o hidroximetilfurfural (HMF), além de compostos
fendlicos e acidos alifaticos (UR-REHMAN et al., 2015). O furfural e o HMF s&o
originados da desidratagdo de agucares dotados de 5 (e.g. xilose) ou 6 (e.g.
glicose) carbonos, os quais estao presentes em hemiceluloses, na celulose e no
amido. Segundo Chen et al., (2020), a hidrélise de hemiceluloses resulta em
furfural, enquanto a celulose é convertida em HMF, sendo ambos produtos
podem ser destinado para uma série de aplicagdes.

O furfural, derivado das hemiceluloses, é a matéria-prima para a producao
de alcool furfurilico (AF), além de alcool tetrahidro furfurilico, acetil furano, acido
furéico, metil furano e tetrahidrofurano (THF), sendo esses aplicaveis em uma
ampla gama de produtos (CLAUSER et al., 2018). Atualmente, cerca de 60% do
furfural mundialmente produzido é convertido em AF, sendo esse o produto mais
importante e utilizado em diversos setores da economia, como o farmacéutico e
de manufatura de materiais (IROEGBU; HLANGOTHI, 2019). A Figura 4 ilustra
o fluxograma do processo de obtencdo do AF a partir de hemiceluloses de

biomassa.
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Figura 4 - Fluxograma de obtenc¢éo do alcool furfurilico.

Fonte: Adaptado (IROEGBU; HLANGOTHI, 2019)

O AF é um liquido incolor ou amarelo claro, que, apds ser exposto ao calor
ou a periodos prolongados de luz, torna-se marrom ou vermelho escuro.
Ademais, possui boa solubilidade em solventes organicos, tais como cloroférmio,
éter e acetona (AHMAD; LUYT; DJOKOVIC, 2013). Também é classificado como
um furano heterociclico ou mesmo como um alcool primario. Embora exiba
alguns comportamentos tipicos desses alcoois, também apresenta a peculiar
caracteristica quimica de reagir com acidos fortes para formar um material
resinoso complexo. O AF também é um composto quimico muito reativo, sendo
possivel que reacdes de substituicdo ocorram nas posi¢coes de carbono C2 e/ou
C5 (MOTAUNG; MNGOMEZULU; HATO, 2016).

O poli (alcool furfurilico) (PFA) € um polimero termoendurecivel reticulado,
que € produzido através da polimerizagédo do FA catalisada por algum acido. As
aplicagdes do PFA incluem diversos usos bem-sucedidos em larga escala,
incluindo nucleos e moldes de fundicdo de metal, revestimentos resistentes a
corrosao, misturas em concreto, adesivos e ligantes de madeira, materiais com

baixa inflamabilidade e baixa liberagcao de fumaca, modificador para superficies
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de fibra natural e precursor para carbonos vitreos e nanocargas de carbono
(AHMAD:; LUYT; DJOKOVIC, 2013).

O processo de furfurilagdo da madeira € um tratamento quimico realizado
para melhorar as propriedades da madeira através da impregnacéo do AF e
subsequente polimerizacdo no interior dos espacos inter e intracelulares da
madeira, tornando-a mais resistente mecanicamente e ao ataque de agentes de
biodegradagdo. Esse processo, conhecido como polimerizagdo in situ, €&
conhecido como uma alternativa sustentavel e eficiente de tratamento, pois
substitui, em muitos casos, tratamentos tradicionalmente realizados na madeira
com compostos quimicos toxicos baseados em cobre, cromo e arsénio. Dessa
forma, as madeiras tratadas também s&o consideradas produtos
ambientalmente amigaveis, n&o-toxicos e podem ser aplicados tanto
internamente quanto externamente, além de possuirem alta durabilidade, baixa
absorgao de agua, alta estabilidade dimensional e boas propriedades mecanicas
(ACOSTA et al., 2022).

Em um estudo recente, Aramburu et al. (2023) realizaram um tratamento
de furfurilagdo em uma celulose microfibrilada (MFC), a qual foi adicionada a
uma pasta cimenticia na proporgao de 0,2% em relagédo a massa de cimento. Os
resultados relatados por esses autores indicaram que no estado fresco, as
pastas com MFC furfurilada apresentaram melhor trabalhabilidade, menor
consumo de agua e tempo de pega reduzido quando comparadas as pastas com
MFC nao tratada. No estado endurecido, a MFC tratada apresentou uma
melhoria na resisténcia mecanica dos compdsitos em idades iniciais em

comparagao com o MFC convencional.

2.2 Nanoargila montimorilonita

Os materiais argilosos sao explorados ha muitas décadas e seu uso é de
grande importancia em diversos setores, tais como agricultura, industria
cerAmica e construgdo civil. Sao considerados materiais de baixo custo,
comercialmente disponiveis, modificaveis, reciclaveis e ndo corrosivos (SABA;

JAWAID; ASIM, 2016). As argilas sdo formadas a partir do intemperismo e



24

erosao de rochas feldspaticas. Sdo constituidas por quantidades variadas de
ferro, magnésio, metais alcalinos e metais alcalinos-terrosos.

A nanoargila é um tipo de argila com particulas muito pequenas, da ordem
de nandmetros. Essa caracteristica confere propriedades unicas, como alta
superficie especifica e alta capacidade de adsor¢cao de substancias. Nanoargila
ainda é um termo geral designado a nanoparticulas de silicatos minerais, que se
apresentam no formato de multiplas camadas. A estrutura de cristais em
camadas tem propor¢des que variam de 100 a 1000 nandbmetros. Essas
nanoplacas estdo ligadas paralelamente por forcas de Van der Waals e
interagcdes eletrostaticas (RAFIEE; SHAHZADI, 2019). Os principais grupos de
argilas, em termos de geometria, que s&o as caulinitas, as montmorilonitas e
vermiculitas e os cloritos. A estrutura cristalina da caulinita (1:1) é formada por
camadas de tetraedros de silicio e octaedros de aluminio intercalados, com
apenas uma camada de tetraedros de silicio por cada camada de octaedros de
aluminio. As montmorilonitas e vermiculitas (2:1) sdo minerais que possuem uma
estrutura cristalina de camadas empilhadas, com duas camadas de tetraedros
de silicio e uma camada de octaedros de aluminio intercalados. Ja os cloritos
(2:2) possuem estrutura cristalina em camadas empilhadas, com duas camadas
de tetraedros de silicio e duas camadas de octaedros de aluminio intercalados.
Além disso, as nanorgilas podem ser classificadas de acordo com sua
composi¢ao quimica e morfologia.

As nanoargilas montmorilonitas (MMT) tém aspectos semelhantes as
argilas saponiticas, do grupo de minerais filossilicatos. Sdo macias e possuem
particulas extremamente pequenas com estrutura de grédos em forma de
camadas finas, derivados do minério de bentonita e formando normalmente
cristais microscépicos com uma estrutura anisotrépica laminar (SABA; JAWAID;
ASIM, 2016). Na sua estrutura ha duas folhas tetraédricas de silica e uma folha
central octaédrica de alumina, que sdo unidas entre si por atomos de oxigénio,
tendo como formulagdo quimica (Na,Ca)o,3(Al,Mg)2SisO10(OH)2.nH20. Na Figura
5 tem-se a estrutura cristalina de uma nanoargila MMT.
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Figura 5 - Estrutura cristalina de uma nanoargila MMT.
Fonte: (FONSECA et al., 2017)

A nanoargila MMT na sua forma natural é altamente hidrofilica, pois sua
estrutura em camadas permite que o material absorva agua. Atualmente, os
diversos estudos sobre esse material apresentam a nanoargila como um material
bem valioso para a produgao de materiais compositos cimenticios e poliméricos
em geral devido a seus niveis altos de estabilidade térmica, resisténcia
mecanica, biocompatibilidade e grande abundéancia (RAFIEE; SHAHZADI,
2019).

2.3 Compésitos cimenticios

O consumo de cimento pela humanidade fica atras apenas do de agua,
sendo essa uma matéria-prima muito importante em uma grande diversidade de
aplicagoes, devido a sua conformabilidade, baixo custo e bom desempenho
mecanico. Os compdsitos de cimento Portland sdo materiais que possuem uma

matriz cimenticia aglomerante composta por cimento e refor¢cos dispersos em
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seu interior. Atualmente, existem inUmeros compdsitos cimenticios, mas os
concretos e as argamassas sdo 0s principais tipos em termos de volume de
producao e utilizagdo. De acordo com Kurtis (2015), em geral, a industria dos
compositos cimenticios busca materiais de baixo custo, ecologicamente
sustentaveis, duraveis, mecanicamente resistentes e dotados de rapidos tempos
de pega e de cura. De forma a alcangar essas caracteristicas, existem muitos
estudos voltados para materiais cimenticios suplementares, adicdes quimicas e
reforgos com fibras (FU et al., 2017).

O cimento Portland tem como principal constituinte o clinquer, fabricado
pela calcinagao de calcario, argila, areia e minério de ferro. O calcario fornece o
carbonato de calcio (CaCOs), que é responsavel por 90% da composi¢do do
cimento. A argila fornece o silicato de aluminio (Al2SiOs) e o silicato de ferro
(Fe2SiOas) e, por fim, o quartzo e o minério de ferro sdo adicionados para fazer
as corregdes de silica e ferro (LOTHENBACH; SCRIVENER; HOOTON, 2011).
Esses compostos sdo queimados em fornos rotativos com alta temperatura,
formando os principais produtos do clinquer que sao o silicato tricalcico (CsS),
também chamado de alita, silicato dicalcico (C2S), também chamado de belita,
aluminato tricalcico (CsA), ferroaluminato tetracalcico (C4AF) e gesso (CSOsHz)
(CHEUNG et al., 2011; NEVILLE, 2016).

Quando o cimento entra em contato com a agua ocorre um processo de
cura (chamado de hidratagdo do cimento), o qual pode ser dividido em duas
partes: a hidratagdo dos aluminatos e a hidratagao dos silicatos. A fase mais
reativa ocorre durante a reagao do CsA, que é rapida e libera muito calor, sendo
também responsavel pela pega do cimento. Apés a formacgao do clinquer e seus
compostos, € adicionado sulfato de calcio ou gipsita (CaSO4) em teores de 2-5
m%, que funciona como um retardador de pega do clinquer durante as reagdes
de hidratacdo. Esse processo é explicado devido a formacao de sulfoaluminato
de calcio, chamado de etringita, sobre a superficie do C3S, o qual forma uma
camada pouco soluvel, que reduz a velocidade de penetragcdo da agua e, logo,
retarda a hidratagéo do silicato (AITCIN, 2007). Na Figura 6 € apresentado o
esquema do processo com 0s graos do cimento e os compostos quimicos

envolvidos na hidratacdo do cimento Portland.
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Figura 6 - Reagao esquematica de hidratagdo do Cimento Portland.
Fonte: Adaptado (FU et al., 2017)

Em contraste, os silicatos (C3S e C2S) reagem de forma mais lenta e
formam hidréxidos de silicato de calcio (C-S—H) e CH (hidroxido de calcio). O
C—-S—-H forma em torno de 50-60 m% do produto de hidratagao total. O C2S e o
C3S sao responsaveis pela resisténcia do compdsito apdés a sua hidratagao,
sendo o C3S atuante na resisténcia do compésito em todas as idades e o C2S
mais atuante em idades tardias. O C4AF esta presente em propor¢cées menores
no clinquer e acelera a hidratagao dos silicatos, porém tem pouca influéncia na
resisténcia do cimento endurecido (FU et al., 2017). Ja o CsA contribui para a
resisténcia no primeiro dia e é responsavel pela formagéo da etringita, que ocupa
entre 15% e 20% do volume da pasta e possui papel secundario na
microestrutura dos compadsitos cimenticios. Além disso, o excesso de etringita
no cimento € indesejavel, pois pode causar a desagregacao do cimento curado.
Todas essas reagdes devem ocorrer sob uma relagdo agua/cimento adequada
e sao responsaveis por colaborar com importantes propriedades de resisténcia
mecanica, fluéncia e porosidade no estado endurecido (LOTHENBACH,;
SCRIVENER; HOOTON, 2011).

2.3.1 Calcario em compositos cimenticios

O filler calcario, muito usado como material cimenticio suplementar, é
formado por carbonato de calcio (CaCOs) e carbonato de magnésio (MgCO3).

Como ja mencionado, € utilizado comumente na producdo de cimentos,
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normalmente na composi¢cdo do clinquer. Possui alta disponibilidade, baixo
impacto ambiental e producao barata, pois envolve basicamente o processo de
extragdo de matéria-prima (rochas sedimentares) e sua moagem, gerando
aproximadamente de 26 a 75 COz2/ton (LEESE; CASEY, 2012).

Em compdsitos cimenticios, os materiais considerados inertes e de baixa
reatividade (como o calcario) tém como func¢édo a diluicdo do cimento e a melhoria
no empacotamento das particulas (DAMINELI; JOHN, 2012). Por ser um material
mais fino que o cimento, sua area superficial € maior, proporcionando também
maior area para deposi¢ao e formagao de hidratos (NG; CHEN; KWAN, 2017).
Esse fenbmeno é denominado de nucleacdo. Ademais, a nucleagao das reagdes
de hidratacdo do cimento ocasionada pela presenca de calcario pode conferir
maior resisténcia mecanica nas primeiras idades da pasta (BENTZ et al., 2017,
MOON et al., 2017). Na Tabela 1 abaixo & possivel verificar a composigao

quimica (% em massa de oxidos) dos dois materiais baseados na literatura.

Tabela 1 - Composi¢cao quimica (% em massa dos 6xidos) do CPV- ARI e do calcario agricola.

CaO MgO Si03 A|203 F9203 Na20 Kzo 303 MnO PzOs TiOz

Cimento 63,5 3,1 19,4 4.1 23 0,2 1.1 3,0 - - -
Calcario 39,1 8,9 9,0 2,2 1,2 0,1 0,4 - <0,1 0,2 0,1

Fonte: Adaptado de (ALMEIDA et al., 2010)

A substituicdo do cimento Portland por calcario, como mencionado
anteriormente, normalmente, € baseada na redug¢ao de custos. Assim, o calcario
€ usado como um enchimento inerte para reduzir o consumo de cimento, a
geracao de calor durante o endurecimento, o que, consequentemente, reduz a
formacao de fissuras e promove a sustentabilidade, por conta do seu baixo
impacto ambiental no processo de produgdo. Ademais, segundo estudo de
Damineli e John (DAMINELI; JOHN, 2012), a melhoria do empacotamento
permite reduzir a quantidade de agua na composic¢ao, permitindo atingir maiores

valores de resisténcia mecanica e melhoria na eficiéncia do ligante.
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2.3.2 Fibrocimentos reforcados com fibras vegetais

Os materiais baseados em cimento endurecido, normalmente, possuem
desvantagens como a baixa resisténcia a tracdo e a baixa tenacidade a fratura.
Uma maneira eficaz para resolver essas desvantagens é reforgcar com a
aplicacao de fibras curtas uniformes, distribuidas e orientadas aleatoriamente
para controlar a formacgao de microfissuras (WEIl; MEYER, 2014a).

A produgéo de fibrocimentos de baixo custo e bom desempenho, em
paises em desenvolvimento, € uma grande necessidade. De acordo com
Bodnarova et al. (2018), a primeira produgdo de um fibrocimento ocorreu no
século XIX em um equipamento desenvolvido por Ludwig Hatschek, que foi
inspirado no processo de produgao do papel. Esse processo envolvia a mistura
de cimento, agua e fibras de amianto em uma maquina chamada "Hatschek",
que prensava a mistura em folhas finas. As folhas eram secas e cortadas em
tamanhos e formas variados, tornando-se um material versatil e duravel. A partir
disso, o processo Hatschek passou por muitos aprimoramentos e modificagdes
ao longo do tempo, com a utilizacgdo de novos materiais e maquinas
modernizadas, para torna-lo mais seguro, eficiente e capaz de produzir produtos
de alta qualidade. Atualmente, esse é o processo mais empregado no mundo
para producao de fibrocimentos.

Conforme Tonoli et al. (2009), as fibras tém sido empregadas nos
materiais cimenticios com intuito de aumentar a tenacidade original da matriz
cimenticia. Os mesmos autores afirmaram que a alta disponibilidade, o baixo
custo e a alta biodegradabilidade s&o caracteristicas que impulsionaram as
pesquisas para utilizagao das fibras vegetais em materiais cimenticios. Ademais,
nas ultimas trés décadas, a busca por um material que substituisse a fibra de
amianto motivou diversas pesquisas para encontrar uma fibra que atendesse aos
niveis de desempenho necessarios. O reforgo de matrizes cimenticias com fibras
permite melhorar a resisténcia a tragao, a tenacidade a fratura e a ductilidade do
material, além de selar as fissuras desenvolvidas. De acordo com estudos
recentes de Hamdaoui et al. (2021), normalmente, a presenga de fibras em
compositos ndo melhora a resisténcia ao surgimento de trincas, mas influencia
o comportamento pos-fissuragao, tornando a tenacidade do compdsito maior, em

torno de 65 %. Ainda tratando-se do estudo realizado, constatou-se que ha
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grande relevancia no uso de fibras vegetais como isolante térmico, pois a
condutividade térmica das fibras é proxima a dos materiais de isolamento térmico
mais comumente usados. Os valores de condutividade térmica relatados
situaram-se entre 0,04 e 0,07 W.m-'.K-!. No entanto, sua capacidade calorifica &
significativamente maior (cerca de 2500 J.kg™).

Ademais, como material de construgdo muito utilizado, as argamassas
com fibras naturais, por terem a adigdo de material organico, precisam ser
estudadas quanto comportamento ao fogo. Conforme trabalho realizado por
Jiang et al. (2021), em que foram medidos diversas propriedades associados a
flamabilidade utilizado o método LOI (Limiting Oxygen Index) e um calorimetro
de cone, foi necessaria a adicdo de aditivos retardantes de chama nos
compositos reforgados com fibras de palha de trigo. Os aditivos estudados foram
polifosfato de amoénio, hidroxido de magnésio e hidroxido de aluminio, e os
resultados obtidos demonstraram que os compdsitos com retardadores de
chama superam significativamente os compdsitos controle em termos de
termoestabilidade, retardamento de chama e supressao de fumaca.

A capacidade de reforgo de uma fibra naturais em compadsitos cimenticios
depende do tipo e da quantidade de fibra, além de sua geometria, distribuicdo e
adesdo com a matriz cimenticia (ARDANUY; CLARAMUNT; TOLEDO FILHO,
2015). Segundo o Tonoli et al. (2007), o uso de microfibras em forma de polpa
kraft sdo predominantes na producdo de fibrocimentos pelo processo de
Hatschek, tendo em vista que, além de serem mais resistentes a elevada
alcalinidade do cimento, elas permitem a produgao de placas mais finas.

Os principais objetivos a serem alcangados para desenvolver compositos
com propriedades mecanicas bem balanceada séo: dispersdo homogénea das
fibras na matriz, interacao equilibrada entre a matriz de cimento e as fibras, baixa
porosidade da matriz e porcentagem otimizada de fibras (ARDANUY;
CLARAMUNT; TOLEDO FILHO, 2015).

Para a utilizagdo das fibras, por vezes, sdo recomendados alguns
tratamentos quimicos ou mecanicos prévios. No estudo feito por Tonoli et al.
(2007), utilizando fibras de sisal para reforgo de fibrocimentos, foi estudada a
utilizacdo de fibras com diferentes graus de refinamento. De forma geral, o
aumento do grau refinamento proporcionou fibrilagdo das fibras e,

consequentemente, houve melhoria na ancoragem entre a matriz de cimento e
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a fibra. Esses autores também obtiveram aumento no moédulo de ruptura da
matriz em idades iniciais. Entretanto, indicaram que um refinamento excessivo
ocasionou encurtamento das fibras, reducdo de desempenho mecéanico e
reducao de tenacidade.

Em estudo de Tonoli et al. (2009), os autores analisaram a utilizacao de
fiboras curtas de eucalipto e de pinus em fibrocimentos. Em uma analise
comparativa entre as duas fibras, apés 28 dias de cura, os compositos
apresentaram resultados semelhantes de médulo de ruptura (MOR). Em relagao
a tenacidade, os valores foram maiores para as polpas ndao branqueadas de
pinus. Nos ciclos de envelhecimento acelerado, o compdsito com polpa de
eucalipto mostrou resultados de tenacidade superiores e melhores em relacao
ao desempenho mecanico, fato esse associado a morfologia da fibra
(comprimento e didmetro). Também é ressaltado o efeito da distribuicdo das
fibras, onde as fibras de eucalipto, por serem menores, encontram-se mais bem
distribuidas, dividindo melhor a forga recebida. Isso explicou os ganhos em
modulo de ruptura (MOR) e tenacidade. Além disso, as fibras longas da polpa de
pinus possuem a tendéncia de enroscarem entre si e formarem uma rede de
fibras aglomeradas, ou seja, ndo se espalham de forma eficiente na matriz, o
que intensifica a formagao de poros e causa o aprisionamento de ar na matriz,
prejudicando o seu desempenho mecanico. Em relagdo a densidade e a
porosidade aparente, a polpa de eucalipto apresentou menores indices por conta
de sua morfologia mais curta e fina. A presenca das fibras contribuiu ndo so para
o alto desempenho mecanico, mas também na manuteng¢ao dessa caracteristica
apos envelhecimento acelerado (TONOLI et al., 2009).

No estudo feito por Savastano, Warden e Coutts (2003) utilizando fibra de
sisal em matrizes de cimento Portland e com escdria de alto de forno obteve-se,
aos 28 dias, bom comportamento mecanico, comparado com outros trabalhos
na mesma linha. A adicdo de 12% em massa de fibra para uma matriz com
escoria de alto forno quimicamente ativada obteve aumento de 43 vezes na
resisténcia a fratura, analisada através do ensaio de flexdo, quando comparado
a matriz feita com cimento Portland n&o reforgado. Nessa mesma dosagem (12
m%) de fibra notou-se também um aumento na tenacidade do compdsito com
escoria de alto forno quimicamente ativada. O mdédulo de ruptura do compdsito

de cimento Portland reforgado com fibra aumentou 5 vezes se comparado a
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estudos semelhantes. Além disso, foi possivel verificar mudangas no compaosito
de cimento Portland com 8 m% de fibra em relacdo ao mddulo de elasticidade
(passou de 7 GPa para 11 GPa) e absorg¢ao de agua (passou de 22% para 30%),

sendo esse resultado considerado negativo.

2.3.3 Nanoargila em compésitos cimenticios

Segundo estudo de Wei e Meyer (2014b), por ser considerado um material
pozolanico, as nanoargilas ndo reduzem apenas a porosidade do material em
idades iniciais, mas também melhoram a resisténcia do cimento. Na substituicdo
de até 2 m% do cimento, elas podem acelerar a formagéao de gel C-S-H nas
primeiras idades de hidratacdo, além de ter potencial para melhorar a
microestrutura da matriz cimenticia.

O estudo realizado por Sapiai et al. (2020) verificou a utilizagdo de
nanoargila montmorilonita para o preenchimento de poros em compdsitos
hibridos. Os autores relataram que foi possivel verificar o aumento de
propriedades mecanicas, principalmente em teores menores que 5 m% de
adigao, em que se obteve aumentos no moédulo de tragao longitudinal de 14%,
10,3 e 1,47% para percentuais de 1 m%, 3 m% e 5 m% de nanoargila,
respectivamente. Por outro lado, houve reducdo do moédulo para adi¢des
superiores a 5 m% devido a ma dispersédo da nanoargila no compdsito, aspecto
relevante para atingir um bom desempenho.

Corroborando esses resultados, o estudo de Mylsami et al. (2019)
também obteve resultados relevantes em adicbes de 1-4 m% de nanoargila
montmorilonita cloisite 30B, em relacdo ao desempenho mecanico. Na
resisténcia a flexao de trés pontos, resisténcia a compressao e ao impacto, os
resultados aumentaram a medida em que se foi adicionando a nanoargila até 3
m% e, a partir de 4 m%, esses valores comegaram a reduzir devido a ma adeséao
na interface do compasito, gerando microfissuras, bem como transferéncia nao
uniforme das tensdes internas devido a aglomeragao do material no interior da
matriz.

Em relacdo ao processo de absorcdo de agua em compdsitos, a
nanoargila tem um papel importante na redugao, principalmente em teores

maiores que 5 m%, onde o teor de agua de equilibrio reduz continuamente na
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medida que o teor de nanoargila aumenta, obtendo seu ponto maximo na adigéo
de 5 m% (MOHAN; KANNY, 2011).

Ademais, no estudo realizado por Hakamy, Shaikh e Low (2015), foi
analisada a utilizacdo de nanoargilas montmorilonita cloisite 30B e nanoargilas
calcinadas em compdésitos com cimento Portland, em percentuais de 1-3 m% de
substituicdo. Nas analises de porosidade, densidade e absorgdo de agua, foi
notavel o melhoramento dos indices em relagdo ao traco contendo apenas
cimento Portland, onde os melhores resultados foram no tragco com 1 m% de
nanoargila, em que houve redugdo da porosidade e absorgdo de agua e o
aumento da densidade, produzindo uma microestrutura mais densa e
consolidada. Na resisténcia a compressao, obteve-se aumentos de
aproximadamente 32%, 23% e 17%, enquanto na resisténcia em flexdo os
aumentos obtidos foram de 32%, 29% e 25%, respectivamente, para 1%, 2% e
3% de nanoargila. Dessa forma, a adicdo de nanoargila pode aumentar a
porosidade e absor¢gado de agua em relagéo a adicdo de 1% e isso devido a ma
disperséo e aglomeragao de nanoargila, que produz mais vazios na matriz.

Ademais, devido a pozolanicidade da nanoargila, ela reduz o tamanho dos
poros e a porosidade da matriz, além de melhorar a resisténcia mecéanica e as
propriedades no estado endurecido da matriz. Além disso, nos compdsitos com
1% de nanoargila obteve-se menores quantidades de CsS e C2S e maior
quantidade de Ca(OH)2, quando comparado com o compodsito com 1% de
nanoargila calcinada. Esse resultado demonstra que a reagado pozolanica é
menor nas argilas ndo calcinadas, além de as argilas calcinadas possuirem
grande quantidade de material amorfo e com alta reatividade pozolanica
(HAKAMY; SHAIKH; LOW, 2015).

Foi realizado um estudo por Farzadnia et al. (2013), utilizando 1%, 2% e
3% de nanoargila haloisita em uma matriz cimenticia. A nanoargila haloisita
possui propriedades semelhantes ao SiO2 e composi¢ao quimica semelhante ao
metacaulim, portanto, durante o processo de hidratagdo, a nanoargila reage com
o cimento e altera as propriedades quimicas, além de seu carater pozolanico
produzir ions que levam a formacgao de minerais cimenticios. Ademais, a silica
liberada da nanoargila haloisita, reage com o ion calcio para formar os slicatos
de calcio hidratados. Nos resultados do estudo, em relagao a fluidez, houve uma

reducao de 65%, na adigao de 3% de nanoargila, em comparagao com a amostra
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de controle (0% de nanoargila), atribuido a grande area superficial e alta
quantidade de SiO2, logo a fluidez foi reduzida a medida que se adicionou
nanoargila. A incorporagao de 3% de nanoargila aumentou em 24% a resisténcia
a compressao aos 28 dias, quando comparado ao controle.

Na curva tensao vs. deformacao, foi perceptivel o comportamento mais
fragil dos compdsitos com nanoargila, em todos os percentuais, quando
comparado ao controle. Esse fato pode ser atribuido a reducédo de vazios na
pasta de cimento dos compdsitos com nanoargila, o que os torna mais
compactos e mais densos, além de uma ligagao mais forte na matriz de cimento,
devido a reticulacdo da forma tubular presente nas particulas da nanoargila
haloisita (FARZADNIA et al., 2013).

2.3.4 Cura de fibrocimentos sob pressao

O processo de cura em autoclave € importante para acelerar os processos
de fabricagao de fibrocimentos, possibilitando rapida disponibilidade e redugéo
de espacos fisicos para armazenamento de materiais. A cura em autoclave para
compdsitos cimenticios com polpas celulésicas tem sido avaliado em alguns
estudos a fim de reduzir o tempo de cura, aumentar a durabilidade e reduzir o
consumo de cimento (BENTUR; AKERS, 1989; COUTTS; NI, 1995).

O processo de endurecimento ocorre por conta das altas temperaturas e
pressdes atingidas, que potencializam as reagdes quimicas de hidratagdo. O
principal processo que ocorre € uma interagao entre o Ca(OH)z, a SiO2 e a agua,
formando hidrossilicatos de calcio, que unem os graos que nao reagiram e
formam aglomerados artificiais (LUKMANOVA; MUKHAMETRAKHIMOV;
GILMANSHIN, 2019).

A cura térmica tem diversos efeitos nas propriedades mecanicas dos
fibrocimentos. O principal efeito & conferir essas propriedades em um curto
espaco de tempo, incluindo a transformacao do hidrato de silicato de calcio (C-
S-H) de uma forma amorfa em uma forma mais cristalina, denominada
tobermorita. Outro beneficio é a ativagdo de materiais inertes como a silica, pois
em alguns estudos anteriores foi relatado que, numa condicéo de alto teor de
cimento e baixa relagao agualligante, o cimento permanece desidratado sob cura

normal de 28 dias, mesmo com a presencga de materiais pozolanicos reativos
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como a silica ativa. Ja na cura térmica, a silica ativa ja é gradualmente dissolvida
e reage com a portlandita ou Ca(OH)2, formando um novo C-S-H
(KUNCHARIYAKUN; SINYOUNG; KAJITVICHYANUKUL, 2022). Em relagéo a
zona de transicao interfacial fibra-matriz, ja foi relatada uma zona mais espessa
para o caso da cura com autoclave, comparada a cura convencional por 28 dias
(KUNCHARIYAKUN; SINYOUNG; KAJITVICHYANUKUL, 2022).

Os autores Kunchariyakun et al. (2022) analisaram o efeito de diferentes
tipos de cura em argamassas com adi¢ao de fibra de celulose de madeira (em
forma de polpa). Foram analisadas a cura normal ao ar por 28 dias, a cura
térmica a 70 °C e a cura em autoclave. Comparadas a cura convencional, as
curas térmicas proporcionaram aumento nas resisténcias a compressao e a
flexdo (aproximadamente 100% para ambos) em fibrocimentos com adigao de
fibora de madeira em propor¢des de 0 a 5%, em substituicdo a quantidade de
cimento. Esse aumento de resisténcia devido a cura em autoclave ou ao
tratamento hidrotérmico foi devido a criacao de novos produtos cristalinos como
o hidrato de silicato de calcio cristalino (C-S-H), resultando ainda na prevengéo

da hidrélise alcalina da fibra.
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3. Metodologia

3.1 Matérias-primas e seus padroes

3.1.1 Cimento e calcario

O cimento utilizado foi o cimento Portland de alta resisténcia inicial (CPV-
ARI) da marca Caué. A utilizacado desse tipo de cimento foi devido ao fato de ser
considerado o mais puro, ou seja, ndo apresenta adicdo mineral em sua
composigao, que poderia interagir com a nanoargila e/ou com as fibras. De
acordo com a ABNT NBR 16697/18, o cimento Portland CPV-ARI é considerado
um cimento de alta resisténcia inicial, assumindo valores minimos de 34 MPa de
resisténcia a compressao aos 7 dias. Na Figura 7a é apresentado o cimento
utilizado. Mais detalhes sobre esse cimento constam no Anexo A deste

documento.

Figura 7 - Cimento (a), calcario (b), fibra de sisal (c) e nanoargila (d) utilizados no presente
estudo.
Fonte: Autor
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A utilizacdo do calcario agricola serviu para a substituicdo parcial do
cimento, de forma a reduzir custos e aumentar o apelo ambiental dos
fibrocimentos, além desse ser um material comumente utilizado na fabricagao de
fibrocimentos em industrias. O calcario agricola estudado foi da marca
Dagoberto Barcelos. Na Figura 7b é apresentada uma fotografia do calcario
utilizado.

A composicado elementar semiquantitativa do cimento foi analisada por
meio da espectroscopia de fluorescéncia de raios X (FRX) por espectroscopia
de energia dispersiva (EDX) em um equipamento EDX-720 da marca Shimadzu
Scientific Instruments, contendo tubo de rédio (Rh) e detector refrigerado com
nitrogénio liquido (N2). A estabilidade térmica foi avaliada por analise
termogravimétrica (TGA) utilizando um equipamento da marca TA Instruments,
modelo Q50. Para tanto, a amostra foi mantida cadinho aberto e aquecida de 50
°C a 250 °C a uma taxa de aquecimento de 10 °C.min~" sob atmosfera inerte de
N2, seguindo a norma ASTM D7582-15.

A granulometria dos materiais foi analisada por meio de difracdo a laser
(equipamento CILAS 1180), na faixa de 0,04 a 500.00 ym, com comprimento de
onda de 830 nm. Para tal, as particulas foram suspensas em alcool isopropilico

e agitadas a 200 rpm.

3.1.2 Fibras de Sisal

As fibras de sisal foram adquiridas comercialmente na forma de fios e a
revendedora se chama Compel, localizada em Aruja-SP. Essa fibra foi utilizada
como refor¢co na matriz e foi escolhida por ser uma fibra nativa do Brasil, de baixo
custo e alta disponibilidade. As fibras foram cortadas manualmente com
comprimento igual a 2 cm. Em todos os tragos foram utilizados 2 m% de sisal em
relacdo ao aglomerante. Na Figura 7c encontra-se uma fotografia das fibras de
sisal utilizadas.

As caracteristicas morfolégicas das fibras foram avaliadas em
microscopio Optico com camera da marca Opton (modelo TNB-04T-PL) com
lentes 4x%/0,10 e 10%/0,25. A sec¢ao transversal da fibra foi medida a partir das

imagens obtidas no microscépio usando o software Image-J, que foi usado para
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calcular os valores médios e desvios de 30 fibras. As fibras secas foram
preparadas (Tappi 257 cm-12) e caracterizadas por meio de analises quimicas
via-umida para obtencgéo dos teores de umidade (método gravimétrico), cinzas
(T211 om-93), extrativos etanol-tolueno (Tappi T204 om-97), lignina insoluvel em
acido (Tappi T222 om-98) e holocelulose (massa restante até 100%). A estrutura
quimica foi analisada por espectroscopia de infravermelho por transformada de
Fourier (FTIR) (equipamento modelo 400, Perkin EImer Spectrum) em amostras
de p6 em pastilhas de KBr em absorbancia direta. Um total de 32 varreduras

(intervalo de 1000 a 4000 cm-") foram realizadas com resolugdo de 4 cm-'.

3.1.3 Nanoargila

A nanoargila utilizada foi do tipo bentonita hidrofilica (PGV), que é uma
argila montmorilonita natural, quimicamente modificada com um sal quaternario
de amobnio, que possui grupamentos polares e uma densidade de
aproximadamente 2400 g/cm3. A inclusdo de nanoargilas serviu para ajudar na
preservagao da fibra, devido a grande quantidade de silica em sua composicao,
sua elevada area superficial e sua consequente alta atividade pozolanica. Foram
confeccionados compdsitos com 1 m% e 5 m% de nanoargila em relagédo ao
cimento. Na Figura 7d é apresentada a nanoargila utilizada.

Os ensaios de distribuicdo granulométrica por difracao a laser, FT-IR, TGA e
FRX foram realizados conforme os mesmos procedimentos e equipamentos
utilizados para as analises do cimento e calcario. Os padrbes de DRX foram
adquiridos usando um difratbmetro de raios x (D8 Advance, marca Bruker),
empregando radiagdo CuKa (comprimento de onda = 1,5418 A°) a 40 kV e 40
mA.

3.2 Reacgdes induzidas

Para simular o processo de degradagao do sisal devido ao ambiente
alcalino imposto pela matriz cimenticia, foi realizada uma reagao de degradacéo
induzida utilizando uma solugao de hidroxido de sédio (NaOH; 98% de pureza;

Sigma Aldrich). O NaOH foi adicionado a agua até atingir um pH 12 (=1,7 m%
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NaOH em relacdo a agua destilada), que é semelhante a matriz de cimento. As
seguintes misturas de materiais, incluindo fibras, foram imersas nessa solugao
de NaOH: i) somente fibras, ii) fibras + nanoargila, iii) fibras + nanoargila + AF +
anidrido maleico (AM). O AM (98% de pureza, marca Aldrich) foi utilizado como
catalisador para o AF (98% de pureza, marca Aldrich). As proporgbes desses
materiais seguiram aquelas usadas nos compadsitos, conforme apresentada na
Tabela 2. Apés 60 dias de reagao induzida, as amostras foram avaliadas por FT-

IR utilizando o mesmo equipamento e parametros citados anteriormente.

3.3 Composicao e moldagem dos compésitos

Os fibrocimentos foram dosados baseando-se no tragco, em massa,
utilizado no trabalho de Tonoli et al. (2009). O teor de fibras utilizado foi de 2 m%,
definido através de andlises realizadas e estudos de autores (ARDANUY;
CLARAMUNT; TOLEDO FILHO, 2015; CLARAMUNT et al., 2011; TONOLI et al.,
2009). Todas as pastas de fibrocimento foram confeccionadas com relagéo
agua/cimento (a/c) de 0,4, que foi determinado através do ensaio de agua de
consisténcia de pasta padrao, conforme a ASTM C187-16 (2016). Esse ensaio
de agua de consisténcia determina a relagdo a/c adequada para atingir uma
coesao estavel entre as particulas de cimento ao mesmo tempo que garante uma
presenga de agua suficiente para a sua hidratagdo. Na Tabela 2 sao

apresentadas as proporgdes de cada material para confecgdo dos compositos.

Tabela 2 - Tragos utilizados.

Nomenclatura Cimento Calcario Sisal Agua (g) Nanoargila AF (9) AM (g)
(9) (9) (9) (9)
CON 0,00 0,00 0,00
NC1 23,24 0,00 0,00
NC5 116,21 0,00 0,00
NC1FA50 2324,16 385,35 55,30 929,66 23,24 27,65 1,38
NC1FA50P 23,24 27,65 1,38
NC5FA50 116,21 27,65 1,38
FA50 0,00 27,65 1,38

Fonte: Autor
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O processamento dos compdésitos foi realizado conforme Aramburu et al.
(2023). No processo de moldagem dos corpos de prova, foi feita a mistura prévia
manualmente dos materiais, misturando a pasta de cimento com o calcario e as
fibras. Nos tragcos com utilizacdo de AF, os materiais foram misturados com a
agua e as fibras, e, posteriormente, com a pasta de cimento, formando uma
pasta uUnica de cimento e fibras. Todos os materiais passaram por
homogeneizagdo em uma argamassadeira de eixo vertical e movimento
planetario com a rotacéo de 140 rpm por 3 min e mais 220 rpm por mais 1 min,
de forma semelhante as metodologias utilizadas por Kolour, Ashraf e Landis
(2021) e Hisseine, Omran e Tagnit-Hamou ( 2018).

Em um grupo de amostras (NC1FA50P), as fibras receberam um
tratamento de furfurilagao prévio, no qual as fibras foram submetidas a imersao
na mistura de AF, AM e agua, posteriormente passando por aguecimento em
estufa a 80 °C por 24 h, conforme é apresentado na Figura 8. Apdos esse periodo,
a mistura obteve coloracdo marrom-avermelhada, que € a coloracéo
caracteristica do AF apds seu contato ou exposi¢céo prolongada ao ar e a luz do
dia (IROEGBU; HLANGOTHI, 2019). A total mudanca de sua cor apds a reagéo
em estufa indica que o tratamento foi eficaz na conversdo de AF em poli(alcool
furfurilico). Posteriormente, o material foi misturado com a pasta de cimento,

conforme realizado com o restante das amostras.

Figura 8 - Fibras de sisal apds o tratamento prévio.
Fonte: Autor
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Os espécimes foram moldados de acordo com a ASTM C305 (2014),
usando moldes prismaticos de 40 x 40 x 160 mm para realizagdo dos ensaios
mecanicos e tenacidade a fratura, que foram preenchidos com a massa fresca,
conforme apresentado na Figura 9a. Para os espécimes sujeitos ao ensaio de
tenacidade a fratura, as amostras foram pré-entalhadas com uma haste de 8 mm
de espessura posicionada transversalmente no meio do comprimento (Figura
9b), no molde ainda fresco. O material foi dividido em duas camadas e
compactados sobre uma mesa vibratoria. Foram moldados seis corpos de prova
e apos a moldagem, os espécimes foram deixados em processo de secagem ao

ar.

Figura 9 - Material dividido em moldes a) e espécimes entalhados com haste de 8mm b).
Fonte: Autor

Atingindo a consisténcia para desmoldar, os corpos de prova foram
desmoldados apds cura ao ar por 5 dias e levados para o processo de cura sob
pressdo na autoclave por um periodo de 8 h, conforme procedimento descrito
por Tawfik e Abd-El-Razik (2022). O processo de aquecimento foi realizado
durante o processo de cura sob pressao dos compdésitos, no qual foram
induzidas a pressao maxima de 1,5 kgf/cm? através de uma autoclave Phoenix
AV (modelo AV-18), pelo periodo de 8 h, induzindo assim o processo de
polimerizagado do AF. Na Figura 10a € possivel visualizar os espécimes apos a

desmoldagem e na Figura 10b apds a cura sob presséo.
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Figura 10 - Espécimes desmoldados (a) e curado sob presséo (b).

Fonte: Autor

As caracteristicas de densidade, porosidade e absor¢gao de agua foram
aferidas apds o processo de cura em autoclave, de acordo com a ASTM C948-
23 (2023). Os seis corpos de prova ficaram imersos em agua por 24 h e, apos o
periodo, foi determinada sua massa (A) em uma balanca hidrostatica. Para a
determinagcao da massa saturada com superficie seca (B), os espécimes foram
retirados da agua e secos com pano. Apds as pesagens, 0s espécimes foram
levados para estufa em temperatura de 100 °C por 24 h e assim foi medida sua
massa seca (C). Dessa forma, foi possivel calcular os valores de porosidade,
densidade e absorgéo de agua dos corpos de prova, através das Equacgoes 1, 2

e 3, respectivamente:

, B-C
Porosidade aparente = Py 100 @Y
. c
Densidade = —* 100 (2)
B-A

Absorgao de agua = B—;C * 100 3
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3.4 Propriedades no estado plastico

Apo6s a determinagdo da quantidade de agua anteriormente descrito,
também foi analisado os tempos de pega inicial e final com o auxilio de um
aparelho de Vicat, de acordo com a ASTM C191-21 (2021). O tempo de pega €
definido como o tempo necessario para que a agulha penetre na amostra até
uma determinada profundidade predefinida. O tempo de pega inicial foi
determinado pelo tempo decorrido do contato entre o cimento e a agua e o tempo
em que a agulha ndo consegue mais penetrar 4 mm no fundo do cone, podendo
variar £ 1 mm. O tempo final de pega foi determinado pelo tempo em que nao
houve penetracédo da agulha na superficie do cone. No presente estudo nao foi
possivel avaliar o tempo de pega inicial, pois o resultado obtido n&o foi
considerado confiavel, tendo em vista as fibras de sisal eventualmente impediam
a progressao da agulha do aparelho. Dessa forma, obteve-se o resultado do
tempo de pega final dos compésitos.

A fluidez e trabalhabilidade da pasta foi analisada através do ensaio de
flow table, de acordo com a ASTM C230/C230M-20 (2020). As pastas foram
moldadas em um cone metalico com medidas normatizadas (10 x 7 x 6 cm?®) em
cima de uma mesa de abatimento, conforme mostra a Figura 11. Apds o
processo, sdo tomadas trés medidas do didametro do espalhamento da pasta e a

meédia anotada.
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Figura 11 - Andlise de fluidez da mistura no flow table.

Fonte: Autor

3.5 Propriedades no estado endurecido

O desempenho mecanico dos fibrocimentos foi avaliado através de
ensaios de tracédo na flexdo, conforme a norma ASTM C348 (2014). Os seis
corpos-de-prova foram produzidos com 40 x 40 x 160 mm (largura x altura x
comprimento) e caracterizados apds cura em autoclave em uma maquina de
ensaio universal de ensaios mecanicos da marca EMIC, modelo DL 30000,
disponivel no Laboratério de Propriedades Fisicas e Mecanicas (UFPel). Na
Figura 12 é possivel analisar os corpos de prova durante a apds os ensaios
mecanicos. A maquina foi equipada com uma célula de carga com velocidade de
carregamento ajustada para 50 N/s e um vao (L) de 100 mm. Através do ensaio
de flexdo em trés pontos foi avaliada a tensdo maxima na amostra (ofmax),
calculada pela Equagado 5, determinada quando a carga (F) atingiu o valor
maximo na curva tensado versus deformacao. A deformagao (€) na superficie
inferior dos corpos de prova foi calculada a partir da deflexdo maxima (D) através

da Equacao 6. A tenacidade (T) foi obtida a partir da energia absorvida no ensaio
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de flexao, sendo calculada através da integral abaixo da area da curva tensao

versus deformacao.

_3*F*L c
O-f_Z*W*hz ()
6xDxW
£=—7— ©®)

Em que: L= 100 mm, W =40 mm, h =40 mm, F é a carga maxima, m o coeficiente

angular da reta e D a deflexdo maxima.

i

Figura 12 - Espécime no ensaio de flexao em trés pontos (a), espécimes apds 0s ensaios ensaios
mecanicos (b) e espécime na execugao do ensaio de compressao (c).

Fonte: Autor
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Apds o rompimento dos espécimes, amostras foram retiradas para
analises morfolégicas por meio de uma microscopia 6tica (MO). O ensaio foi
realizado em um equipamento da marca Dino-Lite, modelo Pro. As duas metades
de cada um dos espécimes ensaiados em flexao foram utilizadas para os ensaios
de compressao, a partir dos quais determinou-se a tensdo de compresséo (oc),
de acordo com a norma ASTM C348-21 (2021). Foram posicionados os pratos
de compressao prismaticos no tamanho 40 mm x 40 mm e aplicado o
carregamento a uma velocidade de 500 N/s. Na Figura 12c é mostrada a vista
lateral de um espécime sob ensaio de compressdo. Com base nessas curvas
tensao versus deformagéo obtidas em compressao, foi determinado o médulo de
elasticidade como a inclinagao da reta tangente a parte elastica da deformacao.

Em relagdo ao ensaio de tenacidade a fratura (Kc), os seis espécimes
receberam um entalhe de 8 mm sob o corpo de prova e foram ensaiados em
flexdo sob um vao (L) de 120 mm, apds prosseguiu com os padrdes da norma
ISO 12135 (2021). Através da Equacao 7 foi possivel encontrar a tenacidade a
fratura dos compadsitos, usando os parametros calculados com as Equacgdes 8 e
9. Nas Figuras 12a e 12b, tem-se detalhes sobre os espécimes ensaiados para
a determinagdo das propriedades em tracdo na flexdo e na Figura 13 séo

mostrados alguns espécimes moldados para os ensaios de tenacidade a fratura.

Kc=mf(ﬂ) (7)
a
b= ®)

1,99 — B(1 - B)(2,15 — 3,935 + 2,78%)
(1+2p)(1 - p)*?

3
fB =58 )

Em que: L= 120 mm, b = 40 mm, w = 40 mm, a é o comprimento do entalhe, Pf

€ a carga necessaria para a ruptura.
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b) P

Figura 13 - Espécimes entalhados moldados para o ensaio de tenacidade a fratura (a) esquema
utilizado para moldagem (b).

Fonte: Autor
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4, Resultados e discussoes

4.1 Analise da fibra de sisal

O diametro das fibras de sisal utilizadas no presente trabalho (Figura 14
e Tabela 3) esta de acordo com o apresentado na literatura. Portanto, esses
resultados corroboram os estudos de Bekele, Lemu e Jiru (2022), que obtiveram
valores de 0,474 mm, bem como Moran et al. (2008), que apresentam uma faixa
de diametros de fibra entre 0,1 e 0,5 mm. Quanto ao comprimento, os valores
mostrados na Tabela 3 confirmam a precisdo do corte manual realizado para

ajustar essa dimensao das fibras.

Figura 14 - Micrografias das fibras de sisal obtidas em microscépio ético.

Fonte: Autor

Tabela 3 - Médias e desvios referentes ao didmetro e ao comprimento da fibra de sisal.

Diametro (mm) Comprimento (mm)

0,488 + 0,117 19,150 £ 5,967

Fonte: Autor

Na Figura 15 é apresentado o espectro infravermelho da fibra de sisal. O
espectro apresenta modos de vibragdo caracteristicos de materiais
lignocelulésicos, conforme descrito por Herrera-Franco e Valadez-Gonzélez
(2005).
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Figura 15 - Espectro de infravermelho da fibra de sisal pura.

Fonte: Autor

Observou-se a presenca da banda de absor¢cao -OH em torno de 3400
cm-', indicando grupos hidroxila (-OH) presentes na celulose e hemicelulose da
fibra, como mencionado por Teklu (2021). O pico em torno de 2920 cm' indica
ligacbes C-H presentes na celulose e hemicelulose. A banda de absorgédo de
C=0 esta em torno de 1740 cm-', indicando grupos carbonila (C=0) presentes
em compostos como lignina e pectina da fibra (FILHO; SILVA; TOLEDO FILHO,
2013). O pico em torno de 1634 cm representa ligagbes C-C na celulose e
hemicelulose, e o pico em torno de 1050 cm™' indica ligagbes C-O nessas
mesmas estruturas. O pico em 1250 cm™ corresponde a deformacao axial
assimétrica de ligagbes C-O-C de éter, éster ou grupos fendlicos presentes. O
pico em 1057 cm-! ¢ atribuido ao estiramento do tipo C-O e a vibragéo do grupo

C-H, ambos encontrados na celulose (FERREIRA et al., 2015). Em geral, é
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possivel verificar com o espectro FT-IR da fibra de sisal estudada, que suas
ligagcbes quimicas sao qualitativamente consideradas normais.

A composic¢ao quimica da fibra de sisal é apresentada na Figura 16. Nessa
composigao encontrou-se 84% de holocelulose (celulose e hemicelulose), 7,5%
de lignina, 7,1% de extrativos (compostos aromaticos, flavonoides, pectina,
ceras, e outros compostos orgéanicos) e 1,8% de cinzas. O resultado dessa
analise quimica corrobora o estudo de Toledo Filho et al., (2009), que informaram
percentuais de celulose (70%), hemicelulose (12%), lignina (10%) e uma
pequena quantidade (2%) de outros materiais lignoceluldsicos.  Valores
semelhantes também sdo apresentados por Alshaya et al. (2018): celulose
(73%), hemicelulose (13%), lignina (11%), extrativos (1,33%) e cinzas (0,33%).
E importante notar que a quantidade e composicdo dos extrativos presentes na
fibra de sisal podem variar dependendo da espécie de sisal, da regiao geografica
e das condi¢gdes ambientais em que a planta é cultivada. Em geral, a quantidade
de cinzas na fibra de sisal € relativamente baixa em comparagédo com outras
fibras vegetais, como a juta e o canhamo (ONUAGULUCHI; BANTHIA, 2016).
Ademais, a composi¢cdao quimica encontrada na fibra de sisal em estudo
converge também com os resultados obtidos por FTIR. Essa analise quimica
quantitativa ainda confirma a condicdo normal do sisal estudado, o que indica
gue houve um desenvolvimento e extracdo da planta adequados, bem como um

transporte e armazenamento que nao danificaram o material.

Cinzas Extrativos
1.8% | 71%

’ Lignina

7,5%

Holocelulose
84,0%

Figura 16 - Teores médios dos principais compostos quimicos da fibra de sisal.

Fonte: Autor



Ca Si Fe Al S K Ti Mn  Sr Zr Mg Zn Cu Nb Y

Cimento 77,85 968 453 290 218 204 0,39 0,22 0,19 0,02 - - - - -
Calcario 6,88 5589 1362 1765 0,13 0,96 0,72 0,11 0,09 032 342 0,08 0,06 0,04 0,02

Nanoargila 7450 728 260 0,99 - 067 - 022 005 - 1367 - 0,06 - -
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4.2 Analise dos pds ceramicos

A composigao elementar semi-quantitativa do cimento, do calcario e da
nanoargila foi analisada por meio da espectroscopia de fluorescéncia de raios-X
(FRX) por espectroscopia de energia dispersiva (EDX). Os resultados obtidos
foram registrados na Tabela 4. E importante notar que o ensaio ndo permite a
deteccao direta da presenca de carbono e oxigénio nos materiais analisados. No
entanto, considerando a composi¢do quimica ja conhecida do cimento (por
exemplo, C3S e C2S) e de seus produtos de hidratagao (por exemplo, C-S-H e
Ca(OH)2), é possivel inferir a presenca desses compostos caracteristicos (SILVA
et al., 2020b).

Tabela 4 - Composi¢cao quimica elementar do cimento, calcario e nanoargila.

Fonte: Autor

O resultado obtido no ensaio estd em concordancia com o que é
encontrado na literatura para todos os materiais em estudo (ARAMBURU et al.,
2023; DE OLIVEIRA et al., 2023). No contexto do cimento, a presenga de calcio
(Ca) e silicio (Si) esta associada aos silicatos tricalcico e dicalcico. Quando esses
compostos reagem em meio aquoso, formam os silicatos de calcio hidratados
(C-S-H) presentes nos compdsitos, responsaveis por grande parte das
propriedades mecanicas do cimento endurecido.

O calcario também reage durante o processo de formagao do cimento com
o aluminio (Al) e o ferro (Fe). Portanto, a presenca desses elementos esta
associada ao aluminato tricalcico (C3A) e ao ferroaluminato tetracalcico (C4AF).
Pequenas e variaveis quantidades de Oxido de potassio (K20) estédo
relacionadas a componentes menores no cimento, que prontamente formam
solucdes de hidréxido de potassio (KOH) a medida que as fases de aluminato e
oxido de ferro se hidratam para absorver os ions sulfato.

No estudo realizado por Borges, Neto e Mendonga (2021), também foram

identificados os elementos presentes na Tabela 4, com quantidades similares,
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destacando a predominéancia de Ca e Si. As composi¢des de CaO e Al203 foram
aproximadamente de 64% e 17%, respectivamente. Esses resultados
evidenciam que a presenga do CaO, como componente majoritario, esta em
conformidade com as especificagdes do material em questao. A similaridade dos
resultados encontrados nessa pesquisa antecedente com os dados da nossa
analise reforca a consisténcia e a confiabilidade das conclusdes sobre a
composi¢ao do cimento em estudo.

Como esperado, o elemento de maior concentragdo no calcario é o Ca,
provavelmente presente em forma de carbonato de calcio (CaCOs), seguido do
magneésio em forma de 6xido de magnésio (MgO). Esse segundo elemento &
caracteristico do calcario dolomitico agricola. Esses resultados estdo coerentes
com alguns apresentados nos estudos consultados a partir da literatura
(CRNKOVIC et al., 2004; MOON et al., 2017).

Conforme € perceptivel na Tabela 4, os elementos quimicos majoritarios
da nanoargila sdo o Si e Al, presentes nos argilominerais. Esses resultados eram
esperados com base em Alharbi et al., (2020), que apresentaram valores
préximos aos encontrados em termos de teores de SiO2 (61,24 %) e Al20s3
(20,89%). Ademais, da mesma forma que € apresentado no estudo realizado por
De Paiva et al., (2008), que analisaram 7 tipos de nanoargila. De acordo com
esses autores, o Si € 0 elemento majoritario de nanoargilas bentonitas, que sao
filossilicatos caracterizados por suas estruturas em camadas, ricas em silicatos.
Esse Si contribui para formacéao das camadas dos tetraedros de silicio-oxigénio
que sdo a parte fundamental da estrutura das nanoargilas, conferindo
estabilidade e coesao para as particulas (DE PAIVA; MORALES; DIAZ, 2008). A
presenga do Al também é essencial na estrutura 3D da nanoargila, pois substitui
parte do Si na estrutura das camadas, resultando na formacado de cargas
negativas na superficie das particulas de argila. Essa carga negativa € uma
caracteristica importante, pois influencia as propriedades de adsorgao, troca
ibnica e interagbes com outras substancias na superficie das particulas. A
interacado dos elementos na nanoargila com os componentes do cimento pode
ser complexa e depende das proporgdes, das condicdes de hidratagcao e dos
processos de fabricagdo (CARASTAN, 2007; RAFIEE; SHAHZADI, 2019).

A Figura 17 mostra os resultados obtidos com a analise termogravimétrica

do calcario. Em conformidade com o estudo de Lee et al., (LEE et al., 1993), a



53

primeira etapa da curva, ocorrente em temperaturas mais baixas (até
aproximadamente 100 °C), é associada com a perda de umidade adsorvida na
superficie do calcario. A segunda etapa estd associada com a decomposi¢cao
dos carbonatos presentes no calcario (400 °C - 750 °C) e a terceira etapa esta
associada com a decomposi¢cao de outros componentes presentes no calcario
(GABROVSEK; VUK; KAUCIC, 2006).
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Figura 17 - Termograma do calcario agricola.

Fonte: Autor

Durante a termogravimetria do calcario agricola, a decomposig¢ao térmica
do CaCOs ocorre em uma faixa de temperatura que varia entre 600 °C e 900 °C,
o que pode variar dependendo das impurezas presentes (GABROVSEK; VUK;
KAUCIC, 2006). Similar ao que foi obtido para os demais pds ceramicos, os
resultados apresentados sdo semelhantes a literatura consultada (SOUZA;
BRAGANCA, 2013). Assim, o principal evento térmico de perda de massa ocorre
logo apds 600 °C. Esse processo se deve a calcinagao do calcario, que comega

a acontecer a partir dos 400 °C, de forma analoga ao relatado na literatura
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(AVILA; CRNKOVIC; MILIOLI, 2006). Essa decomposicédo forma oxido de calcio
(Ca0) e didxido de carbono (COz2).

A anadlise da distribuicdo granulométrica do calcario e do cimento foi
realizada por difracédo a laser e as curvas obtidas foram apresentadas na Figura
18. Conforme curva granulométrica apresentada para o calcario, 90% (Do) das
particulas apresentaram tamanho inferior 185,57 um. O didmetro equivalente a
50% (Dso0) da massa acumulada foi de 73,55 um e o referente a 10% (D+o0) foi de
17,51 ym. Sendo assim, o calcario possui diametro médio de 90,21 um. Esse
resultado confirma a ideia do estudo, que foi a inclusdo de um material que
ajudasse no empacotamento das particulas, proporcionando efeito filler. Essa
granulometria calcario pode desempenhar um papel importante nas
propriedades do fibrocimento endurecido, ajudando a preencher os vazios,

melhorando a compacidade e, consequentemente, as propriedades mecanicas.
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Figura 18 - Curvas granulométricas do calcario e do cimento.
Fonte: Autor

Em relagdo ao cimento, a curva granulométrica apresentou que 90% das
particulas apresentaram tamanho inferior a 35,50 ym, 50% das particulas com
tamanho inferior a 14,54 ym e 10% das particulas com 3,30 um, totalizando
didmetro médio do cimento de 17,35 um. Quanto maior a superficie de contato

cimento-agua, maior quantidade de gel formado na hidratagdo e
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consequentemente maior resisténcia inicial, logo a finura do material melhora a
reacao de hidratagcdo. Ademais, o material estudado esta em concordancia com
a especificacao de materiais finos apresentada na ASTM C33-18 (2018).

A Figura 19 exibe os resultados de FT-IR da nanoargila. Nos espectros da
nanoargila, foi possivel identificar a presenca de bandas de absorg¢ao nas regides
de 2920 cm™ e 2856 cm™', que correspondem aos estiramentos assimétricos e
simétricos das ligacbes C-H (pertencentes aos grupos CHs e CHo2),
respectivamente (DE PAIVA; MORALES:; DiIAZ, 2008). Ainda de acordo com os
autores, na faixa de 1469 cm™ e 3510 cm™, observam-se deformacdes
angulares do grupo metileno e estiramentos da ligacédo O-H, respectivamente. A
banda a 1624 cm™ indica a flexdo do grupo H-O-H, enquanto a banda principal
a 1067 cm™ e um pequeno pico a 972 cm™ s&o caracteristicas das vibragdes de
estiramento de Si-O e Al-O, respectivamente (AHMAD; LUYT; DJOKOVIC,
2013). E importante notar que essas anélises estdo em conformidade com os
resultados relatados na literatura, como demonstrado em estudos anteriores
(AHMAD; LUYT; DJOKOVIC, 2013; DE PAIVA; MORALES; DIiAZ, 2008;
MARTINS et al., 2015; NEGM et al., 2017).
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Figura 19 - Espectro de infravermelho da nanoargila.
Fonte: Autor

A Figura 20 ilustra o padrao de DRX da nanoargila utilizada no estudo. O
padrao exibido esta consistente com o que foi descrito pelos autores Hakamy,
Shaik; Low (2015) e Irshidat e Al-Saleh (2018), onde foram identificados picos
de difracdo correspondentes a uma fase cristalina a 26 de cerca de 10° e entre
20° e 40°. Além disso, conforme relatado em Supri et al., (2008) e Mohan; Kanny
(2011), a natureza dos picos, estreitos e agudos, reflete a alta cristalinidade e
organizacgao da estrutura da nanoargila. De acordo com Anaissi et al. (2009), os
picos préoximos a 26°, 33° e 35°, também visualizados no presente estudo, sao
caracteristicos da fase akaganeita (B-FeOOH). Entretanto, materiais de
granulometria nanométrica, tal qual a nanoargila se encaixa, apresentam picos
largos e estreitos, portanto entende-se que o material em questdo deve passar

por novos estudos para confirmar sua granulometria nanometrica.
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Figura 20 - Difratograma de raios x da nanoargila.

Fonte: Autor

A Figura 21 apresenta o termograma da nanoargila utilizada. Conforme
observado, ha uma ligeira perda inicial de massa (até aproximadamente 100 °C)
associada a eliminagéo de umidade adsorvida e solventes residuais que podem
estar presentes na amostra. Esse processo também esta relacionado a perda de
agua interlamelar e volateis adsorvidos nas camadas da argila. Acima de 300 °C
ocorre um evento importante de degradacédo indicada por uma intensidade
acentuada de perda de massa, relacionada a decomposi¢cao térmica das
moléculas orgénicas presentes na argila, como os grupos orgéanicos intercalados
(ONAL; SARIKAYA, 2007). Ainda de acordo com os autores supracitados, com
o aumento continuo da temperatura, ocorre uma perda constante de massa
devido a decomposi¢cao dos componentes organicos restantes e, finalmente, a
formacao de cinzas residuais apos a completa degradagao térmica. A perda de

massa acima de 400 °C é atribuida tanto a degradagéo orgénica continua das
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moléculas intercaladas quanto a desidroxilacdo dos grupos OH remanescentes
da nanoargila (ONAL; SARIKAYA, 2007).
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Figura 21 - Termograma da nanoargila.

Fonte: Autor

A partir de aproximadamente 600 °C, a curva TGA se estabiliza, sugerindo
que nao ha mais perda de massa significativa. O residuo final (~50%)
corresponde a degradagao térmica da filossilicata para uma fase amorfa (DE
PAIVA; MORALES; DIAZ, 2008; IRSHIDAT; AL-SALEH, 2018). Estudos
realizados por Bozdogan, Kibarer e Rzayev (2012) e por Hakamy, Shaik e Low
(2015) também exibiram termogramas semelhantes de nanoargila. Em
conjunto, os resultados obtidos por FT-IR, DRX e TGA indicam que a nanoargila
em estudo parece ter condi¢bes normais em termos de caracteristicas quimicas
e estruturais.
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4.3 Reacgodes induzidas

O comportamento da fibra frente a degradacgao por hidrélise alcalina foi
avaliado para as fibras puras, as fibras tratadas com AF e com a adicdo de
nanoargila, mantendo as propor¢bes empregadas nos compositos. Tais
resultados obtidos por FTIR sdo apresentados na Figura 22. Para fins de

comparacgao, os espectros na fibra e da nanoargila puras também foram plotados

no grafico.
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Figura 22 - Espectros de infravermelho das reag¢des induzidas (a) e dos materiais separados

(b).

Fonte: Autor

Normalmente, em lignocelulésicos sujeitos a processos de hidrolise
alcalina, as bandas de deformagéo angular dos grupos C-H (1300 a 1500 cm™)
mostram varia¢des na intensidade e no formato, devido as mudancas estruturais
na fibra. A hidrdlise alcalina pode levar a formagao de grupos carboxila (-COOH)
a partir de grupos aldeidos ou cetonas presentes na fibra, resultando em uma

nova banda de estiramento C=0 em torno de 1600 cm™. Mudancgas também
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ocorrem nas bandas de estiramento C-O (1000 a 1300 cm™) e na banda de
estiramento C=C (1500 a 1600 cm™), indicando alteragdes na estrutura quimica
(MOTAUNG; MNGOMEZULU; HATO, 2016).

O aumento na intensidade das bandas de estiramento C-H (2800 a 3000
cm™') é observado devido a introdug¢ao dos grupos alifaticos do alcool furfurilico.
Uma nova banda de absorgao na regiao da ligagao C=0, em torno de 1600 cm™,
surge devido a presenga de grupos cetona no alcool furfurilico e no anidrido
maleico. A banda de estiramento C=C (1500-1600 cm') também sofre
mudangas no formato e na intensidade do espectro, evidenciando as alteragbes
na estrutura quimica do compésito. A presenca do alcool furfurilico polimerizado
€ corroborada pelo aparecimento da banda de absor¢cdo de carbonila a 1600
cm™ (PRANGER; NUNNERY; TANNENBAUM, 2012).

As bandas em torno de 2900 cm- representam vibragdes de estiramento
de grupos metila (C—H), enquanto as bandas em torno de 1350 cm™' representam
vibragbes de flexdo de grupos C—H em fibras naturais. A literatura aborda que
as intensidades de todas essas bandas aumentaram com o tratamento alcalino
devido a remocao de lignina e hemicelulose (MOTAUNG et al., 2017). No
presente estudo, ndo foi considerado expressivo o aumento da intensidade
dessas bandas, podendo justificar que o tratamento com alcool furfurilico e que
a adicao de nanoargila foram efetivos na protecéo e coesao do fibrocimento. No
entanto, aquelas atribuidas as vibragdes aromaticas de estruturas de lignina e
hemicelulose, aproximadamente, a 1500 e 1450 cm', sdo0 menos intensas
(MOTAUNG et al., 2017). As faixas de absorgéo entre 3000 cm™ e 3700 cm™
estdo associadas as ligagbes de hidrogénio, confirmando a presenga de
hidroxilas em todas as composi¢oes estudadas. A presenca do AF é evidenciado
pela abertura de anéis para formacéao estruturas de dicetona, como evidenciado
pelo surgimento da banda de absorgdo de carbonila em 1700 cm', de forma
semelhante ao encontrado por Pranger, Nunnery e Tannenbaum (PRANGER;
NUNNERY; TANNENBAUM, 2012). Sua presenca ainda € evidenciada pelo pico
em torno de 1600 cm™'!, onde o aumento na intensidade nesse ponto é atribuido
a vibragao dos anéis de furano 2,5-dissubstituidos. Dessa forma, os resultados
da analise FT-IR corroboram de maneira consistente a presenga do alcool
furfurilico polimerizado (JIA; FIEDLER, 2018).
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Os espectros das fibras tratadas com alcali mostraram picos semelhantes,
mas com intensidades reduzidas, especialmente os picos em torno de 3000 cm™
e 1500 cm™ apresentaram diminuicdo de intensidade com a concentracédo de
alcali, incluindo o pico em 1625 cm™, que praticamente desapareceu na
concentracao de alcali, em relagao a fibra pura. Essas mudancgas indicam a
presenga de compostos aromaticos, como lignina, hemicelulose e pectinas, que
foram afetados pelo tratamento alcalino (MOTAUNG; MNGOMEZULU; HATO,
2016). Ao comparar o espectro da fibra antes e apos a hidrolise alcalina, é
possivel observar a reducao na intensidade da banda de estiramento C-H (2800-
3000 cm™) e da banda de estiramento O-H devido a quebra das ligagdes dos
grupos hidroxila. A presenga de grupos hidroxila em carboidratos é indicada por
uma banda ampla entre 4000 — 3000 cm™ (SAW; SARKHEL; ARUP, 2011).

Em relagéo a nanoargila, os picos proeminentes em 3500 cm' e 3200 cm-
1. relacionados a presencga dos grupos hidroxila e das ligagdes de hidrogénio,
também estao presentes nas composicoes, evidenciando que houve a interacao
da nanoargila com a matriz do fibrocimento. A nanoargila pode ter grupos
superficiais que interagem com a agua e outros componentes quimicos por meio
de ligagbes de hidrogénio, desempenhando um papel importante em
propriedades como a absor¢céo de agua e interagées em sistemas de materiais
compositos, podendo assim melhorar a adesido e as propriedades mecanicas
(AHMAD et al., 2010).

Os picos em 1800 cm™ foram atribuidos a vibragcado de estiramento C-O
de grupos acetila em compostos de hemicelulose. A intensidade desses picos €
mantida no caso do tratamento com NaOH para as fibras de sisal, o que indica
que o tratamento com NaOH n&o foi capaz de reduzir os compostos de
hemicelulose das fibras. O pico em torno de 1000-1050 cm™ pode ser atribuido
ao estiramento C-H do grupo hidroxila na celulose e a existéncia de uma ligagao
B-glicosidica entre os monossacarideos na fibra de sisal ndo tratadas. Da mesma
forma, esses compostos também estdo presentes nas fibras tratadas, o que
indica que o tratamento ndo minimiza nem remove esses compostos das fibras
(BEKELE; LEMU; JIRU, 2022). Dessa forma entende-se que o tratamento
aplicado apresentou bons resultados na protecao da fibra.Numa comparacao
entre os espectros, verifica-se que houve degradagao devido a solugao alcalina

usada para tal, mas ndo houve qualquer protecdo que possa ser atribuida a
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presenca de nanoargila ou o tratamento de furfurilacdo. Esse resultado é
inesperado e ndo condiz com os demais obtidos no presente estudo. O motivo
para isso deve ser o tempo de exposicao das fibras na solugao alcalina, portanto

sugere-se que esse tempo seja diminuido em um estudo futuro.

4.4 Caracteristicas dos compésitos

4.4.1 Fluidez, requerimento de agua e tempo de pega

A Figura 23 apresenta a fluidez para cada pasta confeccionada, mantendo
a relagao a/c constante. Os resultados mostram que a fibra de sisal alterou
significativamente a trabalhabilidade das pastas. Enquanto o diametro de
abertura na flow table foi de 264,67 mm na pasta de cimento CPV-ARI, a
incorporagao de fibra na dosagem de 2% no trago controle aumentou o
espalhamento em 9%, melhorando a trabalhabilidade da pasta controle. Por sua
vez, as pastas FA50 e NC1FA50 obtiveram aberturas de 282,50 e 266,50 mm,
respectivamente, o que representa que a furfuriiagdo nao prejudicou a
trabalhabilidade. Nas pastas com a adicdo de 5% de nanoargila, houve uma
diminuicao de 21-23 %, fato que pode ser atribuido ao efeito de empacotamento
causado pela nanoargila na pasta, conforme é mencionado em estudos esse
comportamento semelhante (DE PAIVA; MORALES; DIAZ, 2008).
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Figura 23 — Tamanho médio das aberturas das pastas medidas no ensaio de flow table.

Fonte: Autor

No ensaio de agua de consisténcia, a pasta apenas com cimento CPV-
ARI obteve consisténcia ideal em 33% (a/c igual a 0,33), enquanto a pasta
controle obteve consisténcia ideal em 40% (a/c igual a 0,40) (Tabela 5). E
perceptivel que adigao de fibras aumentou a necessidade de agua na mistura.
Isso se deve a hidrofilicidade das fibras, fato semelhante ao relatado por
Aramburu et al. (2023). Devido a sua natureza hidrofilica, as fibras de sisal
absorvem agua da mistura, reduzindo a quantidade de agua disponivel para
hidratar o cimento. Isso afeta a fluidez e a trabalhabilidade da mistura, exigindo
uma quantidade maior de agua para atingir a consisténcia desejada (FERREIRA
et al., 2012). Essa hidrofilicidade se deve a presenca de grupos funcionais
polares em sua estrutura, como hidroxilas (-OH) e grupos carboxilicos (-COOH),
que sao responsaveis pela interagado da fibra com a agua (ELFALEH et al., 2023).
A presenga desses grupos quimicos foi confirmada nos resultados prévios de
FT-IR.

Tabela 5 - Resultados de ensaio de requerimento de agua e tempo de pega.

Pastas Requerimento de agua (%) Tempo de pega (minutos)
CON 40% 730
CPV-ARI 33% 330

Fonte: Autor



64

Dessa forma, adotou-se como o padréao de adicdo de agua de 40% em
todas as misturas. Os resultados obtidos vao ao encontro dos obtidos por Roma,
Martello e Savastano (2008), Hisseine, Omran e Tagnit-Hamou (2018), que
relataram a perda de fluidez das pastas de cimento com fibras, o que ainda
aumenta proporcionalmente com o aumento da quantidade fibras. Em alguns
casos sao utilizados aditivos para que seja melhorada a trabalhabilidade da
amostra (CHOI; CHOI, 2021; SILVA et al., 2020a).

Em fibrocimentos, uma perda significativa de trabalhabilidade pode tornar
a mistura dificil de ser moldada, o que pode ser problematico, especialmente em
aplicagbes que exigem moldagem precisa ou preenchimento de formas
complexas. No entanto, em alguns casos, uma perda moderada de
trabalhabilidade pode ser aceitavel, desde que a mistura final seja satisfatéria
quando misturada e moldada. Ja um aumento na viscosidade pode tornar a
mistura mais espessa e menos fluida. Isso pode ser indesejavel em algumas
situagcbes, mas pode ser vantajoso em outras. Por exemplo, uma maior
viscosidade pode melhorar a aderéncia e a coesao do fibrocimento, o que pode
ser benéfico em aplicagdes que exigem aderéncia a superficies verticais ou
inclinadas.

Na Tabela 5, através dos resultados obtidos é possivel analisar que
houve aumento do tempo de pega em fungéo da adi¢gdo das fibras de sisal. Esse
resultado corrobora trabalhos semelhantes, como Kolour, Ashraf e Landis (2021)
e Hisseine, Omran, Tagnit-Hamou (HISSEINE; OMRAN; TAGNIT-HAMOU,
2018). E estabelecido na literatura que a presenca de fibras pode alterar a
hidratagdo do cimento de diferentes maneiras. Onuaguluchi, Panesar e Sain
(2014) mostraram que as fibras retardam a hidratagdo do cimento em 1 dia, mas
acelera a hidratacdo depois desse periodo, o que € um comportamento
semelhante ao encontrado neste trabalho, ja que a controle retardou a hidratagéo
no primeiro dia (atraso no tempo de pega).

Ainda os autores Jiao et al. (2016) afirmaram que esse efeito esta
relacionado com o atomo de oxigénio de hidroxilas e carboxilas que possuem
elétrons desemparelhados, que reagem com ions calcios e formam um complexo
hidrofilico, que pode se adsorver nas particulas de cimento. Assim, o niumero de
sitios ativos entre as particulas de cimento e a agua diminui e as distancias entre

as particulas de cimento aumentam. Com esse efeito, as taxas de formagao de
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C-S-H e hidroxido de calcio diminuem e as particulas de cimento com a fibra

demoram mais tempo para se hidratar nas primeiras horas.

4.4.2 Propriedades fisicas dos compdésitos

Em relacdo as propriedades fisicas dos compositos, suas densidades,
absorgbes de agua e porosidades aparentes sdo descritas na Figura 24. A
absorcao de agua e a porosidade parecem estar fortemente ligadas com as
adicOes isoladas, pois em relagcdo a pasta controle, a pasta NC1 apresentou
porosidade e absor¢céo de agua maiores em 23% e 13%, respectivamente. Esse
resultado, no entanto, ndo ocorreu quando 5% de nanoargila foi adicionada
(NC5). Portanto, parece haver um efeito de saturagdo da adigdo de nanoargila
entre 1 e 5%, o qual ocorreu de forma que grande parte do 1% de nanoargila
reagiu com o cimento, mas esse mesmo cimento nao foi capaz de consumir a
grande quantidade de nanoargila adicionada na pasta NC5. Essa adigdo maior
de nanoargila contribuiu para a redugdo de porosidade e absor¢do de agua,
tendo em vista que os poros presentes foram preenchidos, aumentando assim a
compacidade do compésito. Resultados analogos foram relatados por Wei e
Meyer (2014b), com base em perdas de propriedades mecénicas avaliadas em
compressao e flexdo. Tais autores reforcaram fibrocimentos com fibras longas
de sisal e para evitar a degradacao das fibras, modificaram a matriz usando uma

blenda de nanoargila e metacaulim.
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Ademais, em concordancia com resultados encontrados no trabalho de
Aramburu et al., (ARAMBURU et al., 2023), a adicdo de 50% de AF (na pasta
FA50) ocasionou aumentos de 25% e 33%, respectivamente, na absor¢ao de
agua e na porosidade dos compdsitos, comparados ao controle. Tais valores
medios obtidos no presente estudo sdo similares a alguns reportados na
literatura para fibrocimentos reforgcados com diferentes fibras naturais (HASAN,;
HORVATH; ALPAR, 2022; MORTON; COOKE; AKERS, 2010).

Os compositos NC5, NC1FA50 e NC5FAS50 apresentaram absorgéao de
agua e porosidade similares ao compdésito controle. Esse fato mostra que o AF
e a nanoargila juntos, ndo promovem nenhum efeito negativo na estrutura do
composito que fosse capaz de modificar essas propriedades fisicas.

Em relacédo a densidade, no geral, os compdsitos apresentaram valores
levemente menores que o controle, exceto no NC5 e NC5F50 que se mantiveram
muito proximos ao controle. Essa diferenca observada na comparacédo entre
compositos adicionados com 1 e 5% de nanoargila pode ser atribuida ao
processo de saturacdo supramencionado. Portanto, a diminuicdo da densidade
para os compdsitos de 1% de nanoargila evidencia que a adi¢do de nanoargila
como filler nesses casos, ajudou no empacotamento das particulas, mantendo a
compacidade semelhante ao controle, sem interferir na porosidade e absorgao

de agua dos compdésitos.

4.4.3 Propriedades mecanicas avaliadas em resisténcia a tragao na flexao

A Figura 25 apresenta os graficos de tensao versus deformacgao obtidos
no ensaio de tracdo na flexdo. As curvas apresentadas apontam para um
comportamento tenaz dos compadsitos submetidos a flexao, visto a existéncia da
area plastica alongada. Essas curvas de flexdao ainda revelam que houve
homogeneidade em relacdo ao comportamento das curvas e deformacéo de
ruptura dos fibrocimentos, exceto no compdsito com tratamento prévio da fibra
(NC1FA50P).
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Figura 25 - Gréfico tensdo versus deformagdo dos ensaios de flexdo em trés pontos dos
espécimes.

Fonte: Autor

Além disso, esse comportamento mecanico foi similar ao reportado em
alguns estudos recentes (ZHANG et al., 2020), em que ha um comportamento
elastico inicial, um ponto de ruptura acentuado relacionado a falha da matriz,
seguido de uma deformacgao plastica ndo uniforme relacionada as sucessivas
falhas nas fibras. Ademais, essa por¢ao linear da curva seguida de uma fratura
subita no compdsito € semelhante ao encontrado por Claramunt e Ardanuy
(2013) com o mesmo percentual de fibras. Outros trabalhos também relataram
curvas similares atribuidas a presenca das fibras (LIMA et al. 2017). A presenca
das fibras vegetais no fibrocimento, além de contribuirem para o comportamento
tenaz do material, permitiu uma deformacéo plastica significativa antes da fratura
final. Durante a aplicacédo de carga, as fibras de sisal ajudaram a redistribuir as
tensdes na matriz cimenticia, absorvendo energia e retardando a propagacéao de
trincas. Isso resulta em um comportamento mais ductil e uma maior capacidade
do material de deformar-se antes de atingir o ponto de ruptura (LIMA; FILHO;
LIMA, 2013).

Em relacdo a esse aspecto, na Figura 24 é apresentada a deformagao
maxima a flexdo dos compdsitos que representa a capacidade do material se

deformar permanentemente antes de romper. O compdésito NC1FA50 foi o que
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apresentou melhor deformacao maxima e a melhor capacidade de deformar-se
plasticamente antes de romper. Conforme era perceptivel na Figura 26, o
composito NC1FA50P apresentou menor deformacéo de ruptura, o que indica

que seu tratamento prévio nao foi benéfico.
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Figura 26 - Deflexdo maxima a flexdo dos compdsitos.

Fonte: Autor

O compdsito NC5 apresentou a menor deflexado, o que pode ser atribuido
ao anteriormente referido mecanismo de saturacdo da adi¢cao de nanoargila. O
compodsito NC1FA50P também teve um menor valor médio de deformacao
maxima, o que também ja foi explicado anteriormente. Além disso, com exceg¢ao
do composito NC1FA50, os demais compdsitos apresentaram niveis de
deformacgao maxima similares ao controle. Por outro lado, o compdsito NC1FA50
apresentou a maior deformabilidade, o que parece ser um efeito do combinado
do tratamento quimico e da adi¢gao pozolanica. Portanto, é possivel atribuir esse
resultado a uma preservacgao da fibra de sisal atrelada a essas duas intervencoes
(LIMA; FILHO; LIMA, 2013; MOTAUNG et al., 2017; MOTAUNG;
MNGOMEZULU; HATO, 2016).

A Figura 27 apresenta a resisténcia a flexdo obtida para os compadsitos.
Quanto a essa resisténcia a flexao, a adicao de 5% de nanoargila nos grupos
NNS5AFO e NNSAF50 causou aumentos significativos, de modo que,
respectivamente, esses grupos apresentaram médias 19,30% e 12,84% maiores

do que o grupo controle. Na literatura, aumentos em resisténcia causados por
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esse tipo de nanoargila sdo atribuidos a redugao da porosidade capilar devido
ao preenchimento mais eficaz dos poros do cimento pelos produtos de
hidratagdo (KALPOKAITE-DICKUVIENE et al., 2021). Além disso, o grupo
NN1AF50 também apresentou resisténcia a flexao superior (15,72%) ao grupo
controle, o que indica que o efeito combinado do tratamento quimico da fibra
vegetal e da adicdo da nanoargila foi importante nesse caso. Esse efeito
combinado, possivelmente, se deu de modo que as fibras tratadas quimicamente
foram mais quimicamente compativeis com a matriz cimenticia e, assim,
puderam se ligar de forma mais eficaz a matriz melhorada pela nanoargila em

termos de coeséo pelo preenchimento de poros capilares.
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Figura 27 - Resisténcia a flexdo dos compdsitos.
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A Figura 28 mostra resultados obtidos com o ensaio de flexdo e
analisados para a obtencéo da tenacidade. Observa-se que nao houve qualquer
ganho relacionado a incorporagéo de nanoargila ou tratamento quimico da fibra
e, inclusive, houve perdas nos compdsitos FA50 e NC5. Nada obstante, a
combinagdo dessas intervengdes gerou aumentos em tenacidade, com a
amostra NC1FA50 apresentando um acrescimento leve em relagdo ao grupo
controle e o grupo NC5FA50 apresentando uma vantagem bem mais expressiva
de aproximadamente 100% nessa comparagao. Uma vez que a tenacidade € um

papel comumente atribuido as fibras em fibrocimento, é possivel indicar que a
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combinagdo entre a adigdo de nanoargila e o tratamento de furfurilagéo
maximizaram a acao das fibras de sisal, embora isso s6 tenha ocorrido quando

ambas as operagdes tenham sido realizadas em combinacéo.
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Figura 28 - Tenacidade medida em flexdo dos compdsitos.

Fonte: Autor

4.4.4 Propriedades mecanicas avaliadas em resisténcia a compressao

As curvas obtidas no ensaio de compressao (Figura 29) mostram um
comportamento esperado, que incluiu uma regiao elastica inicial, um ponto de
pico de tensdo, uma regiao de estricgao e, finalmente, uma ruptura. Essas curvas
também foram similares em formato aquelas vistas em outros estudos sobre
fibrocimentos reforgados com fibras naturais (FARZADNIA et al., 2013;
TEIXEIRA et al., 2020; TONOLI et al., 2009). Pereira et al. (2015) explorou a
utilizacao de fibras de sisal com comprimentos curtos (25 mm) e longos (45 mm)
em uma matriz cimenticia. O estudo analisou o comportamento mecanico do
fibrocimento sob diferentes tipos de carga, incluindo flexdo, compressao e
impacto. No ensaio de compressao, observou-se um comportamento
caracterizado por deformag¢des maiores, acompanhadas por uma queda gradual
na carga aplicada, conforme é evidenciado nos resultados apresentados no

presente trabalho.
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Figura 29 - Grafico tensao versus deformagéo dos ensaios de compressao dos espécimes.

Fonte: Autor

A Figura 30 apresenta os valores de resisténcia a compressdo dos
espécimes. Esses resultados foram maiores para a amostra controle e para a
amostra NC1, que obtiveram valores médios em torno de 23 MPa. Portanto a
adicao de AF e AM pode ter afetado negativamente a formagao de compostos
de hidratagdo do cimento, 0 que explica as perdas de resisténcia observadas.
Além disso, a menor resisténcia do compdsito NC5 em relagdo ao controle
novamente aponta para um problema associado ao excesso de nanoargila, que
pode levar a aglomeragédo, segregacao e incompatibilidade, conforme ja foi
mencionado. Tal prejuizo em fibrocimentos incorporados com uma quantidade
excessiva de pozolana também ja foi relatado na literatura (MYLSAMY et al.,
2019). Também é perceptivel que o tratamento prévio prejudicou a resisténcia a
compressao dos compdsitos, com base nos valores obtidos para o compdsito
NC1FA50P.
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Figura 30 - Resisténcia a compressao dos compositos.

Fonte: Autor

Os valores obtidos no presente estudo, tanto de resisténcia a flexao,
quanto de resisténcia a compressao, foram semelhantes aos encontrados por
Kunchariyakun, Sinyoung e Kajitvichyanukul (2022), os quais utilizaram o
mesmo processo de cura em autoclave, bem como a adi¢ao de fibras vegetais
em cimento. O presente trabalho diferiu-se nos tratamentos aplicados.

Em relagao aos esforgos de compressao, Choi; Choi (2021) analisaram a
utilizagcao de percentuais variados de fibras vegetais em fibrocimentos de matriz
cimenticia composta por CPV-ARI. Como resultado com a adicdo de 2% de fibra,
aos 7 dias, foram apresentados valores semelhantes aos encontrados no
presente estudo, em torno de 25 MPa. Isso ocorre porque os locais de nucleagao
dos produtos da reagao de hidratagao do cimento foram fornecidos pela prépria
fibra apos o tempo de pega, que acelerou a hidratagdo do cimento.

Segundo Pereira et al. ( 2015) em relagao a resisténcia a compresséo, a
adicao de fibras curtas de sisal (25 mm) teve um efeito ligeiramente negativo,
resultando em uma reducéo de 3 MPa em comparacao a amostra sem fibras. No
entanto, € importante ressaltar que a presenga das fibras, preservou a
integridade do espécime em uma faixa mais ampla de deformacgao. Vale destacar

que os valores de resisténcia a compressao obtidos por esses autores foram



74

semelhantes aos encontrados no presente estudo, em torno de 25 MPa, quando
fibras curtas foram utilizadas.

Em relagao aos valores apresentados, o estudo conduzido por Filho, Silva
e Filho (2013) encontrou resisténcia a compressao proxima a 32 MPa apés 28
dias de cura para compdsitos contendo fibra de sisal, cimento Portland (CPII-F)
e metacaulim (filler). O presente trabalho aponta para resultados semelhantes
ao encontrados nessa literatura.

Além disso, pode-se mencionar os resultados encontrados no estudo
realizado por Krishna et al. (2018), que testaram a utilizagao de fibras de coco e
sisal com aproximadamente 3 cm de comprimento em um concreto contendo
cimento Portland comum. Foram utilizados percentuais de 0,5% a 2% de fibras
e obteve-se uma resisténcia a compressao proxima a 30 MPa apo6s 7 dias de
cura. Esses resultados também s&o similares em valores médios aqueles
observados no presente estudo.

Esses resultados demonstram uma consisténcia entre os estudos,
indicando que a adigao de fibras vegetais em compdsitos de cimento Portland
pode resultar em valores de resisténcia a compressao na faixa de 30 a 32 MPa.
Essa constatagao reforga a viabilidade desses materiais como alternativas para
aplicagdes estruturais que requerem boa resisténcia mecanica.

Em relagdo ao modulo de elasticidade, o grafico de barras das amostras
em estudo é apresentado na Figura 31. O compdédsito NC1 foi o que apresentou
maior modulo de elasticidade, seguido pelo compdsito NC1FA50. Portanto a
adicao de 1% de nanoargila resultou em valores 6timos de rigidez, o que também
valeu para os compoésitos hibridos. Com a adicdo de 5% de nanoargila no
compodsito NC5, ainda houve ganho de propriedades, ainda que menos
expressivo. Assim, verifica-se novamente a saturacdo dessa quantidade de
nanaorgila. Ja quanto ao tratamento de furfurilagéo, verificou-se aumento (158%)
bem menos marcante do que na adicdo de nanoargila (NC1) que obteve
aumento de 174%, exceto para o compdsito NC5FAS0. Portanto, a adicdo de
nanoargila em excesso combinada com o tratamento quimico da fibra trouxe o

valor mais baixo em termos dessa propriedade.
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Figura 31 - Médulo de elasticidade medido em compresséo dos compdésitos.

Fonte: Autor

4.4.5 Tenacidade a fratura dos compositos

Em relagcéo aos valores obtidos de tenacidade a fratura, apresentados na
Figura 32, o melhor resultado foi obtido para o compésito FA50, o qual obteve
resultado 23% superior ao controle. Portanto, pode-se deduzir que a adi¢cao de
fibras tratadas melhora a tenacidade a fratura do material e, consequentemente,
sua resisténcia a propagacao de trincas, antes de fraturar. Isso ndo se confirmou
nos compositos hibridos, entdo nos fibrocimentos incorporados com fibra
quimicamente tratada, quando houve adicdo de nanoargila, os ganhos em
tenacidade a fratura foram perdidos. Portanto, nesse caso, a adigcdo de
nanoargila pode ter influenciado negativamente a interagdo entre as fibras
tratadas e a matriz cimenticia. Isso pode resultar em uma diminuicio da eficacia
das fibras tratadas na resisténcia a fratura. Ademais, os valores encontrados
estdo em conformidade com os apresentados pela literatura (AKHAVAN;
CATCHMARK; RAJABIPOUR, 2017; HAMDAOUI et al., 2021; SILVA et al,,
2020a).
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5. Conclusao

Através da analise realizada, podemos concluir que o alcool furfurilico
demonstrou ter compatibilidade quimica com as fibras de sisal e a nanoargila.
Durante o processo de polimerizagéo, o alcool furfurilico reage com as hidroxilas
presentes nas fibras e na nanoargila. Além disso, a adicao de anidrido maleico
e a cura em autoclave foram suficientes para catalisar esse processo. A
evidéncia dessa reacao pode ser observada nas bandas de absor¢cdo em torno
de 1700 cm', onde ha diferenga no pico, comparando o material sem tratamento
com 0s que receberam tratamento.

No estado fresco, através do ensaio de flow table, foi possivel perceber
que a inclusado de fibras ndo tratadas afetou a trabalhabilidade do material,
exigindo uma maior quantidade de agua para atingir a consisténcia ideal e
retardando o tempo de pega do cimento. A furfurilagao das fibras mostrou-se
eficaz na mitigagdo desses efeitos de forma satisfatéria, com um aumento na
quantidade de alcool furfurilico sendo benéfico nesses aspectos. No que diz
respeito ao estado endurecido e as propriedades fisicas, também foi observado
um efeito positivo significativo da adi¢gdo de alcool furfurilico e nanoargila,
especialmente na compacidade dos compdsitos. Além disso, fica evidente,
principalmente através do flow table e pelos ensaios fisicos, que a reducao da
hidrofilicidade das fibras poderia ter sido mais eficaz com maiores quantidades
de alcool furfurilico. No entanto, em relagéo a porosidade e absorgéo de agua,
apenas o uso de alcool furfurilico (60%) e nanoargila (1%) nao foi suficiente para
manter pelo menos os mesmos niveis de porosidade e absorgdo de agua
observados na amostra controle, resultando em aumentos desses valores.

No que diz respeito as propriedades mecanicas, os compositos
atenderam as expectativas, demonstrando uma resposta evidente nas zonas
plastica e elastica, sem apresentar rupturas frageis, especialmente no teste de
flexdo. Isso reforga a ideia de que as adigdes de alcool furfurilico e nanoargila,
quando combinadas, produziram os melhores resultados em termos de
resisténcia a flexao, mantendo ao tempo boas propriedades de compressao. Em
relacdo ao compodsito que foi realizado o tratamento prévio da fibra, nao foi
considerado um resultado satisfatério, tendo em vista que a resisténcia a flexao,

compresséo e ductilidade do compdsito foi bem prejudicado, provavelmente em
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virtude da degradacao ocorrida na fibra de sisal. Além disso, em relacao a
deformacdo maxima dos compdsitos no teste de flexdo, observou-se um
desempenho superior na amostra NC1FA50, indicando que o tratamento foi
eficaz na protecdo e evitou a fragilidade das fibras e, consequentemente,
aumentou a sua resisténcia a resisténcia a flexado. Isso também contribuiu para
um resultado de moddulo de elasticidade significativamente maior nesse
compdsito, com um valor bem superior ao da amostra controle. Quanto a
tenacidade e a tenacidade a fratura, o compdsito NC5FA50 obteve a melhor
combinagao dessas duas propriedades, tendo aumento satisfatério em ambas.
Na tenacidade a fratura em especifico, a adicao de 50% de alcool furfurilico
resultou no melhor desempenho, mostrando que o tratamento quimico foi eficaz
na protecao da fibra, contribuindo para o aumento a resisténcia a trincas do
composito.

Os novos compdsitos em estudo, com destaque para o NC1FA50 e
NC5FA50, podem ser considerados para diversas aplicagdes em setores de
construcdo civil, tais como pisos de trafego leve, pegas de mobiliario urbano,

painéis de revestimento, elementos de fachada sustentaveis, entre outros.
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5.1 Sugestoes para trabalhos futuros

Além das conclusdes que destacaram a eficacia da furfurilacdo das fibras
e da adigdo de nanoargila no desenvolvimento de compésitos de fibrocimento,

aqui estao algumas sugestdes para investigagdes futuras:

1. Ensaios de durabilidade mediante ciclos de molhagem e secagem:
Para avaliar de forma mais abrangente a resisténcia dos compdsitos de
fibrocimento a condicdes ambientais adversas, seria valioso conduzir ensaios de
durabilidade que simulem ciclos de molhagem e secagem. Esses testes podem
ajudar a determinar a capacidade dos materiais de resistir a mudancgas repetidas
de umidade e secagem, imitando condi¢des climaticas variaveis. Esses ensaios
ja estao sendo realizados no grupo de pesquisa;

2. Avaliacdo de sustentabilidade: Considerando a crescente
importancia da sustentabilidade na construgao civil, futuros trabalhos podem
explorar o impacto ambiental dos compdsitos de fibrocimento desenvolvidos.
Isso pode envolver a anélise do ciclo de vida dos materiais e a consideragao de
aspectos como a pegada de carbono;

3. Ensaios de inflamabilidade utilizando um cone calorimetro: Dada a
importancia da seguranca contra incéndios em aplicacbes de construgao,
sugere-se a realizagdo de ensaios de inflamabilidade em compdsitos de
fibrocimento utilizando um cone calorimetro. Esses testes podem fornecer
informagdes cruciais sobre como esses materiais reagem em condigdes de
incéndio, incluindo a taxa de liberagao de calor, a produgéo de gases toxicos e
a formacao de fumaca. E importante ressaltar que essas analises ja estdo sendo
realizadas em colaboragdo com colegas pesquisadores da Universidade de
Turim, consolidando a pesquisa interinstitucional e promovendo uma abordagem
abrangente.

4. Ensaio de pozolanicidade: Tendo em vista algumas caracteristicas
apresentadas pela nanoargila estudada, seria interessante a confirmagao da
pozolanicidade da argila em questdo, pois seu comportamento em alguns
momentos foi de pozolana, mas em outros, apenas de material de inerte para
preenchimento. Portanto, entende-se que € necessario a realizagdo do mesmo

para confirmagao da atividade pozolanica.
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5. Ensaio de pré-modificacdo da nanoargila: Essa analise da
nanoargila seria interessante para avaliacdo de propriedades iniciais,
caracteristicas estruturais ou reatividade, com o intuito de estabelecer uma base
para modificacdes subsequentes planejadas. E importante para compreender o
comportamento da nanoargila e orientar de maneira eficaz os passos

subsequentes, até mesmo para garantir a granulometria nanométrica.
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ANEXO A

CP V-ARI Especificagdbes ABNT

ENSAIOS FiSICOS

Blaine (cm?/g) >3000 NBR NM 76
Tempo .delinl'cio de >1 NBR NM 65
pega (h:min) -

Tempo .de.fim de <10 NBR NM 65
pega (h:min)

Finura na peneira # <6.0 NBR 11579
200 (%) =

Finura na peneira #

325 (%) - NBR 9202
Expansibilidade a <5.,0 NBR 11582
quente (mm)

Consisténcia _ NBR NM 43
normal (%)

Resisténcia a

compressao 1 dia >14,0 NBR 7215
(MPa)

Resisténcia a

compresséo 3 dias >24.0 NBR 7215
(MPa)

94



Resisténcia a
compressao 7 dias >34,0 NBR 7215
(MPa)
Resisténcia a
compresséo 28 - NBR 7215
dias (MPa)

ENSAIOS QUIMICOS
Perda ao fogo (%) <4.,5 NBR 5743
Residuo insoluvel <10 NBR 5744
(%) ="
Triéxido de enxofre
303 (%) <3,5 NBR 5745
Oxido de calcio
livre — CaO Livre - NBR 7227
(%)
Oxido de magnésio
_ MgO (%) <6,5 NBR 9203
Oxido de aluminio
~ AI203 (%) - NBR 9203
Oxido de silicio
_ Si02 (%) - NBR 9203
Oxido de ferro
_ Fe203 (%) - NBR 9203
Oxido de calcio
~ CaO (%) - NBR 9203
Equivalente

alcalino (%)
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