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RESUMO

O Brasil é reconhecido mundialmente pela producéo e comercializacdo de rochas ornamentais
com uma participacdo de 5,6% no mercado internacional de rochas, chegando a produzir 9,2
milhdes de toneladas em 2019. No entanto, o beneficiamento de rochas ornamentais gera
anualmente cerca de 3.260.000 toneladas de residuos no Brasil, ocasionando sérios impactos
ambientais. Nesse sentido, o0 presente estudo teve por objetivo avaliar a incorporacdo de
diferentes porcentagens de residuo de quartzito (0, 25, 50, 75 e 100%) na qualidade de
fibrocimento extrudado e refor¢cado com fibra de coco, bem como, analisar o impacto da
exposicao a diferentes tempos de carbonatacao acelerada nas propriedades fisicas e mecanicas
do composito. Para a producdo dos fibrocimentos foram utilizados cimento Portland CPV-
ARI, calcario agricola, 2% (em massa) de fibras de Cocos nucifera, além dos aditivos
Hidroxipropilmetilcelulose (HPMC) e poliéster carboxilico (ADVA). A relacéo agua/cimento
(em massa) foi de aproximadamente 0,40. Os corpos de prova foram confeccionados pelo
processo de extrusdo e permaneceram 28 dias em processo de cura em ambiente saturado. A
adicdo de residuo de quartzito aumentou os valores da densidade aparente (DA) e porosidade
aparente (PA), levando a uma menor absorcdo de agua (AA) do composito para todos 0s
tratamentos estudados. Como consequéncia, houve um incremento positivo nas propriedades
mecanicas mddulo de ruptura (MOR), limite de proporcionalidade (LOP) e tenacidade. Em
um segundo momento, foi realizado um novo processo de extrusdo somente com fibrocimento
composto por 100% de quartzito, os quais foram submetidos ao processo de carbonatagédo
acelerada (0, 6, 12 e 24h). N&o houve diferenga estatisticamente significativa na densidade
aparente dos compositos expostos a diferentes tempos de carbonatagdo, no entanto,
porosidade aparente diminuiu em até 6% em 12 horas de exposi¢do. A absorcdo de agua
reduziu 8,74% em 6 horas de carbonatacdo. Em relacdo ao modulo de ruptura (MOR), modulo
de elasticidade (MOE) e limite de proporcionalidade (LOP), ndo foi observada diferenca
estatistica entre os compositos ndo carbonatados (controle) e o0s que passaram pela
carbonatacdo acelerada em diferentes tempos. Houve um incremento da tenacidade de 2,18
KJ/m? (testemunha) a 3,69 KJ/m? dos fibrocimentos expostos a 12 horas de carbonatagéo. Ou
seja, foi observado um aumento de 69,26%. Em conclusédo, este estudo demonstrou que a
utilizacdo de residuos de quartzito e fibras de coco na producéo de fibrocimento, bem como a
carbonatacdo acelerada tém grande potencial para confeccdo de compositos mais leves,
resistentes e sustentaveis.

Palavras-chave: Material ndo convencional. Extrusdo. Silica. Residuo. Métodos de cura



ABSTRACT

Brazil is worldwide known for its production and commercialization of ornamental rocks that
correspond to 5.6% of participation in the international market of processed rocks, reaching
the production of 9.2 million tons in 2019. However, the processing of ornamental rocks
generates approximately 3,260,000 tons of residue in Brazil, causing severe environmental
impacts. Therefore, this study aimed to evaluate the incorporation of different percentages of
quartzite residue (0, 25, 50, 75, and 100%) in the production of extruded fiber-cement
composites reinforced with coconut fiber, as well as to analyze the impact of exposure to
different accelerated carbonation times in the physical and mechanical properties of the
composites. For the production of the composites, Portland cement CPV-ARI, agricultural
limestone, and 2% (by mass) of Cocos nucifera fibers were used.
Hydroxypropylmethylcellulose (HPMC) and carboxylic polyester (ADVA) were added as
additives. The water/cement ratio (by mass) was approximately 0.40. The specimens were
made by the extrusion process and remained 28 days in the curing process in a saturated
environment. The addition of quartzite residue increased the values of apparent density (DA)
and apparent porosity (PA), leading to lower water absorption (AA) of the composites for all
treatments. Consequently, there was a positive increase in the mechanical properties of
modulus of rupture (MOR), limit of proportionality (LOP), and toughness. Subsequently,
composites with 100% quartzite were subjected to the accelerated carbonation process (0, 6,
12, and 24 h). There was no statistically significant difference between the apparent density of
composites exposed to different carbonation times; however, it reduced the apparent porosity
by up to 6% in 12 h of exposure. Water absorption reduced 8.74% with 6 h of carbonation.
Regarding the MOR, modulus of elasticity (MOE), and LOP, there was no statistical
difference among the non-carbonated composites (control) and those that underwent
accelerated carbonation at different times. Toughness increased from 2.18 (control) to 3.69
KJ/m2 for fiber-cement composites exposed to 12 h of carbonation, a 69.26% increase. The
study demonstrated that the use of quartzite residues and coconut fibers, as well as the
accelerated carbonation of the fiber-cement, have great potential for the production of lighter,
tougher, and more sustainable materials.

Keywords: Non-conventional material. Extrusion. Silica. Residue. Curing methods
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PRIMEIRA PARTE

1 INTRODUCAO

1.1 Introducao Geral

A industria de rochas ornamentais e de revestimento apresenta grande relevancia
econdmica no pais. O Brasil é o quarto maior produtor, antecedido por China, india e Turquia,
respectivamente. Em 2019, o pais produziu 9 milhdes de toneladas de rochas e exportou
aproximadamente 2 milhGes de toneladas para 120 paises. O desempenho das exportacdes
refletiu no aumento da participacdo de produtos com maior valor agregado, sobretudo as
chapas de quartzitos. No dmbito nacional, o Espirito Santo ¢ o maior estado produtor de
rochas ornamentais, seguido de Minas Gerais (ABIRROCHAS, 2019).

Em contrapartida, milhGes de toneladas de residuos de rochas ornamentais sao
produzidas anualmente no mundo, causando grandes impactos ambientais. As vérias etapas de
producdo e processamento geram significativas perdas. No desdobramento dos blocos em
chapas, cerca de 40 % do material é perdido em forma de residuos de serragem, sem levar em
conta o volume de residuo gerado nas jazidas durante a extracdo do material rochoso das
bancadas (VIDAL; AZEVEDO; CASTRO, 2014). Estima-se que em 2018 tenham sido
produzidas 3,26 milhdes de toneladas de residuos de processamento (CHIODI FILHO, 2019).

Pesquisas sugerem a incorporacao desses residuos em matrizes de cimento, para uso
em argamassas, como forma de alcancar seu aproveitamento sustentavel (ANDRE et. al.,
2014; SCHACKOW, 2015). Apesar de ja existirem estudos com a incorporacdo de residuos
de rochas ornamentais em matrizes cimenticia (MARTINEZ et al., 2013; GAMEIRO;
BRITO; SILVA, 2014), ainda ndo ha na literatura pesquisas voltadas para a producdo de
fibrocimento pelo processo de extrusao.

Materiais de origem cimenticia apresentam baixa tenacidade, o que resulta em fratura
e/ou fissuras quando expostos a carga elevada ou vibragdes excessivas (WEI; MEYER, 2015).
Para contornar o problema, algumas alternativas foram avaliadas, sendo a adicdo de fibras
como reforgo aquela que apresentou melhores resultados, fornecendo melhoria na resisténcia
a flexdo, tenacidade e resisténcia ao impacto dos compositos (SOROUSHIAH; WON;
HASSAN, 2012).

O elemento de reforco tradicionalmente utilizado para esse fim era o amianto, em

virtude da boa resisténcia fisica e mecéanica, além de baixo custo e alta durabilidade
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(WINKLER, 2015). No entanto, a inalacdo da poeira deste mineral esta associada a doencas
pulmonares como a asbestose, o que fez com que em varios paises, inclusive o Brasil
proibisse a producdo de materiais utilizando o amianto em todo o territério nacional
(INSTITUTO BRASILEIRO DO CRISOTILA, 2017). Diante deste cenario, novas pesquisas
com diferentes tipos de reforgos, incluindo as fibras vegetais como possiveis substitutos, se
tornaram necessarias.

A utilizacdo dessas fibras vegetais esta associada, além ao menor custo, ao fato de
serem oriundas de fontes renovaveis, atoxicas, isolantes, apresentarem boa relacdo
massa/resisténcia, e proporcionarem ampla disponibilidade, principalmente, quando se refere
ao Brasil. O pais se destaca por ser um dos maiores produtores mundiais de fibras vegetais, 0
gue gera expectativa quanto ao uso desse material como reforco do fibrocimento. Além disso,
0 uso dessas fibras como reforco em cimento é importante, pois elas sdo consideradas fibras
de processo, ou seja, auxiliam na dispersdo dos materiais durante a producdo do fibrocimento
(BENTCHIKOU et al., 2012; MORTON; COOKE; AKERS, 2010; TONOLI et al., 2007,
FARRAPO et al., 2017). No entanto, a mineralizacdo da fibra vegetal na matriz cimenticia e a
instabilidade dimensional do material, ainda sdo desafios no que diz respeito a sua utilizacéo
como material de reforco.

Outra tecnologia que pode melhorar a qualidade dos compoésitos sem amianto é a
carbonatacdo acelerada. Em sintese, a carbonatacéo pode ser descrita como a difusdo do CO>
presente na atmosfera, através dos poros insaturados de agua na matriz cimenticia. O CO; é
dissolvido na fase aquosa presente nos poros, transformando-se em &cido carbénico (H2.CO3),
o0 qual se dissocia como ions HCO3™ e COs-, juntamente com a dissolucdo do Ca(OH)2, que
libera ions Ca." e OH', os quais precipitam e formam o carbonato de calcio (CaCOs).

Em compdsitos reforcados com fibras vegetais, a carbonatacdo da matriz é
potencializada devido a sua alta porosidade, que facilita a penetracdo do CO2, permitindo,
dependendo do cimento, formacdo de carbonato de calcio no interior do material. Esse efeito
conduz diminuicdo da alcalinidade do meio (diminuicdo do pH), fornecendo, por
consequéncia, um ambiente menos agressivo a fibra.

Para a producdo desses compositos, a extrusdo se torna um método alternativo e
eficiente, possibilitando menor consumo de energia, geometrias variadas de produtos, menor
custo de investimento, utilizacdo de maquinas mais simples para a producdo continua,
alinhamento parcial das fibras e a possibilidade de utilizagdo de baixa razdo dgua/cimento, a

qual promove uma maior compactagdo do compoésito e, consequentemente, uma maior



13

resisténcia contra a fadiga gerada no envelhecimento natural (TONOLI et al., 2007; SANTOS
et al., 2015; RAABE, 2019).

Nesse contexto, objetivou-se avaliar a influéncia de diferentes porcentagens de
residuo de quartzito em substituicdo ao calcario e de diferentes tempos de exposicdo a
carbonatacdo acelerada nas propriedades fisicas e mecénicas de compositos fibrocimento

reforgados com fibras de coco.
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo Geral

O presente trabalho teve por objetivo avaliar o efeito da substituicdo parcial e total
do calcario por residuo de quartzito e de diferentes tempos de carbonatacdo sobre a

microestrutura e performance de compdsitos fibrocimento reforcados com fibra de coco

2.2 Objetivos Especificos

o Verificar o nivel de inibicdo de cura do cimento pela composicdo quimica da
fibra de coco;

o Avaliar o efeito da granulometria do residuo de quartzito retido nas peneiras de
(4,75; 2,36; 1,18; 0,60; 0,30 e 0,15 mm) nas propriedades do fibrocimento;

o Identificar a porcentagem 6tima (0, 25, 50, 75 e 100%) do residuo de quartzito
a ser incorporado na producdo de fibrocimentos, através das propriedades fisico-
mecanicas dos compositos cimenticios;

o Avaliar as propriedades fisicas e mecéanicas do composito apds exposicao a

diferentes tempos de carbonatacdo acelerada (0, 6, 12 e 24h).
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3 REFERENCIAL TEORICO

3.1 Desenvolvimento do Fibrocimento sem Amianto

A primeira fibra utilizada como reforco para a matriz cimenticia do fibrocimento foi
0 amianto por ser uma fibra mineral natural que possui baixo custo e excelentes propriedades
fisico-mecénicas (COUTTS, 2005). Contudo, em novembro de 2017, o Supremo Tribunal
Federal decidiu proibir a producdo, comercializacdo e uso do amianto em todo o territorio
nacional, por entenderem que ndo ha niveis seguros para se trabalhar com o asbesto, podendo
comprometer seriamente a salde de quem esta em contato direto com a poeira do mineral
(BRASIL, 2017).

Uma das principais desvantagens na substituicdo do amianto por fibras sintéticas na
producdo do fibrocimento € o maior custo de producdo do material substituinte. Nesse
sentido, nos ultimos anos vém sendo desenvolvidas pesquisas sobre a empregabilidade de
fibras vegetais como materiais de reforco em compositos cimenticios, em substituicdo as
fibras sintéticas e minerais (CHUANG et al.,, 2017; COMAK, BIDECI, OZLEM, 2018;
CABRAL et al., 2018).

3.2 Processos de Producéo do Fibrocimento

O processo mais utilizado, para a producédo de fibrocimento, é o Hatschek, o qual foi
desenvolvido por Ludwing Hatschek, no final do século XIX, baseado na producgdo de papel.
Desde entéo, 0 processo esteve sujeito a constantes melhorias, para alcancar alta producdo e
melhor desempenho sem afetar o seu principio basico: filtragem de uma suspensao diluida de
cimento na tela de um cilindro rotativo (IKAI et al., 2010). Segundo Mendes (2014), no
processo Hatschek faz-se uma suspensdo diluida de fibras, cimento Portland e aditivos que
sdo misturados em um tanque, e depois sdo prensados e passam por processo de cura.
Atualmente, esse é o processo mais empregado no mundo para a producdo de fibrocimento.
No entanto, possui um alto custo de investimento para a implementacdo da linha de produgéo
(AKHAVAN; CATCHMARK; RAJABIPOUR, 2018).

A composicao do fibrocimento vem sofrendo constantes mudancas pela incorporacéo
de novos aditivos quimicos e minerais, cimentos com novas caracteristicas e diferentes fibras
sintéticas e vegetais, 0 que em muitos casos, pode inviabilizar a produgdo pelo processo
Hatschek (RAJABIPOUR, 2018).
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Por esses motivos, estudos tém apresentado o processo de extrusdo como alternativa
mais econdmica para produzir materiais construtivos com propriedades fisicas e mecénicas
similares, ou até mesmo superiores, aos oriundos por outros processos (LU et al., 2015;
SILVA et al., 2016).

A extrusdo consiste em forgar, mecanicamente, por meio de uma “rosca sem fim”,
uma massa viscosa a base de cimento, reforgada com fibras (suficientemente coesiva para
manter a sua forma inalterada apos ser extraida), através de um molde, podendo, portanto, ter
varias geometrias. Ao final do processo, tem-se um compdsito de duas fases, a fase continua
(matriz) a base de cimento e a fase descontinua (reforco) que sdo as fibras (BOUVIER,
CAMPANELLA, 2014; RAABE, 2019).

As extrusoras podem ser de pistdo ou rosca, sendo a ultima mais produtiva e eficiente
por trabalhar em sistema continuo. A extrusora de rosca pode ser acoplada e uma camara de
vacuo com a finalidade de reduzir a porosidade da mistura a ser extrudada (FONSECA,
2016).

O esquema de uma extrusora apresentado na Figura 1, enfatiza a cdmara de mistura —
onde os materiais serdo homogeneizados — a cadmara de vacuo, a cAmara de compactacao e a
boquilha — que auxilia na compactacdo do material (que por sua vez pode gerar um produto
mais resistente para situac@es de fadiga gerada no processo de envelhecimento do compdsito)
e é responsavel pelas diferentes geometrias do produto.

Figura 1- Componentes de uma extrusora.

Boquilha

Camara de Camara de Camara de
mistura vacuo compactacao

Fonte: Soto (2010)

Apesar das dificuldades da extrusdo em compdsitos a base de cimento (as principais
informagdes sobre as varidveis do processo de extrusdo e das matérias-primas empregadas

encontram-se protegidas por estas patentes), tem-se um ganho significativo na resisténcia a
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tracdo e flexdo em comparacdo ao processo Hatschek, devido a melhoria da interface
fibra/matriz, bem como o alinhamento das fibras e menor porosidade devido & maior forga de
compressdo aplicada na formacdo do composito (QIAN et al., 2013, 2003; ZHOU; LI, 2012).

Este método de conformacédo tem apresentado inUmeras vantagens para a producéo
de compdsitos de fibrocimento comparado a outros processos, tais como: a) utilizacdo de
baixa relacdo &gua/cimento, o que promove maior compactacdo do compoésito gerado,
resultando em um produto mais resistente; b) menor gasto de energia; ¢) menor custo de
investimento do equipamento; d) maior razdo de aspecto, que deve levar a uma melhora no
emaranhamento de fibras nos compdsitos, contribuindo, assim, para um melhor reforgo
mecénico (BOUVIER, CAMPANELLA, 2014).

Levando-se em consideracdo a atual conjuntura nacional e mundial de escassez de
agua e energia, a producao de fibrocimento pelo processo de extrusdo, comeca a ganhar maior
visibilidade e destaque frente a outras tecnologias existentes. A implementacdo de processo de
extrusdo em paises em desenvolvimento como o Brasil, pode gerar inimeros beneficios

sociais, econdmicos e ambientais.

3.3 Fibras Vegetais como Reforco em Matrizes Cimenticias

Os materiais com base cimenticia apresentam comportamento fragil, apresentando
fraturas e fissuras que podem comprometer a sua utilizacdo. Sendo assim, 0s compoésitos sdo
reforcados com fibras para agregar melhores caracteristicas de tenacidade, resisténcia,
ductilidade e durabilidade (COUTTS, 2005; KUDER; SHAH, 2010).

A insercédo de fibras no composito favorece a tenacificagdo do mesmo. Dessa forma,
as fibras promovem um ganho na resisténcia mecanica e melhoram a capacidade de absorcéo
de energia com a distribuicdo de microfissuras ao longo da compdsito cimenticio (ZOLLO,
1997; FARRAPO et al., 2017).

A adicdo de fibras a uma matriz cimenticia tem sido reconhecida ha muito tempo
como uma forma de melhorar a capacidade de absorcao de energia e a resisténcia a rachaduras
do concreto comum (MERTA; TSCHEGG, 2013). Sem o refor¢o das fibras, o material se

romperia de forma brusca apds a fissuragdo, conforme mostra Figura 2.
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Figura 2 - Representacdo esquematica do comportamento a flexdo de um compdsito
cimenticio. a) composito sem fibras, b) compdsito com fibras, ¢) comportamento da
trinca em um composito reforcado com fibra. [1] deslocamento, [2] interceptacéo,
[3] arrancamento (pull-out) da fibra, [4] rompimento da fibra.

a////’\

Composito
sem fibras

Composito g
com flbras

Fonte: Coutts (2005).

O deslocamento de fibra, interceptacdo, arrancamento e rompimento podem
efetivamente absorver e dissipar energia para estabilizar a propagacéo da trinca no concreto.
A fibra que liga as rachaduras reduz a intensidade do estresse na ponta da fissura. Além disso,
a ponte de fibra pode diminuir a largura da fissura, o que impede a entrada de agua e
contaminantes na matriz, evitando assim, a degradacdo. O reforco com fibras impede a
propagacdo de uma ponta de trinca. Consequentemente, pequenas rachaduras seréo
distribuidas em outros locais da matriz. Embora cada fibra individual faca uma pequena
contribuicdo, o efeito geral da armadura é cumulativo (ZOLLO, 1997; YIN, 2015).

Atualmente, materiais compositos tém sido foco de investigacGes académicas e
industriais. O uso de fibras vegetais em materiais compoésitos como materiais de reforgo
aumenta em uma ampla gama de industrias, como as de embalagens, automotiva e construcao
(TERPAKOVA et al., 2012; BODBODAK; RAFIEE, 2016).

As fibras vegetais inseridas como reforco de matrizes cimenticias sdo materiais
favoréaveis por apresentarem baixo custo, baixa densidade, facil processabilidade, atdxicas,
renovaveis, maior tenacidade, além de possuirem excelente resisténcia e alto mddulo de
elasticidade (UDOEYO; ADETIFA; EKITI, 2012; YUSOFF et al., 2016; PICKERING E
ARUAN EFENDY, 2016).

A composicdo quimica dessas fibras lignoceluldsicas consiste principalmente de
microfibrilas (células com alto teor de celulose) envolvidas por uma matriz amorfa de

hemiceluloses e lignina. A funcdo da matriz € proteger a celulose do ataque de
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microrganismos e enzimas, fazendo com que a estrutura do material seja rigida e pouco
reativa (SANTOS et al., 2012).

A producédo de artigos e pesquisa referente a compdsitos utilizando fibras vegetais
aumentou consideravelmente nos dltimos anos (FARUK et al., 2012, TERPAKOVA et al.,
2012; YUSOFF et al., 2016; FONSECA et al., 2016; FARRAPO et al., 2017; COMAK et al.,
2018). Entretanto, compdsitos reforcados com fibras vegetais ainda estdo na dependéncia de
alguns fatores importantes, relacionados a sua aplicacédo e desempenho.

E importante considerar que as fibras vegetais tém composices quimicas diferentes
dependendo do tipo de planta, do angulo helicoidal que a celulose faz em relagéo ao eixo
central, defeitos superficiais, estrutura da macrofibra vegetal, propriedades fisicas e mecanicas

das fibras e a interacdo que a fibra pode fazer com a matriz do compésito (FIDELIS, 2013).

3.4 Fibras de Coco

O coqueiro (Cocos nucifera L.), pertencente a familia das Arecaceae, uma das mais
importantes da classe Monocotyledoneae é uma palmeira com fuste ereto variando de 10 a 20
metros de altura (Figura 3), sendo o seu fruto usado como fonte de alimentacdo, extracdo de
6leo, fibras e combustivel. O cultivo de coco ocorre em torno de 90 paises, caracterizando-se
como uma cultura tipica de clima tropical e subtropical originada no Sudeste Asiatico (FAO,
2014).

A producao mundial de coco, cerca de 63,6 milhdes de toneladas em 2020, continua
bastante concentrada em trés Paises, Indonésia (30,1%), Filipinas (24,7%) e india (19,0%). O
Brasil é o quinto maior produtor, com a participacao de 4,5% do total mundial (AGROSTAT,
2020). No entanto, a geracdo de residuos provenientes do processamento do coco, quando
destinados de maneira incorreta ou queimados, levam a grandes impactos ambientais. Nesse
contexto, torna-se cada vez mais necessario encontrar usos econdémicos para 0s subprodutos
como uma abordagem importante para proteger o0 meio ambiente e economizar recursos
(HWANG, 2016).
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Figura 3 - Fibras de coco.

Fonte: Autor (2020)

As fibras de coco contém cera, protrusdes gordurosas e globulares, tornando a
superficie da fibra extremamente heterogénea com rachaduras proeminentes, microporos e
deposicao irregular do tipo cera sdo detectaveis. Os arranjos helicoidais de microfibrilas
podem ser observados na Figura 4.

A microscopia optica (Fig.4 (direita)) ilustra que a secdo transversal da fibra é circular
com presenca de Iimen. A secdo transversal circular torna a fibra de aparéncia brilhante. A
presenca de varios vazios ao redor do limen indica uma estrutura multifibrilar (MISHRA &
BASU; 2016).

Figura 4 - Estrutura helicoidal da parede celular da fibra e visdo microscdpica Optica.

700 10um 0687 AT02000/15

Fonte: MISHRA & BASU (2016).

A fibra do coco é oriunda do espesso mesocarpo ou casca do coco, a qual é extraido
manualmente ou usando um extrator mecéanico (COOK et al., 1978; ASASUTJARIT et al.,
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2007). Essa fibra € amplamente disponivel para o uso como matéria-prima em produtos de
matrizes cimenticias por ser de fonte renovavel, biodegradavel, possuir alta disponibilidade,
ndo toxicidade, baixo custo, propriedades mecanicas adequadas e reatividade quimica
(TOLEDO FILHO, GHAVAMI, ENGLAND, 2003; ASASUTJARIT et al., 2007
LERTWATTANARUK E SUNTUNITTO, 2015).

Uma alternativa para aproveitamentato dessas fibras € como reforco em materiais
compositos, ja que algumas caracteristicas da fibra como dimensfes e composicdo quimica
favorecem tal aplicacdo. A rugosidade superficial dessas fibras, particularmente as saliéncias
dispostas como fileiras de pequenos nddulos, ajuda na adesdo da matriz durante o processo de
cura e assim melhora a tenséo interfacial, acarretando melhor resisténcia mecéanica do
composito (MONTEIRO et al., 2006).

O uso de fibras de coco melhorou resisténcia a flexdo e resisténcia ao impacto em
matrizes cimenticias (ANDIC-CAKIR et al., 2014; LERTWATTANARUK E SUNTUITTO,
2015). Na mesma linha de raciocinio, Reis (2006) mostrou que a fibra de coco é um eficiente

reforco na matriz cimenticia aumentando sua tenacidade e resisténcia a flexdo.

3.5 Uso do Residuo do Quartzito em Matriz Cimenticia

O quartzito é uma rocha metamorfica formada a partir da transformacdo de outras
rochas (igneas, metamdrficas ou mesmo sedimentares) atraves da exposicdo a parametros
térmicos, mecanicos e quimicos sem que ocorra fusdo da rocha (SILVA, LEAO & REIS,
2020). Possui como mineral principal mineral o quartzo, o qual é uma forma polimorfica da
silica. Além dele temos a cristobalita, tridimita e silica vitrea e também constituintes como
muscovita, sericita e biotita (ANDRADE et al., 2009; COSTA, 2007).

Os estados que possuem a maior producdo brasileira de rochas sdo os estados do
Espirito Santo, Minas Gerais, Bahia e Rio de Janeiro. Em Minas Gerais destaca-se o sudoeste
do estado como sendo conhecido nacionalmente pela producgéo de quartzitos, 0s mesmos séo
utilizados em revestimentos na construcdo civil e também sdo denominados de “pedra
mineira” (LEITE; FUJACO, 2013; RAMIRIO et al., 2008).

Os quartzitos sdo amplamente utilizados na construcgdo civil como revestimento e
ornamento de ambientes externos, sendo portanto, uma atividade de grande relevancia em
todo o mundo (MOREIRA, MANHAES, HOLANDA, 2008; ERCIKDI, KULEKCI,
YILMAZ, 2015). No entanto, por sua propria natureza, a industria frequentemente tem

impactos ambientais significativos. Avancos na exploracdo de pedreiras levaram a extracdo de
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blocos contendo mais impurezas e de pior qualidade, que reduz a produtividade da rocha
ornamental. O residuo produzido durante o processo de extragdo pode chegar a 80% do
volume total de pedra extraida (HEBHOUB et al., 2011). Estes residuos sdo descartados em
locais localizados longe da frente de escavacdo, contribuindo para a degradacdo do meio
ambiente.

Estudos realizados em paises em desenvolvimento sugerem a incorporacdo destes
residuos em matrizes de cimento, para uso em argamassas, fibrocimento e blocos como forma
de alcancar sua gestdo sustentavel (SCHACKOW et al., 2015).Entretanto, para realizar tais
estudos, € necessério avaliar a durabilidade dos agregados gerados desses residuos em relacéo
a reacdo de agregados alcalinos (AAR). O AAR € um processo quimico complexo que pode
ocorrer no cimento endurecido quando alguns componentes mineralégicos e alcalinos
hidroxidos (hidréxidos de sodio e potassio da cimento, agua e agentes externos) iniciam
reagbes quimicas nos poros do material, comprometendo sua qualidade e durabilidade
(ZERBINO, GIACCIO, MARFIL, 2014).

A durabilidade das composi¢cdes de fibrocimento incorporados com residuos de
rochas ornamentais é afetada pela ocorréncia de reacbes alcalino-agregadas, que leva ao
aparecimento de tensdes no interior o material, e consequente rachadura, frequentemente
seguido pelo aparecimento de eflorescéncias e exsudacoes a superficie (AFSHINNIA, 2015).

A reacdo alcali-agregado pode ocorrer de trés maneiras distintas: reacdes alcali-
silica, reacGes alcali-silicato e reacdes carbonato alcalino. A reacdo alcali-silica envolve a
presenca de compostos amorfos de silica; a reacdo de silicato alcalino tem a mesma natureza
da silica alcalina, mas com um processo mais lento, envolvendo alguns silicatos presentes no
feldspatos, xistos de argila, certos metamdrficos igneos e sedimentares rochas, quartzo
deformado (tensionado) e minerais expansivos; e a reacdo alcalino-carbonato, que ocorre
entre certos calcarios dolomiticos e as solucBes alcalinas presentes no poros de concreto
(RIBEIRO et al., 2012).

Estudos sobre o desempenho de matrizes cimenticias incorporadas com residuos de
rochas como matéria-prima alternativa foram destacados na literatura (MARTINEZ et al.,
2013; GAMEIRO, BRITO, SILVA, 2014). Deve-se também ressaltar que estudos sobre 0 uso
de residuos de quartzito como matérias-primas alternativas para a producao de fibrocimento,
especialmente preocupados com a relacdo entre durabilidade e ocorréncia de reacfes alcali-

agregados sédo escassos na literatura.
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3.6 Processo de Carbonatacdo no Cimento

A carbonatacdo ¢ um fendbmeno natural que afeta os materiais cimenticios. Tal
fendmeno consiste na reacdo dos produtos da hidratagdo do cimento com o dioxido de
carbono (COz). Com o passar do tempo, 0 cimento absorve o CO, da atmosfera e esse
processo ocorre, durante a vida Util da estrutura e, também, apds a demoli¢do (FILOMENO et
al., 2020). A carbonatagéo fixa o CO- e altera as propriedades fisico-quimicas das matérias-
primas. A utilizacdo da carbonatacdo acelerada para mitigar a degradacdo das fibras vegetais,
utilizada como reforco em compdsitos de fibrocimento, € algo que necessita de mais estudos
na area da construcéo civil.

O processo de carbonatacdo € complexo e envolve a difusdo do CO, atmosférico
através do poros insaturados presentes na matriz cimenticia (LO et al., 2016; MARTINS et
al., 2018). Quando o dioxido de carbono (CO.) reage com o hidroxido de calcio (Ca(OH)2),
forma-se o carbonato de célcio (CaCOz), reacdo predominante no processo.

O CO: é dissolvido em agua e é transformado em &cido carbdnico (H.CO3) nos poros
insaturados da matriz de cimento, ocorrendo a dissociacao de ions HCO3z e CO3  (Equacgédo 1 e
2). Concomitantemente, a dissociacdo do Ca (OHz) em ions Ca?* e OH aparece (Equacéo 3),
que finalmente forma o CaCOs (Equagéo 4).

CO,(g)+ H,0(I)= H*(ag)+ HCO, (aq) (1)
Ca(0H,)(ag) —» Ca*? (aq) + CO5™ (aq) (2)
Ca(OH), (ag) = Ca** (aq) + 2HO™ (aq) (3)
Ca** (aq) + €03~ (ag) — CaCO, (s) (4)

Para otimizar o processo, proporcionando maior e mais rapida carbonatacdo aos
compdsitos de fibrocimento, cAmaras climéaticas com aplicacdo de CO2 podem ser utilizadas,
reduzindo o tempo de formacdo do carbonato de calcio e estabilidade do material cimenticio
(MARTINS et al., 2018). No entanto, é necessario adotar parametros adequados para
atmosfera de cura, bem como, a utilizagio especifica de CO, (CEFERINO et al., 2017). E
possivel avaliar que a carbonatacédo acelerada realizada com concentracdo de 4% de CO; por
7 dias, € equivalente a carbonatacdo natural por 1 ano (HUSSAIN et al., 2016).

Existem muitos pardmetros importantes envolvidos no processo de carbonatacéo,

como temperatura, tempo de cura, umidade relativa, concentracdo de CO2e composi¢do
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quimica da matriz cimenticia, todos eles interferem de alguma forma nas propriedades finais
dos compositos.

A dindmica ideal para a reacdo de carbonatacdo ocorre quando o CO das moléculas,
difundidas através do vazio do material, sdo capturadas pelas moléculas de agua alocadas
como um filme muito fino na parede dos poros. Quando esse fenémeno ocorre, ha um espaco
adequado no material para a formacéao do carbonato de célcio (WANG et al., 2017).

Muitos autores investigaram o uso de carbonatacdo acelerada como cura para
compositos de fibrocimento (BALLESTEROS et al., 2019; SANTOS et al., 2015; ALMEIDA
et al., 2013; TONOLI et al., 2010, PIZZOL et al., 2013). A alcalinidade da matriz de cimento
é reduzida pelo processo de carbonatacdo, que proporciona melhores condicdes para as fibras
vegetais (SANTOS et al., 2015).

Toledo Filho et al. (2003) relataram um aumento significativo em termos de
durabilidade em materiais compdsitos de cimento com fibras de origem vegetal ap6s 109 dias
de exposicao a atmosfera de didxido de carbono.

Almeida et al. (2010) verificaram por meio da técnica de difracdo de raios X que as
amostras que ndo passaram pelo processo de carbonatacdo apresentaram maiores intensidades
nos picos relacionados a existéncia de Ca(OH). (hidroxido de calcio) e que as amostras
carbonatadas tiveram maiores picos associados ao CaCOgz (carbonatado de calcio) e outros
silicatos. Dessa forma, os autores explicaram a maior densificacdo das matrizes carbonatadas,
ja que o carbonato de célcio € mais denso que o hidroxido de célcio e, também, comprovaram
a que a melhoria das propriedades mecanicas do material carbonatado esta atrelada, a melhor
interface entre fibra e matriz.

Um estudo realizado por Moon e Choi (2019) demonstrou que a pasta de cimento
contendo pasta de escéria apresentou melhoria na resisténcia ap0s a cura da carbonatacdo. A
pasta tinha uma resisténcia a compressdo de 15.6MPa antes da cura com COz e 30.1MPa ap06s
a cura, uma melhoria de 92.95% sobre a cura sem CO». Demonstrando, portanto, potencial da
utilizacdo da técnica de carbonatacdo na melhoria de propriedades mecénicas de compdsitos.
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4 COMENTARIOS FINAIS SOBRE A REVISAO BIBLIOGRAFICA

Esta revisdo bibliografica apresentou informacdes importantes ao entendimento da
producdo de fibrocimento por extrusdo, insercdo de residuo de mineracdo (quartzito) no
processo produtivo, do uso de fibra vegetal (Cocos nucifera) como material de reforgo e como
0 processo de carbonatacdo acelerada pode influenciar nas propriedades fisicas e mecénicas
do compdsito.

A avaliacdo dos topicos apresentados nestas secdes serviu de base para definigdes
dos experimentos desenvolvidos no presente estudo.

E necessario verificar as propriedades das fibras e os efeitos dessas propriedades no
desempenho dos compdsitos. Entre essas avaliagOes, destaca-se o tamanho das fibras
celulosicas (curta ou longa) e efeito das propriedades de superficie das mesmas na aderéncia
entre elas e a matriz cimenticia.

Ficou evidente também na revisdo bibliografica que a carbonatacdo tem ganhado
forca na industria da construcdo com os recentes desenvolvimentos nas tecnologias de captura
e utilizacdo de carbono, que podem ajudar a reduzir os gases industriais com efeito estufa e a
reciclar os subprodutos industriais.

No entanto, para a producdo de fibrocimento, as informacdes sobre carbonatacéo
ainda sé&o muito escassas, principalmente em relacdo aos parametros que a envolve. Portanto,
é necessario o conhecimento e desenvolvimento de estudos que melhorem o processo para
que de fato esta técnica se torne viavel na inddstria.

E clara a necessidade de trabalhos futuros avaliarem a interferéncia de outros
parametros (umidade relativa, temperatura, presséo e concentracdo de CO) nas propriedades
fisicas e mecanicas de fibrocimentos submetidos ao processo de carbonatacdo, bem como, a
avalicdo da durabilidade desses materiais expostos a intempéries.

A partir das lacunas encontradas na revisao bibliografica, foi sugerido a producéo de
fibrocimento por extrusdo, utilizacdo de 100% quartzito em substituicdo ao calcario,
utilizacdo de fibras de coco como material de reforco e o processo de carbonatacdo acelerada
como estratégia para melhorar a aderéncia da fibra com a matriz cimenticia, bem como,
reduzir sua mineralizacao no interior do composito. Nesse contexto, admitem-se evidenciados

0s aspectos de originalidade do estudo desenvolvido.
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Abstract

Brazil is worldwide known by production and commercialization of ornamental rocks and its
characteristics of great agricultural production. However, along with these productions, tons
of wastes are produced and incorrectly abandoned each year. In this sense, the use of these
industrial or agricultural wastes in the construction sector is an environmentally correct and
economically suitable option. The present study aimed to characterize quartzite wastes and
coconut fibers (Cocos nucifera) to be used as reinforcement in cementitious matrix
composites, in intention of reducing the fragility of these materials and improve its
mechanical properties. The basic density and chemical characterization of the coconut fibers
were performed. The Inhibition index of cement solidification, quartzite chemical
composition and granulometry were also evaluated. The chemical analysis of the quartzite
showed the high percentage of silicon, followed by zirconium and molybdenum, which
depends on the region and temperature where it was generated. The granulometric analysis
showed that the quartzite of this research was mostly powdered. The chemical analysis of the
coconut fiber confirmed the low percentage of extractives (3.38%) what would be a positive
factor low for production of composites besides the high content of lignin and cellulose,
which could provide an increase in the mechanical properties of the fiber-cement. Coconut
fiber showed low inhibition index (< 10) of the cement, which could result in a good
fiber/matrix interface. The insertion of coconut fibers and quartzite wastes in composites
could be an option for more resistant and more sustainable fiber-cement

Keywords: unconventional material; lignocellulosic; silicon; wastes; cement.

1. Introduction
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The amount of byproducts / fine residues, such as the quarry powder generated by
the ornamental rock industry is very significant, reaching 30% of the block volume after the
cutting phase [1]. This large volume of wastes generated motivates researches with intention
of using these same wastes in cement matrices [2,3].

Studies on the performance of mortars incorporated into ornamental rock wastes as
alternative raw materials have been highlighted in the literature [4 -7]. Previous studies [8 —
13] have proved the viability of using industrial waste for ceramic formulation. These studies
reported on ceramic production characteristics meeting technical requirements, with emphasis
on the environmental aspects of waste management, contributing to the preservation of natural
sources and non-renewable mineral resources. However, there is not researches enough
reporting the production of fiber-cement, which combines the incorporation of wastes from
ornamental rock industry and from agricultural sector. The coconut fiber is a short fiber; a
little flexible and hard when compared to the others fibers. Their hardness is associated
mainly to the presence of lignin, which is also responsible for the yellowish color and for the
brown color to the mature coconut [14].

According to IBGE [15], the annual production of green coconut in 2017 was
1,721,5 million t distributed in 242,000 ha. However, the wastes generation from coconut
processing, when incorrectly destined or burned, leads to large environmental impacts. Find
economic uses for by-products from this production chain is an important approach to
protecting the environment and saving resources [16].

Cementitious materials have low tenacity, which results in fracture and/or cracking
when exposed to high load [17]. Thus, some alternatives were evaluated to overcome this
problem. Fiber insertion as reinforcement was one that presented suitable results to minimize
these damages, providing improvement on the flexural strength, toughness and impact
strength [18].

Boosted by growing environmental concerns, plant / lignocellulosic fibers have been
used to partially replace conventional synthetic fibers as reinforcement in composites [17].
Other advantages are low cost, high availability and being extracted from renewable and non-
toxic source. Fiber-cement composites with lignocellulosic fibers are applied in the
manufacture of tiles, corrugated and flat sheets, sealing panels and other building materials,
mainly non-structural thin sheets [19]. However, the use of lignocellulosic fibers as
reinforcement for cement composites introduces challenges for manufacturing. The Portland
cement hydration processes is more complex when the vegetable fibers are used as

reinforcement to the composites, mainly due to their extractives.
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Studies have presented the extrusion process as more economical alternative to
produce constructive elements [20, 21]. There is a significant gain in tensile and flexural
strength due to the improvement of the fiber/matrix interface, as well as the alignment of the
fibers and lower porosity due to the higher compression force applied in the composite
formation [22, 23]. In addition to being a continuous process that allows the production of a
wide range of cross-sections of the extruded products, it allows the use of simpler machines,
low water/cement ratio and a production process with less liquid and solid wastes.

The aim of this work was to evaluate the potential of quartzite and coconut fiber
wastes as possible raw materials for the production of lighter fiber-cements, which present
better behavior in relation to mechanical strength.

2. Material and methods

2.1. Raw material

The coconut fibers were provided by the company Vitaplan — Adubos e Fertilizantes
from Cascavel — PR, and were not subjected to any physical or chemical treatment (Figure
1A). The fibers were cut in 10 cm length and posteriorly ground in a mill Marconi MA-
090CF (Piracicaba, Brazil), containing a sieve with 2 mm opening.

The residues from the extraction of the white quartzite (Pedra “Sdo Thomé”) (Figure
1B) were obtained from a company placed in the city of Luminarias — MG, Brazil. For the
study of quartzite granulometry, a sequence of sieves with the following openings were used:
4.77 mm, 2.36 mm, 1.18 mm, 600 pm, 300 um and 150 um, according to the NBR 7211 [24]
standard.
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Figure 1 - Wastes characterized in the study; A) coconut fibers; B) quartzite powder.

The cement matrix used in this study was composed of Portland cement CPV-ARI,
according to the NBR 5733 [25] standard.

2.2. Basic density of coconut fibers

The basic density of the coconut fibers was determined according to methodology
adapted from NBR 11941 [26] standard. The fibers were immersed in water until saturation,
obtaining the saturated volume of the fibers. Posteriorly, these fibers were kept in the oven at
80 ° C for 48 hours for obtainment of the dry mass. The test was performed in five replicates.
The basic density was measured by dividing the dry mass by the saturated volume of the
fibers.

2.3. Chemical characterization of fibers
The lignocellulosic material was chemically characterized to quantify ashes,

insoluble lignin, total extractives, holocellulose, cellulose and hemicelluloses content

following the described in the standards below (Table 1).

Table 1 - Standards used for chemical analysis of lignocellulosic material.

Constituents Standards
Ashes NBR 13999 [27]
Total extractives NBR 14853 [28]
Insoluble lignin NBR 7989 [29]
Holocellulose [30]

Cellulose [31]

Difference between holocellulose and

Hemicelluloses cellulose




37

2.4. Compatibility analysis of coconut fibers and cement

The compatibility analysis of the coconut fibers with the cement was evaluated
according to the procedures described in Hofstrand et al [32] with some modifications. The
Portland cement CP V — ARI/ Plus (200 g) was placed in a plastic bag with 15 g of dry fibers
and 90 mL of water. The materials were mixed and had the temperatures recorded by a
thermocouple type “K” connected to a microcomputer, which obtained the temperatures every
minute, during 24 h. Each plastic bag was placed in a Dewar flask lined with glass wool
hermetically sealed inside a well-enclosed thermal box in order to avoid the heat loss to the
environment, since the reactions that occur with the cement-fiber blend and water are
exothermic.

The thermal box and the data acquisition system occurred under temperature of 20 +
1 °C and relative humidity of 60 + 5%. The amount of cement and dry particles followed the
fiber:cement ratio of 1:13.33.

The Inhibition Index was obtained by the equation 1, proposed by Hofstrand et al
[32] and used by Lopes et al [33].

o (E) () 3)

, AT? AT
5l= =

5 ]

At= At

Where t2 is the time to reach the maximum hydration temperature of the water-
cement mixture; t’2 is the time to reach the maximum hydration temperature of the mixture
water-cement-added material; T2 is the maximum temperature reached by the cement-water
mixture; T°2 is the maximum temperature reached by mixing cement-added material; S? is the
maximum temperature variation per hour of the cement-water mixture; S’2 is the maximum
temperature variation per hour of the mixing cement-added material.

The fibers compatibility with the cement was classified according to Okino et al [34]
(Table 2).

Table 2 - Inhibition index used to classify the fiber compatibility with cement.

Inhibition index (%) Level of inhibition
<10 Low Inhibition
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1=10-50 Medium inhibition
I =50-100 High inhibition
1>100 Extreme inhibition

2.5 X-Ray fluorescence by total reflection of quartzite

The quantification of trace elements by the X-Ray fluorescence technique was done
by the equipment S2 Picofox™. The samples were ground in agate grains and sieved in nylon
mesh with 50 um of opening. Posteriorly, 50 mg of each sample of quartzite were prepared,
which were placed in 15 ml Falcon tubes with 2.5 mL of Triton X-100 (5 % v/v) solution in
ultrapure water and 0.5 mL of Ga solution 10 mg.kg-1, resulting in final Ga concentration of
1.667 mg.kg-1. Each tube was stirred in a vortex, obtaining a homogeneous suspension. After
stirring, a 10 pL aliquot of suspension was withdrawn, which was dripped into the center of a
quartz sample holder. To facilitate the formation of a thin film with about 10 mm thick, a
silicone solution was previously dripped onto the sample holder. Each sample was obtained in
duplicate during 300 s. The X-Ray fluorescence technique apparatus was connected to the
Spectra software, which in the end of the analysis shows the spectra and a table with several
parameters, among them the concentration of the chemical elements and an indicator of the
deconvolution quality (mathematical calculation that adjusts the intensity of the peaks of each

element).

3. Results and discussion

3.1. Characterization of quartzite

It is noted that silicon (Si) was the element with the highest proportion found with a
percentage of 37.8% (Table 3), which confirm the predominance of quartz (silicon dioxide -
Si0O») in the studied quartzite. The presence of high levels of silica oxide suggests stable
materials resistant to external actions, providing more durable and better performance of the

matrices.

Table 3 - Chemical composition of the quartzite.

Chemical composition Content (%)
Al 1.97
Si 37.80
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P 0.48
S 1.30
Ct 0.90
Ar 0.11
K 0.23
Ca 0.46
Fe 0.18
Zr 16.28
Mo 4.83

A study done by Yang et al. [35] using different quartzite characterization techniques
found high percentages of silica (77.90%) and alumina (11.91%). The silica present in the
waste comes from the free silica, feldspar and mica. After Si, the other main constituents were
Zr (16.28%) and Mo (4.83%). Some types of quartzites contain high concentrations of Zr, as
jadeite quartzite (336-534 ppm), commonly associated with tectonic blocks of high-pressure
and ultra-high-pressure metabasites (e.g., eclogites and blueschists) [36]. The molybdenum
appears as its original form, molybdenite, as accessory mineral in some biotite monzogranite
and granite porphyry found in Asia [37]. Chemical elements such as sulfur (S), chlorine (C(),
iron (Fe), calcium (Ca), potassium (K), argon (Ar), phosphorus (P) and aluminium (A{) were
found in less proportions. Quartzite is a metamorphic mineral consisting mainly of quartz
grains and used as ornamental stone [38, 39]. Depending on the region and temperature at
which it is generated, the content of the elements may vary.

The granulometric analysis of the quartzite allows to determine the percentages of
material retained in the sieves with openings: 4.75 mm, 2.36 mm, 1.18 mm, 0.6 mm, 0.3 mm,
0.15 mm and in the bottom, according to the classification for the small aggregate of the NBR
7211 [24] standard. The quartzite of this research was mostly powdered (see Figure 1), fact
confirmed due to approximately 41% of the material been retained in the sieve of 0.15 mm.
The percentage of quartzite with a particle size greater than 2.36 mm was practically

negligible (Figure 2).
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Figure 2 - Granulometric analysis of quartzite.

Finer particle size fractions may be more efficient in composites production as they
have a larger specific area. This fact can generate less porous and better structured composites
due to the better compaction. The addition of coconut fibers, or even any lignocellulosic
material, may result in pores along the composite structure. Therefore quartzite could be a
good option to achieve good physical and mechanical properties. Saeli et al. [40] found higher
density for mortar specimens produced with smaller aggregates’ particle size, which means
lower porosity and lack of continuity between the pores. The most important reason for the
specification of granulometric limits and the maximum size of aggregates is their influence on
the workability. According to NBR 7211 [24] standard, a material is considered as aggregate
when it pass by the sieve with opening of 4.75 mm. According to the result found, the
quartzite powder is included in this classification. Regarding aggregates, good mechanical
characteristics of the composites at being produced may be also related to the: aggregate size
[41], aggregate shape [42] and volume fraction of aggregates [43]. The addition of a very fine
aggregate (<1 mm) improves the material bulk stiffness [40].

From the accumulated retained amounts presented in the granulometric curve, it was
possible to calculate the modulus of fineness, following the recommendations of the NBR
7211 [24] standard. The powder quartzite waste showed modulus of fineness of 0.88.
According to the particle size distribution and the modulus of fineness, this waste can be used
as aggregate for production of mortar and concrete containing a large quantity of fines, which

indicate its use as a fine aggregate, with “filler” characteristics. The quartzite waste has as
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purpose to act as "filler". In this way, this material will fill the pores and improve the
packaging of the final composite [44].

3.3 Characterization of coconut fiber

The value obtained for basic density of the coconut fiber was 0.169 g/cm3, which
corresponds to the value described by VVan Dam et al. [45], 0.15 g/cm3. This characteristic of
the fiber may influence the extrusion process. Using low proportions of fibers as
reinforcement, which has low density, the amount of fibers dispersed in the cementitious
matrix is high from a critical point, the mixture loses the extrudability due to the interlacing
between the fibers. In addition, the relation between the low density and the extrusion
problems of the mixture may occur due to the difficulty of producing a homogeneous mixture,
resulting in fibers agglomeration and obstruction of the extruder [19].

The chemical analysis showed low levels of total extractives for the coconut fiber
(3.38%) (Table 4). These values are desirable for production of fiber-cement, since the
presence of extractives on the fibers surface influences the exothermic hydration, which is
characteristic of the Portland cement, increasing the solidification time due to the inhibitory
effect on cement hydration [46, 47]. Others studies confirm that the poor compatibility of
plant fibres and cement is mainly due to the effect of dissolved extractives of plant fibres on
cement hydration besides the presence of a large number of hydroxyl groups in the cell walls
of plant fibres with high water absorption, resulting in a negative effect on the physical and
mechanical properties of the composites. In addition, the alkaline attack in cement hydrates
can significantly reduce the strength and durability of plant fibres [48].

Table 4 — Chemical composition of coconut fiber.

Component Content (%)
Total extractives 3.38+£0.26
Insoluble lignin 30.34 £2.48
Hemicelluloses 32.11+1.06
Cellulose 34.02 +1.06
Ashes 0.15+1.02

The analysis of chemical composition of coconut fiber confirms the high lignin

content. A similar observation was made by Van Dam et al. [45] when analyzing the green
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coconut for panels production. The high content found in coconut fiber (30.34%) can be
compared to the results presented by Asasutjarit et al. [49] and Khalil et al. [50], in which the
authors found lignin contents of 32.1% and 32.8%, respectively. Corradini et al [51], studying
the chemical composition of several varieties of coconut fibers, observed that lignin ranged
from 36 to 43% depending on the origin, values slightly higher than those found in this study.
This high lignin content in coconut fibers provides a high compressive strength and less
microbial degradation due to the thick cell wall and therefore less susceptible to chemical
reactions [52, 53]. The high cellulose concentration (34.02%) could also exert a good
influence on the production of composites. It is an important factor for reinforcement and

acoustic absorption properties of the fiber-cement [53].

3.4. Compatibility analysis of coconut fibers and cement

The hydration properties of wood materials and cement mixture (compatibility) are
associated with the properties of both components. The compatibility between the cement and
the lignocellulosic material can be expressed in terms of hydration heat. Thus, the evolution
of the hydration temperature of the cement in absence and in the presence of the fiber was

measured to determine the inhibition index of the cement (Figure 3).
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Figure 3 — Inhibition index of cement with coconut fibers.

The mixture of the ideal material should reach the maximum temperature in lower

time, with a maximum increase. The maximum temperature of the control was 94 °C in 4 h
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while the composite with coconut fiber addition reached 85 °C in 5 h. After the water
addition, the tricalcium aluminate (C3A) present in Portland cement reacts with water forming
an aluminate rich gel. Thereafter, the gel reacts with the sulfate rich solution forming the
ettringite (AFt), with a small rod-like structure. Subsequently, tricalcium silicate (C3S) and
dicalcium silicate (C>S) take part in a hydration reaction to form calcium silicate hydrate (C—
S—H) gel and calcium hydroxide [54]. The decrease in maximum temperature can be the result
of a lower cement solidification value, or by the presence of a certain mass of lignocellulosic
material, which does not contribute to the heat generation. Nevertheless, all of hydration
reactions of the Portland cement can be disturbed by the addition of plant fibers, causing a
deceleration of the setting time. Particularly, extractives and impurities may affect the
hydration reaction equilibrium, resulting in low quality of the fiber-cements [34]. Fibers
saturated with water can release certain extracts, which will favour dispersion of cement
particles, increasing the effective contact area of water with cement, and accelerating the
hydration reaction. As a result, the hydration of the paste with lignocellulosic fibers is faster
than the pure cement paste, with the temperature peak of hydration being advanced [48].

The result obtained for inhibition index of cement was 1.93. According to the
classification of Okino et al [34], inhibitions below 10 are classified as low. In this way, the
inhibition test corroborates with chemical analysis of the fiber that presented low extractive
content (3.38%), causing low influence on the inhibition of the cement in the solidification
process. This phenomenon occurs because, in general, there is an inverse relationship between
the extractive content of the lignocellulosic material and the hydration temperature of the
cement + fiber [33, 55-57].

The addition of mineral components in the fiber-cement composition has been
reported in literature. Bouharoun et al. [58] studied the behavior of reaction heat on the effect
of mortar production with Portland cement substitution by asbestos-free fiber-cement waste.
The results indicate that, for cementitious systems considered, the mineral additions shows a
tendency to extend the dormant phase of hydration.

The insertion of lignocellulosic fibers could also influence the density of composites.
As previously shown, the basic density of coconut fiber was 0.169 g/cms3, which is considered
low in comparison to cement and mineral components. A possible reduction in mortar density
could be attributed to the fiber ability to retain air in their irregular and rough surface, which

would subsequently increase the number of air voids and thus decrease the weight [59, 60].
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4. Conclusion

Quartzite and coconut fiber wastes were characterized in intention of evaluating a
possible potential for production of fiber-cement composites. The granulometric analysis of
quartzite waste showed that the major part of the waste was in powder form and practically
only 0.34% of the particles was larger than 2.36 mm. In addition, the quartzite waste obtained
modulus of fineness of 0.88, which indicate a possible use of the waste as fine aggregate with
“filler’ characteristics. In general, the use of quartzite wastes in powder form as a "filler"
material in a cement matrix shows potential for production of more resistant and more
sustainable fiber-cement. The chemical analysis of the quartzite showed the high percentage
of silicon, followed by zirconium and molybdenum. The chemical analysis of the coconut
fibers confirmed a low content of extractives (3.38%) that could have contributed to a lower
time of cement hydration. The high content of lignin (30.34%) is an important factor, which
implies in possible better mechanical properties of the fiber-cement. The use of coconut fibers
as reinforcement in a cement matrix shows a potential for the production of lighter composites
due to the low its low basic density in comparison to the cement and its structure that allows
the accumulation of air bubbles. The fiber/cement compatibility demonstrated a low inhibition
index, which may affect the composite solidification in a reduced way and provide greater
affinity of the fiber-matrix interface. The insertion of coconut fibers in composites production,
added to quartzite wastes may be an option for more resistant and more sustainable fiber-
cement. In addition, this action contributes positively for the production chain of this mining

waste in reducing environmental impacts.
Acknowledgements

The authors thank to Fundacdo de Amparo a Pesquisa do Estado de Minas Gerais —
FAPEMIG, Coordenacdo de Aperfeicoamento de Pessoa de Nivel Superior — CAPES,

Conselho Nacional de Desenvolvimento Cientifico e Tecnoldgico — CNPq, Brazilian

Research Network in Lignocellulosic Composites and Nanocomposites — RELIGAR.

References



45

[1] Vazzoler, J., Vieira, G. L., Teles, C. R., Degen, M. K., & Teixeira, R. A. Investigation of
the potential use of waste from ornamental stone processing after heat treatment for the
production of cement-based paste. C. and Building Material 2018; 177: 314-321.

[2] Galetakis M., Soultana, A. A review on the utilisation of quarry and ornamental stone
industry fine by-products in the construction sector. C. and Building Material 2016; 102:769-
781.

[3] Gesoglu, M., Gilineyisi, E., Kocabag, M. E., Bayram, V., Mermerdas, K. Fresh and
hardened characteristics of self-compacting concretes made with combined use of marble
powder, limestone filler, and fly ash. C. and Building Material 2012, 37:160-170.

[4] Gameiro, F., De Brito, J., Da Silva, D. Durability performance of structural concrete
containing fine aggregates from waste generated by marble quarrying industry. E. Structures
2014; 59: 654-662.

[5] Marmol, 1., Ballester, P., Cerro, S., Monrés, G., Morales, J., & Sanchez, L. Use of granite
sludge wastes for the production of coloured cement-based mortars. C. Concrete Composites
2010; 32: 617-622.

[6] Ramos, T., Matos, A. M., Schmidt, B., Rio, J., & Sousa-Coutinho, J. Granitic quarry
sludge waste in mortar: Effect on strength and durability. C. and Building Material 2013;
47:1001-1009.

[7] Martinez, 1., Etxeberria, M., Pavon, E., & Diaz, N. A comparative analysis of the
properties of recycled and natural aggregate in masonry mortars. C. and Building Material
2013; 49:384-392.

[8]Carreiro, M.E.A., Santos, R.C., Silva, V.J., Lira, H.L., Neves, G.A., Menezes, R.R., et al.
Quartzite Residue - Alternative Raw Material for Use in Structural Ceramic Pastes. Ceramica
2016; 62:170-178.

[9]Marinoni, N., D’Alessio, D., Diella, V., Pavese, A., Francescon, F. Effects of soda-lime-
silica waste glass on mullite formation kinetics and micro-structures development in vitreous
ceramics. J Environ Manag 2013;124:100-107.

[10]Wannagon, A., Sornlar, W., Choeycharoen, P. Crystalline phases and physical properties
of modified stoneware body with glaze sludge. Ceram Int 2012;38:4485-4494.

[11]Kim, K., Kim, K., Hwang, J.L.C.D. waste glass as a substitute for feldspar in the
porcelain sanitary ware production. Ceram Int 2015;41:7097-102.

[12]Andreola, F., Barbieri, L., Lancellotti, 1., Leonelli, C., Manfredini, T. Recycling of
industrial wastes in ceramic manufacturing: state of art and glass case studies. Ceram Int
2016;42:13333-13338.

[13]Martini, E., Fortuna, D., Fortuna, A., Rubino, G., Tagliaferri, V. Sanitser, an innovative
sanitary ware body, formulated with waste glass and recycled materials. Ceramica 2017;63:
542-548.



46

[14]Mothé, C.G., Azevedo, A.D. Thermal analysis of materials, leditora, laEd. S&o Paulo,
2002, p. 300.

[15] IBGE. Systematic Survey of agricultural production-Monthly survey of agricultural
forecasts and monitoring in the calendar year. 2019.

[16] Hwang, C. L., Tran, V. A., Hong, J. W., & Hsieh, Y. C.. Effects of short coconut fiber on
the mechanical properties, plastic cracking behavior, and impact resistance of cementitious
composites. C. and Building Material 2016; 127:984-992.

[17] Wei, J., Meyer, C. Degradation mechanisms of natural fiber in the matrix of cement
composites. C. and Concrete Research 2015; 73:1-16.

[18] Soroushian, P., Won, J. P., Hassan, M. Durability characteristics of CO2-cured cellulose
fiber reinforced cement composites. C. and Building Material 2012; 34:44-53.

[19] Fonseca, C. S., Silva, M. F., Mendes, R. F., Hein, P. R. G., Zangiacomo, A. L.,
Savastano Jr, H., Tonoli, G. H. D. Jute fibers and micro/nanofibrils as reinforcement in
extruded fiber-cement composites. C. and Building Material 2019; 211:517-527.

[20] Lu, Z., Zhang, J., Sun, G., Xu, B., Li, Z., & Gong, C. Effects of the form-stable expanded
perlite/paraffin composite on cement manufactured by extrusion technique. Energy 2015;
82:43-53.

[21] Silva, D. W. Et Al. Cementitious composites reinforced with Kraft pulping waste. K.
Engineering Materials 2016; 668:390-398.

[22] Qian, X., Zhou, X., Mu, B., & Li, Z. . Fibre alignment and property direction dependency
of FRC extrudade. C. and Concrete Research 2003; 33:1575-158.

[23] Zhou, X.; Li, Z. Light —weight wood —magnesium oxychloride cement composite
building products made by extrusion. C. and Building Material 2012; 27:382-389.

[24] NBR 7211, Aggregates for concrete - Specification. Brazilian Association of Technical
Standards (ABNT) 2009, Rio de Janeiro, Brazil.

[25] NBR5733, Cement Portland high early strength, Specification. Brazilian Association of
Technical Standards (ABNT) 1983 Rio de Janeiro, Brazil.

[26] NBR 11941, Wood: Determination of Basic Density, Brazilian Society of Technical
Standards (ABNT), 2003.

[27] NBR 13999, Determination of Residue (ash) After Incineration at 525 C, Brazilian
Society of Technical Standards (ABNT), 2003.

[28] NBR 14853, Determination of ethane-toluene-soluble material and dichloromethane and
acetone, Brazilian Society of Technical Standards (ABNT), 2010.

[29] NBR 7989, Cellulosic Pulp and Wood — Determination of Acid-Insoluble Lignin,
Brazilian Society of Technical Standards (ABNT), 2010.



47

[30] Browning, B. L. T. Chemistry of Wood. New York: Interscience, 1963.

[31] Kennedy, F.; Phillips, G. O.; Williams, E. P. A. Wood and cellulosics: industrial
utilization, biotechnology, structure and properties, ellishorwood. Chichester: E. Horwood,
1987.

[32] Hofstrand, A. D.; Molesmi, A. A.; Garcia, J. F. Curing characteristics of particles from
nine northern Rocky Mountain species mixed with portland cement. F. Products Journal 1984;
34:57-61.

[33] Lopes, Y.L.V., Mori, F.A., Mendes, L.M., Latorraca, J.V.F., Trugilho, P.F., Silva, G.C.
Evaluation of the technical viability of Eucalyptus grandis Hill ex Maiden wood and barks in
the production of cement-bonded particleboard. S. Forestalis 2005; 67:111-122.

[34] Okino, E. Y. A.; Souza, M. R. De; Santana, M. A. E. Cement-bonded wood particleboard
with a mixture of eucalypt and rubberwood. C. & Concrete Composites 2004; 34:1-6.

[35] Yang, Xiurong; Jiang, Annan; Li, Mingxin. Experimental investigation of the time-
dependent behavior of quartz sandstone and quartzite under the combined effects of chemical
erosion and freeze-thaw cycles. C. Regions Science and Technology 2019; 161:51-62.

[36] Gao, X.Y., Wang, L., Chen, Y.X., Zheng, Y.F., Chen, R.X., Huang, F., Zhang, Q.Q., Ji,
M., Meng Z.Y. Geochemical evidence from coesite-bearing jadeite quartzites for large-scale
flow of metamorphic fluids in a continental subduction channel. Geochimica et
Cosmochimica Acta 2019; 265:354-370.

[37] Nie, F. J. Rare earth element geochemistry of the molybdenum-bearing granitoids in the
Jinduicheng-Huanglongpu district, Shaanxi Province, northwest China. Mineralium Deposita.
1994; 29 488-498.

[38] Santos, D.A., Gurgel, M.T., Mota, A.F., Gomes, P.F.I. Quartzite mineral extraction and
its applicability in civil construction in the city of VVarzea — Pb. Holos 2014;4:89.

[39] Pedergnana, A., Ollé, A. Monitoring and interpreting the use-wear formation processes
on quartzite flakes through sequential experiments. Quat Int 2016.

[40] Saeli, M., Senff, L., Tobaldi, D. M., Seabra, M. P., Labrincha, J. A. Novel biomass fly
ash-based geopolymeric mortars using lime slaker grits as aggregate for applications in
construction: Influence of granulometry and binder/aggregate ratio. Construction and
Building Materials 2019; 227, 116643.

[41] Philippidis, T.P., Aggelis, D.G. Experimental study of wave dispersion and attenuation in
concrete, Ultrasonics 2005; 43:584-595.

[42] Asadollahi, L., Khazanovich. Numerical investigation of the effect of heterogeneity on
the attenuation of shear waves in concrete. Ultrasonics 2019; 91:34-44.

[43] Nogueira, C.L., Rens KL. Ultrasonic wave propagation in EPS lightweight concrete and
effective elastic properties. Constr Build Mater 2018; 184:634-642.



48

[44] Neville, A. M. Propriedades do Concreto. 2. ed. S&o Paulo - SP: PINI, 1997.

[45] Van Dam, J.E.G., Oever, M.J.A., Keijsers E.R.P., Putten J.C.V., Anayron C., Josol F.,
Peralta A. Process for production or high density/high performance binderless boards from
whole coconut husk Part2: Coconut rusk morphology, composition and properties. 1. Crops
and Products 2006; 24:96-104.

[46] Hachmi, M. H., Moslemi, M. A. Correlation between wood-cement compatibility and
wood extractives. F. Products Journal 1989; 39:55-58.

[47] Tonoli, G. H. D. et al. Eucalyptus pulp fibres as alternative reinforcement to engineered
cement based composites. I. Crops and Products 2010; 31:225 232.

[48] Jiang, D., Cui, S., Xu, F., Tuo, T. Impact of leaf fibre modification methods on
compatibility between leaf fibres and cement-based materials. Construction and Building
Materials 94 (2015) 502-512.

[49] Asasutjarit, C., Hirunlabh, J., Khedari, J., Charoenvai, S., Zeghmati, B., & Shin, U. C.
Development of coconut coir-based lightweight ceme.nt board. C. and Building Material
2007; 21:277-288.

[50] Khalil, Hp S. A., Alwani, M. S., Omar, A. K. M. Chemical composition, anatomy, lignin
distribution, and cell wall structure of Malaysian plant waste fibers. BioResources 200; 1:220-
232.

[51] Corradini, E., Rosa, M. D. F., De Macedo, B. P., Paladin, P. D., & Mattoso, L. H. C.
Composicdo quimica, propriedades mecanicas e térmicas da fibra de frutos de cultivares de
coco verde. Embrapa Agroindustria Tropical 2009.

[52] Rajan, A., Senan C.R., Pavithran T.E., Biosoftening of coir fiber using selected
microorganisms. B. and Biosystems Enginnering 2005; 28:165-173.

[53] Lertwattanaruk, P., Suntijitto, A. Properties of natural fiber cement materials containing
coconut coir and oil palm fibers for residential building applications. C. and Building Material
2015; 94:664-669.

[54] Taylor, H.F.W. Cement Chemistry, 2nd ed., Telford, London, 1997.

[55] Sutigno, P. Effect of aqueous extraction of wood-wool on the properties of wood-wool
cement board manufactured from teak (Tectona grandis). Proceedings 2000; 107:24-28.

[56] Vaickelionis, G., Vaickelioniene, R. Cement hydration in the presence of wood
extractives and pozzolan mineral additives. Ceramics 2006; 50:115-122.

[57] Ferraz, J. M., Del Menezzi, C. H., Souza, M. R., Okino, E. Y., & Martins, S. A.
Compatibility of pretreated coir fibres (Cocos nucifera L.) with portland cement to produce
mineral composites. I. J. of Polymer Science 2012; 2012:12-23.



49

[58] Bouharoun, S., Leklou, N., Mounanga, P. Use of asbestos-free fiber-cement waste as a
partial substitute of Portland cement in mortar. Materials and Structures 2014. DOI
10.1617/s11527-014-0264-0

[59] Gupta, T., Chaudhary, S., Sharma, R.K. Mechanical and durability properties of waste
rubber fiber concrete with and without silica fume. J. Clean. Prod 2016; 112:702-711

[60] Lv, J., Zhou, T., Du, Q., Wu, H. Effects of rubber particles on mechanical properties of
lightweight aggregate concrete, Constr. Build. Mater 2015; 91 145-149



50

ARTIGO 2

EFEITO DO TEMPO DE CARBONATACAO EM COMPOSITOS DE
FIBROCIMENTO EXTRUDADOS COM DIFERENTES PORCENTAGENS DE
RESIDUO DE QUARTZITO E FIBRAS DE COCO

RESUMO

O presente estudo teve por objetivo avaliar a incorporagdo de diferentes porcentagens de
quartzito (0, 25, 50, 75 e 100%), em substituicdo ao calcario, na producao de fibrocimento
reforcado com fibras de coco, bem como analisar como o tempo de carbonatagio acelerada (0,
6, 12 e 24h) pode proporcionar melhores condi¢des para a fibra vegetal e trazer ganhos nas
propriedades fisicas e mecanicas do composito. As amostras de fibrocimento foram
produzidas com cimento Portland CPV-ARI, residuo de quartzito em substitui¢do ao calcario
agricola, 2% (em massa) de fibras de Cocos nucifera, Hidroxipropilmetilcelulose (HPMC) e
poliéster carboxilico (ADVA). A relagdo dgua: cimento (em massa) foi de aproximadamente
0,40. Os corpos de prova foram confeccionados pelo processo de extrusdo ¢ permaneceram 28
dias em processo de cura em ambiente saturado. Os fibrocimentos com 100% de quartzito
foram submetidos ao processo de carbonatagdo acelerada por (0, 6, 12 e 24 horas). A
termogravimetria foi realizada para monitorar a formacao de carbonatos ao longo do processo
de carbonatacdo acelerada. A microestrutura, as propriedades fisicas e mecanicas também
foram avaliadas. A adicdo do residuo de quartzito diminuiu os valores da densidade aparente ¢
porosidade aparente, levando a uma menor absor¢do de dgua do compdsito para todos os
tratamentos estudados, principalmente devido ao preenchimento dos poros pelo quartzito,
como demonstrou as micrografias geradas no MEV. Como consequéncia, houve um
incremento positivo no modulo de ruptura (MOR), limite de proporcionalidade (LOP) e
tenacidade. Ndo houve diferenca estatisticamente significativa na densidade aparente dos
compositos expostos a diferentes tempos de carbonatacdo. No entanto,ocorreu diminuicdo da
porosidade aparente em até 6% em 12 horas de exposicdo. A absorcao de agua reduziu 8,74%
em 6 horas de carbonatagdo. Em relagdo ao modulo de ruptura (MOR), moédulo de
elasticidade (MOE) e limite de proporcionalidade (LOP), ndo foi observada diferenca
estatistica entre os compoésitos ndo carbonatados (controle) e os que passaram pela
carbonatacdo acelerada em diferentes tempos. Houve um incremento (69%) da tenacidade de
2,18 KJ/m2 (testemunha) a 3,69 KJ/m2 dos fibrocimentos expostos a 12 horas de
carbonatacdo. Ou seja, foi observado um aumento de 69,26%. Em conclusdo, este estudo
demonstrou que a utilizacdo de residuos de quartzito e fibras de coco na producdo de
fibrocimento, bem como a carbonatacdo acelerada tém grande potencial para confeccdo de
compositos mais leves, resistentes e sustentaveis, podendo haver total substituicdo do calcario
pelo residuo de quartzito.

Palavras-chave: Material ndo convencional. Extrusdo. Silica. Residuo. CO:.
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INTRODUCAO

A industria de rochas ornamentais e de revestimento apresenta grande relevancia
econdmica no pais. O Brasil é o quarto maior produtor, antecedido por China, india e Turquia,
respectivamente. Em 2019, o pais produziu 9 milhdes de toneladas de rochas e exportou 2
milhdes de toneladas para 120 paises (ABIROCHAS, 2019).

Em contrapartida, milhdes de toneladas de residuos de rochas ornamentais séo
produzidas anualmente no mundo, causando grandes impactos ambientais. Estima-se que em
2018 tenham sido produzidas 3,26 milhdes de toneladas de residuos de processamento
(VAZZOLER et. al., 2018; CHIODI FILHO, 2019).

Estudos sobre o desempenho de argamassas incorporadas a residuos de rochas
ornamentais como matérias-primas alternativas tém sido destacados na literatura (GAMEIRO
et al., 2014; MARMOL et al., 2010; RAMOS et al., 2013; MARTINEZ et al., 2013). No
entanto, ainda ndo se tém pesquisas relacionadas a producdo de fibrocimentos incorporados
com residuos de quartzito.

Materiais de origem cimenticia apresentam baixa tenacidade, o que resulta em fratura
e/ou fissuras quando expostos a carga elevada (WEI; MEYER, 2015). Sendo assim, algumas
alternativas foram avaliadas para contornar esse problema, sendo a adi¢do de fibras como
reforco aquela que apresentou melhores resultados, fornecendo melhoria na resisténcia a
flexdo, tenacidade e resisténcia ao impacto (SOROUSHIAH; WON; HASSAN, 2012).

Compostos de fibrocimento com fibras lignocelulésicas sdo aplicados na fabricacdo
de telhas, chapas corrugadas e planas, painéis de vedagdo e outros materiais de construcao,
principalmente chapas finas n&o estruturais (ARDANUY, CLARAMUNT & TOLEDO
FILHO, 2015; XIE et al., 2015; FONSECA et al., 2019).

Entretanto, sdo observados alguns inconvenientes na utilizacdo de fibras vegetais
como a mineralizacdo na matriz cimenticia e a instabilidade dimensional do material. A
mineralizagdo ocorre porque o cimento Portland apresenta um pH alcalino e os produtos de
sua hidratacdo se depositam no lumen das fibras, fazendo com que fiquem endurecidas e
percam a capacidade de reforco. A instabilidade dimensional é causada pela higroscopicidade
do material, em que a perda e o ganho de umidade da fibra promovem modificacdes
dimensionais, afetando a interface fibra-matriz (SAVASTANO JUNIOR; DANTAS;
AGOPYAN, 1994).

Nesse contexto, o processo de carbonatagdo tem se tornado uma alternativa para

aumentar a durabilidade das fibras vegetais associadas a matriz cimenticia. A principal
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consequéncia é a diminui¢do no pH da matriz de 12,5 e 13,5 para um valor préximo de 8,3
nas zonas totalmente carbonatadas (SAETTA; SCHREFLER; VITALINI, 1993). Essa
reducdo na alcalinidade torna o cimento menos agressivo as fibras e melhora a interface do
composito (TOLEDO FILHO et al., 2003; DOS SANTOS et al., 2019). A reac¢do do dioxido
de carbono com oxido de calcio em minerais de cimento facilita a formacéo da forma mais
estavel de carbonato de céalcio (SHAO, MIRZA & WU, 2006; KASHEF-HAGHIGHI&
GHOSHAL, 2009; WANG et al., 2019).

As reacOes de carbonatacdo na pasta de cimento podem ser divididas em trés etapas:
Primeiro ocorre a difusdo de CO2 na matriz, em seguida, o CO> é dissolvido na solucéo de
poros e os fons Ca?* sdo migrados das particulas de cimento. O terceiro passo € a formacao de
carbonato de célcio. A reagdo de Ca? * e COs® para gerar carbonato de calcio ocorre de
maneira rapida (TEIR, ELONEVA & ZEVENHOVEN, 2005; WANG, 2019). O processo de
carbonatacdo estabiliza a estrutura mecéanica do material devido a densificagdo da matriz
cimenticia (P1ZZOL et al., 2014; TONOLI et al., 2019), podendo ocorrer principalmente nas
primeiras idades da hidratac&o.

A carbonatacdo acelerada de materiais a base de cimento € um dos métodos racionais
e eficazes para preparar materiais de construgdo, sendo portanto, um procedimento de cura
inovador para unidades de concreto pré-moldado, que resulta no sequestro do gas dioxido de
carbono e sua conversdo em produtos estaveis, reduzindo as emissdes de CO- pela industria
da construcao.

Portanto, o objetivo principal deste trabalho foi otimizar o processo de carbonatacao
acelerada, estudando a influéncia do tempo no progresso da carbonatacdo. A carbonatagédo
acelerada também foi avaliada quanto as propriedades fisico-mecanicas de compdsitos de

fibrocimento reforcados com fibra de coco e residuo de quartzito.

MATERIAL E METODOS

Material

As fibras de coco (Cocos nucifera) utilizadas neste estudo foram fornecidas pela
empresa Vitaplan - Adubos e Fertilizantes de Cascavel - PR e ndo passaram por nenhum
tratamento fisico ou quimico. As mesmas foram cortadas em comprimento de 10 cm e
posteriormente moidas em um moinho Marconi MA-090CF (Piracicaba, Brasil), contendo

uma peneira com abertura de 2 mm.
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A matriz cimenticia utilizada neste estudo foi composta por cimento Portland CPV—
ARI, normatizado pela NBR 5733 (ABNT, 1986). A escolha deste cimento se deve a sua alta
resisténcia inicial. O quartzito, proveniente do processo de mineracdo da cidade de
Luminarias — MG, foi utilizado para substituir parcialmente ou totalmente o calcario, com o
objetivo de buscar uma forma de reinserir na cadeia produtiva os finos produzidos durante o
processo de beneficiamento dessas rochas, contribuindo para a diminuigdo do impacto
ambiental gerado pelo descarte incorreto desses residuos. Para auxiliar no processo de
extrusdo, foram utilizados Hidroxipropilmetilcelulose (HPMC) e poliéster carboxilico
(ADVA) como modificadores reoldgicos. HPMC foi produzido pela Aditex Ltda. (Brasil), e
apresenta uma viscosidade entre 60.000 e 70.000 cP. A ADVA foi fornecida pela Grace Brasil
Ltda. e tem uma densidade de 1,1 g/cm® e pH + 3,4. Em todas as formulagdes, 1,0% de cada
aditivo (ADVA e HPMC) foi utilizado em relacdo a massa de cimento, conforme descrito por
Teixeira et al. (2012).

Producéo dos compositos

Os compositos foram produzidos em escala laboratorial por procedimento de
extrusdo. A matriz cimenticia utilizada foi composta de cimento Portland CPV-ARI (NBR
5733) e 0 “filler” carbonatico (calcério agricola moido) que foi substituido gradativamente
por quartzito (0, 25, 50, 75, 100%). A porcentagem de cada material empregado foi baseada
em estudos anteriores (TEIXEIRA, 2010; TEIXEIRA et al., 2012; TONOLI et al., 2010;
MENDES, 2014).

A massa cimenticia foi produzida em uma batedeira planetaria. O cimento, o
quartzito e o0 HPMC foram misturados em uma rotacdo de 140 rpm por um periodo de 2
minutos. Em seguida, adicionou-se 2% da fibra de coco, ADVA e a agua, permanecendo em
rotacdo de 285 rpm por mais 5 minutos a fim de promover a distribuicdo homogénea da fibra
e a reacdo dos modificadores reoldgicos (ADVA e HPMC) (Figura 1). Em todas as
formulacdes, utilizou-se 1,0% de cada aditivo (ADVA e HPMC), em relacdo a massa de
cimento, conforme descrito por Teixeira et al. (2012). A relagdo agua/cimento foi proxima a
0,4.

Os compdsitos foram fabricados em uma extrusora de parafuso Unico Verdés,
modelo 51, com um parafuso com diametro de 100/130 mm, comprimento de 673 mm e
velocidade do parafuso de 32 rpm. As amostras de fibrocimento foram produzidas com

dimensGes nominais de 28 mm de largura, 18 mm de espessura e 200 mm. Apo6s a moldagem
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por extrusdo, os compdsitos foram armazenados em um recipiente selado sob condicéo
saturada e temperatura ambiente (25 °C) durante 28 dias para que ocorresse 0 processo de

cura, para posteriormente, serem realizados os testes fisicos e mecanicos.

Coconut fibers

Cement HPMC

Fiber cement Composite extrusion Extruder

Figura 1 - Esquema do processo de fabricagdo do fibrocimento pelo processo de extruséo.

Em um segundo momento, foi realizada uma nova extrusdo com os fibrocimentos
que apresentaram melhor desempenho fisico e mecanico com a introducdo do residuo de
quartzito. Esses compositos foram entdo submetidos a diferentes tempos de carbonatacéo
acelerada (0, 6, 12 e 24h).

Carbonatacéo acelerada

Apds o segundo processo de extrusao, os corpos de prova confeccionados com 100%
de quartzito, foram armazenados em um recipiente selado sob condicdo saturada e
temperatura ambiente (25 °C) durante trés dias, periodo necessario para o pré-endurecimento.

Em seguida, a carbonatacdo acelerada foi realizada por metodologia prépria em que a
autoclave foi conectada por um mangote a um cilindro de CO> de grau industrial com pureza
de 99% (Figura 2). Manteve-se pressao constante de 0,75 Kgf/cm? e ndo houve aplicacdo de

temperatura. Os compdsitos foram carbonatados durante 0, 6, 12 e 24 horas, sendo
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posteriormente selados em condicdo saturada e temperatura de 25°C por mais vinte e cinco
dias para completar o ciclo de cura (28 dias) e serem submetidos aos ensaios fisicos e

mecanicos.

0,75 Kgf/cm?

0,75 Kgf/lcm?

Autoclave
24°C

Figura 2 - Esquema para realizagdo da carbonatagdo acelerada.

A ocorréncia da carbonatagéo foi inicialmente avaliada por titulacdo com solugéo de
fenolftaleina 2%, usualmente empregada para indicacdo de pH. Essa solucéo de fenolftaleina
é aplicada a superficie da fratura do compdsito e apresenta coloracdo violeta quando em
contato com elementos basicos (pH>7), como os produtos alcalinos de hidratacdo do cimento.
Quando o pH ¢é acido (pH<7), o material se torna incolor, evidenciando o processo de
carbonatagéo.

Termogravimetria (TG)

Amostras das diferentes condicdes de carbonatagédo (0, 6, 12 e 24 h) foram imersas
em alcool isopropilico durante 1 h, seguindo as recomendac6es descritas por Snellings et al.
(2018). As amostras foram secas em estufa a 70 °C por 24 h e mantidas em sacos plasticos
selados até os testes de caracterizagdo. A analise termogravimétrica (TGA) foi registrada com
um equipamento Netzsch com sistema de andlise simultdnea STA 409, utilizando uma
corrente dinamica de nitrogénio (vazdo = 60 mL/min) a uma taxa de aquecimento de 10

°C/min. As amostras foram moidas e subamostras com massa hominal de 1g foram utilizadas
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no TGA, a fim de reduzir a influéncia da variagdo de massa ou eventuais heterogeneidades
das amostras (MATSUSHITA et al., 2000; TONOLI et al., 2019).

Propriedades Fisicas

O estudo das propriedades fisicas dos compdsitos foram realizados conforme a
norma C 948-81 (AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS - ASTM,
2001). Foram realizadas analises de densidade aparente (DA) (Equacédo 1), absorcdo de agua
(AA) (Equacdo 2) e porosidade aparente (PA) (Equacdo 3). Para a determinacdo das
propriedades, os corpos de prova foram submersos em &gua por um periodo de 24 horas a
temperatura ambiente e foram calculadas a massa Umida e imersa. Em seguida, permaneceram

por 24 horas em estufa, a uma temperatura de 80°C para determinacdo da massa seca.

DA = qu{—sm *pw (1)

AA = ”“J’ +100 (2)

PA="""".,100 (3
My —Mi

Em que: Mu é a massa Umida, Mi é a massa imersa, Ms é a massa seca e pw é

densidade do liquido em que as amostras foram imersas.

Propriedades mecanicas

Os testes de flexdo estatica foram realizados usando uma maquina de teste universal
(TimeShijin, modelo WDW-20E) equipada com uma célula de carga de 20 kN. Utilizou-se
uma configuracdo com trés cutelos (véo inferior igual a 150 mm) na determinacédo dos valores
médios de mddulo de ruptura (MOR), limite de proporcionalidade (LOP), modulo de
elasticidade (MOE) e tenacidade dos compositos quando submetidos ao ensaio de flex&@o
estatica. A configuracdo e determinacfes seguem o0s procedimentos sugeridos em Rilem
(1984) (Metodos de Teste para Compositos a base de cimento reforcado com fibra) e séo
descritos em detalhes em estudos anteriores (TONOLLI et al., 2010; TONOLLI et al., 2011).
Para cada formulacdo, sete amostras foram analisadas ap0s a exposicdo a diferentes tempos

do processo de carbonatacao.
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Caracterizacéo Microestrutural

As micrografias de microscopia eletronica de varredura (MEV) foram obtidas por um
microscopio eletrénico de varredura modelo JMS 6510 (JEOL®) com uma voltagem de
10kV.

As analises foram realizadas na superficie de ruptura das placas que foram ensaiadas
por flexdo estatica. Essa observacéo teve por objetivo avaliar o efeito do p6 de quartzito nas

propriedades fisico-mecanicas do fibrocimento e a influéncia na interface fibra/matriz.

Andlise dos resultados

Para analise dos dados, foi utilizado um delineamento inteiramente casualizado. Na
primeira etapa, para avalicdo das propriedades fisico-mecénicas dos fibrocimentos produzidos
com diferentes porcentagens de quartzito, realizou-se uma analise de variancia e analise de
regressdo, ambas a 5% de significancia. Para a andlise do processo de carbonatacdo, 0S
resultados obtidos para as propriedades fisico-mecéanicas dos compdsitos foram submetidos a
analise de variancia e teste de média de Scott-Knott a 5% de significancia.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Densidade aparente dos compositos

Houve efeito significativo da adicdo de residuo de quartzito sobre a densidade
aparente dos fibrocimentos (Figura 3). E possivel notar uma tendéncia de reducdo dessa
propriedade com o acréscimo da quantidade de residuo, que, de certa forma, possibilita a
producdo de materiais mais leves. A densidade do quartzito foi de 1,35 g/cm3, préxima a
encontrada no estudo realizado por Barros et. al (2016) (1,49 g/cm?), sendo portanto, menor
gue a densidade do calcario dolomitico (2,75 g/cm3), material substituido na presente pesquisa
(SAMPAIO; ALMEIDA, 2005; FILOMENO et al., 2020). Justifica-se assim, a reducdo da

densidade do composito com o acréscimo do residuo.
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Figura 3 — Densidade aparente dos fibrocimentos produzidos com residuo de quartzito em
diferentes porcentagens de substituicdo ao calcério.
*Significativo a 5%

Porosidade Aparente e Absorcéo de Agua

Houve efeito significativo da adicdo de residuo de quartzito sobre a porosidade dos
fibrocimentos (Figura 4). E possivel notar uma tendéncia de reducéo dessa propriedade com o
acréscimo da quantidade do quartzito. A reducdo da porosidade chega a 13,6% com a

substituicdo de 100% do calcario comparado ao controle.
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Figura 4 — Porosidade aparente dos fibrocimentos produzidos com residuo de quartzito em
diferentes porcentagens de substituigdo ao calcério.
*Analise de regressao significativa a nivel de 0,05%

Esta diminuicdo na porosidade pode ser explicada como resultado do efeito de
“filler” do p6 de quartzito que ird preencher os poros e melhorar o empacotamento do
compdsito final. O efeito de enchimento do p6 desse residuo foi comprovado em trabalho
semelhante realizado por Demirel (2010).

Lertwattanaruk e Suntijitto (2015), estudando fibrocimento produzido com p6 de
coco e fibras de palmeira, encontram valores entre 8,75 e 16,47 % para a porosidade aparente.

A quantidade e as caracteristicas dos poros da pasta de cimento e agregados
influenciam as propriedades mais importantes do concreto endurecido. Dada a influéncia que
o tamanho dos poros dos agregados tém sobre essa propriedade, Basheer et al. (2001)
observaram que o0 aumento da proporc¢do de agregados graudos aumenta a permeabilidade do
concreto. Tal observacdo, reforca que o p6 de quartzito, por ter sido classificado como
agregado miudo, proporciona uma menor absorcdo de agua e decréscimo na porosidade a
medida que se aumenta sua concentracdo em substituicdo ao calcario na producdo de
fibrocimento (PEREIRA et al., 2020).

A reducéo da porosidade e da densidade com o aumento da concentracdo do residuo
estd associada com uma menor absorcdo de agua pelo compdsito como pode ser confirmado

pela Figura 5.
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Figura 5— Absorcéo de &gua dos fibrocimentos produzidos com residuo de quartzito em diferentes
porcentagens de substituicdo ao calcario.
*Analise de regressao significativa a nivel de 0,05%

Em estudo realizado por Bacarji et al. (2013), a adicdo de residuos de marmore e
granito em matriz cimenticia elevou a absorcao de dgua do composito. No entanto, o contrario
foi observado na presente pesquisa. Com o incremento da quantidade de residuo houve uma
tendéncia de reducao dos valores de absor¢do de 4gua, chegando a 10% com a substituicdo de
100% do calcario pelo quartzito comparado ao controle.

De maneira geral os resultados obtidos para as propriedades fisicas foram
satisfatorios e coerentes segundo critérios da norma NBR 12800 (ABNT, 1993) que
estabelece que os fibrocimentos utilizados nas telhas livres de amianto ndao podem ter

absorcdo de &gua acima de 37%. Sendo assim, todos os tratamentos atendem ao requisito
estabelecido pela norma.

Propriedades mecanicas

E notavel um efeito positivo da adicdo de residuo de quartzito sobre o médulo de
ruptura (MOR) dos fibrocimentos (Figura 6). Houve uma tendéncia de incremento dessa
propriedade, principalmente com 25% de quartzito em que o MOR foi de 11,63 Mpa, através
do teste de flexdo estatica. Todos os tratamentos foram classificados como de categoria 3

pela norma NBR 15498 (ABNT, 2007), que considera para essa categoria fibrocimentos com
MOR entre 7 a 13 MPa.
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Figura 6 — Mddulo de ruptura dos fibrocimentos produzidos com residuo de quartzito em
diferentes porcentagens de substituicdo ao calcério pelo teste de flexdo estatica.
*Analise de regressao significativa a nivel de 0,05%

Este aumento nos valores de modulo de ruptura podem estar associados
principalmente & granulagdo mais fina do residuo, que proporciona uma interacdo mais
eficiente com a matriz cimenticia quando comparado ao controle que s possui calcario, como
demostra as micrografias obtidas pelo MEV (Figura 7, a,c). Pode-se relacionar também a
gueda da porosidade e o ganho de resisténcia do composito a medida em que se aumenta a
concentracdo do p6 de quartzito (100%) e o mesmo preenche os poros do composito,
aproximando as fibras e como consequéncia melhora essa interface fibra-matriz (Figura 7, b,
d).
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Figura 7 - Micrografias de microscopia eletronica de varredura do fibrocimento: a) controle
(sem residuo de quartzito); b) destaque para os poros no fibrocimento sem adi¢do do residuo
(controle) ¢) 100% de quartzito, destaque para melhor interagéo fibra-matriz; d) destaque para o

fechamento dos poros ha matriz.

Em relagdo ao modulo de elasticidade (MOE), ndo houve diferenca significativa entre
os tratamentos (Figura 8). Ou seja, a insercdo do residuo de quartzito (0, 25, 50, 75 e 100%)

néo influenciou nessa propriedade, ndo alterando portanto, a rigidez do material.
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Figura 8 — Modulo de elasticidade dos fibrocimentos produzidos com residuo de quartzito
em diferentes porcentagens de substituicdo ao calcario.
*N&o significativo a 5%.

Em estudos realizados por Bacarji et al. (2013), observou-se a redu¢do do MOE para
todos os concretos com uma certa fracdo de cimento substituida por residuos de marmore e
granito. Com o aumento da percentagem de substituicdo, houve uma reducéo significativa,
isto €, de 5% para 20%, o mddulo de elasticidade reduziu de 24,3 GPa para 14,6 GPa, uma
reducdo de cerca de 40%, portanto, houve uma reducéo significativa da rigidez ao incrementar

estes residuos na matriz cimenticia.
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Figura 9 — Limite de proporcionalidade dos fibrocimentos produzidos com residuo de
quartzito em diferentes porcentagens de substituicdo ao calcario.
*Analise de regressao significativa a nivel de 0,05%

Segundo Tonoli et al. (2013), maiores valores de LOP sdo uma evidéncia da
melhoria da aderéncia fibra-matriz. Todos os tratamentos estudados apresentaram valores de
LOP superiores ao controle (Figura 9), destacando-se a potencialidade do residuo de quartzito
como “filler” no fibrocimento.

Com a substituicdo total do calcério pelo residuo de quartzito, houve um incremento de 13%
no LOP em relacdo ao controle.

Em relacdo a tenacidade (Figura 10), houve efeito significativo da porcentagem de
substituicdo de calcario pelo quartzito sobre essa propriedade dos compositos. A medida que
foi substituindo o calcario pelo quartzito, houve um aumento na tenacidade que variou de 1,06

a 1,50 Ki/m2,
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Figura 10 — Tenacidade dos fibrocimentos produzidos com residuo de quartzito em diferentes
porcentagens de substitui¢do ao calcario.
*Significativo a 5%

Maiores valores de tenacidade indicam que o po de quartzito contribuiu para retardar
0 inicio da propagacdo das trincas e aumentando a absorcdo de energia pelo composito
(FONSECA et al., 2016).

Em todos os tratamentos estudados, o incremento do residuo de quartzito em
substituicdo ao calcario afetou significativamente de forma positiva as propriedades fisicas e
mecanicas do composito. Nesse sentido, afim de se aproveitar mais este residuo no processo
produtivo, optou-se por realizar a investigagdo do processo de carbonatacdo acelerada em
compdsitos com 100% de quartzito em substituicdo ao calcério, visto os resultados obtidos.

Efeito do tempo de carbonatacéo acelerada nas propriedades quimicas do fibrocimento

Para avali¢do qualitativa de pH é indicado solucéo de fenolftaleina a 2%. Quando ha o
contato com elementos bésicos (pH > 7), como os produtos alcalinos de hidratacdo do
cimento, a solucdo de fenolftaleina torna-se violeta e incolor quando o pH € &cido (pH <7).
Com o aumento do tempo de exposicdo a carbonatacédo a coloracgdo violeta ficou sutilmente
menos intensa, principalmente nas bordas onde a carbonatacdo foi mais efetiva, indicando
portanto, que houve reducdo de alcalinidade. Na Figura 11 estdo ilustradas as amostras apos

aplicacdo da solucédo de fenolftaleina. Nota-se uma alteracdo da cor violeta intenso (controle)
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para 0s demais tratamentos que passaram pelo processo de carbonatacdo durante 6, 12 e 24
horas.

Figura 11 - Aplicacdo de fenolftaleina na superficie das amostras sem
carbonatacdo e expostas a diferentes tempos (6, 12 e 24 horas) de carbonatagéo
acelerada.

O valor do pH dos poros da matriz € muito alcalino, normalmente maior que 13. Esta
alta alcalinidade ocorre devido a formacdo do hidréxido de calcio Ca(OH)2, durante o
processo de hidratacdo do cimento. No entanto, este hidréxido de célcio pode combinar com o
diéxido de carbono (CO.) formando carbonato de célcio (CaCO3z), fenbmeno conhecido como
carbonatacdo (PIZZOL et al., 2014; DOS SANTOS et al., 2019). Dessa forma, a matriz se
torna menos alcalina com reducéo do valor do pH, justificando-se a coloragdo menos intensa
dos tratamentos que foram submetidos a diferentes tempos de carbonatacdo em relacdo ao
controle.

Fengel e Wegener (1984) relatam que quanto mais ions das fases cimenticias sdo
reprecipitados nas paredes das fibras e dentro das cavidades internas das mesmas (limens),
maior serd o processo de degradacdo da estrutura do material lignocelulésico pela quebra de
ligacGes intermoleculares. Esse processo é denominado como mineralizacdo das fibras, sendo
portanto, prejudicial as propriedades da matriz (MOHR, BIERNACKI, KURTIS, 2007;
TONOLI et al., 2019).

Desse forma, a carbonatagdo acelerada, mostra-se como uma alternativa eficaz para
tornar esse ambiente menos agressivo a fibra vegetal pela redugdo da alcalinidade da matriz

cimenticia. Alguns estudos até sugeriram que a cura por carbonatacdo poderia substituir a
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cura a vapor e a autoclave em condig¢des ambientais aplicaveis (PANG et al., 2015; WANG et
al., 2019).

A analise com fenolftaleina é qualitativa (visual) e para comprovar que realmente
ocorreu o processo de carbonatacdo foi realizada a andlise termogravimétrica.A Figura 12
descreve a perda de massa (TG) — pontilhado - e a perda de peso diferencial (DTG) — linha
continua - dos compositos nas diferentes condigdes de carbonatacdo. A perda acentuada de
massa entre 105°C e 150°C evidente na curva indica a desidratacdo do silicato de calcio
hidratado (C-S-H) e de sulfoaluminatos de calcio promovidos pela carbonatacdo acelerada
com a adsorcdo do CO> pela matriz cimenticia sob diferentes condi¢des de cura (ROSTAMI
etal., 2012; ALMEIDA et al., 2013).
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Figura 12- Resultados TG (pontilhado) e DTG (traco continuo) dos compositos de
fibrocimento em diferentes momentos da exposi¢édo a carbonatacdo acelerada.

A faixa de temperatura entre 295 e 370° C corresponde a degradacdo das fibras de
celulose e ndo foram observadas alteracdes entre as condicOes testadas ja que a concentracao
de fibras foi de 2% para todas as amostras.

E possivel notar alteragdes nos picos endotérmicos nas faixas de temperatura de 450
a 500°C os quais estdo relacioandos a decomposicdo do Ca (CO).. A perda de massa diminui

comparando o controle com as amostras que passaram pelo processo de carbonatacédo
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acelerada (HIDALGO et al., 2008; P1ZZOL et al., 2014, WANG et al., 2019). Sendo assim,
apesar da carbonatagcdo ocorrer de maneira natural em materias a base de cimento, € possivel
diminiur prematuramente a alcalinidade dessa matriz (que causa degradacdo do material
lignocelulésico), quando a carbonatacao acelerada € aplicada no fibrocimento.

A carbonatacdo acelerada aumentou a perda de massa entre 650 e 750 °C
relacionados a decomposicdo do CaCOs mal cristalizado e na faixa entre 750 e °850 C
relacionados a decomposi¢do do CaCO3 bem cristalizado, como também relatado por Rostami
et al. (2012). E notorio que esse perda de massa do CaCO3z bem cristalizado se acentua a
medida que se aumenta o tempo de exposicao a carbonatacdo. Evidenciando-se portanto, uma
maior concentracdo desse composto nos tratamentos que passaram por 24 horas de
carbonatacéo.

Neste procedimento de cura, 0 CO- é propositalmente produzido para reagir com 0s
compostos de cimento nédo hidratados (principalmente CsS e C»S) ou com produtos hidratados
(principalmente gel C-S-H e Ca(OH)2). Ambas reac¢Oes ajudam na conversdo de CO, gasoso
em gel C-S-H estavel ou carbonato de célcio (ROSTAMI et al., 2012; SHARMA & GOYAL
2018).

A Figura 13 representa a reac¢do do dioxido de carbono com os produtos da reacdo de
hidratacdo, as quais ocasionam a conversdo de Ca(OH) instavel em CaCOs estavel, bem
como, o0 grau de carbonatacdo (DC%) o qual expressa 0 maximo teorico (34,40%) de
carbonatacdo possivel dos produtos hidratados com o cimento CPV-ARI usado no processo

de extrusdo do fibrocimento.
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Figura 13 - Conversao de Ca(OH); instavel em CaCOs estavel nas diferentes condi¢Ges
de cura e grau de carbonatagéo (DC%).

Quando a mistura é submetida a carbonatacao acelerada, parte do hidréxido de calcio
presente é consumida em reacdo aos produtos de hidratacdo. Portanto, a medida que aumenta
o tempo de carbonatacdo, maior é a concentracdo de carbonato de célcio e em consequéncia o
grau de carbonatacdo. Nota-se um aumento de 84% na concentracdo de CaCOz3 nas amostras
que passaram pelo processo de carbonatacdo durante 24 horas comparado ao controle.

Esses resultados reforcam que houve o processo de carbonatacdo acelerada e que o
gel C-S-H é progressivamente descalcificado, sendo convertido em CaCOs e S-H (hidratos de
silicato) (FERNANDEZ-BERTOS et al., 2004).

Levando em consideracdo estudos anteriores (PU et al., 2012; SOROUSHIAN et al.,
2012; PIZZOL et al., 2014), sabe-se que a formacdo de carbonato leva a diminuicdo da
alcalinidade da matriz, proporcionando um ambiente menos agressivo para as fibras de coco.
A estabilidade quimica dos carbonatados produzidos pelo processo de hidratacdo também é
uma vantagem relevante.



70

Propriedades Fisicas dos Compositos
Densidade Aparente (DA)

Nos graficos abaixo, estdo descritos os resultados das propriedades fisicas dos
compdsitos. A densidade aparente dos fibrocimentos (Figura 14) teve um aumento de 1,78
para 1,79 g/cm3 a medida que se aumentou o tempo de exposicdo a carbonatacdo acelerada
(Figura 13), no entanto, ndo proporcionou diferenca estatistica entre os tratamentos pelo teste

de média de Scott-Knott a 5% de significancia.
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Figura 14 - Densidade Aparente dos compdsitos submetidos a diferentes tempos de carbonatacdo
acelerada.
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Em estudos anteriores conduzidos por Pizzol et al. (2014); Férnnades-Bertos et al.
(2004); Tonoli et al. (2010), os autores obtiveram maiores valores de densidade aparente para
os compdsitos cimenticios que ficaram submetidos a maiores tempos de carbonatacao
acelerada respectivamente (2, 6, 8 e 10 h). O processo de carbonatacdo estabiliza a estrutura
mecénica do material, devido a densificacdo da matriz (TONOLI et al., 2019).

O aumento dessa propriedade esta diretamente relacionado a formacao de carbonato
de calcio (CaCO3) o qual é mais denso que o Ca(OH).. Conforme pode ser observado pela
analise termogravimétrica (Figura 12), houve o processo de carbonatacdo acelerada. No
entanto, a concentracdo de CaCOs formado (Figura 13) ndo foi o suficiente para alterar de
forma significativa os valores da densidade aparente para que haja a carbonatagdo, pois o
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material ndo pode ser muito denso, tem que haver poros para que o CO2 possa penetrar
(FILOMENQO et al., 2020).

Porosidade e Absorcéo de Agua (AA)

Em compdsitos reforcados com fibras vegetais, a carbonatacdo da matriz é
potencializada em relacdo a outros materiais, devido a sua alta porosidade. Dessa forma,
facilita a penetracdo do CO>, permitindo, dependendo do cimento, formagé&o de carbonato de
calcio no interior do material. A precipitagdo do carbonato de célcio durante a carbonatagdo é
formada preferencialmente na interface agregado-matriz, uma vez que essa regido é
geralmente a zona mais porosa (FARAHI et al., 2013).

Quando a porosidade do fibrocimento é suficientemente alta para permitir a difusdo
constante de CO», o Ca (OH)z, é ainda mais reduzido e o célcio de C-S-H também reage com
dioxido de carbono (FERNANDEZ-BERTOS et al., 2004).

A Figura 15 mostra que a carbonatacdo acelerada contribuiu para a diminuigdo da
porosidade aparente em até 6% (12 horas). Em estudo anterior, Pizzol et al. (2014),

conseguiram uma reducdo de 12,7% dessa propriedade com uma carbonatacéo de 10 horas do
fibrocimento.
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Figura 15 - Porosidade dos compositos submetidos a diferentes tempos de carbonatacdo
acelerada.



72

E provavel que, & medida que ocorreu a reagdo de carbonatacdo, os minerais da
camada superficial foram carbonatados primeiro, e o carbonato de célcio foi gerado e
preencheu a porosidade e, assim, dificultou a difusdo do CO2. O processo enfragueceu a
reacdo de carbonatacdo com o aumento da profundidade (WANG et al., 2019). Nao ha,
portanto, efeito significativo do tempo de carbonatacdo acelerado por mais de 6h na taxa de
carbonatacdo de pastas endurecidas, pois a geracao de carbonato de célcio e a otimizagdo da
estrutura dos poros impediram a difusdo do COs..

Rostami et al. (2012) verificaram que 0s concretos carbonatados exibem menor
porosidade porque os poros do concreto ficam menos conectados e ndo permitem facilmente o
movimento de ions no concreto.

E provavel que o CaCOs produzido apos a reagdo de carbonatacdo crie um efeito
micro agregado no concreto, diminuindo consideravelmente a porosidade do material (LI1U et
al., 2016).
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Figura 16 - Absorcdo de agua dos compdsitos submetidos a diferentes tempos de
carbonatacdo acelerada.

A densificagdo dos compositos contribuiu para a reducdo da absor¢do de agua
(Figura 16), pois minimizou as vias de migracdo higroscépica devido ao preenchimento dos
poros. A carbonatacdo reduziu a porosidade e a area de superficie do sistema e, em seguida,
menos agua é adsorvida em equilibrio. Dessa forma, chegou a reduzir 8,74% de absorc¢do de
agua do fibrocimento exposto a 6 horas de carbonatacdo acelerada, justificada pelo maior
numero de reacBes que ocorrem para a formacdo de CaCO3 nessa fase inicial (FILOMENO,
2020).
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O CaCO:s e precipitado na estrutura de poros da matriz, preenchendo os vazios e,
assim, bloqueando a absorcao de dgua devido a diminuicdo do tamanho dos poros (HYVERT
etal., 2010).

As propriedades fisicas estdo correlacionadas, pois quanto maior a densificacdo do
material, percebe-se menor volume aparente dos poros e menor valor de &gua livre nos
compdsitos, pois a matriz cimenticia encontra-se com menos espagos vazios para acomodar as
moléculas de agua.

Na avaliacdo do efeito da carbonatacdo sobre os compositos de fibrocimento,
percebe-se um comportamento muito similar nos trabalhos realizados por Almeida et al.
(2013), Pizzol et al. (2013), Tonoli et al. (2019) e Wang (2019). Nestes trabalhos, os autores
observaram que 0s compositos a base de fibras vegetais proporcionaram melhores condicdes
para a ocorréncia da carbonatacdo que, como resultado, melhorou as caracteristicas fisicas dos

materiais carbonatados.

Propriedades Mecanicas dos Compositos

Aos 28 dias de cura das reacOes de hidratacdo do cimento Portland atingem
aproximadamente 70% dos produtos de reacéo estabilizados (SANTRA, 2009). Dessa forma,
os testes mecanicos (MOE, MOR, LOP e Tenacidade) foram realizados nos compdsitos
cimenticios apds esse periodo para analisar como os distintos tempos de carbonatacdo
influenciam essas propriedades.

Em relacdo ao mddulo de elasticidade (MOE) (Figura 17), modulo de ruptura (MOR)
(Figura 18) e limite de proporcionalidade (LOP) (Figura 19), ndo foi observada diferenca
estatistica entre os compositos ndo carbonatados (controle) e o0s que passaram pela
carbonatacdo acelerada por diferentes periodos de tempo (6, 12 e 24 h).

Sabe-se que o modulo de ruptura esta associado a carga maxima resistida pelo
material antes de se fraturar. Neste caso, os diferentes tempos de exposi¢do a carbonatacdo

ndo influenciou de forma significativa essa propriedade.
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Figura 17 - Modulo de Elasticidade (MOE) dos compdésitos submetidos a diferentes
tempos de carbonatacéo.
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Figura 18 - Modulo de Ruptura (MOR) dos compositos submetidos a diferentes
tempos de carbonatacao.
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Figura 19 - Limite de proporcionalidade (LOP) dos compositos submetidos a diferentes
tempos de carbonatagdo.

O processo de cura por carbonatacdo ajuda a melhorar a durabilidade da mistura de
concreto, diminuindo a porosidade, deixando-o menos susceptivel a trincas e fissuras. Devido
a menor chance de aparecimento dessas falhas no material, € possivel se obter compdsitos
com melhor desempenho mecénico. A eficiéncia similar da cura por carbonatagdo na melhoria
da resisténcia a flexdo da mistura ndo foi observada. Isso pode ser devido ao fato de que a
cura por carbonatacdo é um fenébmeno superficial e, portanto, afeta as propriedades da
superficie como porosidade em maior extensao.

Por outro lado, a carbonatacdo acelerada melhorou a tenacidade dos compoésitos em
todos os tratamentos estudados, dando diferenca estatistica entre o controle e os fibrocimentos
que passaram por carbonatacdo. Houve um incremento dessa propriedade de 2,18 KJ/m?2
(testemunha) a 3,69 KJ/m2 dos fibrocimentos expostos a 12 horas de carbonatagdo. Ou seja,
foi observado um aumento de 69,26% (Figura 20).

Por estar intimamente relacionada com a tenacificacdo dos compositos de
fibrocimento, a tenacidade representa a qualidade de adesdo da fibra a matriz cimenticia.
Assim, 0s mecanismos associados a tenacidade do fibrocimento podem atuar no material por
diferentes formas como, por exemplo, arrancamento, desprendimento, pontes e fratura das
fibras. Uma hipdtese para este desempenho dos compdésitos pode ser a fratura das fibras
utilizadas, tendo em vista melhor interface entre fibra-matriz ocasionada pelo efeito da

carbonatacédo acelerada que protege as fibras.
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Figura 20 - Tenacidade dos compositos expostos a diferentes tempos de carbonatacdo
acelerada.

Os fibrocimentos que passaram pela carbonatacéo acelerada, tiveram maiores valores
de tenacidade, isso indica que o processo minimizou a degradacdo da fibra de coco e
melhorou a sua interface com a matriz de cimento.

A formacéo do carbonato de célcio ao longo do processo permite a formacdo de um
material com menos espacos vazios, logo, um ambiente menos propicio para que houvesse o

arrancamento das fibras durante os ensaios mecanicos.

CONCLUSAO

Compositos cimenticios foram produzidos com uso do residuo de quartzito e fibras
de coco em substituicdo ao calcario e foram avaliados por suas propriedades fisicas e
mecanicas. A densidade aparente dos compositos diminuiu significativamente com o aumento
da porcentagem de residuo de quartzito (de 1,90 para 1,83 g/cm?®). Houve tendéncia de leve
diminuicdo dos valores de porosidade aparente para os compoésitos cimenticios. As imagens
de MEV comprovaram os resultados de porosidade aparente, mostrando que houve
“preenchimento dos poros com maior adicdo de quartzito, ressaltando a caracteristica de
material “filler” na matriz cimenticia. A absor¢do de dgua diminuiu do tratamento controle —
sem residuo de quartzito - (10,37%) para o tratamento com 100% de quartzito (9,32%). Nao
houve diferencas significativas para os valores de MOE com a insercao do quartzito, porém
houve leve melhoria para os valores de MOR. Houve melhoria significativa para as

propriedades de tenacidade (de 1,06 para 1,41 KJ/m?) e LOP (de 9,05 para 10,46 MPa) com
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maiores incrementos de residuos de quartzito. De forma geral, em todos os tratamentos
estudados, o incremento do residuo de quartzito em substituicdo ao calcario afetou
significativamente de forma positiva as propriedades fisicas e mecanicas do composito.

Em rela¢do ao processo de carbonatagdo acelerada, o tempo de exposi¢do ao CO:
interferiu de forma significativa tanto propriedades fisicas quanto mecanicas. Comprovado
tanto pelo teste de fenolftaleina quanto pela termogravimetria (TG).

N&o houve efeito significativo do tempo de carbonatacdo para a densidade, modulo
de elasticidade, mddulo de ruptura e limite de proporcionalidade, pois a geracdo de carbonato
de célcio e a otimizacdo da estrutura dos poros impediram a difusdo do CO..

Os fibrocimentos expostos a 12 horas de carbonatacdo tiveram a porosidade aparente
reduzida em 6% e aqueles expostos a 6 horas reduziram a absorcdo de agua em 8,7%. A
tenacidade teve um ganho de 69% para 0s compositos expostos a 12 horas de carbonatacdo,
indicando portanto, que o processo minimizou a degradacdo da fibra e melhorou a sua

interface com a matriz cimenticia.
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