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(57) Resumo: COMPOSICAO DE ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COM O USO DE OXIDO
DE GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL) SILSESQUIOXANO. A
presente inven¢do descreve uma nova utilizagdo do 6xido de grafeno como adicdo em argamassa de
cimento Portland, sendo este funcionalizado por meio de octa (aminopropil) Silsesquioxano, obtendo-se
assim, aumento de resisténcia a tracao na flexdo, aumento de resisténcia a compressao, retardo no
calor de hidratacdo, menor produgéo de hidroxido de calcio, maior formacgéo de Silicato de Calcio
Hidratado (C-SH), menores indices de retracdo, baixa absor¢cdo de agua e, portanto, maior densificacédo
da matriz.
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COMPOSICAO DE ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COM O USO DE
OXIDO DE GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO

Campo dainvengéo

[001] A presente invencdo trata-se da utilizacdo de 6xido de grafeno funcionalizado por
meio de octa (aminopropil) Silsesquioxano visando sua aplicacdo como adicdo em
argamassa de cimento Portland, destinado principalmente ao uso no campo da
Engenharia Civil, Ciéncia dos materiais e Quimica.

Fundamentos da invencéo

[002] O uso de nanomateriais tem se expandido em diversas areas do conhecimento.
Na construcao civil, essa tendéncia ndo é diferente, uma vez que ha uma ampla gama
de aplicacbes no aprimoramento de materiais ja utilizados (MOUSAVI; MOUSAVI
AJAROSTAGHI; BHOJARAJU, 2021; WANG et al., 2020). Com o objetivo de melhorar
as propriedades das matrizes cimenticias, 0 uso de nanomateriais oferece beneficios a
microestrutura podendo resultar em um aumento na resisténcia a compressao, tracdo e
flexdo, além de modificar a area superficial especifica. Esses materiais também atuam
como elementos de ligagcdo em escalas nano e micro, contribuindo para caracteristicas
como porosidade, absorcao de agua e durabilidade (BHOJARAJU et al., 2021; ONAIZI
et al., 2021).

[003] Pesquisas na area de tecnologias alternativas de materiais, com foco em matrizes
cimenticias tém demonstrado bons resultados com a adi¢do de oxido de grafeno (OG)
(CHINTALAPUDI; PANNEM, 2020). Esse material se mostra promissor ao conferir ao
cimento Portland propriedades como maior resisténcia a tracdo e compressao, maior
resisténcia a ataques acidos (CHINTALAPUDI; PANNEM, 2022), maior hidrofobicidade,
melhores resisténcias térmicas (INDUKURI; NERELLA, 2021), reducéo da porosidade
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(MOHAMMED et al., 2018) e influenciar positivamente na reacdo de hidratacdo do
cimento (KANG et al., 2019).

[004] Com base nos beneficios comprovados do uso de OG em matrizes cimenticias,
existem ainda formas de aprimorar essa composicdo por meio de técnicas de
funcionalizac&o que consistem no aprimoramento de uma molécula (nucleo) ao adicionar
um grupo quimico especifico a sua superficie. O o0xido de grafeno funcionalizado (OGF)
ja tem sido amplamente estudado e sua aplicacdo em matrizes cimenticias tem mostrado
melhorias nas propriedades das misturas. Pesquisas recentes indicam que a adicao de
OGF utilizando silano em estruturas de concreto resultou em um aumento significativo
na hidrofobicidade superficial dos substratos de cimento. Isso significa que a mistura
apresentou uma reducao consideravel na absorcdo de agua capilar, melhorando sua
impermeabilidade. Além disso, observou-se um aumento na resisténcia ao ataque de
ions cloreto e sulfato, tornando a estrutura mais adequada para ambientes marinhos
(HOU et al., 2021).

[005] Entretanto, os efeitos do OGF nao podem ser generalizados, pois dependem da
mudanca quimica estrutural introduzida, ou seja, o efeito varia conforme o grupo quimico
adicionado ao nucleo, o que determina as caracteristicas desejadas na mistura. A
inovagao deste produto reside no desenvolvimento de uma argamassa de cimento

Portland com a utilizagdo de OGF por meio de octa (aminopropil) silsesquioxano.

[006] Para destacar a singularidade desta invencdo em relacao a outras patentes que
abordam temas semelhantes, foi elaborada a Tabela 1, onde se observa que, embora o
oxido de grafeno ou grafeno seja utilizado em matrizes cimenticias, nenhuma das
patentes analisadas aplicam os beneficios do 6xido de grafeno funcionalizado por meio

de octa (aminopropil) silsesquioxano.

Tabela 1 - Patentes divergentes em objetivos

Autores Patente Breve descricdo
MOYA,; Descreve uma composi¢ao de concreto
IZQUIERDO; BR 112021007280-2 A2 | com o uso de 6xido de grafeno e distintas
LOPEZ, 2021 nanofibras de grafeno
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Descreve uma argamassa de cimento
CN 105294027 B Portland com o uso de éxido de grafeno e
alcool polivinilico (PVA)

XIANGGUO et
al., 2017

Descreve um método de obtencao de
flocos de grafeno, 6xido de grafeno e 6xido

CHRISTIANSEN CA 2980168 C de grafeno reduzido podendo estes serem

et al., 2016 funcionalizados para a utilizacdo com
cimento portland, polipropileno, polietileno,
policarbonato, ceramica, etc.
Descreve métodos para obtencao de
NETTO etal., argamassas e/ou concretos com a

2022 BR 102022010679-7 A2 utilizacéo de grafeno como aditivos para

essas matrizes depositantes.

Breve descricdo dos desenhos

A Figura 1 apresenta a espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier
para amostras de PGO1D, PGO28D, PFGO1D e PFGO28D.

A Figura 2 apresenta o difratograma para pastas na idade de 1 dia de cura.
A Figura 3 apresenta o difratograma para pastas na idade de 28 dias de cura.

A Figura 4 apresenta a micrografia de PREF1D (a), PGO1D (b) e PFGO1D (c), com

aumento de 10kx.

A Figura 5 apresenta a micrografia de PGO28D (a) e PFGO28D (b), com aumento de
2kX.

A Figura 6 apresenta a micrografia de MREF28D, com o aumento de 500x (a) e aumento
de 20kx (b).

A Figura 7 apresenta a micrografia de MFGO28D, com o0 aumento de 500x (a) e aumento
de 20kx (b).

A Figura 8 apresenta a temperatura interna em relagdo ao tempo de amostras de pastas

de cimento.
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A Figura 9 apresenta as curvas de termogravimetria e termogravimetria derivada para
amostra de PREF28D.

A Figura 10 apresenta as curvas de termogravimetria e termogravimetria derivada para
amostra de PGO28D.

A Figura 11 apresenta as curvas de termogravimetria e termogravimetria derivada para
amostra de PFGO28D.

A Figura 12 apresenta graficamente a presenca de agua quimicamente combinada,

portlandita e calcita nas pastas apos 28 dias.

A Figura 13 apresenta a curva de resisténcia a tracdo para as composicdes aos 7, 28 e
90 dias

A Figura 14 apresenta a curva de resisténcia a compressao para as composi¢cdes aos 7,
28 e 90 dias.

A Figura 15 apresenta a analise entre resisténcia a compressao e massa especifica para

as argamassas de cimento Portland aos 7 dias.

A Figura 16 apresenta a andlise entre resisténcia a compressao e massa especifica para

as argamassas de cimento Portland aos 28 dias.

A Figura 17 apresenta a analise entre variagdo dimensional, resisténcia & compressao e

massa especifica, aos 7 dias.

A Figura 18 apresenta a andlise entre variacdo dimensional, resisténcia & compresséo e

massa especifica, aos 28 dias.
A Figura 19 apresenta a analise entre absor¢cédo de dgua e massa especifica aos 7 dias.

A Figura 20 apresenta a analise entre absor¢do de dgua e massa especifica aos 28 dias.
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Descrigdo da invengéao

[007] A presente invencdo descreve uma nova utilizacdo do O0xido de grafeno como
adicdo em argamassa de cimento Portland, sendo este funcionalizado por meio de octa
(aminopropil) Silsesquioxano, obtendo-se assim aumento de resisténcia a tragdo na
flexdo, aumento de resisténcia a compressao, retardo no calor de hidratacdo, menor
producdo de hidroxido de calcio, maior formacéo de Silicato de Célcio Hidratado (C-S-
H), menores indices de retracdo, baixa absorcéo de agua e, portanto, maior densificacédo

da matriz.

Aplicacdo em concreto de cimento Portland

[008] Para o preparo da argamassa, foi devidamente utilizado: Aglomerante (cimento
tipo CP V-ARI), agregado miudo (areia natural como agregado middo com massa
especifica de 2645 kg/m3. A mesma atende 0s requisitos presentes nas normas NBR
16916 (ABNT, 2021), NBR 16972 (ABNT, 2021), NBR NM 248 (ABNT, 2003) e NBR 6467
(ABNT, 2006)), agua de amassamento (decorrente de abastecimento publico, que é
considerado adequada para uso de matriz de cimento e ndo necessita ser ensaiada
conforme preconiza a NBR 15900-1 (ABNT, 2009)), aditivo quimico superplastificante
(baseado em policarboxilado ADVA™ CAST 525 da marca Grace Construction

ProductsTM) e adi¢cdes de OG e OGF (q) (quando necessario).

[009] Para melhor entendimento dos reais beneficios que a utilizacdo de 6xido de
grafeno por meio de octa (aminopropil) Silsesquioxano ocasiona em argamassas de
cimento Portland, foram criadas, portanto, trés tipos de composicdes, sendo elas:
referéncia (MREF), utilizando 6xido de grafeno (MGO) e utilizando 6xido de grafeno por
meio de octa (aminopropil) Silsesquioxano (MFGO). Na Tabela 2 é possivel verificar as

proporcdes de cada constituinte para cada argamassa.

Tabela 2 - Proporgéo de constituintes para a composi¢cao de argamassa

. . Cimento Areia Aditivo
Composicao alc OG (%) OGF (%
POSIE® @ (@ (%) %) OcF )

MREF 571,42 142857 0,45 - - -
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MGO 571,42 1428,57 0,45 0,2 0,03 -

MFGO 571,42 142857 0,45 0,2 - 0,03

* Medidas de "Aditivo", "OG" e "OGF" baseado em porcentagem de massa de
cimento

[010] As adicbes de OG ou OGF se deram por meio da dgua de amassamento em
conjunto ao aditivo quimico para posterior adicdo do cimento e areia. Primeiramente, a
guantidade de nanomaterial utilizado para a composi¢cao de argamassa foi devidamente
pesado, em estado seco, apods isso foi disposto em um béquer com a quantidade total
de agua de amassamento e aditivo quimico. A mistura foi submetida ao disruptor de
célula ultrassénico por um tempo total de 60 minutos com pulso repetitivo ao longo de 3
segundos e descanso de 3 segundos. A temperatura deste processo foi controlada e

margeava entre 22 a 25 °C.

[011] Apos a finalizacdo do processo de sonicacéo, a mistura foi retirada do aparelho e
deixado em repouso até a estabilizacdo da temperatura. A dgua de amassamento
perdida por meio da ebulicdo foi entdo recomposta e entdo a mistura pdde ser utilizada

para a confeccédo da argamassa.

Exemplos de concretizacdes da invencao

Espectroscopia na Regido do Infravermelho com Transformada de Fourier (FT-IR)

[012] O espectro de FT-IR para a amostra de pasta de 6xido de grafeno na idade de 1
dia (PGO1D), pasta de oxido de grafeno na idade de 28 dias (PGO28D), pasta de 6xido
de grafeno funcionalizado na idade de 1 dia (PFGO1D) e pasta de 6xido de grafeno
funcionalizado na idade de 28 dias (PFGO28D), podem ser observadas na Figura 1. E
possivel notar que as bandas sdo muito parecidas e que houve um leve deslocamento
entre elas. O pico que ocorre em torno de 3430 cm™ e 1640 cm™ sdo atribuidos para as
vibracdes de estiramentos caracteristicos das moléculas de HOH, presentes nos silicatos
de caélcio hidratado (LI et al., 2020; SIVAKUMAR; RAVIBASKAR, 2009). Ja o pico que
ocorre na regido de 1456 cm é devido a vibracédo do CO, que se refere a carbonatacéo

na pasta (STEPKOWSKA et al., 2004). E importante ressaltar também a vibracdo de
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estiramento em torno de 975 cm™ que se refere a ligacdo Si-O, uma importante
responsavel pela formacédo do CSH, onde ja € mais evidente e esperado para a amostras

gue contém a funcionalizacdo (YU et al., 2004).

Difracdo de Raios-X (DRX)

[013] O difratograma para pasta de referéncia na idade de 1 dia (PREF1D), PGO1D e
PFGO1D podem ser observadas na Figura 2, enquanto na Figura 3 pode-se observar
para pasta de referéncia na idade de 28 dias (PREF28D), PGO28D e PFGO28D. Nas
mesmas imagens foram identificados compostos como a portlandita, etringita, calcita e
silicato de célcio hidratado (HOPPE FILHO et al.,, 2017; NASCIMENTO et al., 2023;
RUPASINGHE et al., 2017; YAO; SONG; CHEN, 2023).

[014] Na Figura 2 pode-se observar que o pico de maior intensidade da portlandita que
€ compreendido entre 33,6° e 34,6°, houve menor expressividade na pasta de referéncia,
enquanto as pastas nas quais houve o acréscimo da nanomodificagdo em sua
composicdo se mantiveram quase equivalentes. Entretanto, quando é observado na
Figura 3 a mesma faixa para as pastas com a idade de 28 dias, observou-se que a pasta
funcionalizada obteve uma menor intensidade, enquanto as demais se mantiveram
equivalentes. O maior consumo de portlandita para PFGO28D dentre as trés pastas
estudadas aos 28 dias foi comprovado também nos ensaios de termogravimetria e

termogravimetria derivado.

Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

[015] As micrografias das pastas de cimento Portland para a idade de 1 dia de cura
podem ser verificadas na Figura 4. Fica evidente uma maior compacidade na pasta com
adicao de 6xido de grafeno funcionalizado (Figura 4 (c)) em comparacao com as demais.
A Figura 4 (b) reforca que o uso de Oxido de grafeno resultou em densificagdo mesmo

na auséncia de funcionalizacdes especificas. A Figura 4 (a) reflete os resultados
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mecanicos em idades mais avancadas, demonstrando uma menor densificagdo como

observado na analise.

[016] Para melhor andlise das pastas de cimento Portland, nas quais houveram a adicédo
de OG e OGF em sua composicao, foi realizado a micrografia para a idade de 28 dias
de cura conforme apresentado na Figura 5 (a) e Figura 5 (b), respectivamente.
Comparando as morfologias de ambas as pastas foi possivel notar que PGOF28D
apresentou ainda uma diferengca na compacidade, compreendendo uma maior
densificagdo quando comparada com PGO28D. Por outro lado, em PGO28D observou-
se em uma regido menos densa as formacdes mais evidentes do polimorfo da calcita, a
vaterita. Apesar da formacéo desta calcita estar presente em ambas as pastas, essa foi

mais evidente na pasta POG28D.

[017] Para ter um melhor entendimento e uma maior fonte comparativa entre as
estruturas formadas com a utilizacdo do OGF, foi realizada a microscopia para
MREF28D, conforme pode ser observado na Figura 6, e MFGO28D, conforme
demonstra a Figura 7. Para ambas as argamassas foram feitas uma ampliagéo de 20 kx
na regido circundada o que permitiu demonstrar que ha a presenca de uma
descontinuidade na regido do agregado miiddo com a pasta, porém é considerado algo

natural.

[018] Para as micrografias das argamassas de cimento Portland, percebeu-se a
continuidade dos resultados ja exibidos pelas pastas quando ainda € nitido que a
argamassa na qual houve a adicdo de OGF promoveu uma maior compacidade quando
comparada a MREF28D. Esses ensaios de MEV complementam os resultados obtidos
por meio dos ensaios mecanicos de tracdo na flexdo e compressdo, uma vez que
também é verificado uma maior densificacdo na argamassa que foi beneficiada com

oxido de grafeno funcionalizado.
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Andlise do calor liberado das pastas de cimento Portland

[019] O resultado obtido para o ensaio de andlise do calor liberado das amostras de
pasta de referéncia (PREF), pasta de 6xido de grafeno (PGO) e pasta de 6xido de
grafeno funcionalizada (PFGO) pode ser visto na Figura 8, onde € apresentado a leitura
apenas do sensor termopar localizado na parte interna do tubo de ensaio. De uma
maneira geral, nas pastas estudadas observam-se padrées conforme o esperado, com

algumas ressalvas.

[020] A adicdo de 6xido de grafeno, tanto funcionalizado quanto nédo funcionalizado, nas
pastas de cimento Portland promoveu um atraso nos picos exotérmicos para ambas as
pastas, sendo esse atraso mais acentuado em PFGO. Os nanomateriais adicionados
influenciaram o ambiente ao redor dos grdos de cimento devido a sua maior area
superficial especifica, tornando-o menos reativo nos tempos de 2,5 horas e 5 horas. A
postergacao continua na formacéo inicial de C-S-H, com os picos ocorrendo em torno de
10 horas e 14 horas, respectivamente. No entanto, de forma ndo convencional e contraria
aos padrdes observados na literatura, surge outro pico mais intenso por volta das 18,5
horas para a pasta PFGO. Isso indica uma continuidade mais intensa na formacéo de C-
S-H, o que esta de acordo com as observacdes da caracterizacdo mecanica. A menor
intensidade dos picos com as adicoes de OG e OGF reflete a capacidade desses
nanomateriais de conduzir o calor de forma mais eficiente, tornando-se favoraveis,

inclusive, na reducao da retracdo plastica.

Termogravimetria (TG) e termogravimetria derivada (DTG)

[021] As curvas TG/DTG das amostras PREF28D, PG0O28D e PFGO28D podem ser
analisadas conforme a Figura 9, Figura 10 e Figura 11, respectivamente. Elas
evidenciam diferentes estagios de decomposi¢cdo na matriz cimenticia. Nas pastas de
cimento hidratado, além da fase soélida, encontram-se espacos vazios e agua
guimicamente incorporada (AQC), que é liberada a medida que os hidratos se
decompdem durante o processo. (MEHTA; MONTEIRO, 2014). Com base na literatura,
as curvas de TG/DTG tipicamente apresentam trés etapas distintas de perda de massa,
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sendo a primeira entre a temperatura de 50°C a 200°C, relacionado a 4gua de formacéo
de etringita e tobermorita; a segunda fase entre 385°C a 460°C, correspondente a
desidratacdo do hidréxido de calcio; e a terceira perda de massa entre a temperatura de
520°C a 730°C, representando decomposic¢ao do carbonato de célcio (HOPPE FILHO et
al., 2017; PETKOVA; STOYANOV; PELOVSKI, 2012).

[022] A leitura dos resultados dos testes termogravimétricos ndo pode ser realizada
diretamente devido a discrepancia nas massas residuais apos os testes. Portanto, foi
necessario corrigir as perdas de massa para uma base comum de néo volateis, afim de

tornar os resultados comparaveis (TAYLOR, 1997).

[023] Para tanto, houve a normalizacdo da massa residual obtida no teste
termogravimétrico, o que resultou em um aumento nas perdas de massa nas diferentes
faixas de temperatura usadas na analise das curvas TG/DTG. A Tabela 3 apresenta os
resultados das amostras PREF28D, PGO28D e PFGO28D com suas massas apos a

correcdo para uma base comum de nao volateis.

Tabela 3 - Perda de massa corrigida para ensaio de TG/DTG

Hidroxido de Carbonato de  pjassa Fator
Amostra AQC (%) Calcio (%) Calcio (%)  Residual Normalizado
(%) r

H.0 Ca(OH): CO2 CaCOs

Perda de massa
16,39 3,92 16,12 4.07 9,26 75,62 1,32

PREF28D
Perda de massa corrigida
21,67 518 21,32 538 12,24
Perda de massa
PGO28D 17,37 3,51 N 14,44 4,03 9,16 75,09 1,33
Perda de massa corrigida
23,13 4,67 19,23 537 12,21
Perda de massa
PEGO28D 15,29 295 12,13 4,01 9,12 77,75 1,29

Perda de massa corrigida
19,67 3,79 1561 516 11,73
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[024] Na Figura 12, é apresentada graficamente a presenca de AQC, portlandita e
calcita, juntamente com o aumento correspondente de AQC e portlandita com base na
composicao de referéncia das amostras com 28 dias de idade. Nota-se que a amostra
funcionalizada obteve uma reducao em producao de portlandita em comparagéo com as
demais, isso demonstra uma maior capacidade de nucleacdo do C-S-H, uma vez que
sua producéo de calcita foi a menor entre as composicdes. A analise em MEV comprovou
uma pasta mais densa que as demais. Em relacédo aos resultados de carbonatacéo, a
amostra PFGO28D demonstrou menor valor para este parametro em comparagao com

as demais.

Ensaio das propriedades mecénicas das argamassas

Ensaios de resisténcia a tracdo na flexao

[025] Os dados relativos ao teste de resisténcia a tracdo apos 7, 28 e 90 dias podem
ser visualizados na Figura 13, destacando um acréscimo notavel dessa propriedade

mecanica nos corpos, o que prova que foram submetidos a adicdo dos nanomateriais.

[026] Nitidamente, as composi¢cdes nas quais houve a adicdo dos nanomaterias
apresentaram melhores resultados quando comparados com a matriz cimenticia de
referéncia. Deve ser dado atencao para as composicées MGO90D e MFGO90D, as quais
obtiveram bons resultados quando comparados com MREF90D, registrando um
aumento de 0,75 MPa e 2,02 MPa, que representa 10,49% e 28,38%, respectivamente.
Para uma compreensdo mais clara das variagdes percentuais em relacdo a amostra de
referéncia nas argamassas contendo OG e OGF aos 7, 28 e 90 dias, essas informacdes

sdo delineadas na Tabela 4.

Tabela 4 - Ganhos na resisténcia a tracdo em relacdo ao MREF

Ganhos na Ganhos na
resisténcia a resisténcia a
tracdo (MPa) tracao (%)

Comparacéo entre as
composicoes

MGO7/D x MREF7D 0,39 5,65
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MGO28D x MREF28D 0,44 6,18
MGO90D x MREF90D 0,75 10,49
MFGO7D x MREF7D 1,05 15,22
MFGO28D x MREF28D 1,14 16,09
MFGO90D x MREF90D 2,02 28,38

[027] Quando comparamos as composicdes que receberam a incorporacdo de
nanomateriais, notamos que em todas as idades de cura, seja ela 7, 28 ou 90 dias, a
amostra que recebeu o OGF obteve resultados superiores. Isso demonstra que o
material funcionalizado proporcionou um bom desempenho para a composi¢ao,

beneficiando a matriz de cimento.

[028] Os dados obtidos para os ensaios de resisténcia a tracdo nas idades de 28 e 90
dias foram estatisticamente avaliados por meio de analise de variancia e utilizou-se o

teste de Tukey. O resultado para ambos os testes pode ser visualizado na Tabela 5.

[029] E possivel compreender diante da ANOVA que houve ao menos dois grupos com
resultados significativamente diferentes dos demais, uma vez que o valor de “Pr” € menor
que o nivel de significancia definido como 0,05. Como complemento para essa
informacé&o o teste de Tukey indicou que houve a diferenciacdo nas trés argamassas e
que entre elas a MFGO obteve melhor desempenho entre as demais, em ambas as
idades.

Tabela 5 - Andlise de variancia e teste de Tukey para ensaio de resisténcia a tracédo

ANOVA (Resisténcia mecanica a tracao aos 28 dias)
Fonte da variacéo GL SQ OM Fc Pr>Fc
Entre grupos: 2,00 1,28 0,64 215,83 0,00
CV (%) : 0,73
Numero de
Média geral : 7,4367 observacoes: 9

Teste Tukey (Resisténcia mecanica a tracdo aos 28 dias)
Resultado do

Composicéao Médias Teste
MREF28D 7,06 al
MGO28D 7,29 a2
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MFGO28D 7,95 a3
ANOVA (Resisténcia mecanica a tracdo aos 90 dias)
Fonte da variacao GL SQ QM Fc Pr>Fc
Entre grupos: 2,00 6,26 3,13 853,54 0,00
CV (%) : 0,75
Numero de
Média geral : 8,03889 observacoes: 9

Teste Tukey (Resisténcia mecanica a tracdo aos 90 dias)
Resultado do

Composicéo Médias Teste
MREF90D 7,12 al
MGO90D 7,86 a2
MFGO90D 9,14 a3

Ensaios de resisténcia & compressao

[030] Os resultados obtidos para 0 ensaio resisténcia a compresséao aos 7, 28 e 90 dias
podem ser observados na Figura 14, evidenciando um aumento nessa caracteristica

mecanica nos corpos de prova que receberam a incorporagao de nanomaterial.

[031] Pode-se notar que as composicées que incluiram nanomateriais apresentaram
resultados superiores em comparacdo com a composicdo de referéncia. E importante
destacar as composicbes MGO90D e MFGO90D, que demonstraram resultados
significativos em comparacdo com a MREF90D, mostrando um aumento de 3,08 MPa e
8,93 MPa, correspondendo a um aumento de 7,08% e 20,54%, respectivamente. Para
uma compreensao mais precisa das variacdes percentuais em relacdo a amostra de
referéncia nas argamassas contendo OG e OGF apos 7, 28 e 90 dias, essas informacgdes

estdo apresentadas na Tabela 6.

Tabela 6 - Ganhos na resisténcia a compresséo em relagdo ao MREF

Ganhos na Ganhos na
Comparagéo entre as resisténcia a resisténcia a
composicoes compressao compressao
(MPa) (%)
MGO7D x MREF7D 4,00 11,76
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MGO28D x MREF28D 2,32 6,04
MGO90D x MREF90D 3,08 7,08
MFGO7D x MREF7D 5,00 14,71
MFGO28D x MREF28D 5,31 13,80
MFGO90D x MREF90D 8,93 20,54

[032] O melhor desempenho das composicbes que continham a modificacdo de
nanomateriais, podem ser explicadas pela influéncia positiva do 6xido de grafeno na
reagao de hidratagdo do cimento. O OG acelera a formacéo dos compostos hidratados
e facilita uma distribuicdo mais uniforme na matriz cimenticia, atuando como um ponto
de nucleacdo para esses produtos. Em termos gerais, a adicdo do 6xido de grafeno
aumenta o grau de hidratacdo do cimento, o que otimiza as propriedades dos compostos
a base de cimento (KAl et al., 2015; PENG et al., 2019).

[033] Pode-se compreender melhor essa melhora das argamassas ao examinar a
resisténcia mecanica a compressao, juntamente a massa especifica das amostras. Na
Figura 15, é possivel fazer uma comparacédo dessas propriedades para 0s corpos de
prova com 7 dias de idade e na Figura 16 para a idade de 28 dias. Importante notar que
em ambas as idades analisadas, seja ela 7 ou 28 dias, nas composi¢cdes que continham
a adicdo de nanomateriais houve o aumento de sua massa especifica, demonstrando

sua maior densificagao.

[034] Os resultados dos ensaios de compressao realizados aos 28 e 90 dias foram
submetidos a andlise estatistica de variancia e o teste de Tukey foi empregado para a

comparacao. Os resultados para ambos os testes podem ser observados na Tabela 7.

[035] Com base na ANOVA, é evidente que pelo menos dois grupos apresentaram
diferencas significativas em relacdo aos demais, uma vez que o valor de "Pr" é menor
gue o nivel de significancia estabelecido em 0,05. Além disso, o teste de Tukey indicou
gue houve distincdo entre as trés argamassas, sendo que a MFGO se destacou

positivamente em comparacdo com as outras em ambas as faixas de idade.
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Tabela 7 - Andlise de variancia e teste de Tukey para ensaio de resisténcia a compressao

ANOVA (Resisténcia mecanica a compressao aos 28 dias)
Fonte da variacéo GL SQ QM Fc Pr>Fc
Entre grupos: 2,00 85,08 42,54 106,40 0,00
CV (%) : 1,54
Média geral : 41,01 Numero de observacdes: 18

Teste Tukey (Resisténcia mecanica a compressao aos 28 dias)
Resultado do

Composicéao Médias Teste
MREF28D 38,47 al
MGO28D 40,79 a2
MFGO28D 43,78 a3

ANOVA (Resisténcia mecanica a compressao aos 90 dias)
Fonte da variacao GL SQ QM Fc Pr> Fc
Entre grupos: 2,00 247,12 123,56 147,71 0,00
CV (%) : 1,93
Média geral : 47,50 Numero de observacoes: 18

Teste Tukey (Resisténcia mecanica a compressao aos 90 dias)
Resultado do

Composicéao Médias Teste
MREF90D 43,50 al
MGO90D 46,56 a2
MFGO90D 52,43 a3

Ensaio de variacdo dimensional

[036] Os resultados obtidos de variagao da massa (Am) e variagao dimensional (€) nas
idades de 7 e 28 dias para o ensaio de variacdo dimensional das argamassas podem

sem compreendidos visualizando a Tabela 8.

Tabela 8 - Resultados de variagdo dimensional e de massas para as composi¢des

Amzd €7d Amasd €28d
(99 (mm/m) (g) (mm/m)

MREF -1,12 -0,80 -2,29 -0,80
MGO -1,03 -0,43 -2,09 -0,59

Amostra
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MFGO -095 -048 -198 -0,61

[037] Para a idade de 7 dias deve ser notado que entre as trés composi¢cdes, a MGO
obteve menor retragcado sendo de “-0,43 mm/m” sendo seguida por MFGO (-0,48 mm/m)
enquanto MREF obteve o pior valor de “-0,80 mm/m”. Porém, em questdo de variacao
de massa, MFGO obteve menor perda que as suas concorrentes sendo de “-0,95g”

enquanto MGO e MREF obteve, “-1,03 g” e “-1,12 g”, respectivamente.

[038] Ja para a idade de 28 dias, é importante ser visualizado que a projecdo dos
resultados de 7 dias ainda se prorroga, uma vez que a retracdo em MGO continua sendo
menor que as suas concorrentes, sendo de “-0,59 mm/m”, enquanto MFGO é de “-0,61
mm/m” e MREF de “-0,80 mm/m”. Em relag&o a variagdo de massa, MFGO ainda obtém
a menor perda sendo de “-1,98 g” enquanto MGO e MREF obteve, “-2,09 g” e “2,29 g7,

respectivamente.

[039] Em uma leitura geral sobre a variacdo de massa e dimensdao obtidas no sétimo e
vigésimo oitavo dia apds a confecgcdo do corpo de prova, os resultados evidenciam que
houve perda de massa e retracdo dimensional para todas as trés amostras confeccionas,
porém, esse resultado ja era esperado devido a perda de agua do corpo de prova para

0 ambiente, uma vez que estes estavam também submetidos a cura seca.

[040] Vale a pena evidenciar que as amostras que obtiveram a adicdo de Oxido de
grafeno, seja ela funcionalizada ou ndo, alcancou melhores resultados ndo perdendo
tanta massa e conseguindo menor retracdo. Este fenbmeno pode ser compreendido
devido as moléculas de agua que estéo adsorvidas na superficie do 6xido de grafeno
criarem uma espécie de reserva de agua e vias de transporte para a futura hidratacéo
do cimento, resultando na diminuicdo da incidéncia de retragdo e perda de massa." (LIN;
WEI; HU, 2016).

[041] Os resultados obtidos para o ensaio de variacdo dimensional quando

confrontados com os valores de massa especifica, atestam que as composi¢cées com a

utilizacédo de oxido de grafeno, seja na forma funcionalizada ou ndo, apresentam maior
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densificagédo, quando comparados com a composicao de referéncia, como pode ser visto

na Figura 17 para a idade de 7 dias.

[042] E evidente que a incorporacdo de 6xido de grafeno resultou na diminuicdo da
quantidade de macroporos, o que se refletiu na reducdo da retracdo dimensional, ao
mesmo tempo em que aumentou tanto a massa especifica quanto a resisténcia a
compressao das amostras. Além disso, € notavel que a funcionalizacdo aprimorou essas

propriedades em comparagdo com a composi¢cado apenas com OG.
[043] Ao atingir o periodo de 28 dias, observa-se uma continuidade desse efeito, com

as amostras MGO e MFGO superando a MREF em relacdo aos trés parametros

analisados, como ilustrado na Figura 18.

Ensaio de absorcdo de dgua e massa especifica

[044] Os resultados obtidos mediante ensaio de absor¢cao de agua e massa especifica
aos 7 dias sao apresentados na Figura 19. Pode-se perceber que dentre as trés amostras
testadas, o ensaio aos 7 dias de idade, MFGO7D apresentou a menor taxa de absorcao

de &gua enquanto a sua massa especifica se tornou a maior entre as demais.

[045] Na Figura 20, sédo exibidos os resultados das argamassas referentes ao ensaio
de absorcdo de 4gua e massa especifica realizado apés 28 dias. Nota-se que a amostra
MFGO28D continuou demonstrando uma taxa de absor¢do de agua inferior em
comparacao com a amostra MREF28D, registrando valores de 0,3%, menor. Porém para
0 caso da amostra MGO28D houve uma equidade em relagao a taxa de absorcao, mas

ainda registrou melhores nimeros quando analisados sob a 6tica da massa especifica.

[046] Os resultados obtidos das composi¢cdes em ambas as idades de estudo (7 ou 28
dias) mediante ensaio de absorcdo de agua quando confrontados com a massa
especifica se completa e confirma que a adi¢cdo de 6xido de grafeno, seja ela de forma

funcionalizada ou néo, tornou a argamassa mais densa. Esses resultados podem ser
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explicados devido a acdo do nanomaterial densificar a matriz do cimento, gerando uma
zona maior de pequenos poros (GOPALAKRISHNAN; KAVERI, 2021; ZENG et al.,
2021).
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REIVINDICACOES

1. ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COMPOSTA POR OXIDO DE
GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO, caracterizada por conter em sua composi¢cdo oxido de

grafeno funcionalizado por meio de octa (aminopropil) Silsesquioxano.

2. ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COMPOSTA POR OXIDO DE
GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO, de acordo com a reivindicacéo 1, caracterizada pelo fato de
gue o oxido de grafeno esta presente em uma concentracdo que varia de 0,01%
a 0,1% em relacdo a massa de cimento e o octa (aminopropil) Silsesquioxano esta
presente em uma concentragédo que varia de 1% a 80% em relacdo a massa de
oxido de grafeno.

3. ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COMPOSTA POR OXIDO DE
GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO, de acordo com a reivindicagdo 1, caracterizada por conter
também como ingredientes: cimento Portland, agregado miudo, agua, aditivo
quimico e adicdo de Oxido de grafeno funcionalizado por meio de octa
(aminopropil) Silsesquioxano; podendo ou nao ser utilizado agregado graudo com

0 intuito de se tornar concreto.

4. ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COMPOSTA POR OXIDO DE
GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO, de acordo as reivindicagcbes 1 a 3, caracterizada por poder
ser composta por qualquer um dos seis tipos vigente de Cimento Portland:
Cimento Portland Comum (CP-I), Cimento Portland Composto (CP-II), Cimento
Portland de Alto-forno (CP-Ill), Cimento Portland Pozolanico (CP-IV), Cimento
Portland de Alta Resisténcia Inicial (CP-V) e Cimento Portland branco, bem como

seus subtipos.
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5. ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COMPOSTA POR OXIDO DE
GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO de acordo com as reivindicacdes 1 a 3, caracterizada por
sua composicdo poder compreender como agregado miudo o grupo que

compreende a areia, podendo ela ser natural, usinada ou reciclada.

6. ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COMPOSTA POR OXIDO DE
GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO de acordo com as reivindicagbes 1 a 3, caracterizada por
poder ser utilizado como aditivo quimico plastificantes ou superplastificantes na

porcentagem de até 1,0% da massa de cimento.
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RESUMO

COMPOSICAO DE ARGAMASSA DE CIMENTO PORTLAND COM O USO DE
OXIDO DE GRAFENO FUNCIONALIZADO POR MEIO DE OCTA (AMINOPROPIL)
SILSESQUIOXANO

A presente invencdo descreve uma nova utilizacéo do 6xido de grafeno como
adicdo em argamassa de cimento Portland, sendo este funcionalizado por meio de octa
(aminopropil) Silsesquioxano, obtendo-se assim, aumento de resisténcia a tracdo na
flexdo, aumento de resisténcia a compressao, retardo no calor de hidratagdo, menor
producdo de hidroxido de calcio, maior formagéo de Silicato de Célcio Hidratado (C-S-
H), menores indices de retracdo, baixa absorcéo de agua e, portanto, maior densificacédo
da matriz.
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