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Introducéo

O 6&xido de grafeno (OG) apresenta um grande
potencial de nanoreforco em compdsitos cimenticios,
melhorando a resisténcia mecéanica (CORSO, 2019), por
ser constituido por nanofolhas com alta area superficial,
sendo formadas por monocamadas bidimensionais de
atomos de carbono interligados em formato hexagonal,
como o grafeno. Porém, diferente do grafeno, o OG
possui uma natureza hidrofilica, por apresentar, grupos
funcionais com oxigénio, como hidroxilas e carboxilas
(CAMARGOS, 2017). A literatura indica que o OG
proporciona diversos efeitos na microestrutura de
materiais cimenticios que estariam relacionadas a ganho
de propriedades mecénicas, como: facilitar a hidratacéo
do cimento (XIANGQING, 2022); facilitar a formacao da
fase silicato de célcio hidratado (C-S-H) (LI, 2015), que
é um dos produto de hidratacdo do cimento; aumentar a
forca de interface da matriz cimenticea (PAN, 2015),
principalmente interagindo com o C-S-H (YUNDONG,
2022; CORREA NETO, 2020); proporcionar canais de
hidratacdo internos e reserva de agua para a hidratacdo
futura do cimento (LIN, 2016) e interferir na morfologia
do C-S-H (LV, 2013). A literatura apresenta ganhos de
resisténcia mecanica com a adicdo de OG, como por
exemplo um trabalho que obteve 18,3% de aumento de
resisténcia a compressdo para sua argamassa com 0,05%
de OG (POLVERINO, 2022). Entretanto, a elevada
interacdo com a agua e com alguns componentes do
cimento, proporciona dificuldades na trabalhabilidade
das argamassas no estado fresco, reduzindo a fluidez e
dificultando a homogeneizacdo do OG na argamassa
(YUNDONG, 2022; HORTA, 2021), o que prejudica o
potencial do OG em melhorar a resisténcia mecénica
(YUNDONG, 2022). No que se refere a argamassas, as
argamassas auto adensaveis (AAA) apresentam
propriedades de fluidez muito interessantes, o que amplia
suas aplicacdes (ULLAH, 2021), porém a segregacdo é
um empecilho, sendo que, os agentes modificadores de
viscosidade que podem ser utilizados em AAA, reduzem
a resisténcia mecanica (RIZWAN, 2016). Logo, com o
nanoreforco de 6xido de grafeno pode-se em perspectiva
obter propriedades melhores de fluidez, juntamente com

ganhos nas propriedades mecanicas finais da argamassa
autoadensavel endurecida. Portando, este trabalho em
conjunto com o trabalho realizado na area de Engenharia
Civil pela estudante Larissa T. Cardozo (IC) e Profa.
Valquiria C. dos Santos (PQ), tem por objetivo avaliar o
efeito da adicdo do OG em argamassa autoadensavel.
Este trabalho contém uma andlise microestrutural a partir
das técnicas de difratometria de raios-x e da utilizagdo do
microscopio eletrénico de varredura (MEV), todavia,
alguns procedimentos realizados na confecgdo dos tragos
de argamassa e suas propriedades no estado fresco e
endurecido, foram abordados neste trabalho, para o
direcionamento e melhor compreensdo dos resultados
obtidos na analise microestrutural.

Metodologia

As matérias primas empregadas na producao das
argamassas foram: o cimento Portland do tipo CPII-F-32,
juntamente com o metacaulim, aumentando o percentual
de finos; a areai media proveniente da extragdo de rios,
como agregado miudo natural; agua potavel proveniente
do abastecimento publico; o superplastificante ADI-
SUPER H25; e, o 6xido de grafeno, como nanoreforgo. O
oxido de grafeno (OG), encontra-se disperso em agua,
formando um gel. Ele foi doado pela Profa. Adriana Silva
do INPE de Cachoeira Paulista — SP, sendo sintetizado a
partir de um método melhorado (MARCANO, 2010),
quando comparado ao método de Hummers e 0 método
de Hummers com adicional KMnQ,, gerando nanofolhas
de OG com maior grau de oxidacdo. Mediu-se uma
concentragdo média de OG no gel com o auxilio de uma
balanca analitica e de uma estufa (60°C), assim, pela
massa Umida e seca de amostras do gel, obteve-se tal
concentracdo em porcentagem massica. Vale mencionar
que, para a determinacdo das proporcfes de areia, de
metacaulim e de cimento na confeccdo das argamassas
autoadensaveis, utilizou-se, por exemplo, de dados
referentes a granulometria das particulas e da massa
especifica destas. Porém, para a determinacdo da
porcentagem de OG, utilizou-se a relagcdo simples de
propor¢do massica entre 0 OG e os finos (cimento e
metacaulim). Sobre a determinacdo dos teores de OG nas
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argamassas produzidas, considerou-se dados da
literatura, sendo que alguns trabalhos apontaram
melhores resultados para 0,03, 0,05 e 0,15% de OG, logo,
dado a quantidade de OG disponivel, optou-se por tracos
com 0,05 e 0,15% de OG. Para garantir melhor disperséo
e distribuicdo do OG na argamassa no estado fresco,
optou-se por misturar o OG e o superplastificante em
solugdo aquosa, mecanicamente e com auxilio de
frequéncia de ultrassom por 5 minutos (PENG, 2019),
antes de mistura-los aos outros materiais. Para avaliar a
fluidez das argamassas no estado fresco, utilizou-se os
resultados dos testes mini slump e Funil-V, sendo que,
dado os efeitos do OG na fluidez do sistema, empregou-
se ajustes na composicdo de alguns tragos de argamassas
para atingir a condicdo de AAA. Da mesma forma, para
avaliar as propriedades mecanicas dos tragos, utilizou-se
a tensdo de escoamento referente ao ensaio de
compressdo em corpos de prova produzidos com o0s
tragos de AAA, sendo que, o ensaio de compresséo foi
realizado de acordo com a norma ABNT NBR
5739:2018. Portando, considerando os dados referentes a
producdo dos tragos de AAA, das propriedades no estado
fresco e da resisténcia a compressdo presentes no trabalho
vinculado a este, realizou-se a analise microestutural pela
DRX e pelo MEV. Com relagdo a técnica de difratometria
de raios X, utilizou-se o difratdmetro modelo X Pert PRO
da empresa PANalytical. A fonte de radiagdo foi Cu Kal
(1,5405980 A), voltagem de 40kV e corrente de 40 mA.
A varredura para as amostras de OG foi de 5a 70° (20) e
para as amostras dos tracos de AAA foi de 10 a 80° (20),
passo de 0,02° para ambas e um tempo de passo de,
respectivamente. 2 s e 1 s. Para analisar o gel de OG na
DRX, ndo pode-se empregar a difratometria do p6, dado
as propriedades fisicas das nanofolhas de OG, assim,
preparou-se duas amostras, sendo que: a 12 foi destinada
a estufa (60°C) por 48h, com base em alguns trabalhos;
e, a 22 foi depositada como uma fina camada e seca em
temperatura ambiente, por recomendac&o da fornecedora,
por 72h. As mostras de argamassa foram preparadas
como pod, utilizando-se de pistilo e almofariz de
porcelana, para garantir maior area de superficie das fases
analisadas. Para a andlise utilizando imagens de diferenca
de densidade/diferenca de composicdo e a EDS, utilizou-
se 0 microscopio eletrdnico de varredura (MEV) ZEISS
EVOMA15, que operou com o feixe de elétrons sob
tensdo de aceleracgdo entre 10,0 kV e gerou imagens com
ampliagfes de 100 a 5,00 K X (vezes).

Resultados e discussédo
Realizou-se a caracterizacdo fisica inicial do OG

doado para o presente estudo, dado que, as nanofolhas de
OG estdo distribuidas em meio aquoso, gerando uma

consisténcia de gel, assim, obteve-se que o teor médio de
OG no gel era de (1,6+0,05)%, assim, posto que
dispunha-se de (282,76+0,05)g de gel para os tracos e que
necessitava-se de uma quantidade adequada de
argamassa para os testes da condicdo autoadensavel e
para a posterior confeccdo dos corpos de prova de
compressdo, produziu-se trés tragos com 0,05% de OG e
um traco com 0,15% de OG, além do tragco de controle
(sem a adicdo de OG). Caracterizou-se o OG por
difratometria de raios X, obtendo-se o pico caracteristico
do OG na posic¢do 9,36° (2 theta), assim, calculou-se que
a distancia entre as suas nanofolhas era de 0,94 nm, a
partir da Lei de Bragg. Tais valores estdo de acordo com
os valores encontrados na literatura, sendo que, a
metodologia empregada na sintese deste OG, proporciona
um maior nivel de oxidacdo de suas nanofolhas
(MARCANO, 2010), o que aumenta a distancia entre
suas nanofolhas. Logo, o OG utilizado no estudo possui
grande potencial de interagdo na microestrutura da
argamassa. Dado as propriedades da AAA no estado
fresco, pode-se analisar que no geral o OG reduziu a
fluidez da argamassa no estado fresco, o que esta de
acordo com trabalhos que apontaram que as nanofolhas
de OG por serem hidrofilicas e possuirem elevada area
superficial, adsorvem a agua livre e geram sedimentos
com alguns componentes do cimento fresco
(YUNDONG, 2022; HORTA, 2021; WANG, 2015).
Logo, teve-se dificuldade em lidar com tal efeito do OG,
durante a producdo das AAA, posto que, um traco de
0,05% de OG foi desconsiderado por apresentar baixa
fluidez e outro por apresentar fluidez excessiva. Para o
traco de controle e os tracos de 0,05 e 0,15% de OG, a
tesdo de ruptura durante os ensaios de compressdo foi,
respectivamente, 38,8, 39,3 e 25,2 MPa. Logo, observou-
se um incremento de apenas 1,3% de resisténcia para o
traco de 0,05% de OG e uma significativa reducdo na
resisténcia do trago de 0,15% de OG, em comparacgdo
com o traco de controle. Dado que a literatura aponta que
a hidrofilicidade e a elevada area superficial do OG
proporcionam ganho de adeséo entre as fases do cimento,
aumentando as propriedades mecénicas, mas que,
dificultam a homogeneizagdo do OG na argamassa fresca
(YUNDONG, 2022). Tais fatos indicam que,
provavelmente ndo foi eficaz a dispersao e a distribuicdo
do OG na argamassa fresca e/ou que durante os ajustes na
fluidez da AAA, as propriedades mecéanicas foram
prejudicadas. Com relagdo a analise por difratometria de
raios x dos fragmentos dos corpos de prova do ensaio de
compressdo, pode-se gerar a Figura 2, que apresenta uma
comparagdo entre os difratogramas obtidos para os tracos
estudados. Pode-se analisar que o OG néo alterou
significativamente o padrdo dos picos referentes aos
produtos de hidratacdo, sendo que a comparacdo € feita
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com relacdo ao trago de controle, o que estd de acordo
com a literatura (YUNDONG, 2022; ULLAH, 2021),
porém no geral ndo observou-se que o OG privilegiou de
forma consistente o aumento dos produtos de hidratagdo,
dado a reducéo da intensidade de alguns picos referentes
aos produtos de hidratac&o. Diferente do traco de 0,05%,
0 traco de 0,15% apresentou indicios de um mal
desenvolvimento dos produtos de hidratacdo, posto que,
muitos picos reduziram de intensidade, considerando os
mesmo parametros utilizados nos outro tracos, como a
varredura, 0 passo, 0 tempo e a tensdo aplicada.
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Figura 2 — Comparacdo entre o difratograma do traco de
controle (0% de OG) e dos tracos de 0,05 e 0,15% de OG.

A reducdo da intensidade de alguns picos
referentes aos produtos de hidratagdo, indicam a
diminuigdo da fracdo volumétrica desses produtos. De
forma geral essa diminui¢do pode estar relacionada com
a dificuldade de homogeneizacao do OG na argamassa no
estado fresco, e/ou as dificuldades durante a confeccéo
dos tragos para a condi¢do autoadensavel. Porém, o traco
de 0,15% de OG, ndo necessitou de ajustes, mas
presentou um desenvolvimento relativamente reduzido
de produtos de hidratacdo, pode-se propor que o OG
dificultou a mistura da argamassa fresca e se
homogeneizou pouco, porém ndo impediu a condicao de
AAA para este traco. A partir de imagens de diferenca de

densidade/diferenga de composicdo geradas (elétrons
retroespalhados) e de mapeamentos e analises pontuais de
EDS, com auxilio do MEV, pode-se visualizar os
produtos de hidratacdo, e até mesmo a morfologia de
fases como a etringita e o silicato de calcio hidratado,
dado que estes apresentam uma morfologia caracteristica,
formando, respectivamente, agulhas e um gel amorfo.
Com relacdo ao efeito do OG de aumentar a forca de
interface entre os produtos de hidratagdo no cimento
endurecido, principalmente com a fase C-S-H, que é uma
fase significativamente abundante no cimento hidratado,
p6de-se observar indicios de regifes com maior forca de
interface, dado, por exemplo, a imagem da Figura 3, que
apresenta a interrupcdo da propagacdo de microfissura
(ULLAH, 2021) em uma regido da microestrutura do
traco de 0,05%.

BEHT =10.00 kV Signal A =NTS BSD
WD = 11.0 mm Mag= 5

Figura 3 — Interrupgdo da propagacdo de microfissura na
microestrutura da argamassa de trago de 0,05% de OG.

Conclusoes

Com base nas propriedades mecénicas dos
corpos de prova produzidos com os tragos de argamassa
autoadensavel (AAA) com e sem o 6xido de grafeno
(OG), e a partir da analise de suas microestruturas apés a
destruicdo no ensaio de compressao, pode-se apontar que
0s tracos com adigdo de OG no geral ndo apresentaram
um aumento consistente de seus produtos de hidratacao,
posto que, constatou-se a diminuicdo da intensidade de
alguns picos referentes a essas fases nos difratogramas da
analise de DRX e o ganho nas propriedades mecanicas foi
relativamente baixo, quando comparado a literatura. Em
contrapartida, pode-se apontar que, uma fase que
corrobora muito para o ganho de resisténcia mecénica, é
a fase silicato de calcio hidratado, que é uma estrutura
amorfa e menos densa. Porém, ndo pode-se constar um
aumento significativo na densidade (em quantidade) dos
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produtos de hidratacdo nas microestrutura da amostra
pela andlise no MEV. Vale apontar que, ndo pode-se
obter imagens que diretamente: indicam o efeito do OG
de ancorar fases, principalmente a fase C-S-H;
apresentem uma mudanca na morfologia da fase C-S-H;
e, apresentem aglomerados de OG no traco de 0,15% de
OG, o0 que poderia explicar a reducdo de suas
propriedades mecanicas. Por outro lado, dado o efeito de
interface do OG com a fase C-S-H e a literatura, pdde-se
observar indicios da atuacdo do OG em determinadas
regides, a partir da visualizagéo de algumas microfissuras
sendo ramificadas e interrompidas em regides da amostra
de 0,05% de OG. Ademais, pode-se observar que as
argamassas com adi¢do de OG ndo alteraram o padréo
dos picos referentes aos produtos de hidratacdo do
cimento, o que est4 de acordo com a literatura, dado que
0 OG ndo reage gerando novas fases com as matérias
primas empregadas na argamassa. Conclui-se que,
provavelmente, ndo atingiu-se uma dispersdo e
distribuicdo eficiente das nanofolhas de OG na AAA,
assim, ndo obteve-se 0 ganho de resisténcia a compressao
esperado.
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