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RESUMO

Uma forma alternativa para producédo de fibrocimento é a extrusdo, que permite
entre muitas vantagens a producdo de compositos cimenticios com geometrias
diferenciadas e requer baixo investimento inicial para producéo industrial. Nesse
contexto, o objetivo desse estudo foi avaliar o desempenho de fibras e
nanofibrilas de juta como reforgo em fibrocimento. As fibras de juta foram
submetidas a tratamento alcalino com NaOH para remocéo de componentes ndo
celulésicos. A partir das suspensdes das fibras tratadas com NaOH, as
nanofibrilas foram geradas por meio do moinho microfibrilador apés 30 ciclos
de processamento. As fibras in natura e fibras tratadas com NaOH e nanofibrilas
celulésicas de juta foram conduzidas as andlises: quimica, térmica,
cristalografica e morfol6gica. Os compositos extrudados produzidos com 0,5%,
1,0% e 2,0% (em massa) de nanofibrilas foram comparados com compdsitos
produzidos com as mesmas proporcfes de fibras de juta. Adicionalmente, a
substituicdo de fibra de juta por diferentes porcentagens de nanofibrilas de juta
(0%, 25%, 50%, 75% e 100%) foi analisada. Os compdsitos produzidos foram
submetidos a cura durante 28 dias, ao envelhecimento natural e em ambiente
controlado. Posteriormente, para os materiais submetidos a essas trés condices,
foram realizadas caracterizacdo fisica, mecéanica por flexdo estatica e por
vibracdo flexural e a caracterizacdo microestrutural. O processo utilizado para
produzir as nanofibrilas ndo alterou a estrutura quimica do material. As
nanofibrilas apresentaram comportamento semelhante as fibras tratadas com
NaOH. Os compdsitos com nanofibrilas apresentaram, de forma geral, absorcao
de &gua e porosidade aparente superiores em relacdo as demais formulagdes. De
forma geral, 0 compoésito cimenticio que apresentou melhor desempenho
mecénico foi o reforcado com hibrido com 1,5% de nanofibrilas e 0,5% de
fibras, devido ao trabalho sinergético desses dois tipos de reforco. O médulo de
elasticidade dindmico dos compositos envelhecidos naturalmente apresentou um
aumento gradual com o tempo, demonstrando que os fibrocimentos ficaram mais
rigidos com a exposi¢do a intempéries.

Palavras-chave: Compdsitos. Desfibrilagdo mecénica. Fibras vegetais.
Nanofibras. Mddulo de elasticidade dindmico.



ABSTRACT

An alternative to fiber-cement production is the extrusion, which allows many
advantages to the production of cementitious composites with different
geometries and requires a low initial investment for industrial production. In this
context the objective of this project was to evaluate the performance of fiber and
jute nanofibrils as reinforcement in fiber-cement composites. The jute fibers
were subjected to alkali treatment with NaOH to remove non-cellulose
components. From the suspension of fibers treated with NaOH, the nanofibrils
have been generated through 30 cycles of defibrillation of the vegetable fibers in
a grinder supermasscolloider. The jute fibers before and after pre-treatment and
after mechanical defibrillation in nature (control), those treated with NaOH, and
nanofibrils were characterized about: chemical, thermal, crystallographic and
morphological properties. Composites extruded with 0.5%, 1.0% and 2.0% (by
mass) of the resultant nanofibrils were compared with composites made with the
same proportions of the original jute fibers. Additionally, the substitution of jute
fibers by different percentages of jute nanofibrils (0%, 25%, 50%, 75% and
100%) was analyzed. The composites produced were subjected to 28 days of
curing, to natural aging and to aging in a controlled environment before being
analysed about their physical, static and dynamic bending, and microstructural
characterization. Composites with nanofibrils showed higher water absorption
and apparent porosity than the other formulations. In general, the cementitious
composite that showed higher mechanical performance was hybrid-reinforced
with 1.5% of nanofibrils and 0.5% of fibers, probably because of the synergetic
work of these two types of reinforcement. The dynamic modulus of the naturally
aged composites increased gradually over time, showing that the fiber-cements
became stiffer with weathering exposure.

Keywords: Composite. Mechanical defibrillation. Vegetable fibers. Nanofibers.
Dynamic Modulus of Elasticity.
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1 INTRODUCAO

Os materiais cimenticios apresentam baixa tenacidade, o que resulta em
fratura e/ou fissuras quando submetidos a cargas elevadas ou vibragdes
excessivas (WEI; MEYER, 2015). No caso especifico das matrizes cimenticias,
a inclusdo de fibras como refor¢o tem sido estudada, nas Ultimas décadas, para
melhoria na capacidade de absorcdo de energia de fratura do composito, que,
sem o reforgo das fibras, falharia de maneira brusca, apés iniciada a fissuracao.
A insercdo de fibras proporciona & matriz cimenticia aumento da resisténcia a
flexdo e ao impacto, tenacidade, além de reduzir o peso do compadsito, a retracéo
plastica e a condutividade térmica e melhorar o desempenho acustico,
aumentando a absorc¢do do som (SOROUSHIAH; WON; HASSAN, 2012).

O cimento-amianto foi o primeiro material de construcéo fibro-reforgado
produzido em escala industrial, muito em funcdo da boa resisténcia fisica e
mecanica, bom comportamento térmico e acustico, além de baixo custo e alta
durabilidade. Entretanto, a extracdo e o uso do amianto podem estar associados a
sérias doencgas pulmonares, como o cancer e a asbestose, prejudicando pessoas
ligadas ao processamento e ao transporte desse mineral (MACVICAR;
MATUANA; BALATINECZ, 1999). Nesse sentido, ha necessidade de novas
pesquisas com diferentes tipos de reforcos, como as fibras sintéticas e as fibras
vegetais como substitutos do amianto. Porém, devido ao aumento significativo
do custo final do produto com a utilizacdo das fibras sintéticas (DIAS;
SAVASTANO JUNIOR; JOHN, 2010) as pesquisas atualmente estdo focadas na
avaliagdo da viabilidade das fibras vegetais.

As fibras vegetais como refor¢o de matrizes frageis a base de materiais
cimenticios tém despertado grande interesse nos paises em desenvolvimento
pelo seu baixo custo, disponibilidade, economia de energia, por serem de fonte
renovavel, ndo toxicas e também no que se refere as questdes ambientais
(MACVICAR; MATUANA; BALATINECZ, 1999).
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O emprego dos compositos de matriz cimenticia que possuem fibras
celulésicas (ou derivados) como reforgo em placas, telhas de cobertura e
componentes pré-fabricados pode representar significativa contribuicdo para o
crescimento da infraestrutura em paises em desenvolvimento. O uso de
fibrocimentos associado a polpa celulésica tem sido empregado gracas aos
avancos tecnolégicos nas matérias-primas, nos processos produtivos com
consumo racionalizado de energia e custos de investimento cada vez menores
(COUTTS, 2005; PIZZOL et al., 2014; SANTOS et al., 2015b). Atualmente, 0s
compositos de fibrocimento com fibras celul6sicas podem ser usados na
manufatura de telhas, painéis de vedagdo (paredes) e outros materiais de
construgdo, principalmente produtos em placas delgadas.

Muitas fibras vegetais apresentam potencial para uso como elemento de
reforco em compositos, tais como as fibras de madeira, juta, sisal (TOLEDO
FILHO et al., 2000), coco, bambu e bananeira (SAVASTANO JUNIOR;
WARDEN; COUTTS, 2003), entre outras. O emprego dessas fibras como
reforco em compdsitos pode ser feito isoladamente ou em compdsitos hibridos,
utilizando fibras ou nanofibrilas substituindo parcialmente as fibras industriais.

Pesquisadores tém conseguido progressos significativos na conversao de
materiais lignocelul6sicos em materiais de grande importancia tecnoldgica,
empregados na engenharia, como refor¢co em filmes poliméricos e bioplasticos, e
também empregado para producgdo de biocombustiveis (FU et al., 2011). Porém,
ndo foram encontradas muitas informagdes na literatura sobre compdsitos de
fibrocimento reforcados com nanofibrilas celuldsicas.

Estruturas em nano escala (um nano € a bilionésima parte de um metro,
ou seja, 10° metros) apresentam propriedades funcionais Unicas, néo
encontradas em macro escala (ASSIS et al., 2012). Nesses materiais hd uma
relacdo atipica entre area superficial e volume total, ja que sdo constituidos por

particulas de pequenas dimensdes (pelo menos uma de suas dimensGes menores
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que 100 nm). Observa-se que quanto menor for a particula, maior serd a
predominéncia da superficie perante o volume, ou seja, tem-se mais 4&tomos na
superficie do que no interior do material (QUA; HORNSBY, 2011), o que
proporcionara  propriedades diferenciadas ainda ndo completamente
compreendidas e estudadas pela ciéncia.

O estudo da fibra de juta se justifica por ser um dos principais produtos
florestais ndo madeireiros de fonte lignocelulésica e de grande importancia para
comunidades ribeirinhas na regido Norte do Brasil, como potencial alternativa a
fibras de algod&o, por exemplo, que € uma das culturas com maior utilizacéo de
agrotoxicos. A fibra natural lignoceluldsica de juta vem sendo extensivamente
investigada em vérias pesquisas (ALBUQUERQUE et al., 2000; JO;
CHAKRABORTY:; LEE, 2015; JO; CHAKRABORTY; YOON, 2014; KU et
al., 2011; SADIQ; BZENI; SHAIKH, 2015). Entretanto, ndo foram encontrados
trabalhos que analisaram a utilizacdo de fibras de juta na producdo de
fibrocimento extrudado.

Uma parcela significativa dos produtos de fibrocimento vendidos no
mundo é produzida pelo processo Hatschek. Esse processo possui um alto custo
de investimento para a implementacédo da linha de produgéo (IKAI et al., 2010).
Fato que resultou em estudos recentes que apresentam 0 processo de extrusdo
como alternativa econdmica para produzir elementos construtivos com
caracteristicas mecanicas e fisicas similares, ou até mesmo superiores, aos
oriundos por outros processos (LU et al., 2015; SILVA et al., 2016; TEIXEIRA
etal., 2012).

O processo de extrusdo tem apresentado vantagens como a utilizagdo de
maquinas mais simples para produgdo continuada e a produgdo com menor
guantidade de residuos liquidos e sélidos. Apesar destas vantagens, ainda sdo
necessarias pesquisas para elucidar os aspectos fundamentais sobre as varidveis

do processo de extrusdo, sobre as matérias-primas empregadas, sobre a
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possibilidade de melhorar a dispersdo do material de reforco quando forem
utilizadas nanofibrilas celulésicas e sobre a durabilidade dos produtos
extrudados obtidos.

Nesse contexto, o objetivo geral deste trabalho foi avaliar 0 desempenho
mecanico de fibrocimentos extrudados produzidos com fibras e nanofibrilas de

juta. Tendo como objetivos especificos:

a) Avaliar a efeito do nimero de passagens no moinho microfibrilador
na desfibrilagdo das fibras para producéo de nanofibrilas de juta;

b) Analisar o efeito da metodologia de produgdo das nanofibrilas nas
suas caracteristicas quimicas e térmicas;

c) Estudar a influéncia da inclusdo de diferentes porcentagens de
fibras, nanofibrilas e hibridos fibras-nanofibrilas de juta no
desempenho mecanico de compdsitos cimenticios extrudados;

d) Avaliar o efeito do envelhecimento natural e em ambiente
controlado (laboratério) na durabilidade dos fibrocimentos

extrudados com diferentes formulages.
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2 REFERENCIAL TEORICO
2.1 Fibrocimento

O fibrocimento é o nome genérico de um composito formado por uma
matriz cimenticia reforcada com fibras, que pode ser de origem vegetal ou
sintética. Um dos principais motivos de esse material ser desenvolvido foi
devido a necessidade de reduzir a fissuracdo dos materiais cimenticios, ja que a
matriz a base de cimento apresenta comportamento fragil e quebradico. A
insercdo de fibras resulta na reducdo da fissuracdo da matriz, uma vez que as
fissuras sdo interligadas pelas fibras e como consequéncia ocorre 0 aumento da
tenacidade e da resisténcia a tracdo e ao impacto do composito cimenticio. Além
disso, o material ndo se rompe bruscamente apos o inicio da fissuracdo da matriz
por apresentar uma deformacdo pléstica significativa (LIMA et al., 2007;
TOLEDO FILHO et al., 2003).

A primeira fibra utilizada como refor¢co para a matriz cimenticia do
fibrocimento foi 0 amianto. O amianto € uma fibra mineral natural que possui
baixo custo e excelentes propriedades fisico-mecéanicas, sendo utilizado em
materiais para construcdo, como telhas, placas e tubos (COUTTS, 2005).

A fabricacdo de produtos de cimento refor¢gado com fibras de amianto na
Australia comegou a partir de 1917, por James Hardie e Coy Pty Ltd. Mas
apenas em 1940 eles comecgaram a utilizar celulose como substituto econémico
do amianto, devido a escassez dessa fibra mineral durante e apds a Segunda
Guerra Mundial (JAMES HARDIE AND COPTY, 1947). Dentre as fontes de
fibras estudadas, estavam o bagago de cana, madeiras nativas, palha de trigo,
sacos de cimento e papel ndo brangueado. Porém, esses trabalhos foram
interrompidos quando o suprimento de amianto foi restaurado (TONOLI, 2006).

A partir de 1960, voltou o interesse na utilizagdo de fibras vegetais em

fibrocimento. James Hardie produziu placas com fibras de madeira substituindo
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50% de amianto para reduzir o preco do produto final (COUTTS, 2005). Porém,
as fibras de amianto continuaram sendo a principal fibra utilizada como reforgo
em matriz cimenticia em fungdo das suas excelentes propriedades mecanicas,
durabilidade e baixo custo.

Como mencionado anteriormente, a extracdo e o uso da fibra de amianto
podem estar associados a problemas pulmonares, como amesotelioma, fibrose
pulmonar, asbestoses, dentre outras (GIANNINI et al., 2012; IKAI et al., 2010;
PASTUSZKA, 2009; RADVANEC et al., 2013). Devido a isso, a partir de 1970
esforgos globais foram iniciados para o banimento dessa fibra, por meio de
legislages para remocdo do amianto como reforco em uma grande gama de
produtos. O primeiro pais a proibir a utilizacdo de amianto na produgdo de
fibrocimento foi a Australia, seguida pela Nova Zelandia (STUDINKA, 1989).
Atualmente no Brasil, muitos estados criaram leis para limitar ou proibir a
utilizacdo do amianto (INSTITUTO BRASILEIRO DO CRISOTILA - IBC,
2016).

As fibras sintéticas sdo as mais utilizadas atualmente em substituicdo as
de amianto. Uma das principais desvantagens dessa substituicdo é o aumento do
preco do produto final. No Brasil, uma das fibras sintéticas utilizadas é o PVA
(poliacetato de vinila) que é responsavel pelo aumento de aproximadamente
40% do custo total do produto (CORREIA; SANTOS; SAVASTANO JUNIOR,
2015; FARRAPOQ, 2015; SAVASTANO JUNIOR et al., 2009).

Os produtos fabricados com fibrocimento podem ser encontrados em
caixas d’agua e materiais de construgdo ndo estruturais, geralmente de pequenas
espessuras como telhas, forros e divisérias (ROMA; MARTELLO;
SAVASTANO JUNIOR, 2008). Em relacio as telhas, que fazem parte de 74%
dos produtos de fibrocimento no Brasil (DIAS et al.,, 2009), as que sdo
fabricadas sem utilizar o amianto como reforco apresentam resisténcia mecéanica

satisfatoria, estanqueidade, tenacidade com valor maior que a encontrada nos



21

produtos com amianto, porém, ocorre frequentemente o surgimento de
fissuracdo de borda (AKERS, 2010).

Nesse sentido, muitas pesquisas tém estudado a viabilidade da utiliza¢do
de fibras vegetais, em substituicdo as fibras de amianto e as fibras sintéticas,
como reforco em fibrocimento (AGOPYAN et al., 2005; ALMEIDA et al.,
2013; CORREIA, 2015; CORREIA; SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015;
FARRAPO, 2015; MENDES, 2014; PIZZOL, 2013; SAVASTANO JUNIOR;
WARDEN; COUTTS, 2000; TONOLI, 2006).

2.2 Processos de producéo de fibrocimento

O primeiro processo utilizado para a producdo de fibrocimento foi
desenvolvido no final do século XIX por Ludwing Hastschek. O processo ficou
conhecido como Hastschek e desde entdo é utilizado e aperfeicoado, mas sem
alterar sua metodologia béasica que € a filtragem em um cilindro rotativo de uma
suspensdo diluida de cimento (IKAI et al., 2010). Atualmente, além desse
processo, outros métodos tém sido utilizados na producdo de fibrocimentos,
como o processo Magnani, Mazza e a extrusdo (MENDES, 2014).

Conforme ja destacado, a maioria dos produtos de fibrocimento
vendidos no mundo é produzida pelo processo Hatschek, que possui um alto
custo de investimento para a implementacdo da linha de producéo (IKAI et al.,
2010). Por isso estudos recentes apresentam o0 processo de extrusdo como
alternativa econdmica para produzir elementos construtivos com caracteristicas
mecanicas e fisicas similares, ou até mesmo superiores, aos oriundos por outros
processos (LU et al., 2015; SILVA et al., 2016; TEIXEIRA et al., 2012).

2.2.1 Processo de extrusao de fibrocimento

Industrialmente, a extrusdo é largamente utilizada na conformacéo de
materiais metélicos, poliméricos e argilas. Para esses tipos de materiais, 0

processo continuo confere altas taxas de produtividade e ampla variedade



22

geométrica nos produtos finais, porém na inddstria cimenticia, apenas nos
Gltimos anos comegou 0 interesse e as pesquisas sobre o processo (ALFANI;
GUERRINI, 2005).

O processo de extrusdo consiste em comprimir um material, através de
uma abertura obtendo-se o fluxo desse material, que alcanca a conformacéo
geométrica desejada através da passagem pela boquilha. A configuracdo do
material dependera do formato da boquilha (SOTO, 2010).

As extrusoras podem ser classificadas de duas formas: extrusora por
pistdo ou extrusora por rosca. Uma caracteristica relevante que diferencia esses
dois tipos de extrusdo é que a que utiliza pistdo funciona em regime intermitente
e a que utiliza rosca em regime continuo, o que torna essa Ultima mais produtiva.
A extrusora por rosca pode ser fabricada acoplada a uma camara de vacuo, com
0 objetivo de reduzir a porosidade na mistura a ser extrudada. O esquema de
uma extrusora exposto por Soto (2010) esta apresentado na Figura 1, enfatizando
a cdmara de mistura - nessa regido acontece a homogeneizacdo da mistura; a
camara de vacuo, a camara de compactagdo - nessa regido ocorre a compactacdo
da matriz de cimento e a boquilha - responsavel por compactar a mistura e dar o

formato desejado ao produto.

Figura 1 - Partes de uma extrusora.

Camara de Camara de Camara de
mistura vacuo compactacio

Fonte: Soto (2010).
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Durante o processo de extrusdo, ocorre o alinhamento das fibras no
sentido em que ocorre o fluxo do material (FIGURA 2). Esse alinhamento é

vantajoso por aumentar a resisténcia mecénica do material no sentido da fibra.

Figura 2 - Alinhamento das fibras na extrusao.
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Fonte: Srinivasan, Deford e Shah (1999)

Segundo Shao (1995) sdo importantes para a extrusora a geometria da
rosca, 0o comprimento das seccGes de alimentagdo, de desaeragdo e de
compactacéo, velocidade da rosca e as pressdes de vacuo exercidas na se¢do de
desaeracdo. A boquilha fornece a compactacdo final da mistura e confere a
geometria da secdo transversal do produto extrudado. E fundamental que a
velocidade de extrusdo seja continua para que a mistura flua uniformemente e
ndo sejam gerados gradientes de tensdes durante o processo de saida pela
boquilha (CHEN; MURAKAMI, 2000).

Estudos recentes tém demonstrado que a extrusdo é uma técnica
importante para o desenvolvimento de compésitos de fibrocimento (LU et al.,
2015; SOTO, 2010; TEIXEIRA et al.,, 2012). A patente de Shah, Shao e
Marikunte (1999) demonstra o potencial do processo de extrusdo para produgéo
de compositos de fibrocimento mais resistentes. Uma patente foi publicada
descrevendo um novo método e equipamento para extrusdo de fibrocimentos
com polpas celulésicas (CHEN et al., 2009). Estas patentes mostram algumas

vantagens do processo de extrusdo em relagdo aos processos convencionais de
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producdo do fibrocimento. Entretanto, as principais informaces sobre as
variaveis do processo de extrusdo e das matérias-primas empregadas encontram-
se protegidas por estas patentes. Adicionalmente, o aprimoramento e a
otimizacdo destas tecnologias ainda requerem experimentacdes consistentes
devido ao grande numero de variaveis envolvidas.

O processo de extrusdo € continuo, 0 gque torna vantajoso sua utilizagao
para producdo industrial de fibrocimento (TEIXEIRA et al., 2012). Além disso,
permite grande variedade de segdes transversais dos produtos extrudados
(BURBIDGE; BRIDGWATER; SARACEVIC, 1995). Outros beneficios
apresentados pelo processo de extrusdo sdo a utilizacdo de maquinas mais
simples para produgdo continuada e a produgdo com menos residuos liquidos e
solidos. Adicionalmente, € utilizada a extrusdo quando se ha necessidade de
utilizar baixas relacfes entre a agua e o0 cimento, o que diminui a concentragdo
de &gua e produtos alcalinos de hidratacdo do cimento ao redor das
fibras/nanofibrilas, e promove uma maior compactacdo do compésito gerado,
que por sua vez pode gerar um produto mais resistente para situacoes de fadiga
gerada no processo de envelhecimento do composito. Porém, alguns aspectos
ainda sdo pouco esclarecidos, como por exemplo, a evolugdo do comportamento
mecanico dos compdsitos ao longo do tempo, a relacdo entre o tipo de reforco e
a durabilidade dos compositos, as variaveis do processo de extrusdo, as
matérias-primas empregadas e a possibilidade de melhorar a dispersdo do
material de refor¢o quando forem utilizadas micro/nanofibrilas celulésicas. Por
exemplo, as nanofibrilas de celulose sdao reconhecidas como mais efetivas para
reforco do que suas equivalentes em microescala, devido as interagdes entre os
elementos de nanodimensdes que formam uma rede percolada conectada por
ligagdes de hidrogénio, desde que exista a boa dispersdo de nanofibrilas na
matriz (NAKAGAITO et al., 2009).
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Nesse contexto, observa-se que a implantacdo do processo de extrusdo
de compdsitos de fibrocimento em paises em desenvolvimento, tal como o
Brasil, pode gerar beneficios sociais, econdmicos e ambientais (SOTO, 2010;
TEIXEIRA et al., 2012).

2.2.2 Parametros que influenciam na extrusao

Diversos parametros influenciam na extrudabilidade da massa
cimenticia reforcada com fibras. Dentre esses parametros podemos destacar: a
guantidade de fibras, a aderéncia das fibras com a matriz, o comprimento e a
densidade das fibras, a fase liquida e a fase sélida e o perfil reoldgico da mistura.

A guantidade de fibras é uma das variaveis que influencia no processo
de extrusdo. A resisténcia mecanica do produto fabricado com massa cimenticia
pode ser aumentada pela adi¢do de fibras na sua composicdo. Porém, a insergdo
de fibras pode aumentar a dificuldade em misturar, sendo um obstaculo ao
movimento da mistura durante a extrusdo. Esse problema é minimizado com a
utilizacdo de pouca quantidade de fibras, porém em teores baixos as fibras
proporcionam pouca melhoria na resisténcia mecanica dos compositos
cimenticios extrudados. Com isso, € necessario otimizar a proporc¢do de fibras de
forma a garantir o aumento as propriedades mecanicas dos fibrocimentos sem
que reduza a extrudabilidade da mistura (MENDES, 2014). Além desses fatores,
outras caracteristicas das fibras podem influenciar no processo de extrusao e nas
propriedades do produto final, como: razdo de aspecto ou indice de esbeltez,
resisténcia, volume, alinhamento e dispersao das fibras, bem como sua aderéncia
com a matriz cimenticia (ALFANI; GUERRINI, 2005; SOTO, 2010).

A aderéncia das fibras com a matriz cimenticia pode influenciar na
resisténcia mecanica do composito e na tenacidade. Essa ultima consiste na
capacidade que o material possui de absorver energia total (elastica e plastica).

Segundo Li et al. (1996) o aumento do volume das fibras resulta no aumento da
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tenacidade, porém, elevadas fracbes de volume das fibras podem elevar a
porosidade total da matriz, resultando na reducdo da aderéncia das fibras e do
maodulo de ruptura e elasticidade do produto final.

Uma das caracteristicas das fibras que mais influencia no processo de
extrusdo e na resisténcia mecanica do fibrocimento é a razdo de aspecto destas.
Fibras curtas possibilitam maior densidade de fibras por massa (ou por volume),
reduzindo a presenca de regifes na matriz cimenticia sem a presenca de fibras
(TONOLI et al., 2010). Porém, segundo Bentur e Mindess (1990), as fibras
utilizadas como reforco em materiais cimenticios ndo devem possuir
comprimento inferior ao critico, pois resulta na fratura brusca do compdsito sem
fraturar mediante ao arrancamento das fibras. J& no caso das fibras com
comprimento superior, ocorre uma dispersdo insatisfatoria na matriz,
influenciando diretamente as propriedades mecéanicas finais do produto
(AKKAYA; PELED; SHAH, 2000).

Outra caracteristica da fibra que afeta o processo de extrusdo é a sua
densidade. Utilizando pequenas proporcGes de fibras, como reforgo, que
apresentam baixa densidade, a quantidade de fibras dispersas na matriz
cimenticia é alta e a partir de um ponto critico a mistura perde sua
extrudabilidade, devido ao entrelagamento entre as fibras. Além disso, a relacdo
entre a baixa densidade e os problemas para a extrusdo da mistura pode ocorrer
pela dificuldade de produzir uma mistura homogénea, resultando em
aglomerag&o das fibras e entupimento da extrusora.

A fase liquida da mistura influencia na extrusdo devido a sua capacidade
de reagir com o cimento, molhar as superficies dos particulados, além de ter seu
préprio comportamento reoldgico em fungdo da presenca de aditivos reoldgicos
no processo de mistura. A fase liquida deve fornecer agua suficiente para a
hidratacdo do cimento e para permitir o molhamento do restante das particulas
(SOTO, 2010).
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A fase sélida pode alterar a extrudabilidade da mistura por nessa fase
existir a influéncia da quimica da superficie, da distribuicdo granulométrica, da
fracdo volumétrica de cada particula, da morfologia das particulas e da
densidade de empacotamento (SOTO, 2010).

De forma geral, a formulacdo da mistura utilizada na producdo do
fibrocimento é a principal responsavel pelo comportamento reoldgico do
material. Os modificadores reoldgicos (aditivos) normalmente fazem parte das
formulag@es utilizadas em fibrocimento. Os aditivos com potencial para serem
utilizados nos processos de extrusdo sdo aqueles que possuem a capacidade de
reterem a agua dentro da mistura quando essa esta sendo submetida a tensoes.
Um exemplo desse tipo de aditivo é o Hidroxipropilmetilcelulose, que além de
reter a &gua também promove um comportamento pseudoplastico da mistura, e é
o modificador reoldgico que tem apresentado uma elevada eficiéncia na
producdo de fibrocimento pelo processo de extrusdo. Os aditivos que sdo
capazes de reduzir as tensdes entre a parede da boquilha e a mistura também séo
utilizados, pois tensdes elevadas provocam defeitos na superficie do produto
final. Um exemplo de aditivo que apresenta essa caracteristica € o poliéter
carboxilico- ADVA (MENDES, 2014; QIAN et al.,, 2003; SHEN, 2003;
SRINIVASAN; DEFORD; SHAH, 1999).

Segundo Shen (2003), um defeito comum de ocorrer durante a extrusdo
devido a reologia da mistura é a migracdo da fase. A fase liquida se separa da
fase solida resultando em um congestionamento da boquilha, pois a mistura ndo
apresenta mais um comportamento pseudoplastico. Neste sentido, verifica-se a
importancia de conhecer e entender o comportamento reoldgico da mistura a ser

extrudada.
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2.2.3 Utilizacao de fibras vegetais no fibrocimento

A fibra vegetal e a polpa de celulose derivadas de fontes renovaveis sdo
amplamente disponiveis na maioria dos paises em desenvolvimento e podem ser
usadas como refor¢co em matriz cimenticia de maneira satisfatoria (SANTOS et
al., 2015b).

As matrizes de cimento sdo quebradicas e frageis. Quando essas
matrizes sdo submetidas a esforgcos de tracdo ou deformacbes por alongamento
tendem a formacao de fissuras. As fibras possibilitam ao compoésito cimenticio a
presenca de mecanismos de tenacificagdo, possibilitando um comportamento
mecanico pseudoplastico ao fibrocimento. Como resultado, a insercdo de fibras
na matriz cimenticia ocasiona 0 aumento da resisténcia mecénica e melhora a
capacidade de absorgéo de energia com a distribuicdo de microfissuras em todo
0 composito (COUTTS, 2005).

O interesse na substituicdo do amianto por diferentes fibras vegetais
ocorre devido, principalmente, a fatores como: baixo custo, disponibilidade e
por serem ndo téxicas (KALIA et al., 2013; SAVASTANO JUNIOR;
WARDEN; COUTTS, 2003; TONOLI et al, 2010; YAN; CHUNG;
JAYARAMAN, 2014). A utilizacdo de fibras vegetais como reforgo de matrizes
cimenticias possibilitam a fabricacdo de produtos com melhor isolamento
térmico (KHEDARI; WATSANASATHAPORN; HIRUNLABH, 2005), com
maior controle da fissuracdo, menor massa especifica e com comportamento
ductil na ruptura (TEIXEIRA et al., 2012; TONOLI et al., 2013).

Atualmente, compositos de fibrocimento com fibras celulésicas podem
ser encontrados em produtos como caixas d’agua, telhas e materiais de
construgdo ndo estruturais, principalmente produtos em placas delgadas.
Entretanto, séo observados alguns inconvenientes na utilizagdo de fibras vegetais
como a mineralizacdo na matriz cimenticia e a instabilidade dimensional do
material (SAVASTANO JUNIOR; DANTAS; AGOPYAN, 1994).
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No Brasil, diversas fibras vegetais possuem potencial para utilizacdo
como reforco em compdsitos cimenticios, como as fibras de sisal, linho,
madeira, juta (FARRAPOQ, 2015; JOHN; THOMAS, 2008; TONOLI et al., 2007,
2013).

2.3 Juta

Originaria da India, a “Corchorus capsularis” ou juta é uma fibra
vegetal resistente parecida com o barbante. Proveniente da familia das tiliaceas,
sua planta, uma erva lenhosa, pode chegar a altura de 3 a 4 metros e o seu talo a
espessura de aproximadamente 20 mm, crescendo em climas Umidos e tropicais.
Existem duas espécies cultivadas para obter suas fibras: Corchorus capsularis e
Corchorus olitorius, ambas encontradas em &reas tropicais. A juta tem sido
cultivada na india desde os primérdios onde seu caule era usado como uma fonte
de fibras e suas folhas como vegetal (TROTMAN, 1970). Atualmente, a juta é
amplamente cultivada em algumas regides da Asia, como China, india e
Bangladesh (SADIQ; BZENI; SHAIKH, 2015).

Segundo Pires (2009), o processo de producdo de fibras de juta tem
duracdo aproximada de cinco dias e ndo utiliza nenhum produto quimico. Ap6s
o corte dos talos, procede-se a limpeza das hastes, que sdo reunidas em feixes e
colocadas em agua corrente ou parada, numa etapa chamada de afogamento ou
maceragdo. Em seguida, as fibras sdo facilmente desprendidas da casca e
lavadas. As fibras sdo entdo golpeadas na &gua e submetidas a uma segunda
lavagem, para posteriormente serem estendidas em varais ou estendais de
secagem. Finalmente, as fibras sdo encaminhadas para processamento, onde sao
produzidas bobinas ou tecidos.

A fibra de juta é uma das mais baratas fibras vegetais. O ciclo do plantio

leva seis meses e coincide com os periodos de cheia e vazante dos rios. A época
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do plantio depende da natureza e do clima, geralmente ocorre entre agosto e
janeiro (CAO etal., 2012; TROTMAN, 1970).

A juta é sensivel a ataques quimicos e fotoguimicos, mas resistente a
microrganismos. Sua cor natural € marrom. Essas fibras sdo fortes e possuem
uma consideravel deformacdo elastica até a ruptura (cerca de 1,7%). O alto
conteudo de lignina é responsavel pelo efeito brilhante. A fibra perde resisténcia
a tracdo quando exposta a luz solar e possui pequena resisténcia a mistura de
acidos. Ela é a uma das fibras de planta mais higroscopica existente; no entanto,
se mantida seca, pode durar por tempo indeterminado. A resisténcia a tragéo
dessa fibra é baixa se comparada com o linho e cdinhamo (MOHANTY; MISRA,;
DRZAL, 2005).

De acordo com Pires (2009) as fibras vegetais, com excec¢do do algodao,
séo formadas por celulose, hemicelulose, lignina e outros compostos organicos.
Elas possuem férmula e estrutura quimica complexa e, no caso da lignina, ndo
totalmente decifradas. A fibra de juta possui entre 12 e 13 % em massa de
lignina e entre 61 e 73% de celulose (TABELA 1).

Tabela 1 - Composicdo quimica de algumas fibras naturais (% em massa).

Juta Sisal Rami Algodao

Celulose 61-73 51-78 65-86 78-87
Hemicelulose 13-20 - 13,1 3-10
Lignina e Pectina 12-13 7-14 1-2 4-6
Sollveis em agua 1,1 16,2 55 1,0
Ceras 0,5 2,0 0,3 0,6

Angulo espiral 8,0 20,0 75

Teor de umidade 12,6 11,0 8,0 10,0

Fonte: Adaptado de Pires (2009).

As fibras vegetais podem ser classificadas de acordo com sua origem.

As fibras de juta sdo oriundas do caule, ou seja, 0s macos de fibras séo retirados
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do interior da casca (caule) de hastes de plantas monocotiledénea (ANGELINI
et al., 2000).

As fibras de juta sdo longas e medem entre 150 e 300 cm. As fibrilas
individuais possuem entre 1,5 a 4 mm em comprimento e tém diametro entre
0,015 e 0,02 mm. Com relacdo a forca de tensdo, ndo é tdo grande em
comparagdo com outras fibras e a elasticidade é baixa. Quimicamente, a juta
diferencia-se de outras fibras multicelulares, por possuir uma consideravel
guantidade de lignina que, geralmente, acompanha a celulose nos tecidos
lenhosos. Uma das vantagens apresentadas pela fibra de juta sdo sua robustez e
sua cor branca e brilhante do talo (TROTMAN, 1970).

A juta, comumente utilizada em sacaria e decoracdo, também ¢é
adequada para reforco de particBes, painéis, tetos falsos e outros mobiliarios.
Segundo Pires (2009), a utilizacdo da juta em materiais compdsitos vem
ganhando cada vez mais espa¢o em diversas areas nos ultimos anos. Nesse
sentido, muitas pesquisas tém estudado a viabilidade da utilizacdo dessa fibra
vegetal, como: em compdsitos para aplicagdo em automoéveis (ALVES et al.,
2010), reforco em matrizes poliméricas (LUZ, 2014), como reforco em matrizes
cimenticias (CHAKRABORTY et al., 2013; JO; CHAKRABORTY; LEE, 2015;
JO; CHAKRABORTY; YOON, 2014; SADIQ et al., 2015). N& foram
encontrados trabalhos utilizando nanofibrilas de juta como reforco em

fibrocimento extrudado.
2.4 Nanofibrilas celulésicas

A nanotecnologia, ciéncia que se baseia na constru¢cdo de novos
materiais a partir da matéria em nivel atbmico e molecular, tem atraido
pesquisadores das mais diferentes areas devido ao seu enorme potencial de
aplicacdo nos mais variados setores e aos resultados promissores que esta

tecnologia prenuncia. Nas Ultimas décadas grandes avangos tecnoldgicos
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aconteceram, o que possibilitou o crescimento da nanotecnologia, sendo esta ja
considerada uma das tecnologias mais importantes deste século.

A principal diferenca entre as propriedades apresentadas por um
composito e um nanocompdsito, ambos produzidos com os mesmos tipos de
materiais, pode estar associada a maior area superficial que 0os hanocompa@sitos
possuem, possibilitando uma maior interacdo entre nanoparticulas e a matriz
onde estes estdo dispersos (ASSIS et al., 2012). Existem estudos sobre materiais
baseados na tecnologia a nivel nanométrico em diversas areas, como na area de
embalagens (VIANA, 2013), quimica (KALIA; KAITH; KAUR, 2009),
aeroespacial (BAUR; SILVERMAN, 2007) e na construcdo civil (CORREIA;
SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015).

A producdo das nanofibrilas surgiu como resultado do desenvolvimento
da nanotecnologia. As nanofibrilas, por definicdo, sdo fibras com didmetros
inferiores a 100 nandmetros (ASSIS et al., 2012). Além das nanofibrilas, termo
escolhido para ser utilizado nesse trabalho, outros nomes relacionados as
mesmas também tém sido utilizados nessa area de pesquisa, como: celulose
microfibrilada, nanofibras, celulose nanofibrilada, microfibrilas e nanocelulose
(CORREIA; SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015; KHAN et al., 2010;
VIANA, 2013).

As nanofibrilas celuldsicas tém despertado o interesse no setor da
construgdo civil. Conforme abordado anteriormente, materiais & base de cimento
tém baixa resisténcia a tracdo e tenacidade, devido & formacéo de trincas quando
sdo submetidos a cargas de tragdo. As fissuras comegam em nanoescala e tem
uma grande influéncia sobre a durabilidade da matriz, por facilitar a entrada de
agentes agressivos do ambiente e por reduzir o potencial de desempenho do
produto (METAXA; KONSTA-GDOUTOS; SHAH, 2013). A incorporacdo de
nanofibrilas é uma solugdo para reduzir esse problema. Elas atuam como ponte

para transferéncia da tensdo, e é uma solucdo para reduzir a ocorréncia de
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fissuras, em idades precoces, melhorando o desempenho destes materiais (LlI;
WANG; ZHAOQO, 2005). Acredita-se que as nanofibrilas de celulose sejam mais
efetivas para reforco do que suas equivalentes em macro escala, devido as
interacdes entre os elementos em nano escala que formam uma rede percolada
conectada por ligacBes de hidrogénio, desde que exista a boa dispersdo de
nanofibrilas na matriz (ANGLES; DUFRESNE, 2001; NAKAGAITO;
IWAMOTO; YANO, 2005).

Correia, Santos e Savastano Junior (2015) analisaram o efeito da
carbonatagdo acelerada no desempenho fisico-mecanico de fibrocimentos
reforcados com polpa de Eucalyptus e com hibrido de nanofibra de celulose-
polpa de Eucalyptus. Os autores verificaram que ocorreu 0 aumento dos valores
das propriedades mecanicas, modulo de ruptura (MOR), mddulo de elasticidade
(MOE) e limite de proporcionalidade (LOP), com a substituicdo de 1% da polpa
por nanofibrilas.

Existem diversos métodos para producdo de nanofibrilas a partir de
fibras de celulose, podendo ser divididos em mecanicos, quimicos, fisicos e
biologicos (FRONE; PANAITESCU; DONESCU, 2011). Além disso, as
nanofibrilas de celulose podem ser isoladas a partir de diferentes fontes,
podendo apresentar varias estruturas para a sua célula unitaria, resultando em
diferentes polimorfos de celulose (SILVA; ALMEIDA, 2009).

Um dos métodos de producdo de nanofibrilas celuldsicas é por meio de
um moinho microfibrilador denominado grinder. Nesse método ocorre por meio
de forcas de cisalhamento a quebra de ligagdes de hidrogénio, resultando na
individualizacdo de feixes de microfibrilas da estrutura em multicamadas da
parede celular (SIRO; PLACKETT, 2010). A fibrilagdo de fibras vegetais tem
utilizado principalmente métodos mecénicos, usando homogeneiza¢cdo, moagem
e refinacdo (ABE; IWAMOTO; YANO, 2007). Os métodos citados produzem

um gel com elevado teor de agua. Devido as diferentes origens e processos de
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isolamento das nanofibrilas de celulose, elas podem apresentar variagfes nas
suas caracteristicas superficiais e dimensionais. Essas variagBes podem
influenciar no desempenho quando utilizado como refor¢o em matrizes (SILVA;
ALMEIDA, 2009).

2.5 Degradacéo dos compdsitos cimenticios

O fibrocimento ¢é utilizado na maioria das vezes em constru¢fes em
ambiente externo, exposto a intempéries, tais como coberturas e revestimentos.
Dessa forma, o carater higroscopico das fibras vegetais promove grande receio
da sua utilizacdo, devido principalmente a questdo de sua durabilidade
(KHORAMI; GANJIAN, 2011). A degradacdo da fibra celulésica em uma
matriz cimenticia altamente alcalina exposta a umidade pode reduzir o
desempenho do composito. Deste modo, é fundamental compreender e analisar o
comportamento dos compositos cimenticios reforcados com fibras celulésicas a
longo prazo, devido as alternancias de periodos secos e Umidos que ocorrem em
circunstancias naturais (TONOLI et al., 2009).

A durabilidade dos compositos pode ser também influenciada pelo tipo e
composicao quimica das fibras e da matriz e pelos métodos de envelhecimento.
O tempo de envelhecimento influencia no desempenho mecanico do compoésito
cimenticio, dependendo da idade do compdsito e das condi¢cbes em que ele foi
exposto (MACVICAR; MATUANA,; BALATINECZ, 1999).

A degradacdo dos compositos pode ser estudada acompanhando seu
envelhecimento natural ou em condi¢Bes controladas durante um periodo pré-
determinado, em intervalos estabelecidos (diariamente, semanalmente, mensal,
etc) ou apds envelhecimento acelerado. A vantagem de acompanhar o
envelhecimento dos compositos cimenticios é entender com qual intensidade e
rapidez a degradacdo ocorre no material e entender os fendbmenos envolvidos. A

durabilidade a longo prazo dos compdsitos curados ao ar € um problema devido
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a deterioracdo causada por varios mecanismos associados ao ambiente, ou seja,
0 desgaste natural (ALMEIDA et al., 2013). Ja o envelhecimento acelerado
possibilita resultados em menor intervalo de tempo.

Uma dos principais fatores para ocorrer rapida degradacdo do compdsito
cimenticio é a elevada alcalinidade da agua presente nos poros da matriz de
cimento Portland, com pH de aproximadamente 13, resultando em um processo
de mineralizacdo das fibras. Nesse processo ocorre a re-precipitacdo dos
produtos de hidratacdo do cimento em seu interior (limen das fibras). A regido
da matriz adjacente & fibra (interface ou zona de transi¢do) possui elevada
porosidade, possibilitando maior concentracdo de hidroxido de célcio [Ca(OH),]
e 0 acumulo de 4gua (SAVASTANO JUNIOR; DANTAS; AGOPYAN, 1994).
Normalmente, a hidratagdo do cimento pode ser continuada enquanto a agua esta
presente no sistema de cimento. No entanto, é relatado que a incorporagdo de
qualquer substéncia estranha altera a reagdo de hidratagdo do cimento por
perturbar a reacdo de equilibrio (CHAKRABORTY et al., 2013).

Outro fator que reduz a durabilidade do compdsito é a diminuicdo da
resisténcia mecanica dele. Esse comportamento est4 associado com a reducdo da
forca de arrancamento (pull-out) das fibras devido ao enfraquecimento das fibras
pelo ataque alcalino, a mineralizacdo da fibra e a variagdo do volume como
consequéncia da sua alta absorcdo de agua (TOLEDO et al., 2000). As
constantes mudangas dimensionais das fibras celuldsicas dentro do compésito
submetido as intempéries podem promover danos na interface entre fibra e
matriz, devido ao efeito de expansdo e contracdo das fibras. Como resultado,
tem sido verificada a diminuigdo da adesdo na interface entre fibra e cimento,
provocando o descolamento do elemento de reforco e a degradacdo das
propriedades mecanicas do composito (SAWSEN et al., 2015).

A durabilidade de compositos cimenticios estd sendo estudada também

utilizando nanorreforgos. Os estudos iniciais para explorar a nanotecnologia no
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desenvolvimento do setor de constru¢do concentraram-se na compreensdo dos
fendmenos em nanoescala e na melhora do desempenho dos materiais e produtos
comerciais. Neste cenario, ha uma tendéncia para usar nanociéncia para
aumentar a resisténcia e durabilidade dos compositos cimenticios utilizando
nanofibrilas e nanoparticulas. As nanofibras atuam como refor¢os em nanoescala
e possibilitam a producdo de fibrocimentos mais resistente impedindo a
formacdo e propagacao de micro ou nanotrincas (SANTOS et al., 2015a).

Os fendmenos que ocorrem durante o envelhecimento e seus efeitos nas
propriedades mecénicas dos fibrocimentos antes e ap6s o envelhecimento ainda
permanecem pouco esclarecidos. Nesse sentido, estudos sobre o aumento da
durabilidade das fibras vegetais como reforgo em cimento tém sido avaliados
por varios pesquisadores (ALMEIDA et al., 2013; MENDES et al., 2015;
P1ZZOL et al., 2014; SANTOS et al., 2015b; TEIXEIRA et al., 2012; TONOLI
et al., 2010). Porém, ainda existem poucas pesquisas que avaliam o
envelhecimento natural dos compositos cimenticios. Essa avaliagdo €
fundamental para compreender o desempenho do material em aplicacbes em

ambiente externo, no qual estara exposto a intempéries.
2.6 Comentarios finais sobre a revisdo bibliogréfica

Esta revisdo bibliografica apresentou as informacfes essenciais ao
entendimento do processo de producéo do fibrocimento por extrusdo, a produgéo
e utilizacdo de nanofibrilas celulésicas e dos mecanismos de degradacdo das
fibras em compdsitos cimenticios.

A andlise dos topicos abordados nestas secGes serviu de base para
definicdo dos experimentos utilizados na presente pesquisa. A partir das lacunas
constatadas na revisdo bibliografica sobre a utilizacdo de fibras de juta na
producdo de fibrocimento extrudado, sobre os compositos de fibrocimento

reforcados com nanofibrilas celuldsicas, sobre as varidveis do processo de



37

extrusdo (as matérias-primas empregadas, a possibilidade de melhorar a
dispersdo do material de refor¢o quando for utilizado nanofibrilas celuldsicas e
sobre a durabilidade dos produtos extrudados obtidos) e sobre o estudo do
envelhecimento natural dos compdsitos cimenticios, ficou evidenciada a
necessidade de avaliar as propriedades diferenciadas da utilizacdo de
nanofibrilas como reforco em fibrocimento extrudados, ainda ndo
completamente compreendidas e estudadas. Entre as avaliacBes necessérias,
destacam-se a durabilidade dos compoésitos cimenticios, ou seja, 0 seu
desempenho apds exposigdes a intempéries. Portanto, nessa pesquisa adotou-se a
interpretacdo dos resultados dos ensaios mecénicos, fisicos e de andlise
microestrutural tanto nas idades iniciais (28 dias de cura) como apds o
envelhecimento natural e em ambiente controlado em fibrocimentos extrudados
reforcados com fibras, nanofibrilas e hibridos fibras-nanofibrilas de juta.
Pretende-se, portanto, com a presente pesquisa contribuir para o entendimento
dos mecanismos de aderéncia entre fibras e/ou nanofibrilas e matriz, de
degradacdo do reforco e dos compoésitos de fibrocimento expostos as
intempéries. Deste modo, admitem-se evidenciados 0s aspectos da originalidade
do trabalho desenvolvido.
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3 MATERIAL E METODOS

Esta secéo aborda o planejamento dos experimentos que sdo compostos
por trés etapas. A etapa 1 visou o estudo da fibra de juta e a producéo e estudo
das nanofibrilas de juta: andlises fisicas, quimicas e morfolégicas. Na etapa 2
foram comparadas as propriedades fisicas e mecanicas de fibrocimentos
extrudados, reforcados com fibras e nanofibrilas de juta. Na etapa 3 foi analisado
o efeito da substituicdo de fibra de juta por diferentes porcentagens de
nanofibrilas de juta sobre as propriedades fisicas e mecanicas, por meio da
producdo de fibrocimentos reforgados com hibridos fibra-nanofibra de juta.
Além disso, nas duas ultimas etapas foi realizado o acompanhamento semanal
(durante as cinco primeiras semanas) e quinzenal (apds a quinta semana até
completar seis meses) do envelhecimento dos corpos de prova das formulagdes
estudadas por meio da mensuracdo do modulo de elasticidade dindmico através
da técnica ndo destrutiva de vibracéao flexural.

O fluxograma com as etapas desse trabalho esta apresentado na Figura 3.
Numeros 1, 2 e 3 (FIGURA 3) em cada retangulo referem-se as etapas desse
estudo.
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Figura 3 - Fluxograma das etapas do trabalho.
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Legenda: TG: Andlise termogravimétrica; DRX: Difracdo de raios X; D: Densidade;
FTIR: Espetroscopia vibracional na regido do infravermelho com transformada de
Fourier; ML: Microscopia de luz; MEV: Microscopia eletrénica de varredura; MET:
microscopia eletrnica de transmissao.

3.1 Obtencao e preparacéo das fibras de juta

As fibras de juta que foram utilizadas neste estudo foram doadas pela
Brasjuta da Amazdnia S.A.

Para a realizacdo do projeto as fibras foram cortadas em dimensGes
aproximadas de 10 cm e posteriormente foram moidas em um moinho de facas

moinho Marconi modelo MA-090CF, com uma peneira com abertura de 2 mm.
3.2 Pré-tratamento quimico das fibras de juta

O pré-tratamento quimico das fibras foi realizado conforme adaptagéo
da metodologia descrita por Pereira (2010), para tratamento alcalino.

Para cada 5 gramas de fibra de juta foram utilizados 100 ml de solucéo
NaOH 5% (m/v). As fibras foram tratadas em banho maria a temperatura de

80 °C sob agitacdo de 1500 rpm durante 2 horas. Ap6s o tratamento, as amostras
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foram lavadas com &gua comum até o pH se ajustar a 7,0 e em seguida lavadas
duas vezes com agua destilada. Posteriormente, as amostras foram secas por um

periodo de 24h em estufa de circulacdo de ar a 40 °C.
3.3 Producéo das nanofibrilas celulésicas

As nanofibrilas foram obtidas através de um desfibrilador mecanico,
Super Masscolloider, Massuko-Sangyo ®; modelo: MKCA6-2 (FIGURA 4),

conforme sugerido por Bufalino et al. (2015) e Guimaraes Junior et al. (2015).

Figura 4 - Vista geral do moinho microfibrilador (A), com destaque para o disco
inferior (B) e disco superior (C).

Solugdes contendo 1,0% (m/v) de fibra de juta, apds serem submetidas
ao tratamento alcalino, foram saturadas em &gua a temperatura ambiente,
durante 48 horas, posteriormente foram agitadas a 2000 rpm durante 1 hora.
Apos essas etapas iniciais 0 material foi processado no desfibrilador mecénico
com velocidade de 1500 rpm, com distancia de 0,01 mm entre a pedra rotativa e
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a fixa, ambas de carbeto de silicio. A suspenséo foi analisada apds 10, 20 e 30
passagens. Com auxilio da microscopia de luz, foi verificado a partir de quantas
passagens ocorre a desfibrilacdo das fibras e esse nimero de passagens foi
padronizado na producdo das nanofibrilas. O excesso de &gua da suspensao
gelatinosa foi removido por filtracdo. As etapas para obtencdo das nanofibrilas

estdo ilustradas na Figura 5.

Figura5- Etapas de produgdo das nanofibrilas no desfibrilador Super
Masscolloider.

Solucdo 1% (m/v)
fibrade juta
mercerizada Agitacdo a
+ 2000 rpm
H,0

30 passagens pelo equipamento

Filtracdo/drenagemdo
excesso de agua

Nanofibrilas

3.4 Descricdo das anélises nas fibras e nanofibrilas de juta

Os parametros e procedimentos adotados para os testes e analises nas

fibras e nanofibrilas de juta sdo apresentados a seguir.
3.4.1 Analise quimica

O teor de extrativos totais foi mensurado conforme determinado pela
norma NBR 14853 (ASSOCIACAO BRASILEIRA DE NORMAS TECNICAS

- ABNT, 2010b). Foram utilizados extratores soxhlet e uma sequéncia de
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reagentes para arraste de tolueno/etanol na proporcéo de 1:1(v:v) durante 5 h,
posteriormente etanol durante 4 h e seguido por dgua quente durante 2 h.

O teor holocelulose foi calculado por extragdo da lignina com clorito de
sodio e acido acético conforme metodologia proposta por Browning (1963).
Posteriormente, a partir da holocelulose, o teor de celulose foi determinado
conforme metodologia proposta por Keneddy, Phillips e Williams (1987)
utilizando hidréxido de potassio. Os teores de hemiceluloses foram
determinados pela diferenca entre os valores de holocelulose e de celulose. Trés
repeticOes de cada amostra foram utilizadas para todas as anélises realizadas.

O teor de lignina insoltvel foi mensurado por meio de hidrolise &cida de
acordo com a norma NBR 7989 (ABNT, 2010a). Um forno foi utilizado para
obter o teor de minerais na forma de cinzas conforme a norma NBR 13999
(ABNT, 2003b).

3.4.2 Densidade basica

A densidade béasica das fibras de juta in natura foi determinada de
acordo com metodologia adaptada da norma NBR 11941 (ABNT, 2003a). As
fibras (10 gramas) foram imersas em &gua até ficarem saturadas. Posteriormente,
foi obtido o volume saturado das fibras. Para calculo da massa seca as fibras
ficaram na estufa a temperatura de 80°C, durante 48 horas. O ensaio foi
realizado com cinco repeticdes. A densidade basica foi mensurada dividindo a

massa seca pelo volume saturado das fibras.
3.4.3 Analise térmica por termogravimetria (TG)

As analises térmicas das fibras de juta in natura e tratadas (tratamento
alcalino) e das nanofibrilas de juta foram realizadas em um analisador térmico
modelo TGA Q500 (TA Instruments ®) com taxa de aquecimento de 10°C/min.

As analises foram realizadas em duas condigdes: em atmosfera inerte de N, da
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temperatura ambiente até 600°C e em atmosfera oxidativa de ar sintético
composto de 80% de N, e 20% de O, desde a temperatura ambiente até 600°C.
A temperatura de inicio de degradacdo foi determinada pela intersecdo
da linha de extrapolacdo da regido constante da curva (sem perda de massa) com
a tangente a curva do primeiro estagio de degradacéo térmica. A porcentagem de
volateis foi obtida pela diferenca entre a massa total percentual das amostras e a
massa percentual adquirida na primeira regido constante da curva. A quantidade
de residuos minerais foi determinada a temperaturas constantes ap6s a
estabilizacdo das curvas. Foi utilizado o Software Origin Pro8 para obtencéo

desses parametros.
3.4.4 Difracéo de raios-X (DRX)

Os difratogramas foram obtidos em um difratbmetro modelo XRD 600
(Rigaku ®) operando com 30 kV, 30 mA e radiagio CuKa (A = 1540 A), para as
fibras de juta in natura e fibras tratadas com NaOH e para as nanofibrilas de
juta. O escaneamento foi realizado a uma taxa de 26/min de 5 a 37,5° O indice
de cristalinidade foi calculado utilizando a intensidade maxima que sera obtida
no pico de cristalinidade principal do difratograma e da intensidade minima
localizada entre os dois picos cristalinos pela Equacéo 2, conforme sugerido por
Segal (1959).

IC = (1 - (’“—m)) 100 (2)

Ic

Onde: IC é o indice de cristalinidade (%); lam € a intensidade minima
obtida entre os picos localizados a 20= 16,5 e a 20= 22,6; Ic é a intensidade

méaxima do pico cristalino localizado a 26= 22,6.
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3.4.5 Espetroscopia vibracional na regido do infravermelho com
transformada de Fourier (FTIR)

Amostras de fibras de juta in natura e fibras tratadas com NaOH e
nanofibrilas de juta analisadas foram previamente secas a 40°C até a remocao
total da umidade. Posteriormente, as amostras foram incorporadas ao KBr na
propor¢do de 1:100 (m:m), trituradas e homogeneizadas. Foi utilizado o
espectrébmetro modelo IRAffinity-1 da Shimadzu. Os espectros foram obtidos
utilizando 32 scans por amostra entre 400 e 4000 cm™ e uma resolugdo de

2.cm™,
3.4.6 Microscopia eletronica de varredura (MEV)

Para a obtencdo das micrografias das fibras de juta nas diferentes
condic¢Bes analisadas foi utilizado um microscopio eletrénico de varredura da
marca Zeiss Modelo DMS 940A, com filamento de tungsténio operando a
15 kV. As amostras foram espalhadas sobre fitas adesivas de carbono dupla-
face, previamente coladas sobre porta-amostras de aluminio (stubs), e recobertas

com ouro.
3.4.7 Microscopia eletronica de transmisséo (MET)

As nanofibrilas de juta foram visualizadas em um microscopio
eletrébnico de transmissdo (MET) FEI Tecnai 12 operado em 120 kV. As
amostras consistindo de uma suspenséo de nanofibrilas foram preparadas com a
adicao de uranil acetado para melhorar o contraste das amostras (BUFALINO et
al., 2014). Gotas da suspensdo foram entdo depositadas em grides de cobre (400
mesh) com filme formvar (resina termoplastica) e secas antes da visualizacdo no
MET. O diametro médio das nanofibrilas foi determinado por analise digital das
imagens usando o programa ImageJ 1.48v (National Institutes of Health, USA)
e somente imagens representativas. Em torno de 500 medi¢8es foram realizadas

para analise dos dados de didmetro das nanofibrilas.
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3.5 Producéo dos compositos

Foram utilizados como matriz cimenticia: o cimento Portland CPV-ARI
segundo a norma NBR 5733 (ABNT, 1983) e o calcério agricola moido. O
calcario foi usado em substituicdo parcial ao cimento Portland, com o objetivo
de reduzir custos de producéo do fibrocimento, como é normalmente empregado
na industria de fibrocimento. Para auxiliar na reologia da mistura foram
utilizados os aditivos hidroxipropilmetilcelulose (HPMC) e poliéter carboxilico
(ADVA). O HPMC foi produzido pela empresa Aditex Ltda. e apresenta
viscosidade entre 60000 a 70000 cP. O ADVA foi doado pela empresa Grace
Brasil Ltda. e apresenta massa especifica de 1,1 g/cm3 e pH de 3,4. Em todas as
formulagdes, foi utilizado 1,0% de cada aditivo (ADVA e HPMC), em relagdo a
massa de cimento, conforme descrito por Teixeira et al. (2012). Foram
realizados dois estudos: no primeiro foram comparados fibrocimentos
extrudados com fibras de juta com os extrudados com nanofibrilas, conforme
formulagbes da Tabela 2; no segundo estudo foram analisados os efeitos da
substituicdo de diferentes porcentagens de fibras de juta por nanofibrilas de juta,
por meio da producdo de hibridos fibras-nanofibrilas, conforme formulagdo da
Tabela 3.

Tabela 2 - Composigdo das misturas utilizadas na extrusdo dos compositos (%

em massa)
Tratamentos  Cimento Calcério Fibras  Nanofibrilas | Rela_u;éo
&gua/cimento
%

Testemunha 68 30 0,0 0,0 0,30
F0,5 67,5 30 0,5 0,0 0,34
F1,0 67 30 1,0 0,0 0,33
F2,0 66 30 2,0 0,0 0,33
NO,5 67,5 30 0,0 0,5 0,41
N1,0 67 30 0,0 1,0 0,41

N2,0 66 30 0,0 2.0 0,42
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Tabela 3- Composicdo das misturas utilizadas na extrusdo dos compoésitos
hibridos (% em massa).

. . . _— Relacdo
Tratamentos Cimento Calcério Fibras  Nanofibrilas sgualcimento
%
FO 66 30 0 2,0 0,42
F25 66 30 0,5 15 0,41
F50 66 30 1,0 1,0 0,39
F75 66 30 15 0,5 0,39
F100 66 30 2,0 0 0,33

Os compdsitos foram obtidos em uma extrusora monorosca Verdés,
modelo 51, com uma rosca com didmetro de 100/130 mm, comprimento
673 mm e velocidade de rotagdo de 32 rpm. Foram produzidas placas de
fibrocimento com dimensdes nominais de 28 mm de largura, 200 mm de
comprimento e 18 mm de espessura. Apés a moldagem, os compositos foram
armazenados em um recipiente selado, com umidade saturada, & temperatura
ambiente por 28 dias. Na Figura 6 estdo indicadas as etapas da producéo e cura

dos compdsitos extrudados.
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Figura6 - Fluxograma com as etapas da producdo e cura dos compoésitos
extrudados.

Selecdo e pesagem Preparona
da matéria-prima argamassadeira

Curados corpos de
provadurante 28
dias

Extrusdo

Corposde prova

3.6 Envelhecimento dos fibrocimentos extrudados

Para o envelhecimento natural, os corpos de prova foram colocados em
bancada com inclinagdo de 45° com a superficie do terreno e com as faces
expostas as intempéries voltadas para o norte verdadeiro durante 5 meses. A
bancada esta localizada em Lavras/MG, Brasil, onde a temperatura média anual
é de 27°C, umidade relativa (UR) em torno de 60%, altitude de 919 metros,
latitude 21° 14' 43 sul e a uma longitude 44° 59' 59 oeste.

Para o envelhecimento em laboratério, os corpos de prova foram
colocados em uma sala climatizada com temperatura em torno de 22 °C e

umidade relativa (UR) de 65% durante 5 meses.


https://pt.wikipedia.org/wiki/Latitude
https://pt.wikipedia.org/wiki/Longitude
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3.7 Caracterizacao dos compositos extrudados

Os parametros e procedimentos adotados para caracterizacdo dos

compositos extrudados sdo apresentados a seguir.
3.7.1 Propriedades fisicas dos compdsitos

As propriedades fisicas foram analisadas conforme a norma C 948-81
(AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS - ASTM, 2001).
Foi obtida por meio dessa analise a densidade aparente (DA), absor¢do de agua
(AA) e porosidade aparente (PA). Para cada formulagdo, foram analisados seis
corpos de prova: apés a cura, envelhecidos naturalmente e em laboratério.

Para a determinacdo dessas propriedades, os corpos de prova foram
submersos em agua a temperatura ambiente por 24 horas. Foi realizada a
determinagdo da massa Umida e imersa. Em seguida os corpos de prova ficaram
na estufa com circulagcdo de ar a temperatura de 80 °C, por 24 horas para
posterior determinacdo da massa seca.

As equagcdes utilizadas para determinacdo das propriedades fisicas estdo

apresentadas abaixo:

. Ms

Densidade aparente = MM * pw 3)

. i Mu — Ms
Absorgdo de Aagua = ————— * 100 4)

Ms
Porosidad re =M 100 5
= — %

orosidade aparente = 5—— (5)

Onde: 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.
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3.7.2 Propriedades mecanicas dos compaositos

As propriedades mecénicas dos compositos foram avaliadas por meio da
caracterizacao por vibracao flexural e por meio da flexdo estatica. Os parametros
e procedimentos adotados para determinar as propriedades mecanicas dos

compositos sdo apresentados a seguir.
3.7.2.1 Caracteriza¢do dos compositos por vibracao flexural

A determinagdo do modulo de elasticidade dindmico (E) e do mddulo de
cisalhamento (G) foi realizada por meio da analise das frequéncias naturais de
vibracdo flexural utilizando o equipamento Sonelastic® (ATCP). Os corpos de
prova prismaticos apresentaram as dimensdes nominais de 200 mm x 28 mm X
18 mm, comprimento, largura e espessura, respectivamente. A analise foi
realizada em todos os corpos de prova antes de serem submetidos ao teste de
flexdo estética, conforme descrito por Fonseca et al. (2016).

Foram utilizados 6 corpos de prova envelhecidos naturalmente e 6
corpos de prova dispostos em bancada de laboratério para avaliar as alteragdes
nos valores do modulo de elasticidade dindmico e do modulo de cisalhamento ao
longo do experimento até completar 5 meses, para cada tratamento. As
medicGes foram realizadas semanalmente durante as 5 primeiras semanas e apés
esse periodo quinzenalmente até completarem os 5 meses de envelhecimento. O
calculo do modulo de elasticidade dindmico no modo de vibragédo flexural foi
realizado por meio da Equacdo 6 conforme descrito no procedimento E1876
(ASTM, 2007).

mxfF 13
E = 0,0465 (Tf) «(5)+11 6)

Onde: E é 0 moédulo de elasticidade dindmico; m é a massa do corpo de

prova (g); L € o comprimento (mm), b € a largura (mm) e t é a altura do corpo de
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prova (mm); f; é a frequéncia de ressonancia fundamental flexional (Hz); T1 é
um fator de correcgéo para 0 modo fundamental flexional, que depende da razdo

de Poisson () e da razdo de aspecto do corpo de prova dado pela Equacéo 7.

2
1+6,338*(1+0,1408*u+1,536*u2*(i—2>

O célculo do mddulo de cisalhamento no modo de vibragdo torcional foi
realizado por meio da Equacdo 8 conforme descrito no procedimento E1876
(ASTM, 2007).

G = ()R ®)

bt

Onde G é o modulo de cisalhamento, f, é a frequéncia de ressonancia
fundamental torcional e R € um fator dependente da relacdo entre a largura e

altura da amostra dado por:

i [ MU G I
! b b

2
e 't+1

Para avaliacdo das relagdes entre os médulos de elasticidade dinamicos e

estaticos foi realizada analise de correlacéo.
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3.7.2.2 Caracterizacao dos compositos por flexdo estatica

Os testes de flexdo estética foram executados em uma maquina universal
de testes (TIME-SHIJIN modelo: WDW-20E) equipada com célula de carga de
20 kN. Uma configuracdo com trés cutelos (vao inferior igual a 150 mm) foi
empregada na determinacdo dos valores médios de modulo de ruptura (MOR),
limite de proporcionalidade (LOP), modulo de elasticidade (MOE) e tenacidade
dos compésitos quando submetidos ao ensaio de flexdo estatica.

As configuracgdes e os célculos seguem os procedimentos sugeridos em
Rilem (1984) e sdo descritos em detalhes em trabalhos anteriores (TONOLI et
al., 2010, 2011). Para cada formulacéo, foram analisados seis corpos de prova:
apos a cura, envelhecidos naturalmente e em laboratério.

As equagdes utilizadas para determinacdo das propriedades mecénicas
estdo apresentadas abaixo:

vi03+(C2-C1)

Médulo de elasticidade = 72— (10)
Médulo de ruptura = %Zf—f;m (11)
o . ) 3 Clop * vao
Limite de proporcionalidade = EEPTYV R (12)
) Energia absorvida
Tenacidade = (13)

a

Onde Cmax é a carga maxima, Clop é carga maxima aplicada antes da
curva carga-deformacao, b é largura do corpo de prova, d é a espessura do corpo
de prova, C1 é a carga obtida dentro do regime elastico e menor que a C2, C2é a

carga obtida dentro do regime elastico e maior que a C, D1 é a deformacéo
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obtida dentro do regime elastico e menor que a D2, D2 é a deformagdo obtida
dentro do regime elastico e maior que a D1, energia absorvida é a energia na
area sob a curva do gréfico, carga x deformacdo, a é a area da se¢do transversal

do corpo de prova.
3.7.3 Caracterizacdo microestrutural

As propriedades microestruturais dos compoésitos cimenticios foram
avaliadas ap6s 28 dias de cura, envelhecimento natural e envelhecimento em
laboratdrio, por meio da microscopia eletrbnica de varredura (MEV). As
amostras foram colocadas sobre fitas adesivas de carbono dupla face,
previamente coladas sobre porta-amostras de aluminio (stubs). Posteriormente as
amostras foram recobertas com ouro. As micrografias de MEV foram obtidas
por um microscdpio eletrénico de varredura modelo JMS 6510 (JEOL®) com
uma voltagem de 10kV.

As andlises foram realizadas na superficie de ruptura das placas que
foram ensaiadas por flexdo estatica. Essa observacéo visou avaliar o efeito do
reforco nas propriedades fisico-mecénicas e identificar os mecanismos de

degradacdo da fibra na matriz cimenticia, apds o envelhecimento.
3.8 Andlise estatistica

Os resultados desse projeto foram avaliados em delineamento
inteiramente casualizado. A andlise de variancia e o teste de média de Scott-
Knott serdo realizados a 5% de significancia. As varidveis e niveis que serdo

utilizados no projeto estdo indicados na Tabela 4.
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Tabela 4 - Variaveis e niveis de avaliacdo nos experimentos de extrusao.

VARIAVEIS NIVEIS A SEREM AVALIADOS
Tipo de reforgo .
) F N Hibridos F-N
de juta
) 20 (15 1,0 05F |20
Niveis de reforco
0,5 1,0 20(N F- F- 15N [F
(% em massa)
05N [ 10N
Envelhecimentos 28 dias Natural Em laboratério

F= fibra; N= nanofibra.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Na secdo 4.1 sdo apresentados os resultados e discussbes referentes a
caracterizacdo das fibras de juta in natura e fibras tratadas com NaOH e
nanofibrilas.

Na secdo 4.2 é comparado o desempenho de fibrocimentos extrudados
reforcados com diferentes porcentagens de fibras e nanofibrilas de juta:
caracterizacdo fisica, mecéanica e microestrutural ap6s 28 dias de cura,
envelhecimento natural e em ambiente controlado (5 meses).

Na secédo 4.3 sdo comparadas diferentes porcentagens de substituicdo de
fibras por nanofibrilas no desempenho de fibrocimentos reforgcados com hibridos
fibras-nanofibrilas: caracterizagdo fisica, mecéanica e microestrutural apo6s 28

dias de cura, envelhecimento natural e em ambiente controlado (5 meses).

4.1 Caracterizagdo das fibras de juta in natura e fibras tratadas com NaOH

e nanofibrilas

A caracterizagdo quimica das fibras de juta em in natura e fibras tratadas
com NaOH (Trat. NaOH) esta apresentada na Tabela 5.

Tabela 5 - Composicao quimica das fibras de juta.

Anaélise Fibras de juta
In natura Trat. NaOH
% em massa
Extrativos totais 1,8 -

Lignina 11,9 11,8
Holocelulose 85,4 87,8
Celulose 53,2 77,2
Hemicelulose 32,2 10,6

Cinzas 0,9 0,4
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As fibras de juta in natura apresentam maiores contetdos de
hemicelulose e de cinzas. Estes dados sdo fundamentais porque dao suporte aos
estudos realizados no presente trabalho sobre a obtencdo de nanofibrilas
celulésicas e sobre a influéncia das fibras e nanofibrilas no processamento
(extrudabilidade), no desempenho (fisico e mecanico), na microestrutura e na
durabilidade dos compositos.

O teor de hemiceluloses influencia no rendimento das nanofibrilas
(ALILA et al., 2013). A reducdo da hemicelulose possibilita as nanofibrilas
serem individualizadas durante a desfibrilagio mecénica (ALILA et al., 2013;
MARQUES et al., 2010).

As hemiceluloses podem atuar também como inibidoras da coalescéncia
das nanofibrilas durante a filtracdo/drenagem do excesso de &gua, e podem
influenciar nas propriedades mecénicas do reforgo quando utilizado em
compositos (IWAMOTO; ABE; YANO, 2008). Pesquisas anteriores verificaram
que a presenca de hemicelulose influenciou nas propriedades mecénicas finais
das fibras individualizadas (ALILA et al., 2013; IWAMOTO; ABE; YANO,
2008; SPENCE et al., 2010). As hemiceluloses possuem natureza higroscopica,
facilitam o processo de mineralizacdo das fibras e s@o facilmente degradadas
pelos alcalis presentes na agua do cimento, prejudicando a interface fibra/matriz
(CHAFEI et al., 2012, 2014).

A presenga de extrativos na superficie das fibras influencia na hidratacéo
exotérmica caracteristica do cimento Portland, aumentando o tempo de pega
devido ao efeito inibitorio na hidratacdo do cimento (HACHMI; MOSLEMI,
1989).

Pesquisas utilizando fibra vegetal como reforco em fibrocimento
verificaram que as fibras apds branqueamento (extragdo adicional ou completa
da lignina da polpa) com menor teor de lignina que as fibras in natura

apresentaram acelerada mineralizagdo, menor estabilidade dimensional e menor
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rugosidade quando comparadas ao material com in natura com maior teor de
lignina. A lignina pode atuar como barreira & formacdo de produtos de
hidratacdo no interior da parede das fibras, dificultando a mineralizacdo. A
maior estabilidade dimensional da fibra devido a maior quantidade de lignina
pode ocasionar resisténcia a degradacdo mais elevada devido a reducdo do
deslocamento entre as fibras e a matriz. As mudancas dimensionais durante os
ciclos de molhamento e secagem geram o deslocamento entre a fibra e a matriz
cimenticia durante a alternéncia dos ciclos. A lignina provoca maior adesdo
entre as camadas internas das fibras (MOHR; BIERNACKI; KURTIS, 2006).
Nesse trabalho foi utilizado apenas tratamento com NaOH das fibras para que o
teor de lignina nao fosse muito reduzido como ocorre no brangueamento.

A caracterizagdo quimica das fibras de juta em diferentes condicGes
ajuda na analise do seu potencial para aplica¢do final, producgdo de nanofibrilas e
utilizacdo como reforco em matrizes cimenticias. De forma geral, maiores teores
de celulose e menores de hemicelulose sdo desejaveis para melhor rendimento
do processo de producdo de nanofibrilas e maiores teores de lignina para
prevencdo da degradacao das fibras utilizadas como refor¢o no fibrocimento.

O valor médio encontrado para a densidade das fibras de juta foi de
0,176 ©%) g/cm®. Azzini, Benatti Junior e Arruda (1986) analisando seis
variedades de juta, encontraram no caule uma densidade béasica que variou de
0,270 a 0,335 g/cm3.

A baixa densidade das fibras de juta pode influenciar na extrudabilidade
da mistura durante o processo de extrusdo. Pouca porcentagem em massa de juta
resulta em elevado volume de fibras devido a sua baixa densidade. A quantidade
de fibras dispersas na matriz cimenticia é alta e a partir de um ponto critico a
mistura perde sua extrudabilidade, devido ao entrelagamento entre as fibras.

Além disso, a relacéo entre a baixa densidade e os problemas para a extrusdo da
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mistura pode ocorrer pela dificuldade de produzir uma mistura homogénea,
resultando em aglomeragéo das fibras e entupimento da extrusora.

As curvas TG e DTG das fibras de juta in natura e fibras tratadas com
NaOH (Trat. NaOH) e nanofibrilas obtidas em atmosfera inerte de N, e

atmosfera oxidativa estdo apresentadas nas Figuras 7 e 8, respectivamente.

Figura 7 - Curvas TG e DTG das fibras de juta, em diferentes condi¢des, em
atmosfera inerte.
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Figura 8 - Curvas TG e DTG das fibras de juta, em diferentes condi¢des, em
atmosfera oxidativa.
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A perda de massa inicial em todas as curvas corresponde a volatilizacdo
de alguns componentes das fibras, principalmente 4gua. A degradacdo principal
ocorre entre 250 e 350 °C e esté relacionada com a pir6lise dos componentes de
celulose (THOMAS et al., 2015). A degradacéo pelo processo de pirélise ocorre
de forma lenta e irreversivel. O residuo formado possui materiais inorganicos
que se transformam em cinzas em conjunto com o0s residuos organicos nao
convertidos. Acima de 400 °C ocorre principalmente a aromatizacdo da
biomassa e acima dessa temperatura a degradacéo (YAMAN, 2004).

Apbs determinado aumento de temperatura, as amostras atingem a
temperatura de inicio de degradacdo (Tonset) € inicia-se a degradacgéo irreversivel
da biomassa. Essa temperatura pode ser considerada a méaxima para o
processamento de materiais lignoceluldsicos (SENA NETO et al., 2013).

A temperatura Tnset € maior na atmosfera inerte quando comparada com
atmosfera oxidativa devido a protecdo do material lignocelulésico nessa
condicdo (RUVOLO FILHO; MARCONCINI, 2007).

Vérias complexidades sdo observadas quando a decomposicdo do
material é realizada em atmosfera oxidativa quando comparada com a atmosfera
inerte. Na oxidativa ocorrem reacfes na fase gas entre os componentes volateis
liberados e o oxigénio. Adicionalmente, quando a temperatura € alta o suficiente,
0 oxigénio consegue realizar a combustdo do residuo carbonaceo gerado nos
estagios iniciais de degradacdo solida. Logo, a combustdo e a pirdlise podem
existir simultaneamente (CHANDRASEKARAN; HOPKE, 2012; GARCIA-
MARAEVER et al., 2013).

A estabilidade térmica nas fibras de juta in natura e fibras tratadas com
NaOH (Trat. NaOH) e nas nanofibrilas foi semelhante para analise em atmosfera
inerte. J& para a analise em atmosfera oxidativa, as nanofibrilas de juta foram as
que apresentaram maior estabilidade térmica, seguida pelas fibras tratadas com

NaOH. O componente que mais contribui para esse fato foi a hemicelulose. A
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hemicelulose decompde-se antes da celulose (LOPEZ-GONZALES et al., 2013).
Como as fibras in natura possuem maior quantidade de hemicelulose que as
fibras tratadas com NaOH e que as nanofibrilas, elas comecaram a se decompor
primeiro.

Além disso, a massa residual das nanofibrilas analisadas em atmosfera
oxidativa foi superior a das fibras in natura. Fato que pode ter ocorrido devido
as nanofibrilas terem reagido menos com o meio.

Os parametros obtidos das analises térmicas estdo apresentados na
Tabela 6.

Tabela 6 - Parametros das curvas de TG, obtidos em atmosfera inerte e

oxidativa.
Voléteis Temperatura de inicio Residuos
0, 3 0
Fibras de juta (%) de degra(q)acg)ao, Tonset (%)
Atmosfera

Oxidativa Inerte  Oxidativa Inerte Oxidativa  Inerte
In natura 8,1 7,8 278 299 0,5 11,6
Trat. NaOH 7.3 75 281 299 3,5 18,4
Nanofibrilas 47 8,1 284 298, 3,1 10,8

Os estagios de degradacdo principais de materiais lignoceluldsicos sdo
mais facilmente analisados por meio das curvas DTG. Os picos se formam
devido a adicdo da decomposicdo primaria de seus principais componentes.
Tanto na atmosfera inerte quanto na oxidativa, o primeiro pico esta relacionado
a degradacdo das holoceluloses, lignina e pectina. O segundo pico ocorre
principalmente pela degradago da lignina (GARCIA-MARAEVER et al., 2013;
LOPEZ-GONZALES et al., 2013).

Na analise térmica das fibras de juta em atmosfera inerte, sé foi
observado um pico de decomposi¢do nas curvas de DTG, em 347 °C, 336 °C e

340 °C para as fibras in natura e fibras tratadas com NaOH e nanofibrilas,
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respectivamente. J& na andlise em atmosfera oxidativa das curvas DTG séo
verificados dois picos. O primeiro pico de 335 °C, 333 °C e 333 °C e 0 segundo
proximo de 462 °C, 456 °C e 468 °C para as fibras in natura e fibras tratadas
com NaOH e nanofibrilas, respectivamente. De forma geral, as fibras in natura
apresentaram pico de degradacdo maxima mais elevado, seguidas pelas
nanofibrilas e por fim as fibras tratadas com NaOH. Logo, as nanofibrilas e as
fibras tratadas com NaOH apresentaram temperatura limite para processamento
inferior as fibras in natura. Somente no segundo pico da DTG em atmosfera
oxidativa, a temperatura de degradacdo foi maior para as fibras tratadas com
NaOH e nanofibrilas.

Os espectros obtidos na analise de espectroscopia vibracional na regido
do infravermelho estdo apresentados na Figura 9. O FTIR possibilita a
comparagdo da estrutura quimica das fibras de juta nas diferentes condicoes
estudadas (FIGURA 9a). Um pico largo esta apresentado no inicio do espectro.
A amostra de juta in natura apresenta baixa intensidade de absor¢do no pico em
aproximadamente 3330 cm™. Este pico é correspondente aos grupos OH. Na
fibra in natura, os grupos hidroxila estdo ligados por outros materiais como
lignina e hemiceluloses e, portanto, 0 seu pico ndo estd exposto no espectro
FTIR (THOMAS et al., 2015).
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Figura 9 - Espectros das fibras in natura e fibras tratadas com NaOH (Trat.
NaOH) e nanofibrilas: a) todos os materiais; b) destaque para o pico
em 1740 cm™; c) destaque para os picos que ocorrem entre 1598 e
1462 cm™.,
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O pico que pode ser verificado & aproximadamente 1740 cm™ no
espectro das fibras in natura é referente a absorcdo de deformacéo axial de C=0,
que é atribuida aos grupos éster-urdnicos e acetil das hemiceluloses ou as
ligacdes éster do grupo carboxilico da lignina (ALEMDAR; SAIN, 2008; SENA
NETO et al., 2013; SILVERSTEIN; WEBSTER; KIEMLE, 2000). Esse pico
desapareceu apo6s tratamento com NaOH das fibras e nas nanofibrilas (destacado
na FIGURA 9b).
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Entre 1598 e 1462 cm™, sdo formados picos que se referem &
deformacdo axial de C=C dos anéis aromaticos da lignina (ALEMDAR; SAIN,
2008; ROSA et al., 2010; THOMAS et al., 2015), conforme destacado na Figura
9c¢. Os picos localizados nessa faixa para as fibras tratadas com NaOH e
nanofibrilas foram menos intensos em relacdo ao verificado para a fibra in
natura, porém ndo desapareceram. Esse resultado estd de acordo com a analise
quimica que comprovou presenca de lignina apds o tratamento alcalino com
NaOH.

As nanofibrilas apresentaram comportamento semelhante as fibras
tratadas com NaOH. O processo utilizado para produzir as nanofibrilas nédo
alterou a estrutura quimica do material, apenas quebrou as ligacdes de
hidrogénio por meio de forgas de cisalhamento e como resultado ocasionou a
individualizagido de feixes de microfibrilas da estrutura em multicamadas da
parede celular.

Além das mudancas observadas na composicdo e estrutura quimica da
madeira, o tratamento alcalino com NaOH resulta em alteragdes morfologicas
irreversiveis dos materiais (EL SEOUD et al., 2008). Adicionalmente, o
processo mecanico utilizado para producdo das nanofibrilas também resulta em
alteracdes morfoldgicas no material. Micrografias obtidas no microscépio de luz
(FIGURA 10), no MEV (FIGURA 11) e no MET (FIGURA 12) possibilitam
verificar essas alteragoes.

Por meio das analises das imagens de microscopia de luz das
nanofibrilas ap6s 10, 20 e 30 passagens no grinder (FIGURA 10) é possivel
verificar que somente a partir de 30 passagens (FIGURA 10c) ocorre a
desfibrilacdo consideravel das fibras de juta. Apés 10 (FIGURA 10a) e 20
(FIGURA 10b) passagens ainda permanecem alta quantidade de fibras residuais,
sendo que depois de 20 passagens observa-se que as fibras estdo em um

processo de desfibrilagdo mais avangado. O processo mecanico de desfibrilagdo
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reduz o comprimento médio das fibras, aumentando sua capacidade de
inchamento devido a fratura e desprendimento das nanofibrilas e aumentando a
area de superficie das fibras. No entanto, ocorre a reducdo da densidade da
parede celular da fibra, devido a sua desconstrucdo com o processo de
desfibrilacdo (FONSECA et al., 2016). Segundo os mesmos autores, as fibras
antes da desfibrilacdo possuem uma superficie relativamente lisa e plana
(FIGURA 10a-b) e apos a desfibrilacdo uma estrutura fibrilar formada pelas
nanofibrilas (FIGURA 10c).

Figura 10 - Imagens de microscopia de luz das fibras apds: a) 10 passagens no
grinder; b) 20 passagens no grinder; ¢) 30 passagens no grinder.

s 3 o 5 e B
Q ) a 1 | eley-Tra 1 4

~ __PeET L - Sy ;
- . - qr e LI A\

100 pm 100 pm 100 pm

e [ |

Nas imagens obtidas por meio do MEV para as fibras tratadas com
NaOH é possivel observar maior exposicdo das fibrilas de celulose e limpeza
superficial das fibras quando comparadas com as fibras in natura (FIGURA
11b). Entretanto, residuos ainda podem ser observados na parede celular das
fibras tratadas com NaOH, que pode ser lignina que permaneceu apés esse pré-
tratamento quimico (FIGURA 11c). Com a parede celular com menor
guantidade de recobrimento, os polissacarideos da celulose estdo mais expostos
e isso pode facilitar a produgéo de nanofibrilas (ALEMDAR; SAIN, 2008).

As nanofibrilas de celulose sdo geradas entéo por fibrilagdo e consistem
principalmente de agregados de microfibrilas que sdo removidos da superficie
com diametro entre 10 e 40 nm (SIRO; PLACKET, 2010; SYVERUD et al.,
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2011). A desintegracdo da parede celular vegetal produz fibrilas de celulose
(MOON et al., 2011). Essa desintegracdo pode ser verificada na micrografia
obtida por meio do MEV para as nanofibrilas (FIGURA 11d).

Figura 11 - Micrografias de microscopia eletronica de varredura de fibras de
juta: a) in natura; b) tratadas com NaOH; c) destaque para residuos
na superficie das fibras tratadas com NaOH; d) nanofibrilas.
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A Figura 12 apresenta imagens de microscopia eletronica de transmissao
(MET) das nanofibrilas obtidas. O cisalhamento aplicado nas fibras pelo
moinho desfibrilador €é efetivo na desconstrucdo de sua parede celular,
produzindo uma grande quantidade de nanofibrilas dispersas em 4agua
(FONSECA et al.,, 2016; GHAREHKHANI et al., 2015). As medidas do
diametro das nanofibrilas (FIGURA 15c), por meio das imagens do MET,
mostram que 80% delas possuiam diametro inferior a 30 nm. Lin et al. (2014)
estudando nanofibrilas produzidas a partir de fibras de juta encontraram valores

para o didmetro das nanofibrilas variando de 5 nm a 20 nm. Ja Das et al. (2010)
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analisando as propriedades fisico-mecéanicas e térmicas de compdsitos
poliméricos reforgados com nanofibrilas de juta encontraram para o didametro
das nanofibrilas valor médio de 146 nm.

Figura 12 - Micrografias tipicas de microscopia eletrdnica de transmissao (MET)
das nanofibrilas obtidas pela desfibrilagio mecénica (a-b); (c)
histograma de distribui¢do acumulada de didmetros das nanofibrilas.
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Os tratamentos quimicos realizados nas fibras para producdo de
nanofibrilas ndo devem resultar na modificacdo da estrutura da celulose. Esse
estudo pode ser realizado por meio de difratogramas obtidos por DRX (FIGURA
13). A celulose é um biopolimero estruturado em microfibrilas semicristalinas

com regibes cristalinas ligadas por regibes amorfas (IOELOVICH, 2008;
MORAN et al., 2008).
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Os difratogramas de raios X das fibras de juta in natura e fibras tratadas
com NaOH (Trat. NaOH) e nanofibrilas estdo apresentados na Figura 13. Os
picos que correm entre 26 igual a 18° e 20° sdo referentes a regido amorfa
(FRENCH, 2014). Todas as amostras nas diferentes condi¢cdes analisadas
apresentaram um pico entre 16,5° e 22,6°, representativo da celulose |
(NISHIYAMA et al., 2003). Os tratamentos quimicos que resultam na reducdo
de hemiceluloses tendem a provocar o aumento do indice de cristalinidade das
fibras (CORREA et al., 2010). Esse aumento foi verificado nas fibras de juta
tratadas com NaOH e nanofibrilas quando comparadas a fibra in natura.
Segundo Chen et al. (2011) quanto maior cristalinidade maior resisténcia dos
materiais, logo 0 aumento desse parametro pode ser considerado vantajoso na
producdo de nanofibrilas que serdo posteriormente utilizadas como reforgo em
compdsitos.

O tratamento alcalino pode resultar na transformacéo da celulose |1 em
celulose Il e quando isso acontece, uma dualidade pode ser verificada no pico
cristalino que ocorre a aproximadamente 22,6° (CORREA et al., 2010). Esse
efeito ndo ocorreu para nenhuma das amostras analisadas, conforme destacado

na Figura 13.

Figura 13 - Difratograma das fibras de juta nas condi¢Bes in natura e fibras
tratadas com NaOH (Trat. NaOH) e nanofibra.
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4.2 Comparagéo do efeito da utilizagdo de fibras e nanofibrilas de juta

como reforgo em fibrocimento extrudado

A porcentagem de fibras utilizadas influenciou na reologia da mistura
durante o processo de extrusdo. Nas misturas em que foram utilizadas 2% de
fibras de juta a mistura perdeu sua extrudabilidade (comportamento
pseudopléstico) apo6s alguns minutos de inicio da extrusdao (FIGURA 14). Foi
necessario realizar a extrusdo duas vezes para obter quantidade suficiente de
corpos de prova para as analises realizadas nesse estudo. Essa perda da
extrudabilidade, com o tempo pode estar relacionada com a baixa densidade das
fibras (0,176 g/cm®), que resultou em elevado volume de fibras quando utilizado
2% como reforco e consequentemente o entrelagcamento entre as fibras e
entupimento da extrusora. Essa caracteristica da mistura ndo foi observada
quando utilizados 2% de nanofibrilas como reforgo, fato que pode ter ocorrido
devido a maior relagdo agua/cimento (0,42) dessa formulacéo.

Figura 14 - Mistura com 2% de fibras: a) com comportamento pseudoplastico;
b) sem comportamento pseudoplastico.

—

A porcentagem de nanofibrilas utilizadas como reforco tem efeito na
relacdo &gua/cimento utilizada na mistura. Apos a producdo das nanofibrilas o
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excesso de agua da suspensdo gelatinosa foi removido, porém uma quantidade
consideravel de &gua continuou na suspensdo. Essa agua residual aumentou a
relacdo agua/cimento. Segundo Correia, Santos e Savastano Junior (2015), a
elevada relagdo agua/cimento tem efeito na reducdo do desempenho mecénico
dos compdsitos, em consequéncia do aumento da retencdo de agua devido a
porosidade do composito.

Nas Figuras 15, 16 e 17 estdo apresentados os valores médios para

densidade aparente, absorcéo de 4gua e porosidade aparente, respectivamente.



Figura 15 - Valores médios e desvios padrdo da densidade aparente dos compdsitos ap6s 28 dias de cura, 150 dias de S

envelhecimento natural e 150 dias de envelhecimento em laboratério.
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Figura 16 - Valores médios e desvios padrdo da absor¢do de dgua dos compositos apds 28 dias de cura, 150 dias de
envelhecimento natural e 150 dias de envelhecimento em laboratorio.
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Figura 17 - Valores médios e desvios padrdo da porosidade aparente dos compositos apos 28 dias de cura, 150 dias de
envelhecimento natural e 150 dias de envelhecimento em laboratorio.
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De forma geral as formulagdes com nanofibrilas apresentaram maior
densidade aparente (DA) que as demais, apos 28 dias de cura. Esse resultado
pode ter relacdo com a otimizagdo no empacotamento das matérias-primas
durante a extrusdo, sendo que as nanofibrilas podem ter atuado como um
plastificante e melhorado a coesdo da mistura de fibrocimento (FONSECA et al.,
2016). Entretanto, ap6s envelhecimento natural e em laboratdrio, em geral, as
formulagbes com 0,5% de fibras apresentaram DA superior as com 0,5% de
nanofibrilas. Tal fato pode ser explicado pela maior aderéncia entre as fibras e a
matriz  cimenticia, possibilitando melhor interagdo fibra-matriz e
consequentemente maior densidade. A DA de todas as formulagdes estudadas
foi superior ap6s o envelhecimento natural, seguida pelo envelhecimento
climatizado e por fim apds 28 dias de cura. Os compositos apresentaram reducdo
da sua DA com o aumento do percentual de fibras utilizadas para reforgco apds
28 dias de cura. No entanto, ap6s ambas as condi¢Bes de envelhecimento ndo
foram verificadas diferencas significativas alterando-se o percentual de fibras.
Santos et al. (2011) avaliando efeito do envelhecimento natural em telhas de
fibrocimento observaram uma tendéncia de aumento da DA com exposi¢do ao
desgaste natural.

Compoésitos reforcados com 2,0% de nanofibrilas apresentaram maior
absorcdo de agua (AA) e porosidade aparente (PA) em relacdo aos demais, ap6s
28 dias de cura. No entanto, as formulagGes com 0,5% e 1,0% de nanofibrilas
apresentaram AA e PA inferiores as suas equivalentes com fibras. Esse resultado
pode estar relacionado & maior relacdo agua/cimento dos compdsitos reforcados
com nanofibrilas em relag&o as outras formulagdes. A maior quantidade de &4gua
utilizada na extrusdo dos fibrocimentos reforcados com nanofibrilas pode ter
favorecido a hidratagdo do cimento e a maior producéo de produtos hidratados.

Como efeito, os poros permedveis dos compdsitos foram preenchidos pelos
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produtos de hidratacdo, reduzindo a porosidade aparente dos compdsitos
(CORREIA; SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015).

Apo6s o envelhecimento natural e em laboratério, de forma geral, o0s
compositos com nanofibrilas apresentaram AA e PA superiores em relacdo as
demais formulacBes. Esse efeito pode ser um aspecto negativo que é
consequéncia da hidrofilicidade das nanofibrilas celulésicas ou da formagdo de
defeitos na microestrutura dos compdsitos com utilizagdo das nanofibrilas como
reforco (FONSECA et al., 2016). A maior DA e a menor PA podem estar
relacionadas com uma matriz mais compacta e com menos defeitos (TONOLI et
al., 2010). As formulagdes com fibras apresentaram uma reducdo da AA apds
ambas as condigdes de envelhecimento quando comparadas as formulagdes apos
28 dias. Adicionalmente, os compositos reforcados com fibras apresentaram
reducéo dos valores de AA e PA com o aumento da propor¢do de fibras de 0,5%
para 1,0% apos o envelhecimento natural e em laboratério (FIGURAS 16 e 17).

A DA e a PA de todas das formulagdes com fibras reduziram com
ambos os envelhecimentos quando comparadas aos compdsitos ap6s 28 dias de
cura. Essa reducdo é atribuida ao preenchimento dos poros da matriz pelos
produtos de hidratacdo do cimento e pelo carbonato de calcio da carbonatagdo
natural durante o envelhecimento (CORREIA; SANTOS; SAVASTANO
JUNIOR, 2015).

Lertwattanaruk e Suntijitto (2015) estudando fibrocimento produzido
com pé de coco e fibras de palmeira encontram valores entre 8,75 e 16,47 (%)
para a PA, entre 3,88 e 9,66 (%) para a AA, apo6s 28 dias de cura, valores
inferiores aos encontrados nesse trabalho. Santos et al. (2015b) estudando o
efeito da carbonatagdo em fibrocimentos extrudados produzidos com fibras de
eucalipto encontraram valores entre 14 e 17 para a AA, apds 28 dias de cura, 0s
valores encontrados por Santos et al. (2015b) sdo inferiores aos encontrados para

AA das formulagdes com 2% de reforco utilizadas nesse estudo.
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Santos et al. (2011) avaliando efeito do envelhecimento em telhas de
fibrocimento reforgcadas com 4% de fibras de fique encontraram valores de
1,97 g/cm3 e 1,89 g/cm3 para DA e 11,6 % e 13,1 % para AA, para amostras
submetidas ao envelhecimento em laboratério e natural, respectivamente. Os
valores encontrados para a DA nesse estudo foram inferiores para o
envelhecimento em laboratdrio e superiores para o envelhecimento natural para
todas as formulagbes. Ja para a AA, apenas a formulacdo com 2% de
nanofibrilas obteve resultado superior ap6s envelhecimento em laboratério e
nenhuma formulac&o ap6s envelhecimento natural.

Na Tabela 7 estdo apresentados os valores médios para MOR, MOE,

LOP e tenacidade dos compdsitos.

Tabela 7 - Valores médios das propriedades mecanicas dos compasitos.

(Continua)
Condigéo LOP MOR MOE Tenacidade Relagéo

(MPa) (MPa) (GPa) (k¥im?  MOR/LOP
T 78%9¢  79%¢  68%a  007%e  1,00%%7a
0,5F 80¢c 83®¢  600b 011°%d 1,020%a
1,0F 80%c 80%¢ 60°b 011°%d 1,00%"a
2,0F 28 93@p  94®p  60%p 014%Pc 10304
05N das 90®Y¢ 91%Pp  570¢  0179%b 101074
1,0N 91%p  920¥a  5209¢  0170%p 10103

2,0N 100%a  1040¥3 50049¢ 0,21 0924 102004
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Tabela 7 - Valores médios das propriedades mecénicas dos compdsitos.
(Concluséo)

Condigéo LOP MOR MOE Tenacidade Relag&o

(MPa) (MPa) (GPa) (ky/m?) MOR/LOP
T 70% ¢  700%¢ 27%7b  010%Y¢  1,000%a
0,5F 8409 840©p 45095  0120%c¢ 101094
1,0F 8109p 83©)p  460Ya 0110%c¢ 1,030,
2,0F =N 96%d 9909, 49093  0180Mp 10304
0,5N 520249 53034 39%a  0060%Wd 1,010,
10N 83%p  83p 42093  0130®c¢  1000%a
2,0N 103%a  103%%a  44%%a 02602  1,00°%a
T 82093 83003 56095 013@0¢ 1,010,
0,5F 77089 7902p  4309¢  0130Vp 10304
1,0F 900%a  930Ya 57093  015CYp  1,040%a
20F EL 84©%a 84®a  47%p  014®p 10004
05N 7099p  71®9¢ 5109 009®Yd  1,019%a
1,0N 7909 8009 4,7%3p 011@¢  1,010%M4
2,0N 850%a 8809, 359 d 017025 1,040,

T= testemunha; EN= Envelhecimento natural; EL= Envelhecimento em laboratorio;
MOR=moédulo de ruptura; LOP=limite de proporcionalidade; e MOE=md&dulo de
elasticidade estatico. Valores dentro dos parénteses correspondem ao desvio-padréo.
Médias seguidas de mesma letra ndo diferem estatisticamente pelo teste de média Scott-
Knott, a 5% de significancia.

De forma geral, as formulacfes reforcadas com 2% de fibras e todas
com nanofibrilas apresentaram LOP, MOR e tenacidades superiores a
testemunha apds 28 dias de cura e apds envelhecimento natural, exceto a com
0,5% de nanofibrilas. Ardanuy et al. (2012) verificaram aumento na resisténcia a
flexdo e modulo de flexdo em compdsitos cimenticios reforgados com
nanofibrilas de sisal quando comparados a formulagéo sem reforco, apos 28 dias
de cura. Com relagdo as formulacBes submetidas ao envelhecimento em

laboratério, ndo ocorreu variacdo estatistica dos valores médios de LOP e MOR
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entre a formulacdo testemunha e aquelas com 2% de refor¢co (tanto de fibras
quanto de nanofibrilas) e 1% de fibras.

Apo6s 28 dias de cura as formulagdes com nanofibrilas apresentaram
valores médios de MOR, LOP e tenacidade superiores as suas equivalentes com
fibras. Correia, Santos e Savastano Junior (2015) verificaram que fibrocimentos
extrudados reforcados com nanofibrilas produzidas a partir de organossolve de
bambu apresentaram menor MOR que os reforcados somente com fibras, ap6s
28 dias de cura. Esses resultados podem estar relacionados a uma maior
resisténcia a ruptura das nanofibrilas de juta quando comparadas as nanofibrilas
organossolve de bambu apds a cura do composito. Claramunt et al. (2011)
observaram que compositos cimenticios produzidos com nanofibrilas de sisal
apresentaram maior resisténcia mecanica em compara¢do aos compositos
reforcados com fibras de sisal ap6s 28 dias de cura.

O MOE de todas as formulagdes ap6s 28 dias de cura e ap6s o
envelhecimento em laboratério foi inferior & formulagéo testemunha (TABELA
7). Esses resultados corroboram com os resultados encontrados para a
porosidade aparente dos compdsitos. Todas as formulagBes apresentaram PA
superior a testemunha, o que pode ter resultado na redugdo do mdédulo de
elasticidade devido a maior quantidade de espacos vazios. Adicionalmente, ap6s
28 dias de cura, aumentando-se a porcentagem do contetdo de reforco utilizado
ndo ocorreu alteragdo do MOE. Entretanto, comparando as formulagdes com
nanofibrilas e fibras, as com nanofibrilas apresentaram MOE menor ap6s a cura.

Apos o envelhecimento natural ndo foi observada diferenca significativa
entre 0 MOE das formulagdes com reforgo. Esse resultado pode indicar que a
alteracdo da porcentagem de reforgo e do tipo (fibra ou nanofibrila) ndo foi o
suficiente para alterar o MOE ap6s o envelhecimento natural. Entretanto, o
MOE de todos os compdsitos cimenticios em que foi utilizado reforgo foi

superior a formulagdo testemunha (sem reforco).
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Segundo Tonoli et al. (2013), maiores valores de LOP sé&o uma
evidéncia da melhoria da aderéncia fibra-matriz. Os compdsitos com 2% de
refor¢co tanto de nanofibrila quanto de fibras apresentaram valores de LOP
superiores as formulacBes restantes, ap6s envelhecimento natural.
Adicionalmente, as formulagbes com 2,0% de nanofibrilas obtiveram valores
médios de tenacidade superiores aos verificados para 0s outros compositos, apos
exposto as intempéries. Esses resultados demonstram que as nanofibrilas
apresentam absorcdo de energia superior as fibras quando submetidas a uma
carga ou tensdo. Esses resultados podem estar relacionados com o fato de as
nanofibrilas possuirem maior area superficial que as fibras. Maiores valores de
tenacidade indicam que as nanofibrilas contribuem mais para retardar o inicio da
propagacéo das trincas (CORREIA; SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015).
O arrancamento das nanofibrilas € o principal responsavel pelo mecanismo de
tenacificagdo e absorcao de energia pelo compdsito (FONSECA et al., 2016).

De forma geral, ocorreu uma redugdo das propriedades mecénicas dos
compdsitos reforcados com nanofibrilas apds o envelhecimento natural quando
comparados aos valores apresentados apds 28 dias de cura. Essa reducdo pode
ser atribuida a petrificagdo ou mineralizacdo das nanofibrilas, devido aos
produtos de hidratacdo do cimento migrarem para as suas regides mais porosas.
O fato de as nanofibrilas estarem em nanoescala e possuirem grande &rea
superficial pode ter acelerado a sua mineralizacdo (TONOLI et al., 2012).
Adicionalmente, a elevada area superficial das nanofibrilas resulta em maior
capacidade de absorcdo de &gua, proporcionando a maior absorcao de agua dos
compositos (CORREIA; SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015). Durante o
envelhecimento natural, o material ficou exposto a &gua da chuva e
consequentemente pode ter ocorrido a absor¢do da mesma, resultando na sua

variagdo dimensional e com isso menor aderéncia com a matriz.
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N&o foi verificado efeito significativo da variacdo do reforco e do
envelhecimento sobre a relacdo MOR/LOP (TABELA 7), fato que pode estar
associado a boa interacdo fibra-matriz, resultando na quebra das fibras sem que
ocorra o deslizamento das mesmas (MENDES, 2014).

Fonseca et al. (2016) analisando o efeito da adicdo de diferentes
porcentagens de nanofibrilas de eucalipto nas propriedades fisico-mecéanicas de
fibrocimentos apds 28 dias de cura encontrou valores entre 7,2 e 8,7 MPa para o
LOP, entre 8,8 e 9,2 MPa para 0 MOR, entre 13,7 e 17,5 para o0 MOE e entre
0,10 a 0,35 kJ/m? para a tenacidade. Os valores encontrados nesse trabalho para
0 LOP e MOR dos fibrocimentos reforgados com nanofibrilas de juta s&o
superiores aos encontrados por Fonseca et al. (2016) utilizando a mesma
porcentagem de reforgo. Esses resultados demonstram que as nanofibras de juta
apresentam comportamento mecanico superior as nanofibrilas de eucalipto
quando utilizadas como reforco em matrizes cimenticias.

Santos et al. (2015b) estudando o efeito da carbonatagdo em
fibrocimento extrudado produzido com fibras de eucalipto encontraram valores
entre 14 e 19 MPa para 0 MOR. Mendes et al. (2015) analisaram o efeito da
modificacdo quimica por silanos em polpa celulésica de eucalipto nas
propriedades fisicas e mecanicas de fibrocimentos produzidos por extrusdo, e
encontraram valores de 6,4 a 8,3 MPa para 0 MOR, 3,0 a 5,1 GPa para o MOE,
6,2 a 8,2 MPa para o LOP, e 0,3 a 0,4 kJ/m? para a tenacidade, ap6s 28 dias de
cura. Ja Teixeira (2015) estudando a utilizagdo de residuos sucos-alcooleiro na
fabricacdo de fibrocimento extrudado encontrou valores de 9,0 a 11,7 MPa para
0 MOR e entre 0,3 e 0,7 kd/m? para a tenacidade, ap6s 28 dias de cura.

A variagdo do modulo de elasticidade dindmico (E) dos compdsitos
submetidos ao envelhecimento natural esta apresentada nas Figuras 18 e 19 para

fibras e nanofibras, respectivamente.
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Figura18 - Evolucdo do mddulo de elasticidade dindmico (E) dos

fibrocimentos com diferentes contetdos de fibras como reforgo,
com o tempo de envelhecimento natural.
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Figura19 — Evolugdo do modulo de elasticidade dinamico (E) dos

fibrocimentos com diferentes contelidos de nanofibrilas como
reforgco, com o tempo de envelhecimento natural.
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O comportamento mecanico da matriz cimenticia pode ser estudado pelo
mdédulo de elasticidade dindmico. A utilizacdo de uma técnica ndo destrutiva de
analise das frequéncias naturais de vibragdo flexural possibilitou identificar as
variacBes de rigidez dos compdsitos cimenticios em funcdo do tempo de
envelhecimento. Adicionalmente, esta técnica também foi efetiva na
identificacdo do efeito da inclusdo das fibras e das nanofibrilas na rigidez dos
compositos.

Os resultados encontrados para 0 médulo de elasticidade dindmico (E)
sdo superiores aos verificados para o modulo de elasticidade estatico (MOE). De
acordo com Leonhardt (2008) na propagacdo das ondas, o nivel de tenséo
produzido é pequeno e ndo se desenvolve em todo o corpo, de modo que a
deformacdo € pequena, o que difere do médulo de elasticidade estatico, que
mensura a deformacéo real provocada pela tensdo aplicada no concreto. Devido
a isso, 0 madulo de elasticidade dinamico é maior que 0 modulo de elasticidade
estatico.

Os corpos de prova expostos ao envelhecimento natural néo
apresentaram nenhum sinal visivel de deterioragdo. Os valores dos médulos de
elasticidade apresentados na Figura 18 indicam que inicialmente a rigidez dos
compdsitos reforcados com fibras, aumentou e dos compositos reforgados com
nanofibrilas reduziu (FIGURA 19). A partir de, aproximadamente, 70 dias de
envelhecimento todas as formulagbes apresentaram uma tendéncia de
crescimento do E, exceto a formulagdo testemunha que apresenta uma tendéncia
de decréscimo.

A variagdo do modulo de elasticidade dindmico (E) dos compdsitos
submetidos ao envelhecimento em laboratério esta apresentada nas Figuras 20 e

21 para fibras e nanofibrilas, respectivamente.
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Figura 20 — Evolugdo do mddulo de elasticidade dindmico (E) dos
fibrocimentos com diferentes contetdos de fibras como reforgo,
com o tempo de envelhecimento em laboratério.
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Figura 21 - Evolugdo do médulo de elasticidade dindmico (E) dos fibrocimentos
com diferentes contetdos de nanofibrilas como refor¢o, com o tempo
de envelhecimento em laboratorio.
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De forma geral, todas as formulagfes que foram submetidas ao
envelhecimento em laboratério (FIGURAS 20 e 21) apresentaram menor
variacdo do E quando submetidas ao envelhecimento natural (FIGURAS 18 e
19). Os compositos cimenticios produzidos com 1,0% de fibras foram os que
apresentaram maiores valores médios para o E e mais proximos da formulacédo
testemunha nessa condicdo de envelhecimento (FIGURA 20). Ao contrario do
esperado as formulagGes com 1,0% de fibras apresentaram E superior as
formulagbes com 2,0% de fibras.

A Figura 21 mostra que apenas as formulagbes com 2,0% de
nanofibrilas apresentaram uma tendéncia de reducdo do E com o tempo, apos
envelhecimento em laboratério. Adicionalmente, é verificado que ocorre
reducéo do E com aumento do contetdo de nanofibrilas utilizadas como reforco.
Esses resultados estdo de acordo com o0s observados para o MOE dos
compositos com nanofibrilas (TABELA 7).

Fonseca et al. (2016) estudando o efeito da adicdo de diferentes
contetdos de nanofibrilas de eucalipto nas propriedades fisico-mecanicas de
fibrocimentos envelhecidos naturalmente e em ambiente climatizado por meio
da avaliacdo por vibragdo em frequéncias naturais observaram valores de rigidez
maiores em fibrocimentos extrudados com 1,0% de nanofibrilas quando
comparados aos com 0,5% de nanofibrilas apds o envelhecimento natural e o
oposto quando submetidos ao envelhecimento em laboratério. Ja Almeida
(2012) analisando o modulo de elasticidade estatico e dinamico do concreto de
cimento portland através de ensaios frequéncia ressonante observou o aumento
do modulo de elasticidade dindmico com a idade do concreto. Os mesmos
autores observaram também que quanto maiores as idades dos concretos,
maiores sdo os seus modulos de elasticidade dindmico e estatico, e menores sdo
as diferengas percentuais entre esses modulos e que o aumento do fator

agua/cimento, diminui os médulos de elasticidade dindmico e estatico.
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Na Figura 22 estd apresentada a correlagdo entre o moddulo de
elasticidade estatico (MOE) e o mddulo de elasticidade dinamico (E) para as

formulac6es apds 28 dias de cura.

Figura 22 - Correlacdo entre 0 modulo de elasticidade estatico (MOE) e
dindmico (E) das formulagdes ap6s 28 dias de cura.

8 -
7y =0,3357x + 0,2882 .
= R2=0,9071
o
e
w ©
@]
=
5 .
4 T T T 1
13 15 17 19 21

E (GPa)

Os compadsitos cimenticios analisados apds 28 dias de cura apresentaram
alta correlacdo do médulo de elasticidade estatico com o dinamico, sendo R2 de
0,907. A tendéncia de correlacdo foi linear. Esses resultados demonstram a
eficiéncia dessa técnica para anélise do E. Adicionalmente, por ser uma analise
ndo destrutiva do material apresenta vantagens como maior facilidade, rapidez e
possibilidade de ser aplicada no material em uso.

A varia¢do do médulo cisalhamento (G) dos compdsitos submetidos ao
envelhecimento natural estd apresentada nas Figuras 23 e 24 para fibras e

nanofibrilas, respectivamente.
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Figura 23 - Evolucdo do mddulo de cisalhamento (G) dos fibrocimentos com
diferentes conteudos de fibras como reforgo, com o tempo de

envelhecimento natural.
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Figura 24 - Evolucdo do médulo de cisalhamento (G) dos fibrocimentos com
diferentes conteidos de nanofibrilas como reforgo, com o tempo de

envelhecimento natural.
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As formulagdes testemunha e com 1,0% de fibras apresentaram
tendéncia de reducdo do G quando submetidas ao envelhecimento natural
(FIGURA 23) e todas com nanofibrilas uma tendéncia de aumento do G
(FIGURA 24). Adicionalmente, é verificado que as formulagGes com fibras
apresentaram valores médios para o G superiores as formulagdes com
nanofibrilas.

A variacdo do modulo cisalhamento (G) dos compdsitos submetidos ao
envelhecimento em laboratério esta apresentada nas Figuras 25 e 26 para fibras e

nanofibras, respectivamente.

Figura 25 - Evolugdo do modulo de cisalhamento (G) dos fibrocimentos com
diferentes conteudos de fibras como reforgo, com o tempo de
envelhecimento em laboratorio.
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Figura 26 - Evolucdo do médulo de cisalhamento (G) dos fibrocimentos com
diferentes conteidos de nanofibrilas como reforgo, com o tempo de
envelhecimento em laboratdrio.

13 — Testemunha MNO5 ——N1.0 ne2 .0
1.2
- 1.1 4
o
Q
1.0
)
0.9 4
0.8
T T T T T T T T

: — .
0 20 40 60 80 100 120 140 160
Tempo (dias)

De forma geral, todos 0s compdsitos cimenticios apresentaram tendéncia
de aumento do G quando submetidas ao envelhecimento laboratério (FIGURA
25 e 26). Além disso, é verificado que todas as formulagBes apresentaram
valores médios para o G inferiores & formulacdo testemunha. Esses resultados
indicam que a porcentagem de reforgo adicionado nos fibrocimentos ndo foi
suficiente para aumentar o valor de G, e ao contrario do esperado obteve-se uma
tendéncia de redugdo do G com o aumento do contetdo de reforco de
nanofibrilas.

As propriedades fisico-mecanicas dos compdsitos cimenticios estdo
diretamente relacionadas com a adesdo da fibra na matriz. Micrografias obtidas

no MEV possibilitam verificar a interface refor¢co-matriz e 0 comportamento do
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material na ruptura apds 28 dias de cura, envelhecimento natural e
envelhecimento em laboratorio.

Os valores médios inferiores do MOR (TABELA 7), ap6s 28 dias de
cura, verificados para as formulagbes com fibras quando comparadas com as
com nanofibras podem estar relacionados com perda de aderéncia das fibras com
a matriz (FIGURA 27 a-b). Esse fato pode ter ocorrido devido a maior variacdo
dimensional das fibras. Essa alteracdo na dimenséo das fibras submete a zona de
transicdo fibra/matriz a tensdes, ocasionando colapso na regido fraca (SOTO,
2010). As formulagbes com nanofibras (FIGURA 27 c-d) apresentaram maior

aderéncia do reforco com a matriz.

Figura 27 - MEV da superficie de fratura demonstrando a aderéncia entre as
fibras e a matriz cimenticia dos compdsitos ap6s 28 dias de cura,

reforcados com: a) 0,5% de fibras; b) 2,0% de fibras; c) 0,5% de
nanofibras; d) 2,0% de nanofibras.

20 pm
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A Figura 28 apresenta as consequéncias das intempéries nos compdésitos
cimenticios expostos ao envelhecimento natural (FIGURA 28a-c) e em
laboratdrio (FIGURA 28b-d). A aderéncia das fibras na interface fibras-matriz
dos fibrocimentos exposto a intempéries (FIGURA 28a) foi menor que a dos
expostos ao envelhecimento em laboratério (FIGURA 28b). Segundo Santos et
al. (2011) e Savastano Junior, Warden e Coutts (2005) os danos na interface
ocorrem devido aos ciclos de umedecimento e secagem que resultam em
variagdo do volume das fibras. As formulagdes com nanofibrilas (FIGURA 28c-
e) apresentaram maior aderéncia na interface fibras-matriz que as com fibras
(FIGURA 28a-b) ap6s ambos os envelhecimentos. A elevada area superficial
das nanofibrilas pode ter possibilitado maior contato do reforco com a matriz

cimenticia, possibilitando maior aderéncia.



Figura 28 - MEV da superficie de fratura dos compositos com 2,0% de fibras apds envelhecimento a) natural e b) em g
laboratério; e com 2,0% de nanofibrilas ap6s envelhecimento ¢) natural; d) natural, destaque para interface
nanofibrilas e €) em laboratorio.
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Os compositos cimenticios reforcados com 0,5% de fibras (FIGURA
29a) e os com 2,0% de fibras (FIGURA 29b), apds 28 dias de cura,
apresentaram nas superficies de fratura similaridade, verificando que as fibras
foram rompidas e ndo arrancadas da matriz em sua grande maioria. Segundo
Correia, Santos e Savastano Junior (2015) quando, ap6s a ruptura dos
compositos, as fibras sdo predominantemente arrancadas da matriz, o compoésito
cimenticio possui um comportamento com maior tenacidade e quando a maioria

das fibras é rompida o compdsito tem um comportamento fragil.

Figura29 - MEV da superficie de fratura demonstrando o rompimento das
fibras dos compdsitos ap6s 28 dias de cura, refor¢cados com: a)
0,5% de fibras; b) 2,0% de fibras.

% e

A Figura 30 (a-b) mostra uma grande quantidade de agulhas em torno
das nanofibrilas, ap6s 28 dias de cura. Essas estruturas sao provavelmente o0s
monosulfoaluminatos, como a etringita [(CAs(AI(OH)s)2(SO4)3(H20)257)], as
quais fazem com que o compdsito apresente maior porosidade. Porém, apos 0s
compositos serem submetidos ao envelhecimento natural (FIGURA 30c), foi
observada reducdo significativa das agulhas de etringita, o que pode estar
relacionado a reprecipitacdo dos produtos de hidratacdo do cimento dentro ou ao
redor das fibras e a carbonatagcdo natural que ocorre ao longo dos ciclos de
envelhecimento (ALMEIDA et al., 2013; P1ZZOL, 2013), o que aumenta a
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adesdo entre as fibras e matriz, resultando em uma estrutura mais compacta e
obtendo, assim, maior densidade do compdsito (FIGURA 15) e diminui¢do da
porosidade (FIGURA 17). Segundo Tonoli et al. (2016) a redugdo das fases
hidratadas é resultado da carbonatacdo natural que ocorre durante o
envelhecimento dos compositos. Esses resultados estdo de acordo com o0s
verificados para as propriedades fisicas dos compositos cimenticios. Mendes
(2014) ao avaliar o desempenho de fibrocimentos extrudados produzidos com
polpas celulésicas modificadas com silanos também observou grande quantidade

de etringita em torno das fibras de celulose ap6s 28 dias de cura.

Figura 30 - MEV da superficie de fratura demonstrando presenca de etringita
nos compositos apos 28 dias de cura, reforcados com 2% de
nanofibrilas: a) ap6s 28 dias de cura (600x); b) ap6s 28 dias de cura
(1000x); c) apds envelhecimento natural (500x).
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4.3 Efeito da utilizagdo de hibridos fibras-nanofibrilas de juta nas
propriedades fisico-quimicas e na durabilidade de fibrocimentos

extrudados

A porcentagem de reforgo utilizado influenciou na mistura durante o
processo de extrusdo. A formulagdo em que foi utilizado como reforgo um
hibrido com 1,5% de nanofibrila e 0,5% de fibras apresentou uma mistura mais
homogénea que as outras formulagbes estudadas (FIGURA 31). Esse fato
facilitou a extrusdo desse composito resultando em maior rendimento de corpos

de prova.

Figura 31 - Mistura com 1,5% de nanofibrilas e 0,5% de fibras: a) extrusdo; b)
retirada dos corpos de prova.

Nas Figuras 32 a 34 estdo apresentados os valores médios para

densidade aparente, absorcéo de 4gua e porosidade aparente, respectivamente.
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Figura 32 - Valores médios e desvios padrdo da densidade aparente dos
compdsitos reforcados com hibridos fibras-nanofibrilas ap6s 28
dias de cura, 150 dias de envelhecimento natural e 150 dias de
envelhecimento em laboratério.
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Legenda: Valores seguidos de mesma letra, mindscula para ap6s 28 dias, maiuscula para
com envelhecimento em laboratorio e maiuscula em italico para com envelhecimento
natural, ndo diferem estatisticamente pelo teste de Scott Knott a 5% de significancia.
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Figura 33 - Valores médios e desvios padrdo da absorcdo de &agua dos
compdsitos reforcados com hibridos fibras-nanofibrilas ap6s 28
dias de cura, 150 dias de envelhecimento natural e 150 dias de
envelhecimento em laboratério.
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Legenda: Valores seguidos de mesma letra, mindscula para apés 28 dias, maidscula para
com envelhecimento em laboratério e maidscula em itdlico para com envelhecimento
natural, ndo diferem estatisticamente pelo teste de Scott Knott a 5% de significancia.
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Figura 34 - Valores médios e desvios padrdo da porosidade aparente dos
compdsitos reforcados com hibridos fibras-nanofibrilas ap6s 28
dias de cura, 150 dias de envelhecimento natural e 150 dias de
envelhecimento em laboratério.
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Legenda: Valores seguidos de mesma letra, minascula para ap6s 28 dias, maidscula para
com envelhecimento em laboratério e maitscula em italico para com envelhecimento
natural, ndo diferem estatisticamente pelo teste de Scott Knott a 5% de significancia.

ApoOs 28 dias de cura as formulagbes com maior conteldo de
nanofibrilas apresentaram valores médios de densidade aparente, absor¢do de
agua e porosidade aparente maiores que as demais formulagdes (TABELA 8).
Em geral, os compdésitos cimenticios com 2% de nanofibrilas (FO) e com
hibridos 1,5% de nanofibrilas-0,5% de fibras (F25) apresentaram maiores
valores de DA (FIGURA 32). Tal fato pode ser explicado pela maior area
superficial das nanofibirlas que possibilitam melhor interacdo nanofibrila-matriz

e consequentemente maior densidade. Segundo Fonseca et al. (2016) maiores
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valores de DA podem ser justificados também pela otimizacdo no
empacotamento das matérias-primas durante a extrusdo, devido ao conteido de
nanofibrilas atuarem como um plastificante e melhorar a coesdo da mistura.
Adicionalmente, ap6s a cura ndo ocorreu variacao significativa da DA reduzindo
de 1,0% (F50) para 0,5% (F75) a quantidade de nanofibrilas utilizadas nos
hibridos. Entretanto, essa reducdo do conteldo de nanofibrilas para essas
formulag6es resultou no aumento da AA (FIGURA 33) e PA (FIGURAS 34).

Na Figura 32 é verificado aumento da densidade aparente dos
compositos cimenticios apds envelhecimento natural. Esse comportamento pode
ser resultado da reprecipitacdo dos produtos de hidratacdo do cimento e da
carbonatagdo natural que ocorre devido & exposicdo a intempéries (ALMEIDA
et al., 2013; PIZZOL, 2013). Almeida et al. (2013), ao estudar fibrocimentos
reforcados com celulose de eucalipto observaram essa mesma tendéncia de
redugdo da DA com o envelhecimento. Esses mesmos autores encontraram
valores para DA aos 28 dias e apds um ano de exposicdo de aproximadamente
1,55 e 1,70 g/cm3, respectivamente.

Comparando os resultados aos 28 dias de cura e apds o envelhecimento
natural, foi observada, em todos os compositos cimenticios reducdo da absorcdo
de agua (FIGURA 33) e da porosidade aparente (FIGURA 34). Esse fato pode
estar relacionado ao preenchimento das fissuras das fases iniciais pelos produtos
de hidratagdo do cimento. Acredita-se que os produtos de hidratagcdo do cimento
foram depositados/reprecipitados principalmente na interface reforco-matriz
(FARRAPO, 2015; HANNANT; HUGHES, 1986; TONOLI et al., 2010). A
tendéncia da hidratacdo do cimento é reduzir os espagos vazios ao redor do
reforco, consequentemente, diminuir a absorcdo de &gua e a porosidade
aparente. Adicionalmente, o preenchimento desses espagos vazios ou poros com
produtos de hidratacdo do cimento resulta no aumento da densidade aparente
(FARRAPO, 2015; FENGEL; WEGENER, 1984; MOHR; BIERNACKI;
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KURTIS, 2007; MOHR; NANKO; KURTIS, 2005; TONOLI et al., 2010). O
mesmo comportamento de redugdo da AA e PA e aumento da DA foi verificado
comparando as formula¢bes submetidas ao envelhecimento em laborat6rio com
as submetidas ao envelhecimento natural. Fato que pode ser justificado pelo fato
de no laborat6rio os compdsitos ndo estarem sujeitos a acdo da dgua de chuva,
gue pode provocar a hidratacdo do cimento.

Brasileiro, Vieira e Barreto (2013) ao estudar o uso de fibra de coco na
producdo de compositos cimenticios e a influéncia da adigdo de areia nas
propriedades fisico-mecanicas dos compositos encontraram valores de DA entre
0,99 a 2,00 g/cm3, AA entre 12 a 37% e de PA entre 23 a 37%, ap0s a cura. Os
valores encontrados nesse trabalho estdo préximos da faixa de valores obtidos
por esses autores.

Correia, Santos e Savastano Junior (2015) estudando o efeito da
carbonatacdo acelerada em fibrocimentos reforcados com hibridos de polpa e
nanofibrilas de eucalipto encontraram valores de 1,5 g/cmd, e 1,4 g/cm? para DA,
24,3% e 25,1% para AA e 36% e 36% para PA das formulagdes com hibrido 8%
polpa-1% nanofibrilas e com 9% de polpa, respectivamente. J& Fonseca et al.
(2016) analisando o efeito da adicdo de diferentes porcentagens de nanofibrilas
de eucalipto nas propriedades fisico-mecanicas de fibrocimentos apés 28 dias de
cura encontraram valores de 1,91 g/cm? e 1,85 g/cm3 para DA, 6,0% e 12,1%
para AA e 11,5% e 22,4% para PA das formula¢es com 0,5% de nanofibrilas e
1,0% de nanofibrilas, respectivamente. Esses resultados estdo de acordo com os
encontrados nesse trabalho, no qual, de forma geral, foram observados maiores
valores para DA, AA e PA para as formulagdes com nanofibrilas.

Na Tabela 8 estdo apresentados os valores médios para MOR, MOE,

LOP e tenacidade dos compdsitos.
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Tabela 8 - Valores médios das propriedades mecénicas dos compésitos
reforcados com hibridos fibras-nanofibrilas de juta.
Condicdo LOP MOR MOE Tenacidade Relacdo
(MPa) (MPa) (GPa) (kd/m?) MOR/LOP
FO 100%b  104%b  52%p  021%%a  1,02%%a
F25 107%%a 1102 56®Ya 021072  1,03%%a
F50 2_8 100%p  100°bp  470%b  0180Yb 1,004
F75 dias 9,1 03¢ 9109¢  4302¢  0140Y¢ 1,004
F100 9,303 ¢ 940¢  600a 014%c¢c 10109,
FO 103%b  103®p 44093  02609bp 1,000,
F25 114@Da 119093 52085 0340395  1040M4
F50 EN 106©%b 107%7b 4009a  024%Yp 101094
F75 9,803 ¢ 9,803 ¢ 40073 01303d 10004
F100 9,6 ¢ 990p 490893  018@N¢  1,030M4
FO 8,5 a 88%Ja 3509p  01709p 104094
F25 9,792 4 97%%a  400p  020°%a  1,009%4
F50 EL 86°Ya 89@p  350p  0170p 1,044
F75 6,30 b 6,400¢c 32095  0120Y¢  1,020M4
F100 8,4 @ a 8409y 4703  014@¥¢c 1000,

T= testemunha; EN= Envelhecimento natural, EL= Envelhecimento em laboratério;
MOR=médulo de ruptura; LOP=limite de proporcionalidade; e MOE=mddulo de
elasticidade estatico. Valores dentro dos parénteses correspondem ao desvio-padréo.
Médias seguidas de mesma letra ndo diferem estatisticamente pelo teste de média Scott-
Knott, a 5% de significancia.

Os compositos reforcados com hibridos com 1,5% de nanofibrilas e
0,5% de fibras (F25) apresentaram valores médios para as propriedades
mecénicas analisadas maiores que as formulagcfes restantes, tanto ap6s a cura
guanto apds ambos os envelhecimentos (TABELA 8). Este comportamento
indica que essa formulagdo apresenta maior desempenho mecénico e
durabilidade, mesmo quando submetidos a intempéries. As fibras em compdsitos

cimenticios atuam como reforgo em macro escala evitando sua fratura fragil
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apos iniciada a fissuracdo, devido a distribuicdo de microfissuras ao longo do
material e interceptacdo da trinca pelas fibras. As nanofibrilas agem como
refor¢cos em nanoescala, formando uma rede de ligagcBes que atuam como ponte
para transferéncia de tensdo nas microfissuras e como resultado diminuem a
propagacdo das mesmas na matriz. Nesse sentido, a utilizacdo de hibridos com
1,5 % de nanofibrilas e 0,5% de fibras possibilitou a combinacdo dos efeitos de
cada tipo de reforco e com isso propriedades mecanicas superiores a dos
compositos em que as fibras ou nanofibrilas trabalharam de maneira isolada,
F100 e FO respectivamente, possibilitando a produgdo de um compdsito mais
resistente.

De forma geral, nas trés condi¢Ges analisadas (ap6s 28 dias de cura,
envelhecimento natural e em laborat6rio) os hibridos utilizados como reforgo
nos fibrocimentos apresentaram uma tendéncia de reducdo do médulo de ruptura
e da tenacidade, com a reducdo da propor¢do de nanofibrilas (TABELA 8).
Entretanto, isso ndo foi observado analisando as formulagfes com 2% de
nanofibrilas (FO) e com 2% de fibras (F100). O MOR est4 relacionado com a
capacidade de as fibras atuarem como refor¢co, ou seja, a capacidade de
distribuirem e reduzirem as tensdes ao longo do corpo de prova quando o
mesmo € submetido a uma carga ou tensdo. Segundo Teixeira (2015) o valor do
MOR indica a interacdo e distribuicdo de tensdes entre a fibra e a matriz, além
da resisténcia a tracdo na flexdo. Nesse contexto, devido a ligagdo da celulose
nanofibrilada com a matriz, as nanofibrilas contribuiram para aumentar a
resisténcia a tracdo na flexdo dos compdsitos cimenticios (CORREIA;
SANTOS; SAVASTANO JUNIOR, 2015).

Na Tabela 8 observa-se que, ao contrdrio do esperado, ap6s o
envelhecimento natural ocorreu aumento do LOP, MOR e tenacidade dos
compositos quando comparados aos valores obtidos apds a cura e apds o

envelhecimento em laboratério. Estes resultados indicam que a aderéncia entre o
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reforco e a matriz melhorou apds o envelhecimento natural, o que pode estar
relacionado com a reprecipitacdo de produtos de hidratacdo do cimento no
interior e ao redor das fibras e nanofibrilas e consequente preenchimento dos
poros na interface entre o reforco e a matriz (SAVASTANO JUNIOR;
DANTAS; AGOPYAN, 1994). Segundo Tonoli et al. (2010) a exposi¢do do
composito a agua durante o envelhecimento, ou seja, a reintroducdo de agua no
sistema ap6s periodo de cura, reativa a dissolucio dos ions (principalmente Ca®")
de grdos anidros e de fases cimenticias menos estaveis como o Ca(OH),. Esses
ions serdo transportados e reprecipitados geralmente nos locais onde ha poros na
matriz cimenticia, como na interface entre fibras e matriz. Essa reprecipitagdo
dos produtos de hidratagdo do cimento, ao redor das fibras, melhora a aderéncia
entre fibras e matriz. Esses resultados estdo coerentes com os encontrados para a
porosidade aparente dos compdsitos (FIGURA 33), em que foi verificada uma
reducéo da porosidade com o envelhecimento natural.

Os resultados apresentados na Tabela 8 demonstram que as fibras e
nanofibrilas utilizadas como reforco nos compositos cimenticios expostos a
intempéries ndo apresentaram degradagdo alcalina suficiente para que perdessem
sua capacidade de reforco na matriz cimenticia. A degradacdo alcalina causa
alteracfes no desempenho mecanico, dependendo da idade do compdsito e das
condigdes de exposicdo (BLANCO et al., 2010). Teixeira (2015) ao estudar o
efeito das fibras de curaud e de polipropileno no desempenho de compdsitos
cimenticios produzidos por extrusdo observou ap6s o envelhecimento acelerado
de 200 ciclos aumento dos valores de MOR dos fibrocimentos estudados. O
aumento do modulo de ruptura pode estar relacionado com a agcdo combinada do
aumento da ligacdo quimica da fibra com a matriz, do processo de hidratacéo e
da petrificacdo e mineralizacdo das fibras (BENTUR; AKERS, 1989).

Correia, Santos e Savastano Junior (2015) estudando o efeito da

carbonatacdo acelerada em fibrocimentos reforcados com hibridos de polpa e
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nanofibrilas de eucalipto encontrou valores de 4,1 MPa e 3,9 MPa para o LOP,
9,8 MPa e 9,2 MPa para 0 MOR, 12,1 GPa e 10,4 GPa para 0 MOE e 1,9 kJ/m?
e 3,1 ki/m? para a tenacidade das formulacBes com hibrido 8% polpa-1%
nanofibrilas e com 9% de polpa, respectivamente. Esses resultados estdo de
acordo com os encontrados nesse trabalho para a formulacdo com hibrido 0,5%
de fibras e 1,5% de nanofibrilas que apresentou valores médios para as
propriedades mecanicas maiores que para 0s compositos apenas com fibras.

A variagdo do modulo de elasticidade dindmico (E) dos compdsitos
submetidos ao envelhecimento natural e em laboratdrio estd apresentada nas

Figuras 35 e 36, respectivamente.

Figura35- Evolugdo do modulo de elasticidade dinamico (E) dos
fibrocimentos com diferentes contetdos de hibridos nanofibrilas-
fibras como reforgo, com o tempo de envelhecimento natural.
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Figura36 - Evolugdo do modulo de elasticidade dinamico (E) dos
fibrocimentos com diferentes contetdos de hibridos nanofibrilas-
fibras como reforco, com o tempo de envelhecimento em
laboratorio.
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O médulo de elasticidade dindmico dos compositos envelhecidos
naturalmente apresentou uma tendéncia inicial de redugdo para todas as
formulagbes (FIGURA 35). Entretanto, ap6s aproximadamente 60 dias de
envelhecimento, o0 E dos compoésitos expostos ao envelhecimento natural
apresentou um aumento gradual com o tempo, demonstrando que 0s
fibrocimentos ficaram mais rigidos com a exposicdo a intempéries. Fonseca et
al. (2016) estudando as propriedades fisico-mecanicas de fibrocimento reforcado
com 1,0% de nanofibrilas de eucalipto observaram esse mesmo comportamento.
Correia (2015) estudando fibrocimentos reforgados com hibridos de polpa e
nanofibrilas de eucalipto também verificou aumento do mddulo de elasticidade
dindmico dos compdsitos submetido ao envelhecimento. Segundo esse autor,
esse aumento esta relacionado a carbonatacdo natural e continuo processo de

hidratacdo da matriz cimenticia.
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A formulacdo que obteve maior E ap6s o envelhecimento natural
(FIGURA 35) foi a com reforco hibrido de 1,5% de nanofibrilas e 0,5% de fibras
(F25), seguida da com 2% de fibras (F100). As nanofibrilas podem ter atuado
como ponte entre as fibras e a matriz e com isso resultou em melhor aderéncia
refor¢o na matriz e maior rigidez do compaésito.

Os compdsitos cimenticios submetidos ao envelhecimento em
laboratério, em geral, apresentaram aumento do modulo de elasticidade
dindmico com o tempo (FIGURA 36). Somente a formulagdo com 2% de
nanofibrilas (F0), nessa condic¢do de envelhecimento, obteve reducgdo da rigidez
com o tempo. Esse resultado pode estar relacionado a uma mé distribuicdo das
nanofibrilas na matriz (FONSECA et al.,, 2016). Outro fator que pode ter
contribuido para reducdo do E do composito com 2% de nanofibrilas é alta
relacdo agua/cimento utilizada nessa formulagdo. Segundo Almeida (2012), o
aumento da relacdo agua/cimento resulta em reducdo do médulo de elasticidade
dindmico.

Os valores médios obtidos para o mddulo de elasticidade estético
(TABELA 8) foram inferiores aos obtidos para o mddulo de elasticidade
dindmico (FIGURAS 35 e 36). De acordo com Mehta e Monteiro (2008), o
maodulo de elasticidade dindmico é maior que o modulo de elasticidade estatico,
devido a deformacdo instantanea no corpo de prova durante o ensaio dinamico
ser pequena, ndo levando a formacéo de nenhuma microfissura e também néo
resultando em fluéncia, ao contrario do ensaio estatico, que mede as
deformacgdes resultantes do carregamento.

A varia¢do do médulo cisalhamento (G) dos compésitos submetidos ao
envelhecimento natural e em laboratério estd apresentada nas Figuras 37 e 38,

respectivamente.
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Figura 37 - Evolucdo do moédulo cisalhamento (G) dos fibrocimentos com
diferentes conteidos de hibridos nanofibrilas-fibras como reforco,
com o tempo de envelhecimento natural.
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Figura 38 - Evolucdo do moédulo cisalhamento (G) dos fibrocimentos com
diferentes conteidos de hibridos nanofibrilas-fibras como reforco,
com o tempo de envelhecimento em laboratério.
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Os compdsitos cimenticios reforcados com 2,0% de fibras (F100)
apresentaram maior moédulo de cisalhamento tanto durante o envelhecimento
natural (FIGURA 37) quanto durante o envelhecimento em laboratdrio. Esses
resultados indicam em uma situacdo em que esse material seja submetido ao
cisalhamento, as fibras sdo capazes de se deformar plasticamente de modo a se
alinharem ao esfor¢o principal, evitando que o compoésito seja rompido por
cisalhamento.

De forma geral, os compositos cimenticios apresentaram uma tendéncia
de aumento do médulo de cisalhamento com o tempo apds serem submetidas a
ambos os envelhecimentos (FIGURAS 37 e 38). Apenas a formulacdo com
hibridos com 1,0% de fibras e 1,0% de nanofibrilas apresentaram reducéo do G
apos envelhecimento natural (FIGURA 37). Esse fato pode estar relacionado a
uma ma distribuicdo do reforco na matriz para essa formulacéo.

Os resultados mecanicos obtidos para 0s compdsitos cimenticios
estudados estdo relacionados com a aderéncia do reforgo com a matriz. De
forma geral, ocorreu aumento do MOR com o envelhecimento natural e reducéo
com o envelhecimento em laboratério (TABELA 8). Esses resultados podem
estar relacionados aos produtos de hidratagdo do cimento que foram formados
nas formulacGes expostas a intempéries (FIGURA 39a) resultando em aumento
da aderéncia fibra-matriz quando comparados aos compdsitos envelhecidos em
laboratorio (FIGURA 39d). O processo de hidratacéo é responsavel por diminuir
a separacdo entre as superficies cimenticias (TEIXEIRA, 2015). A reidratacéo
dos produtos do cimento ao redor das fibras/nanofibrilas reduz o espago vazio
entre o reforgo e a matriz. Adicionalmente, é verificado que as formulagdes com
maior contetido de nanofibrilas apresentaram, em geral, maior MOR (TABELA
8). Segundo Correia (2015), maiores valores para 0 mddulo de ruptura sdo
atribuidos & habilidade de ligagdo das nanofibrilas com a matriz (FIGURAS
39b-e).
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Figura 39 - MEV da superficie de fratura demonstrando a aderéncia entre as
fibras e a matriz cimenticia dos compoésitos com 1,5% de
nanofibrilas e 0,5% de fibras: a) apos envelhecimento natural; b)
apos envelhecimento natural, com destaque para refor¢o atuando
nas microfissuras; c¢) ap6s envelhecimento natural, com destaque
para as nanofibrilas; d) apds envelhecimento em laboratério; e)
apos envelhecimento em laboratorio, com destaque para reforgo
atuando nas microfissuras; c) apés envelhecimento em laboratério,

com destaque para as nanofibrilas.
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O melhor desempenho mecénico (TABELA 8) e durabilidade, apés o
envelhecimento, verificados para os compositos reforcados com hibridos com
1,5% de nanofibrilas e 0,5% de fibras quando comparados as formulagdes
apenas com fibras ou com nanofibrilas pode ter ocorrido devido a sinergia
observada entre os dois reforgos (FIGURA 39). Enquanto as fibras atuam como
reforco em macro escala (FIGURAS 39a-d), as nanofibrilas agem nas
microfissuras (FIGURAS 39b-e). Além das nanofibrilas atuarem como ponte de
ligacdo entre as regifes da matriz, atuam também ligando as fibras a matriz
(FIGURAS 39c-f).
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As caracteristicas das superficies de fratura possibilitam melhor
entendimento dos resultados mecanicos. Os compdsitos cimenticios submetidos
ao envelhecimento natural (FIGURA 40a) apresentaram valores médios de
tenacidade superiores aos envelhecidos em laboratério (FIGURA 40b). Segundo
Pizzol (2013), a energia especifica ou tenacidade esta associada com os
mecanismos de tenacificacdo relacionados as fibras que agem no processo de
fratura, como arrancamento (pull-out), desprendimento (debond), pontes
(bridging) e fratura das fibras. O rompimento das ligagdes de hidrogénio na
interface fibra-matriz permite o arrancamento (pull-out) das fibras, resultando
um compdsito com maior tenacidade. J& se as ligagdes fisicas (oriundas do
empacotamento e da densificacdo do material) e as ligagcdes quimicas (pontes de
hidrogénio) entre o reforco e a matriz sdo muito fortes, ndo corre o
escorregamento da fibra e sim sua ruptura, resultando na reducéo da tenacidade
do compdsito. Para que o compdsito ndo apresente um comportamento fragil
deve existir um equilibrio entre as forcas de adesdo fibra-matriz e os
mecanismos de escorregamento das fibras (COUTTS, 1988; TONOLI et al.,
2009).

Figura 40 - MEV da superficie de fratura demonstrando arrancamento das fibras
dos compdsitos reforcados com hibridos com 1,0% de nanofibrilas e
1,0% de fibras, apos: a) envelhecimento natural; b) envelhecimento
em laboratorio.
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5 CONCLUSOES

Os resultados encontrados indicam que o processamento, o desempenho
mecanico e fisico e a microestrutura dos compdsitos sdo diretamente
influenciados pelas propriedades quimicas, morfologicas e mecénicas da fibra
utilizada como reforco. Destaca-se também a importdncia de entender o
desempenho dos fibrocimentos nas idades iniciais e a longo prazo (ap6s
envelhecimento natural). De forma geral, o compdsito cimenticio que
apresentou melhor desempenho mecénico foi o hibrido com 1,5% de
nanofibrilas e 0,5% de fibras, devido ao trabalho sinergético desses dois tipos de
reforco.

Algumas consideragdes finais sobre cada estudo realizado no presente
trabalho séo apresentadas:

Caracterizacdo das fibras de juta in natura e fibras tratadas com NaOH e

nanofibrilas: O método utilizado para produzir as nanofibrilas foi eficiente para
gera-las por desfibrilagdo mecénica e formar agregados de microfibrilas. A
fibrilacdo aumenta com mais ciclos de passagem no moinho, sendo que 30
passagens resultaram em maior rendimento de nanofibrilas. Além disso, destaca-
se que esse método nao altera as caracteristicas quimicas e térmicas do material.
Fato importante quando se deseja manter as propriedades das fibras utilizadas.

Comparacao do efeito da utilizacdo de fibras e nanofibrilas de juta como

reforco em fibrocimento extrudado: As formulagbes com nanofibrilas

apresentaram, de forma geral, maiores valores médios para a densidade aparente,
absorcdo de &gua e porosidade aparente em relacdo as demais formulagdes. Com
relacdo as propriedades mecanicas foi observado que apos as trés condicBes
analisadas (28 dias de cura, envelhecimento natural e em laborat6rio) as
formulagGes com maior conteddo de reforco, tanto 2,0% de fibras quanto 2,0%
de nanofibrilas, apresentaram propriedades mecénicas superiores as restantes.

Os compdsitos cimenticios com 2,0% de nanofibrilas foram os que apresentaram
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maiores valores de tenacidade nas trés condi¢des analisadas. Ja os compositos
com 2,0% de fibras apresentaram maiores valores de rigidez ap6s 28 dias de
cura e envelhecimento em laboratorio, ndo diferenciando estatisticamente das
outras formulacBGes ap6s envelhecimento natural. O médulo de ruptura e o
limite de proporcionalidade ndo diferenciaram estatisticamente para as
formulagbes com 2,0% de fibras e 2,0% de nanofibrilas apds ambos os
envelhecimentos. A avaliacdo por vibracdo em frequéncias naturais permitiu
identificar os aumentos de rigidez (E) dos compdsitos em fun¢do do tempo de
exposicdo as intempéries. Foi demonstrado também que esta técnica nédo
destrutiva permitiu identificar o aumento da rigidez devido a inclusdo do maior
conteudo tanto de fibras quanto de nanofibrilas com o envelhecimento natural.
Efeito da utilizagdo de hibridos fibras-nanofibrilas de juta nas
propriedades fisico-quimicas e na durabilidade de fibrocimentos extrudados: A
formulacdo com 2,0% de nanofibrilas apresentou, de forma geral, maiores
valores médios para densidade aparente, absorcdo de agua e porosidade. Os
compdsitos reforcados com hibridos com 1,5% de nanofibrilas e 0,5% de fibras
(F25) apresentaram valores médios para as propriedades mecénicas analisadas
maiores que as formulacdes restantes, tanto apds a cura quanto apds ambos 0s
envelhecimentos. Este comportamento indica que essa formulacdo apresenta
maior desempenho mecénico e durabilidade, mesmo quando submetidos a
intempéries. A utilizacdo de hibridos com nanofibrilas e fibras como reforco
possibilitou a combinacdo dos efeitos de cada tipo de reforco e com isso
propriedades mecénicas superiores a dos compoésitos em que as fibras ou
nanofibrilas trabalharam de maneira isolada, resultando na producdo de um
composito mais resistente. O mddulo de elasticidade dindmico dos compdsitos
envelhecidos naturalmente apresentou um aumento gradual com o tempo,
demonstrando que os fibrocimentos ficaram mais rigidos com a exposicao a

intempéries.
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