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RESUMO

O cimento Portland € o aglomerante mais utilizado na construcdo civil, com diversas
aplicacBes para producdo de diferentes compositos, seja para fins estruturais ou de
acabamento. Alguns autores indicam que esse material € um dos mais consumidos no mundo,
e que, através do seu processo de producdo, libera uma grande quantidade de COo,
responsavel por cerca de 9% da emissd@o mundial desse gas. Com isso, surge a necessidade do
emprego e estudo de materiais que gerem menos impacto ao meio ambiente, como é o caso
dos geopolimeros. Esse material € definido como sendo polimeros minerais produzidos a
partir da ativacéo alcalina de precursores ricos em alumina e silica, apresentando propriedades
superiores ao cimento Portland de durabilidade, resisténcia ao fogo e acidos e resisténcia a
compressdo. Outra grande vantagem é a possibilidade da utilizacdo de rejeitos agroindustriais
para a producdo desses compositos, ja que esses rejeitos possuem caracteristicas favoraveis a
sintetizacdo geopolimérica, como é o exemplo da cinza da casca de arroz, casca de café, lama
vermelha, escdria de alto forno, rejeito de barragem de minério de ferro, dentre outros. Dessa
forma, o presente trabalho visa apresentar possibilidades alternativas para o uso de
aglomerantes sustentaveis, a partir da producdo e analise de geopolimeros a base de
metacaulim com adi¢do do residuo da casca de café (CC). Os resultados demonstraram que ao
adicionar a CC nos compositos, uma menor durabilidade quando submetidos a solucdo de
acido sulfurico (H2SO4) e uma maior absorcdo de agua foi encontrada. Além disso, houve
uma reducdo nos tempos iniciais e finais de pega (reducdo de 4 a 81%) e também maior
liberagdo de calor (aumento de 1,7 a 17,3%). Por fim, ao ser adicionado 2% de CC moida nos
compositos, a resisténcia a tracdo na flexdo aumentou (de 4 a 51%) e a resisténcia a
compressdo ndo apresentou diferencas perceptiveis. Desse modo, concluiu-se que 0s
aglomerantes sustentaveis com o aproveitamento de rejeitos agroindustriais possuem grande
potencial para serem aplicados como um material alternativo ao cimento Portland.

Palavras-Chave: Aglomerante sustentavel. Geopolimeros. Rejeitos agroindustriais.



ABSTRACT

Portland cement is the most used binder in civil construction, with several applications for the
production of different composites, whether for structural or finishing purposes. Some authors
indicate that this material is one of the most consumed in the world, and that, through its
production process, releases a large amount of COz, responsible for about 9% of the world's
emission of this gas. With this, the need arises for the use and study of materials that generate
less impact on the environment, as is the case of geopolymers. This material is defined as
mineral polymers produced from the alkaline activation of precursors rich in alumina and
silica, presenting properties superior to Portland cement in terms of durability, resistance to
fire and acids and compressive strenght. Another great advantage is the possibility of using
agro-industrial waste for the production of these composites, since these wastes have
favorable characteristics for geopolymer synthesis, as is the example of rice husk ash, coffee
husks, red mud, blast furnace slag, iron ore dam tailings, among others. Thus, this work aims
to present alternative possibilities for the use of sustainable binders, based on the production
and analysis of metakaolin-based geopolymers with the addition of coffee husk residue (CC).
The results showed that when CC was added to the composites, less durability was found
when subjected to sulfuric acid solution (H2SO4) and greater water absorption. In addition,
there was a reduction in initial and final setting times (reduction from 4 to 81%) and also
greater heat release (increase from 1.7 to 17.3%). Finally, when 2% of ground CC was added
to the composites, the flexural tensile strength increased (from 4 to 51%) and the compressive
strength did not show perceptible differences. Thus, it was concluded that sustainable binders
with the use of agro-industrial waste have great potential to be applied as an alternative
material to Portland cement.

Keywords: Sustainable binder. Geopolymers. Agro-industrial waste.
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CAPITULO 1 - CONSIDERACOES INICIAIS

1.1 INTRODUCAO

O cimento Portland (CP) é o aglomerante mais utilizado pela inddstria da construcao
civil, com producdo mundial de aproximadamente 4.000 a 4.500 milhGes de toneladas por ano
(SANTA, 2012). Sua aplicacdo se da como matriz na producao de diferentes compositos, com
grande destaque para a producdo do concreto de cimento Portland, apontado por diversos
autores como um dos materiais mais consumidos no mundo. Entretanto, a producdo do CP é
responsavel por 9% das emissBes totais de CO2 no mundo (WANG et al., 2022), sendo o
clinquer (principal componente do aglutinante) aceito pela comunidade cientifica como o
principal responsavel pela baixa sustentabilidade do concreto (CARVALHO et al., 2019).
Segundo Sumajouw e Rangan (2006), para producéo de 1,0 tonelada de cimento Portland sédo
exigidos aproximadamente 1,5 tonelada de recursos naturais ndo renovaveis e que ao final
desse processo é produzido 1,0 tonelada de CO..

O emprego de novos materiais e compositos com beneficios econémicos e ambientais
vem sendo considerados para aplicacdo na inddstria automotiva, construcdo civil, maéveis,
entre outros. Nesse sentido, alguns materiais cimenticios alternativos vem sendo estudados
como forma de utilizacdo com propriedades semelhantes ou até melhores do que os materiais
a base de CP, como é o caso dos geopolimeros (ADJEI et al., 2022).

Os geopolimeros sdo definidos como polimeros minerais produzidos a partir da
ativagdo alcalina de precursores ricos em alumina e silica (aluminossilicatos). Esses
geopolimeros pertencem a mesma familia dos aluminossicatos como as zeolitas, entretanto,
diferente das zeolitas, eles sdo compostos essencialmente de fases amorfas (YADAV et al.,
2020). A ativacdo alcalina, ou geopolimerizagédo, acontece em ambientes altamente alcalinos,
como em solucdes de KOH e NaOH, onde o material aluminossilicato trabalha como um
precursor na formacdo de uma estrutura polimérica formada por ligacGes interconectadas de
Si-O-Al (DA SILVA ROCHA et al., 2018). O material precursor é dissolvido no alto pH da
solugdo alcalina e em sequéncia ocorre a precipitacdo dos produtos geopoliméricos. Uma
formula empirica para esses polimeros minerais € apresentada como: Mn[-(SiO2)2-
AlO2]n-wH20, onde w é 1, 2 ou 3, M é um cation alcalino, como por exemplo potéssio ou
sodio, e n é o grau de polimerizagdo (DAVIDOVITS, 1994). Entretanto, a sintese
geopolimérica é um processo complexo e diversos parametros podem influenciar esse

processo, tal como a matéria-prima e sua granulometria, a mineralogia dos elementos, o tipo
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de ativador alcalino e sua molaridade, a temperatura de cura, entre outros (CRIADO, et al.
2007; LEMOUGNA, et al., 2013).

Quando comparados aos compositos a base de CP, eles apresentam propriedades
superiores de durabilidade, como elevada resisténcia a sulfatos e acidos, resisténcia ao fogo e
penetracdo de cloretos. Além de apresentarem elevados valores de resisténcia mecanica com
apenas horas de sintese, sua aplicacdo representa beneficios econémicos e ambientais, devido
a aplicacdo de residuos e subprodutos como material precursor (matéria-prima) (DUAN et al.,
2016).

Esses aglomerantes geopoliméricos surgem como uma alternativa ao CP com
consideraveis vantagens, considerando os aspectos das propriedades mecanicas, fisicas,
guimicas e ambientais. Para a producdo dos geopolimeros, diversos rejeitos possuem
caracteristicas favoraveis para sua aplicagdo como matéria-prima. O reuso desses subprodutos
industriais ou agroindustriais produz vantagens tanto do ponto de vista econémico quanto do
ponto de vista ambiental. Sua incorporagdo se torna uma fonte alternativa de matéria prima
para industrias, contribuindo assim para reducao na extracdo de recursos naturais e reducao no
uso de aterros. O reaproveitamento de subprodutos industriais em matrizes cimenticias pode,
em muitos casos, promover melhoras no comportamento mecanico e de durabilidade
(BORGES et al., 2019).

Alguns exemplos desses rejeitos podem ser citados, como a lama vermelha, escoria de
alto forno, cinza de casca de arroz, rejeito de barragem de minério de ferro, entre outros
(KAZE et al., 2017). Recentemente, diversas pesquisas vém apontando para as possibilidades
do uso de rejeitos agroindustriais para aplicacdo na tecnologia de geopolimeros, como por
exemplo, o uso de fibras vegetais para reforco de compdsitos geopolimericos (HUANG et al.,
2021), efeitos de micro celulose cristalina na sintese de geopolimerizacdo (FERREIRA et al.,
2021), uso da cinza da casca de arroz para producdo de geopolimeros sustentaveis (HOSSAIN
et al., 2021), utilizacdo da cinza da casca de café como fonte de solucdo alcalina para ativacao
de geopolimeros a base de escéria de alto forno (LIMA et al., 2022), entre outros.

Com o presente trabalho, serdo avaliadas as propriedades fisicas, mecanicas, quimicas
e microestruturais de um composito geopolimérico a base de metacaulim (MK) com a adi¢éo
de casca de café (CC). Espera-se agregar conhecimentos relacionados ao desenvolvimento de
novos materiais para construcdo civil e técnicas para engenharia, aliados a reutilizacdo de
rejeitos agroindustriais, j& que poucos trabalhos tratam da utilizacdo da CC aplicadas em

geopolimeros.
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1.2 ESTRUTURA DO TRABALHO

Este trabalho sera organizado em quatro capitulos, seguindo a ordem e 0s seguintes
conteddos abordados: No Capitulo 1, sera apresentada a introducdo e contextualizacdo do
trabalho, as contribuicdes da pesquisa, 0s objetivos principais do estudo e a revisdo da
literatura. No Capitulo 2, serd apresentado o artigo em desenvolvimento, que trata das
caracterizagdes quimicas, fisicas e microestruturais das matérias primas, com ensaios de
espectroscopia no infravermelho (FTIR), termogravimetria (TG), difracdo de raios-x (DRX),
microscopia eletrénica de varredura (MEV), andlise quimica e granulometria; seguindo da
caracterizacdo fisica dos compositos em estado fresco, com ensaios de agulha de Vicat (tempo
de pega) e calorimetria e; finalizando com a anélise dos compésitos em estado endurecido,
com microscopia eletrénica de varredura (MEV), espectroscopia no infravermelho (FTIR),
ensaios mecanicos de resisténcia a tracdo na flexdo e a compressao, e durabilidade em agua e
em acido sulfarico. No Capitulo 3, serdo apresentadas as considerac@es finais e sugestdes para
futuros trabalhos. Por fim, serdo apresentadas as referéncias bibliogréaficas utilizadas para

elaboracdo de toda a pesquisa.

1.3 MOTIVACAO

Diante do desenvolvimento e crescimento mundial, a demanda pelos materiais de
construcdo civil — incluindo uma parcela grande de cimento Portland (CP) — vem aumentando
consideravelmente. Porém, o grande volume de producdo e consumo do cimento Portland
geram impactos negativos ao meio ambiente, porque sua fabricacdo envolve emissdo de
grandes quantidades de gases que colaboram para o efeito estufa, e consome uma grande
quantidade de recursos naturais e fontes de energia (ZHANG et al., 2012). Dessa forma,
torna-se necessario o emprego de tecnologias sustentaveis para amenizar os problemas
ambientais e proporcionar alternativas para as diversas utilizacGes dos materiais aglomerantes.
Os geopolimeros se tornam uma opcao interessante por serem conhecidos e estudados como
um “material verde”, causando menos impactos ambientais em sua produc¢do. Com isso, 0
presente trabalho se justifica na tentativa da utilizacdo de geopolimeros a base de metacaulim
com a reutilizacdo do residuo de casca de café (CC). Existem poucos trabalhos na literatura
acerca do uso de residuo de CC, valendo citar o trabalho de Lima et al. (2022), que propds o
uso de residuo de CC para produgdo de ativador alcalino de geopolimeros, atingindo
resultados interessantes.

No entanto, as pesquisas relacionadas aos geopolimeros com adicdo de rejeitos

agroindustriais ainda sdo limitadas e necessitam de mais estudos para melhor se compreender
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as caracteristicas e comportamentos desses compdsitos, os efeitos dessas adi¢des na cinética
de reacdo, bem como nas propriedades fisicas, mecénicas e microestruturais, verificando a

viabilidade técnica para suas utilizagdes.

1.4 OBJETIVOS

A reciclagem e a reutilizagdo de rejeitos agroindustriais na construcédo civil tratam de
transformar os rejeitos em matéria prima, gerando economia no processo industrial e
consequentemente ganhos ambientais. Com isso, 0 presente trabalho tem como objetivo geral
a producdo de compdsitos geopoliméricos a base de metacaulim com a adigdo do residuo de
casca de café para determinar suas propriedades fisicas, quimicas, mecéanicas e
microestruturais, visando sua aplicacdo como uma possivel alternativa aos compdsitos a base
de cimento Portland. Além disso, tem-se como objetivos especificos:

(i) Associar as propriedades fisicas, quimicas e microestruturais das matérias primas
com o composito geopolimérico;

(i) Discutir o uso da tecnologia dos residuos de casca de café aplicados em materiais

compositos.

1.5 REVISAO DA LITERATURA
1.5.1 Geopolimeros
1.5.1.1 Definicao

Os geopolimeros sdo aluminossilicatos oriundos da policondensacdo, um tipo de
polimerizagdo inorganica, que ocorre em meio alcalino. Trata-se de um aglomerado de
zeolitas nanocristalinas unidas entre si por uma fase gel amorfa (PROVIS et al., 2005). A
ativacdo alcalina, ou geopolimerizacdo, acontece em ambientes altamente alcalinos, onde o
material aluminossilicato trabalha como um precursor na formacdo de uma estrutura
polimérica formada por ligac6es interconectadas de Si-O-Al. O material precursor dissolve no
alto pH da solucéo alcalina e em sequéncia ocorre a precipitacdo dos produtos geopoliméricos
(SENFF et al., 2010). Eles séo formados por tetraedros de SiO4 e AlO4, resultantes da reacéo
exotérmica entre o ativador alcalino e o precursor reativo de aluminossilicato (Al2SiOs). Neste
processo, ocorre a dissolucdo e hidrdlise do 6xido de aluminio (Al:Os) e didxido de silicio
(SiO2) em uma solucéo de silicato com alta alcalinidade, resultando na policondensagéo dos
mondmeros em anions de aluminossilicatos (DAVIDOVITS, 1991).

Embora sejam materiais inovadores, eles se baseiam em um principio muito antigo,

possivelmente 0 mesmo dos concretos e argamassas utilizados na época das piramides do
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Egito (DAVIDOVITS et al., 1994). Todavia, questdes sobre a natureza das reagdes ou de seus
produtos, com foco nas propriedades quimicas e fisicas, comegaram a ser investigadas apenas
na década de 1950 pela equipe do pesquisador russo Victor Glukhovsky (SANTA, 2012).
Suas primeiras aplicacfes foram entre 1973 e 1976, na construcdo de paineis resistentes ao
fogo compostos de um nucleo de madeira coberto com dois revestimentos de nanocompositos
de geopolimero (DAVIDOVITS, 2008).

A sintese e a cinética dos geopolimeros ainda ndo sdo totalmente compreendidas, e
alguns modelos séo utilizados para descrever 0 mecanismo geral, como € o caso do modelo de
Glukhovsky (1959), que dividiu a geopolimerizagdo em trés estagios, sendo (a) destruicdo-
coagulacdo; (b) coagulagdo-condensagdo e; (c) condensacdo-cristalizagdo. Entretanto, a
sintese geopolimérica € um processo complexo e dependente de diversos parametros para se
obter o produto final, como a origem do material precursor e o tamanho de suas particulas, o
tipo de ativador alcalino e sua molaridade, a temperatura de cura, quantidade de silica e
alumina presente nas misturas, presenca de estruturas cristalinas ou fases amorfas no
precursor, entre outros (CANFIELD et al., 2014; CRIADO et al., 2007; LEMOUGNA et al.,
2013).

1.5.1.2 Propriedades e materiais precursores

As pesquisam evidenciam o fato de que os geopolimeros possuem caracteristicas
semelhantes aos materiais a base de CP, com consideraveis vantagens, principalmente nos
aspectos relacionados a durabilidade, como elevada resisténcia a sulfatos e acidos, resisténcia
ao fogo e penetracdo de cloretos, e elevados valores de resisténcias mecéanicas com apenas
horas de sintese. Além disso, tem-se um material com baixa condutividade térmica e
estabilidade em até 1250°C, sendo um material ndo combustivel (DUXSON et al., 2007). Sua
aplicacdo também representa beneficios econdmicos e ambientais, devido a aplicacdo de
residuos agroindustriais e subprodutos como matéria-prima (DUAN et al., 2016;
FERNANDEZ-JIMENEZ et al., 2005).

De modo geral, qualquer material que contenha silica e alumina em sua composicao
pode ser utilizado como fonte precursora para a sintese geopolimérica. Entretanto, o
composito final varia consideravelmente conforme as diferentes fontes de aluminossilicatos
utilizadas, em funcéo da microestrutura e das propriedades fisicas, mecanicas, quimicas e
térmicas dos precursores. Um fator importante para a selecdo de uma fonte precursora é a
determinacdo do tamanho médio das particulas, como relatam Nazari et al. (2011) e

Komnitsas (2007), que verificaram que particulas mais finas com elevada area superficial
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tendem a formar estruturas mais densas e resistentes, ja que quanto menor o tamanho das
particulas, maior serd a dissolucdo dos aluminossilicatos, e, portanto, mais eficiente a
geopolimerizacéo.

Segundo Provis et al. (2015), os materiais precursores sdo estruturalmente
desordenados (amorfos) e podem apresentar caracteristicas vitreas (como nas cinzas volantes
e escorias de alto forno), ou apresentar estruturas em camadas provocadas por tratamentos
térmicos (como no metacaulim e nas outras argilas calcinadas). A alta variabilidade
encontrada na composicao quimica das diversas fontes disponiveis em cada regido do mundo,
dificulta a comparacdo dos dados encontrados na literatura. Desta forma, a selecdo de uma
fonte ideal ocorre em funcdo do tipo de aplicacdo e da demanda especifica do produto final
(DUXSON; PROVIS, 2008). As principais e mais conhecidas fontes de aluminosilicatos para
0s geopolimeros sdo o metacaulim, as cinzas volantes e as escorias de alto-forno. Ja& para a
solucdo ativadora (solucdo alcalina), os mais empregados sao as solucfes de hidroxidos de
sodio ou de potassio combinados com silicatos (BONDAR et al., 2011).

O metacaulim (MK) ¢é uma fonte precursora dos geopolimeros bastante utilizada
devido a melhor dissolucdo no meio alcalino, facilidade de controle da razdo Si/Al e
coloracdo branca (SENFF et al., 2010). E um material termicamente ativado, com alta
atividade, gerado pela calcinacdo de argilas cauliniticas em temperaturas entre 650°C a
800°C, dependendo da pureza e cristalinidade das argilas (LI et al., 2010). A composi¢ao
quimica dos caulins aproxima-se de Al2Si2Os(OH)s, 0 que corresponde a cerca de 45,54% de
SiO2, 39,50% de Al>0s, 13,96% de H20 e outros elementos em menor quantidades (MONTE
et al., 2003). Com a transformacéo do caulim em metacaulim, o material se torna muito mais
reativo, com propriedades pozoléanicas (DAVIDOVITS, 1994).

1.5.2 Potencial de precursores ndo convencionais e atualidades

Além dos precursores tipicos utilizados para as sinteses geopoliméricas, alguns outros
exemplos de precursores na forma de residuos vem sendo estudados e podem ser citados,
como a lama vermelha e os rejeito de barragem de minério de ferro (KAZE et al., 2017).
Outras pesquisas também estdo sendo desenvolvidas para avaliar as possibilidades do uso de
rejeitos agroindustriais diversos para aplicacdo na tecnologia de geopolimeros, como € 0 caso
da utilizacdo de residuos de um isolador elétrico (NAENUDON et al., 2023); residuos de
vidro (TAHWIA et al., 2022); utilizacdo de fibras naturais de coco, rami, sisal, cAnhamo e
bambu em geopolimeros a base de cinzas volantes e escoria (GHOLAMPOUR et al.,2022);

aplicacdo de residuos de beterraba em geopolimeros a base de metacaulim (RASHAD et al.,
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2022); utilizacdo das cinzas da casca de arroz para producdo de geopolimeros a partir de
cinzas volantes (SOMNA et al., 2022); producdo de um concreto geopolimérico a base de
cinzas de palha de trigo (biomassa ndo madeireira) (MATALKAH et al., 2017), entre outros.
Por exemplo, Naenudon et al. (2023), utilizaram cinzas volantes e residuos de um
isolador elétrico feito de cerdmica para produzir concretos geopoliméricos, sendo ativados a
partir de uma mistura de hidroxido de sédio com silicato de sodio. Através dos ensaios, 0s
resultados demonstraram que esses concretos quando comparados ao concreto de referéncia
(sem adicdo do residuo), apresentaram melhorias nas propriedades de resisténcia a
compresséo, tracdo na flexao e trabalhabilidade. Seguindo a mesma linha de pesquisa, Tahwia
et al. (2022), produziram concretos geopoliméricos de alta performance utilizando residuos de
vidro em substituicGes parciais a areia natural, analisando as propriedades fisicas, quimicas e
mecanicas. Melhorias em relacdo a durabilidade, trabalhabilidade e estabilidade térmica

foram encontradas.

1.5.3 Casca de café

A producdo mundial de café foi estimada em um pouco mais de 10 milhdes de
toneladas de grdos no ano de 2021 (EMBRAPA, 2023). O Brasil, que é o maior produtor e
exportador de café do mundo, produziu nessa mesma safra mais de 2,86 milhdes de toneladas
de grdos (CONAB, 2021). Diante dessa grande producdo de grdos de café, sdo gerados alguns
residuos, como a casca de café (CC), que é um residuo proveniente da fase de processamento
e beneficiamento dos frutos (DULTRA, 2013), possuindo uma quantidade de cascas geradas
de aproximadamente 450 kg para cada 1 tonelada de grdos de café in natura produzidos. De
certa forma, esse residuo retorna as lavouras de café como adubo orgénico e fonte de potéssio
(K) (BARCELOS et al., 2013), porém, quando ndo tratados corretamente ou reutilizados, séo
perdidos e geram prejuizos ao meio ambiente e a sociedade, aumentando os riscos a saude
humana e de outros seres vivos (BARBOSA e LANGER, 2011). Como o planeta terra esta
vivendo a era da sustentabilidade, deve-se, portanto, buscar o uso racional dos recursos
naturais sem degradacéo dos ecossistemas (MACEDO e TAVARES, 2010).

Sabogal-Otalora et al. (2022), descrevem que algumas biomassas ja sdo utilizadas para
fazer biocombustiveis e produtos quimicos, através da agdo de microorganismos que
convertem o agucar derivado da biomassa em produtos finais de maior valor. Os autores
utilizaram a CC, que sdo materiais lignocelulésicos abundantes, para a produgdo de agucares
fermentaveis para serem aplicados em produtos quimicos diversos, proporcionando um

reaproveitamento desse subproduto agricola e reducdo dos custos de producdo. Outros
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trabalhos também utilizaram os residuos da casca de café para producdo de materiais
compdsitos, como é o caso de Castro (2017), que utilizou as cascas de café aplicadas em
tijolos de solo-cimento, para produzir um material mais sustentavel e diminuir o descarte
inadequado de residuos agricolas. Ja Emma (2022), utilizou o 6leo da CC para producédo de
um combustivel alternativo e renovavel (biodiesel), para ser utilizado em um motor movido a
diesel, sendo que os resultados foram atrativos e houve reducdo na emissdo de gases de

escape quando comparado ao diesel convencional; dentre outros.

1.5.4 Utilizac&o de residuos de café em geopolimeros

A utilizacdo dos residuos de CC em geopolimeros ainda apresentam grande limitacao.
Apesar de ainda escassos, existem trabalhos empregando o residuo de casca de café na
producdo de geopolimeros, como o de Kua et al. (2017), que estudaram a utilizacdo de
geopolimeros a base de cinzas volantes e de escoria de alto forno com adi¢des de borra de
café para serem aplicados em sub-camadas de estradas. Através dos resultados, foi observado
que o geopolimero feito utilizando-se a escoria apresentou uma resisténcia mecanica superior
aquele feito de cinzas volantes, devido a maior quantidade de 6xidos de célcio (CaO) reagindo
com os ions de silica e alumina para formar os géis de C-S-H, responsaveis pelas resisténcias
mecanicas. E, ao passo em que foi adicionada a borra de café em ambos os compésitos, houve
um aumento na ductilidade desses materiais, identificados através dos ensaios de deformacdes
ciclicas. Com isso, 0s autores concluiram que a borra de café adicionada para confeccdo de
geopolimeros apresenta boas condicdes de uso, entretanto ha a necessidade de novos estudos,
principalmente pelo fato de que esse material contém alto teor de matéria orgénica, e isso
pode ser um problema ao longo do tempo, fazendo com que o0s compositos sejam
deteriorados.

Outro trabalho em que é utilizado residuo de café em geopolimeros é o de Lima et al.
(2022). Os autores utilizaram as cinzas da casca de café como ativador alcalino para
geopolimeros a base de escéria de alto forno. Eles encontraram que as cinzas da CC
calcinadas em 600 e 700 °C sdo constituidas basicamente por 6xido de potassio (K20), e
aquela calcinada a 700 °C apresentou um melhor comportamento do que aquela calcinada a
600 °C, devido ao maior valor de pH e maior solubilidade em &gua. Para analisar a resisténcia
mecanica, 0s autores confeccionaram argamassas de controle (sem cinzas), com adi¢cdo das
cinzas e de controle com cimento Portland. Os resultados mostraram que os compdsitos com

adicdo das cinzas de CC obtiveram os maiores valores de resisténcia a compressdo, quando
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comparados aos de controle. Portanto, os autores concluiram que as cinzas da CC possuem

grande potencial para serem empregadas como ativador alcalino em geopolimeros.
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CAPITULO 2 - EFEITO DA ADICAO DE RESIDUO DE CASCA DE
CAFE EM GEOPOLIMEROS A BASE DE METACAULIM!

Henrique Andrade Alvarenga Barbosa; Talita Antunes dos Santos; Guilherme Jorge Brigolini

Silva; Saulo Rocha Ferreira; Keoma Defaveri do Carmo e Silva.

RESUMO
Hodiernamente, a producéo e utilizacdo do cimento Portland causa grande impacto ambiental,
principalmente na emissdo de gases poluentes, como é caso do CO». Por conta disso, a
comunidade cientifica busca desenvolver materiais aglomerantes sustentaveis que possam ser
uma alternativa ao uso do cimento Portland. Os geopolimeros, que sdo materiais constituidos
por aluminossilicatos na forma amorfa ou semicristalina ativados por solucéo alcalina, vem
sendo estudados e classificados como um “material verde”. Dessa forma, o presente trabalho
estuda a utilizacdo do geopolimero a base de metacaulim (MK) com adi¢do de um subproduto
agricola gerado de forma abundante em todo o mundo, a casca de café (CC). O objetivo
principal é estudar e avaliar o comportamento fisico, quimico, mecanico e microestrutural dos
geopolimeros com adicdo da CC, com diferentes concentragdes molares do ativador alcalino
(4, 8 e 10 mol/L de NaOH) e diferentes porcentagens de adicdo da CC (0, 2, 4 e 8%, em
massa), sendo essa adicionada in natura (CCI) e moida em um moinho de facas (CCT).
Através dos resultados obtidos, foi constatado que os compoésitos com adicdo de CC
apresentaram maior perda de massa quando submetidos a solucdo de acido sulfirico (H2SOa)
e um aumento na absorcdo de agua. Além disso, houve uma reducdo nos tempos iniciais e
finais de pega (reducdo de 4 a 81%) e também maior liberacdo de calor (aumento de 1,7 a
17,3%) nos compositos com adicdo da CC. Por fim, ao ser adicionado 2% de CCT aos
compdsitos, a resisténcia a tracdo na flexdo aumentou (de 4 a 51%) e a resisténcia a
compressdo ndo apresentou diferencas consideraveis quando comparadas aos compositos de
referéncia. Dessa forma, no geral, conclui-se que a CC possui grande potencial para ser

aplicada em geopolimeros.

Palavras-chave: Geopolimero. Metacaulim. Casca de café. Aglomerante sustentavel.

1 Artigo (versdo preliminar) submetido a revista Construction and Building Materials.
A formatacédo do artigo segue a formatacéo exigida pela revista.
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ABSTRACT
Nowadays, the production and use of Portland cement causes a great environmental impact,
mainly in the emission of polluting gases, such as CO;. Because of this, the scientific
community seeks to develop attractive binding materials that can be an alternative to the use
of Portland cement. Geopolymers, which are materials consisting of aluminosilicates in
amorphous or semicrystalline form activated by alkaline solution, have been studied and
classified as a “green material”. Thus, the present work studies the use of geopolymer based
on metakaolin (MK) with the addition of an agricultural by-product abundantly generated
throughout the world, the coffee husk (CC). The main objective is to study and evaluate the
physical, chemical, mechanical and microstructural behavior of geopolymers with addition of
CC, with different molar concentrations of the alkaline activator (4, 8 and 10 mol/L of NaOH)
and different percentages of addition of CC (0, 2, 4 and 8%, by mass), which is added in
natura (CCI) and ground in a facade mill (CCT). Through the results obtained, it was verified
that the compounds with addition of CC presented greater mass loss when they presented the
sulfuric acid solution (H2SO4) and an increase in the absorption of water. Furthermore, there
was a reduction in the initial and final setting times (reduction from 4 to 81%) and also greater
heat release (increase from 1.7 to 17.3%) in the compounds with addition of CC. Finally,
when 2% of CCT was added to the composites, the flexural tensile strength increased (from 4
to 51%) and the compressive strenght did not show considerable differences when compared
to the reference composites. Thus, in general, it is concluded that CC has great potential to be

applied in geopolymers.

Keywords: Geopolymer. Metakaolin. Coffee husk. Sustainable blinder.
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2.1 INTRODUCAO

O cimento Portland comum (CP) é o material de construcdo mais utilizado em todo o
mundo e sua producdo envolve diferentes processos que consomem muita energia e liberam
toneladas de dioxido de carbono (CO2) na atmosfera. Essa polui¢do detém uma participagdo
de 5 a 9% na emissdo total de CO2 em todo o0 mundo (KARTHIK et al., 2017). Por conta
disso, se faz necessério o desenvolvimento de materiais de construcdo alternativos, que
causem menor impacto ambiental e proporcione caracteristicas semelhantes ao do CP, como é
0 caso dos geopolimeros (MOBILI et al., 2017).

Os geopolimeros sdo apontados como uma alternativa promissora para aplicacdo com
as mesmas finalidades dos compdsitos produzidos a partir de CP. Classificados como um
material que possui alta concentracdo de produtos aluminossilicatos oriundos da
polimerizacdo inorganica, que ocorre em meio alcalino, esse material possui uma grande
vantagem em relacdo ao CP, como por exemplo a possibilidade do reaproveitamento de
rejeitos diversos, como sao 0s casos das cinzas da casca de arroz, das cinzas da palha de trigo,
do bagaco da cana-de-acUcar, das escérias de alto forno, das cinzas volantes, da lama
vermelha, entre outros (YADAV et al., 2020; MATALKAH et al., 2017; ZHU et al., 2021).

Muitos desses subprodutos agroindustriais ndo possuem uma aplicacdo e destinacéo
apropriada, sendo muitas das vezes despejados em aterros ou nas préprias lavouras agricolas.
Por conta disso, se faz necessario o estudo da tecnologia desses rejeitos para serem aplicados
em materiais compositos, biocombustiveis, produtos quimicos e até mesmo na construcdo
civil, como é o caso dos residuos da casca de café (SABOGAL-OTALORA et al., 2022).

A casca de café (CC) é um subproduto agricola proveniente das préprias fazendas de
producdo de café, e que, na maioria das vezes, sdao reaproveitadas na propria lavoura, como
fonte de adubo organico (GIOMO, 2006). Somente na safra nacional do ano de 2021 foram
geradas mais de 1,20 milhdes de toneladas de CC. (CONAB, 2021). Isso quer dizer que um
grande volume desse subproduto é gerado e requer atencdo para ser destinado ao
processamento final da maneira correta. Sua composicdo quimica € rica na presenca de
alcalinizantes, como o calcio e 0 sédio (MBOKOU et al., 2016) e o potassio e 0 magnésio
(CRUZ e CRNKOVIC, 2015).

Entretanto, o uso da CC na tecnologia de geopolimeros ainda apresenta poucos
trabalhos; valendo citar alguns, como o de Kua et al. (2017), que estudaram geopolimeros a
base de cinzas volantes (provenientes da queima de carvao mineral) e a base de escéria de alto
forno (subproduto da fundi¢do do minério de ferro) com adicdo de borra de café para serem

aplicados em sub-camadas de estradas. Também, Lima et al. (2022), utilizaram as cinzas da
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casca de café como ativador alcalino para os geopolimeros a base de escéria de alto forno. A
CC também apresenta aplicacbes em matriz de CP, como é o caso do trabalho de Demissew et
al. (2019), que utilizaram as cinzas da CC como um substituto parcial para o0 CP na producéo
de concretos convencionais. Os resultados do estudo demonstraram que a substituicdo de até
10% de CP pelas cinzas da CC na mistura do concreto acarreta condigdes avancadas de
resisténcia a compressdo. Além disso, outros residuos agricolas também vém sendo estudados
para serem incorporados aos geopolimeros, como é o caso de Gholampour et al. (2022), que
aplicaram fibras naturais de coco, rami, sisal, canhamo e bambu em geopolimeros a base de
cinzas volantes e escoria.

Com isso, o presente trabalho tem como objetivo avaliar os efeitos da adi¢do da CC
em geopolimeros a base de MK, avaliando as propriedades fisicas, mecanicas,
microestruturais e de durabilidade de compositos com diferentes dosagens. Espera-se também
agregar conhecimentos relacionados ao desenvolvimento de novos materiais para a
construcdo civil e técnicas para engenharia, visando métodos construtivos sustentaveis aliados

a reutilizacdo de rejeitos agroindustriais, agregando valor aos mesmos

2.2 MATERIAIS E METODOS
2.2.1 Materiais

A CC utilizada nesta pesquisa foi da espécie Arabica, obtida na Universidade Federal
de Lavras (UFLA), localizada na cidade de Lavras, Minas Gerais. A amostra do material foi
coletada in natura e inicialmente submetida a um processo de secagem em estufa com
temperatura de 105 °C pelo prazo de 24h. A CC foi adicionada nos geopolimeros seca in
natura (CCI) e com tratamento mecénico (CCT), através do moinho de facas tipo willye
STAR FT 50, com malha de abertura de 1,18 mm (ver Fig. 1). Como material precursor do
geopolimero foi utilizado o Metacaulim MK HP ULTRA comercial, e como solucdo ativadora
o hidréxido de s6dio (NaOH), em molaridades de 4, 8 e 10M (mol/L).

Fig 1. Casca de café in natura (a) e casca de café com tratamento mecénico (b).
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2.2.2 Métodos
2.2.2.1 Caracterizacgdo da casca de café e do metacaulim

A CCl e o MK foram caracterizados fisica, quimica, mineral e morfologicamente.
Todas as amostras foram coletadas de forma representativa e passadas pela peneira de #200
mesh antes das andlises de caracterizacdo. A caracterizacdo fisica se deu por analise
granulométrica por peneiramento, antes e apos o beneficiamento, seguindo a norma NBR
7211 (2005). A anélise termogravimétrica (TG) foi feita com amostras em atmosfera de
nitrogénio, sob fluxo de 15 mL.min, com taxa de aquecimento de 20 °C.min e faixa de
temperatura de 20 °C a 800 °C. A andlise quimica por espectroscopia no infravermelho
(FTIR) foi realizada utilizando-se amostras em pastilhas de KBr, com uma faixa espectral de
4000-400 cm™ e 32 scans com resolugdo de 4 cm™. A analise morfoldgica foi realizada por
microscopia eletrénica de varredura (MEV) utilizando-se um microscépio eletrénico de
varredura modelo LEO EVO 40 XVP (Carl Zeiss) com as amostras recobertas com ouro
(através de um evaporador de ouro SCD 050) e coladas com uma fita dupla face nos Stubs
(porta amostras). A composicdo mineraldgica foi determinada por difracdo de raios-X (DRX)
em um Bruker D2 Phaser 22 Geragéo, usando radiacdo CuKo. (1,54184 A), tamanho do passo
de 0,021° e um passo por segundo, e faixa 26 de 10 a 70°.

Além disso, para a CCl, também foram realizados os ensaios de massa especifica e
indice de absorcdo de agua, de acordo com as normas NBR NM 52 (2009) e NBR 16916
(2021), respectivamente. Como a casca de café é um material organico, foi realizado também
0 ensaio quimico de ICP (Inductively Coupled Plasma) e o de perda ao fogo (Loss On Ignition
- LOI), utilizando-se uma mufla com taxa de aquecimento de 10°C/min e queima constante
por 1h a 1000°C.

2.2.2.2 Preparo e moldagem

A relagdo utilizada de ativador/precursor (NaOH/MK), em massa, foi de 0,75
(FERREIRA et al., 2021). As CC foram empregadas como adi¢des nas misturas em 0, 2, 4 e
8% em relacdo & massa do MK. As misturas dos materiais (MK+CC+NaOH) foram realizadas
em uma argamassadeira mecanica de modelo G.PANIZ com capacidade de 20L e em um
mixer digital VORTEX. Todos os ciclos apresentados de mistura foram de 2 minutos. No
primeiro ciclo, 0 MK e a CC foram homogeneizados na argamassadeira. No segundo ciclo, foi
adicionado o NaOH a mistura, seguido de um desprendimento manual dos materiais aderidos

a superficie do bojo. Apos isso, foi realizado mais um ciclo de mistura, seguido da retirada do
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material. Por fim, antes que fossem colocados nos moldes, as misturas foram submetidas ao
ultimo ciclo, no mixer, a fim de ser retirada as bolhas de ar originadas a partir das misturas.
Para os ensaios mecanicos, foram produzidos trés corpos de prova a partir de moldes
prismaticos com dimensdes de 40x40x160mm e, para os demais ensaios, foram produzidos
um corpo de prova a partir de moldes cilindricos de 30x60mm (didmetro x altura) para cada
compdsito analisado. Todos os corpos foram desmoldados apds 24h e submetidos a cura seca
em temperatura ambiente por 7 e 28 dias. A Tabela 1 apresenta as nomenclaturas e tracos de
cada composito produzido, sendo as siglas 4M/8M/10M referentes a molaridade do NaOH; os
nameros 0/2/4/8 referentes a porcentagem de adicdo de casca de café e; as siglas IN indicando
a adicdo de CCl e T a adicdo de CCT nos compositos. Por exemplo, a amostra G4AMO faz
referéncia ao geopolimero produzido com 4 mol/L sem adicdo de casca de café. J& a amostra
G8M2IN, faz referéncia ao geopolimero produzido com 8 mol/L e adi¢do de 2% de casca de

café in natura (CClI).

Tabela 1. Nomenclatura e caracteristicas dos compdsitos.

Compésitos‘ Adigdo CC ‘ Metacaulim (g) ‘ CClI (9) ‘ CCT (9) ‘NaOH/MK

0% 900,00 - - 0,75
2% CClI 18,00
4% CClI 900,00 36,00 - 0,75
8% CClI 72,00
2% CCT 18,00
4% CCT 900,00 - 36,00 0,75
8% CCT 72,00

G4M, G8M e G10M

2.2.2.3 Propriedades no estado fresco e endurecido

As propriedades dos compdsitos foram analisadas tanto no estado fresco quanto no
estado endurecido. Em estado fresco, foram realizados os ensaios de tempo de pega (agulha
de Vicat) e analise térmica (calorimetria), de acordo com as normas NBR 16607 (2018) e
ASTM D3418 (2021), respectivamente. Ja no estado endurecido, foram avaliadas as
propriedades mecanicas, resisténcia a tracao na flexao e a compresséo (o resultado foi a média
de 3 e 6 corpos de prova ensaiados, respectivamente), de acordo com a norma NBR 13279
(2005); e quanto as propriedades microestruturais, determinadas pela espectroscopia no
infravermelho (FTIR) para todos os compdsitos, e por microscopia eletronica de varredura

(MEV), para os compositos de referéncia (sem adicdo de CC) e com adicdo de 2% de CC.
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Todos esses ensaios foram realizados com 7 e 28 dias de idade, sendo que para o FTIR e 0
MEYV foram utilizados os prdprios corpos de prova rompidos nos ensaios mecanicos.

Além disso, os parametros de absorcéo e durabilidade foram determinados utilizando-
se duas solucgbes, sendo a primeira com agua destilada pura (H20) para analisar a absorcéo, e
a outra com solucdo de &cido sulfurico (H2SO4) em concentracdo de 5% (BAKHAREV, 2005)
para analisar a durabilidade. As amostras dos compdsitos G8M e G10M, também
provenientes dos ensaios mecanicos (ndo foram ensaiados os compositos G4M pois nédo
apresentaram condicdo suficiente de geopolimerizacao), foram primeiramente pesados em
balanca de precisdo e depois imersos nas solucdes (agua e solugdo &cida) por 7 dias. Apds
esse tempo, foram novamente pesados e o resultado da perda de massa foi determinado com
base na Eqg. (1),

. My — M;
Massa Perdida (%) = —
i
1)

onde Msé o0 peso da amostra ap0s ser submersa na solucdo e Mi é o peso inicial antes de ser

submersa.

2.3 RESULTADOS E DISCUSSOES
2.3.1 Caracterizacao da casca de café e do metacaulim

O primeiro ensaio realizado foi a analise quimica da CC, cuja Tabela 2 apresenta 0s
resultados encontrados. A partir desse ensaio € possivel identificar a presenca predominante
de Potassio (79,51%), com pouca presenca de Calcio (8,96%) e Enxofre (4,18%), além de
uma parcela insignificante de Ferro (0,5%). Tal fato pode ser confirmado por Barcelos et al.
(2013), que também encontrou a composicdo da CC de forma majoritariamente composta por
potassio e, por isso, 0 grande interesse na utilizacdo desse rejeito nas proprias lavouras de café
como fonte natural de adubo. Além disso, Lima et al. (2022), utilizaram as cinzas da CC
como fonte de solucédo alcalina em geopolimeros e encontraram que as cinzas calcinadas em
700 °C possuem alto teor de K>O na forma de carbonatos, o que torna essa solucgao fortemente
alcalina e reativa. Dessa forma, esse alto teor de potassio encontrado na CC pode colaborar
com as reacOes geopoliméricas.

Outro fator observado é em relacdo ao teor de Célcio presente na CC, que neste caso, é
significativamente baixo, podendo ser benéfico aos geopolimeros, ja que segundo Weerdt et

al. (2011), os geopolimeros devem ser pobres em compostos de célcio, pois todas as
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propriedades de durabilidade e resisténcia aos &cidos que 0s geopolimeros possuem sdo

consequéncia do baixo ou nulo teor de célcio.

Tabela 2. Anélise quimica da casca de café.

Elementos Quimicos Casca de Café (mg/kg)

K‘Ca‘S‘P‘Mg‘Fe‘Zn‘B‘Mn‘Cu

28173,7 31749 14827 1433,7 8974 1775 413 213 201 11,1

Além disso, a massa especifica encontrada para a CClI foi de 1,21 g/cm?, e o indice de
absorcdo de agua de 136%, apresentando valores bem proximos aos encontrados por Lins
(2006), de 1,37 g/cm?® e 123%, respectivamente. Outrossim, o valor encontrado a partir do
ensaio de perda ao fogo (LOI) foi de 95,58%, condizente ao encontrado por Silva (2020), que
foi de 96,16%, indicando que a CC é constituida em grande parte de matéria organica.

Na Fig. 2 é apresentado o resultado do ensaio de granulometria da CCl e CCT. Os
valores de D10, D50 e D90 para a CCI foram 300 um, 2,36 mm e 4,75 mm, respectivamente.
Ja para a CCT os valores foram 150 um, 600 um e 1,18 mm, respectivamente. Houve uma
reducdo significativa da granulometria desses materiais ap6s o tratamento mecénico, de 50%
para D10, 74% para D50 e 75% para D90, tornando o método de tratamento mecanico a partir
do moinho de facas eficiente para a reducdo da granulometria. Tal fato pode colaborar na
interacdo da CC com a matriz geopolimérica, visto que, de acordo com Van Jaarsveld (2002),
particulas menores possibilitam uma &rea superficial maior, garantindo maior reatividade e

adesdo entre materiais compositos.

% PASSANTE

T T T T T T
475mm 2,36 mm 1,18 mm 600um 300 pm 150 pm fundo
PENEIRAS

Fig. 2. Granulometria da casca de café in natura (CCI) e com tratamento mecéanico (CCT).
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A Fig. 3 apresenta as micrografias de MEV da CCl e do MK. A Fig. 3 (a) apresenta a
CCI com ampliacio de 50x, e a Fig. 3 (b) a CCl com ampliacéo de 500x. E possivel observar
que a area superficial da CCI ¢é totalmente rugosa e irregular, com ranhuras notaveis no
sentido longitudinal da casca, acompanhando o sentido das fibrilas. Observa-se também a
presenca de pequenas fissuras na superficie e baixa porosidade. Corroborando com isso, Costa
et al. (2016), definem que a casca de café possui uma estrutura heterogénea e compacta, com
a presenca dessas fibrilas tipicas de materiais lignocelulésicos. Seguindo 0 mesmo raciocinio,
Konneh (2021) afirma que a casca de café possui estrutura densa e sua superficie apresenta
baixa porosidade, sendo essa bem menor quando comparada a outros tipos de cascas (cascas
de arroz e de coco, por exemplo).

A Fig. 3 (c) apresenta 0 MK com ampliacdo de 50x e a Fig. 3 (d) o MK com
ampliacdo de 1000x. Através dessas micrografias, foi possivel observar particulas com
superficies irregulares e formatos desorganizados. Tal condicdo também foi observada por
Santa (2016), que define as estruturas das particulas de MK sendo majoritariamente
desorganizadas devido a desidroxilacdo do caulim, ndo sendo possivel observar as folhas
tetraédricas e octaédricas caracteristicas da caulinita in natura. Cada aglomerado de gréos de
MK possui basicamente uma geometria diferente, com lados diferentes e angulos de contato
entre os graos diferentes. Isso possivelmente indica uma de suas principais caracteristicas de
ser um material muito reativo, ja que o tamanho da particula e a superficie especifica sdo um
dos principais fatores que, segundo Malhotra e Mehta (1996), podem garantir a alta
reatividade. De acordo com Medina (2011), minerais com elevadas areas de superficie
especificas, além de apresentarem excelente reatividade, concedem estabilidade e coesdo ao
composito. E devido a esses fatores que o metacaulim é um dos materiais mais utilizados
como fonte precursora nos geopolimeros (WANG et al., 2005).

Além disso, € possivel observar que o MK apresenta maior densidade e menor
dimensdo das particulas, quando comparado a CCI. Entretanto, ambos materiais possuem uma
geometria assimétrica e superficies irregulares, o que pode favorecer a interacdo entre 0s
materiais, visando principalmente a baixa incidéncia de poros no compdsito e a ancoragem

dos produtos de reacdo (géis polimeéricos) nas cascas.
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WD= 8.0mm Photo No. = 50045 Time :8:34.07 H WD = 80 mm Photo No. = 50101 Time 114:32:38
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Fig. 3. Micrografias MEV da casca de café in natura com ampliacdo de (a) 50x e (b) 500x, e

do metacaulim com ampliagéo de (c) 50x e (d) 1000x.

Na Fig. 4 séo apresentados os resultados da analise de DRX do MK e da CCI. Pode-se
observar que o MK apresenta certo grau de cristalinidade, destacando os principais picos
encontrados relacionados a caulinita (K), quartzo (Q), Phengite (P) e Ilita (1), sendo esses
mesmos picos também encontrados por Scherb et al. (2020). Por outro lado, uma banda larga
comumente encontrada entre 18 e 30° 20 ndo foi encontrada com grande intensidade no
metacaulim utilizado, o que pode indicar uma estrutura menos amorfa, acarretando em menor
reatividade do material quando submetido a solucdo alcalina (dissolucdo dos
aluminossilicatos) (AZEVEDO et al., 2018; WANG et al., 2005).

Ja para a CCl, foram encontrados alguns planos relacionados a celulose, cuja estrutura
é semicristalina, ao contrario da hemicelulose e da lignina (ALGHOONEH et al., 2017). Esses

planos foram encontrados nos picos em 260 = 22,05° (2 0 0), que esta associado a maior parte
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de material cristalino encontrado, ¢ em 20 = 26,70° (0 4 0), sendo um pico menor quase
imperceptivel (GONCALVES et al., 2021).

Q ——— Casca de Café
—— Metacaulim
3]
e}
IS
R
2 Q
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15 P K Q
(200) (040)
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1 1 1 1 1 1 1 1 1
10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60

Angulo de Bragg (26)

Fig. 4. DRX da casca de café in natura (CClI) e do metacaulim (MK).

Na Fig. 5 sdo apresentados os resultados da analise de TG/DTG dos materiais. Um
comportamento bem tipico de degradacgdo térmica para a CCl foi encontrado (Fig. 5a), com
trés etapas bem definidas: liberacdo de agua livre, entre 50 e 100 °C; decomposicdo de
carboidratos (hemicelulose e celulose) entre 250 e 400 °C e; degradacdo continua e lenta
(lignina) acima de 400°C. Resultados bem semelhantes foram encontrados por Lima (2018),
no qual indica o processo de pir6lise dividido em trés fases: fase I (entre 0-180 °C), fase Il
(entre 181 -450 °C) e fase Ill (451 — 600°C). Na fase I, hd uma pequena perda de massa,
representando a evaporacdo da agua, que corresponde a um pico na curva DTG. A fase I
caracteriza-se por uma grande perda de massa, aproximadamente 50% do peso total, causada
pela liberacdo de matéria organica (degradacdo da hemicelulose, celulose e lignina). Nessa
fase ocorrem reacBes quimicas complexas, fazendo com que a curva decresc¢a drasticamente.
E, por fim, na fase 1l os residuos sdo lentamente decompostos.

Para 0 MK (Fig. 5b), é possivel observar na curva TG/DTG um pico intenso proximo
aos 50°C, que corresponde a perda de agua livre do material. Nao foi identificado outro pico
de perda de massa. Medina (2011), através desse mesmo ensaio, encontrou dois principais
picos, sendo o primeiro a 80°C (perda de &gua livre) e, o segundo, a 500°C (perda de massa
da desidroxilacdo da caulinita). O MK utilizado no presente trabalho ndo apresentou o pico de

perda de massa proximo aos 500°C proveniente da desidroxilacdo da caulinita, 0 que pode
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indicar que esse material foi calcinado em temperatura ideal recomendada, em torno de
750°C, sem prejudicar sua reatividade (DA ROCHA, 2005).
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Fig. 5. Analise termogravimétrica da casca de café in natura (a) e do metacaulim (b).

Na Fig. 6 sdo apresentados os resultados de FTIR das matérias primas, correspondente
a CCl na Fig. 6 (a) e a0 MK na Fig. 6 (b). E possivel observar as principais bandas da CCl
em 3400, 2900, 1600, 1200 e 1050 cm™. A banda em 3400 cm™ corresponde a presenca de
grupos hidroxilas (VEIGA, 2016), enquanto que a banda em 2900 cm™ faz referéncia ao
estiramento C-H de vibracdo em celulose e hemicelulose (CASTRO, 2003). J& a banda em
1600 cm™ esta relacionada a ligagdo de C = C de grupos aromaticos, devido aos altos teores
de lignina presentes na casca de café, influenciando diretamente na intensidade das bandas
apresentadas. As pequenas bandas entre 1200 e 1400 cm™ s&o associadas aos anéis guaiacil-
siringilico e anéis guaiacilicos (VEIGA, 2016). Além disso, na composi¢do quimica da casca
de café, segundo Brand et al. (2000), contém 11,98% de umidade, 31,86% de fibras, 26,50%
de acucares totais, 1,50% de lipideos, 6,03% de cinzas, 11,70% de proteina, 9,30% de taninos
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e 1,20% de cafeina. Dessa forma, os resultados obtidos estdo de acordo com os encontrados
na literatura.

Nos espectros de FTIR do MK, foram identificadas as principais bandas em 3600,
1650, 1020, 870 e 450 cm™. As bandas em 3600 cm™ e 1650 cm™ sfo associadas a agua
adsorvida na estrutura (SANTA, 2016). A banda em 1020 cm™ pode ser atribuida as
impurezas do quartzo presente na amostra analisada. E, nas regides de 870 cm™ e 450 cm™,
sdo relacionadas as ligacOes de Si-O-Al (BARBOSA et. al, 1999).
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Fig. 6. FTIR da casca de café in natura (a) e do metacaulim (b).

2.3.2 Compdsito em estado fresco

Os compdsitos foram analisados em estado fresco quanto ao tempo de pega e
calorimetria. Os resultados dos ensaios de tempo de pega sdo apresentados na Fig. 7, sendo
Fig. 7 (a) para os compositos G4M, Fig. 7 (b) G8M e Fig. 7 (c) G10M. E possivel observar
que o tempo de pega inicial (TI) reduziu significativamente quando a CC é adicionada ao
composito. Observa-se que para as adigdes de 2% e 4% de CC em todas as misturas, houve
uma reducdo do TI de forma proporcional quando comparado ao de referéncia. Entretanto,
quando essa adi¢do de CC passou para 8%, houve uma redugdo muito acentuada do Tl em
relagdo ao de referéncia, podendo ser justificada ndo mais pelo efeito quimico da CC no
composito, mas sim pela deficiéncia fisica gerada no material. As particulas da CCI fazem
com que o material perca sua consisténcia e figue com muitas particulas solidas sem a
interacdo com o NaOH. Por outro lado, foi observado que, ao adicionar a CCT no composito,

esse Tl reduziu quando comparado com a mesma mistura de 8% com a CCI. Por exemplo, 0
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Tl da mistura GAMSIN foi de 133 minutos, enquanto o Tl da mistura G4AMS8T foi de 191
minutos, o que justifica o fato de que a mistura se torna mais homogénea quando se adiciona a

CC em forma de po.
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Fig. 7. Tempo de pega dos geopolimeros (a) G4M, (b) G8M e (c) G10M.

Outro fato relevante é que, quanto maior a concentracdo molar do NaOH, maior é a
reacdo da CC com o ativador e maior é a reducdo do Tl dos compositos. Como exemplo, 0
composito geopolimérico G4AM2IN apresentou o Tl de 335 minutos, enquanto o0 G10M2IN
apresentou esse tempo em 75 minutos, havendo uma reducdo de 73,24%. Para o tempo de
pega final (TF), esses mesmos fatos foram observados, porem em menores proporgoes.

Seguindo essa linha de raciocinio, Ferreira et al. (2021) utilizaram a microcelulose
cristalina (MCC) adicionada em geopolimeros a base de metacaulim e também observaram
uma reducdo no tempo de pega desses compdsitos. No programa experimental, os autores
adicionaram 2% de MCC aos compositos e encontraram uma reducdo de 15% do tempo de
pega em relacdo ao de referéncia, sem MCC. Esse comportamento foi justificado devido a
possivel degradacdo da MCC em ambiente alcalino, liberando mais calor e potencializando a
reacdo geopolimérica.

Ja os resultados dos ensaios de analise termica (calorimetria) dos compositos em
estado fresco, sdo apresentados na Fig. 8, sendo Fig. 8 (a) para os compdsitos G4M, Fig. 8
(b) G8M e Fig. 8 (c) G10M. E possivel observar claramente a liberagdo de calor de forma
exotérmica proveniente da adi¢cdo da CC e da reagdo CC+NaOH. Pode-se notar que quanto

maior a adicdo de CC no composito, maior € essa liberacdo exotérmica. Além disso, quando
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h& o aumento de concentracdo do NaOH, h& também uma liberagdo maior de energia, visto
que, por exemplo, o0 GAMSIN atingiu seu pico de temperatura em aproximadamente 25°C,
enquanto o0 G10MBSIN atingiu seu pico em mais de 29 °C.

Outro fato importante observado € que ao adicionar a CCT no composito, hd um
ganho de energia somente pelo fato da granulometria do residuo. Em todos os casos, as
misturas que apresentavam em sua composi¢do a CCT apresentou maior temperatura de pico
do que quando comparada as mesmas classes de mistura com a adi¢cdo da CCI. Segundo
Malhotra e Mehta (1996), o tamanho das particulas e sua area superficial sdo um dos
principais fatores que vao influenciar e podem garantir a alta reatividade e adesédo dos
agregados a matriz principal.

Com isso, correlacionando esses resultados com os obtidos nas analises de tempo de
pega, pode se determinar que esse fator de liberacdo de calor influencia nas condicGes de

tempo de pega, visto que as mesmas condigdes foram observadas em ambos 0S casos.
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Fig. 8. Calorimetria dos geopolimeros (a) G4M, (b) G8M e (c) G10M.
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2.3.3 Compdsito em estado endurecido

Em estado endurecido, os compdsitos foram analisados quimica e morfologicamente,
das resisténcias mecanicas de tracdo na flexdo e a compressdo, além de durabilidade a acido
sulfurico e absorcdo em agua. Atraves da Fig. 9 sdo apresentadas as micrografias de MEV dos
compdsitos com adicdo de CCI (casca de café in natura), sendo Fig. 9 (a) com amplia¢éo de
100x, Fig. 9 (b) 500x, Fig. 9 (c) 100x e Fig. 9 (d) 300x. Como essas micrografias foram
capturadas utilizando-se os corpos de prova provenientes dos ensaios de resisténcia mecanica,
é possivel observar a presenca da CCI na zona de ruptura do composito (Fig. 9a), bem como
as fissuras (F) perpendiculares a CCI, provenientes desse processo de ruptura, além de
espacos vazios/poros (P), que podem indicar uma possivel falha de interacdo entre a matriz e

0 residuo, devido ao tamanho das particulas da CCI.

a)

100 um EHT = 20.00 kv Signal A= SE1 Date :13 Mar 2023

WD = 6.5 mm Photo No. = 54640 Time :11:22:08 w

Signal A = SE1 Date :13 Mar 2023
Photo No. = 54631 Time :10:38:06

100 EHT=20.00kV Signal A = SE1 Date :13 Mar 2023 100 prmr EHT = 20.00 kV Signal A= SET Date :13 Mar 2023
WD= 55mm Photo No. = 54665 Time :16:14:03 WD= 6.0mm Photo No. = 54664 Time :16:09.04

Fig. 9. MEV dos geopolimeros com adi¢do de CCI, com ampliagdo de (a) 100x, (b) 500, (c)
100x e (d) 300x. F- fissuras; P- poros; PI- particulas inertes; GP- matriz geopolimérica;
CCI- casca de café in natura.



36

Além disso, na Fig. 9b, observa-se que o formato da CClI dificulta sua interagcdo com a
matriz geopolimérica, que devido sua concavidade natural, impede com que a mistura penetre
envolvendo todas as faces do rejeito, dando origem a mais espagos vazios e fissuras,
indicando o mesmo comportamento encontrado nos ensaios de resisténcia mecanica, onde
essa classe de compositos apresentou um resultado inferior aqueles com adigdo de cascas
moidas (CCT). S&o identificadas também algumas particulas inertes (PI), que de acordo com
Silva (2019), podem ser o quartzo e hematita, que atuam como particulas inertes responsaveis
pelos enchimento (filler) do composto geopolimérico. Na Fig. 9c também é possivel observar
esses mesmos aspectos mencionados, sendo que a Fig. 9d € uma ampliacdo da interface entre
a matriz geopolimérica (GP) com a CClI, podendo notar nitidamente a dificuldade da matriz
em conglobar a casca in natura.

Por outro lado, na Fig. 10 é apresentada a micrografia do composito GIOM2T com
ampliac&o de 100x. E possivel observar a diferenca na interacio da matriz geopolimérica com
a casca de café moida (CCT), quando comparada aquela in natura. Tal fato se comprova a
partir da reducdo da granulometria do residuo proveniente do tratamento mecanico aplicado
(moinho de facas), no qual reduziu o tamanho das particulas e aumentou a area superficial,
possibilitando uma melhor adesdo desse com a matriz principal (MALHOTRA e MEHTA,
1996), reduzindo os espacos vazios e as fissuras.

EHT = 20.00 kV Signal A= SE1 Date :13 Mar 2023
WD= 55mm Photfo No. = 54652 Time :14.58:17

Fig. 10. MEV do geopolimero G10M2T com ampliacdo de 100x. CCI- casca de café in

natutra.
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E, na Fig. 11, sdo apresentadas as micrografias que indicam a presenca dos produtos
de policondensacdo originados, sendo a Fig. 11 (a) referente ao compdsito G10MO com
ampliacdo de 1000x e a Fig. 11 (b) ao composito G10M2IN também com ampliacdo de
1000x. E possivel observar os géis poliméricos tridimensionais (WANG et al., 2005)
formados na superficie do compdsito G10MO, apresentando um conjunto de pacotes densos e
compactos, corroborando com os resultados de resisténcia & compressao para este mesmo
composito. Além disso, é possivel observar esses mesmos produtos de geopolimerizacdo nas
superficies das fibras da CCIl no compoésito G1OM2IN, porém em menores quantidades e

dispersos no sentido longitudinal das fibras, sem cobrimento completo das mesmas.

a) b)

P W e et G [FT W e meee
Fig. 11. MEV do geopolimero (a) G10M0 com ampliacdo de 1000x e (b) GI0M2IN com
ampliacdo de 1000x.

Seguindo com as andlises dos compdsitos em estado endurecido, sdo apresentados 0s
resultados de FTIR aos 7 e 28 dias, nas Fig. 12 e 13, respectivamente, sendo (a) para 0s
compositos G10M, (b) G8M e (c) G4AM. Algumas bandas apresentaram condicdes tipicas em
todos 0s compositos analisados e em ambas idades, como é o caso das bandas formadas em
aproximadamente 3350 e 1640 cm™, que estdo relacionadas com a absor¢do de agua da
atmosfera (BARBOSA, et al., 2000). Foi observado que, nas condicbes em que oS
geopolimeros apresentaram melhores rea¢fes entre 0 material precursor e o ativador (G8M e
G10M), conforme houve o aumento da adicdo de CC, houve também um aumento na
profundidade (intensidade) dessas mesmas bandas.

Ja a banda em 1400 cm™* apresentou maior intensidade nos compositos com adicéo de

CC, sendo que naqueles de referéncia, a mesma desapareceu. Essa banda esta relacionada a
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carbonatacdo, e esse desaparecimento nos compdsitos sem adi¢do de CC pode ser justificado
devido a maior durabilidade (SILVA, 2019), ja que nos compdsitos com adi¢do de CC, por
conta da presenca de material organico, estdo sujeitos a deterioracGes. Além do mais, quando
comparadas as bandas do MK com as dos geopolimeros, observa-se que as bandas
originalmente em 1020 e 870 cm™ sofreram um deslocamento para 950 e 815 cm™, sugerindo
a reducdo do angulo de ligacéo e a diminuicdo da constante de forca vibracional molecular.
Esta mudanca de banda ¢ atribuida ao gel de aluminossilicato de sédio resultante do processo
de geopolimerizacdo dos compdsitos (CRIADO, et al., 2007).
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Fig. 12. FTIR dos geopolimeros aos 7 dias (a) G10M, (b) G8M e (c) G4M.
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Fig. 13. FTIR dos geopolimeros aos 28 dias (a) G10M, (b) G8M e (c) G4M.

N&o houve diferencas notaveis entre os ensaios de FTIR realizados em 7 e 28 dias de
idade, sendo que em ambas idades foram apresentadas as mesmas condicdes, a ndo ser na
intensidade das bandas, que aos 28 dias foram maiores.

Jé& para 0s ensaios mecanicos, os resultados de resisténcia a tracdo na flexdo aos 7 e 28
dias de idade sdo apresentados na Fig. 14, sendo Fig. 14 (a) para os compositos G4M, Fig. 14
(b) G8M e Fig. 14 (c) G10M. E possivel observar que, em todos os casos, a adi¢do da CC
com diferentes granulometrias acarretou em resultados distintos. Todos 0os compoésitos em que
a CCT (casca de café com tratamento mecanico) foi adicionada houve uma maior resisténcia
do que aqueles de mesma classe com adi¢do da CCI (casca de café in natura). Isso pode ser
justificado devido a melhor interacdo do residuo com a matriz, fazendo com que as reagdes
sejam intensificadas devido a menor granulometria (MALHOTRA e MEHTA, 1996).

Entretanto, as resisténcias encontradas para os geopolimeros G4M foram muito baixas,
tanto em 7 quanto em 28 dias de idade, apresentando valores abaixo de 1 MPa, como é
apresentado a seguir. Essa condi¢do pode indicar que houve uma ineficiéncia nos produtos
formados a partir da ativacdo do material precursor pela solugdo alcalina, resultando em
estruturas poliméricas frageis formadas pelas ligacdes interconectadas de Si-O-Al (SENFF et
al., 2010).
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Aos 7 dias de idade, todos os geopolimeros com 2% de adicdo de CCl e CCT
apresentaram maiores resisténcias em comparacdo aos de referéncia de mesma classe. Isso
pode indicar gque, nesses casos, a casca de café proporcionou refor¢co aos compositos. Ja aos
28 dias de idade, ao adicionar 2% de CCT aos compositos, houve um aumento da resisténcia
para o geopolimero G4M e ndo houve diferencas estatisticas para os geopolimeros G8M e
G10M. Porém, ao adicionar a mesma quantidade de CCl aos compdsitos, esses aspectos ndo
foram observados, pelo contrario, houve uma reducéo na resisténcia.

Ao correlacionar esses resultados com os ensaios de calorimetria, é possivel identificar
que os compasitos com 2% de CCT liberaram mais energia inicial do que os com 2% de CClI,
0 que pode ser um forte indicativo para corroborar com o resultado de resisténcia mecanica
apresentado, ja que segundo Alves (2016), a cura térmica (fornecendo energia externa) dos
geopolimeros em idades iniciais aumenta sua resisténcia mecanica, acelerando assim as
reagBes quimicas. Dessa forma, o calor liberado através da adicdo da CCT nos compdsitos
pode ter auxiliado no ganho de resisténcia em relacdo aos compositos de referéncia, sem a

adicdo das cascas.
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Fig. 14. Resisténcia a tracdo na flexdo dos geopolimeros (a) G4M, (b) G8M e (c) G10M.

Ja os resultados dos ensaios de resisténcia a compressdo aos 7 e 28 dias de idade sdo
apresentados na Fig. 15, sendo Fig. 15 (a) para os compositos G4M, Fig. 15 (b) G8M e Fig.
15 (c) G10M. Através dos resultados, pode se observar que o geopolimero G4M também
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apresentou uma resisténcia a compressao média muito baixa, atingindo 0,51 MPa na mistura
de referéncia aos 7 dias e 0,52 MPa aos 28 dias, sem ganho de resisténcia ao longo do periodo
de cura. Isso significa que a concentracdo de 4 mol/L do NaOH nao foi suficiente para reagir
com o MK e formar os géis poliméricos para se obter as condi¢des mecanicas esperadas, ja
que ao ser realizado 0s ensaios mecanicos as amostras ainda estavam Umidas, indicando um
menor grau de policondensacdo (OBENG et al., 2023).

Por outro lado, para os geopolimeros com concentracfes da solucdo ativadora de 8 e
10 mol/L, os resultados demonstraram que houve um ganho de resisténcia muito significativo
ao se aumentar a concentracdo do NaOH de 8M para 10M, o que pode ser justificado pela
melhor solubilidade dos ions Si e Al e a lixiviagdo em altas concentracBes de alcalis
(Rattanasak, 2009), sendo esse aumento de 440% aos 7 dias e 445% aos 28 dias para 0S
compositos de referéncia.

Também houve um aumento das resisténcias durante o periodo de cura entre 7 e 28
dias. Aos 7 dias de idade o geopolimero G8MO apresentou resisténcia de 0,57 MPa enquanto
aos 28 dias essa resisténcia subiu para 2,4 MPa. O mesmo aconteceu para o0 G10MO, sendo
3,1 MPa aos 7 dias e 13,1 MPa aos 28 dias. Um fato importante observado foi que, aos 7 dias,
ao adicionar 2% de CCT, houve um aumento da resisténcia a compressao em ambos 0s casos,
e aos 28 dias, houve um aumento no geopolimero GBM2T e ndo houve diferencas estatisticas
para 0 geopolimero G10M2T, o que indica 0 mesmo comportamento observado nos ensaios
de resisténcia a tracdo na flexdo. O geopolimero G8M apresentou sua maior resisténcia a
compressdo com o compdsito que teve adicdo de 2% de CCT, com resisténcia média de 3,2
MPa, sendo essa resisténcia maior do que o compdsito de referéncia, que foi de 2,4 MPa.
Além disso, observa-se também a diferenca nas resisténcias dos mesmos compositos com a
adicdo de CCl e CCT, sendo essa diferenca maior nos casos em que houve a adi¢do de 2% de
CC (casca de café). Dessa forma, pode se concluir que a adicdo de 2% de CCT aos
compdsitos aumentou as resisténcias ou ndo houve diferencas estatisticas, o0 que indica que a
CC possui potencial para ser aplicada em geopolimeros, como também afirma Lima et al.
(2022).
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Fig. 15. Resisténcia a compressdo dos geopolimeros (a) G4M, (b) G8M e (c) G10M.

Além disso, no geral, as resisténcias a tracdo na flexdo e a compressao encontradas
neste trabalho foram menores do que aquelas presentes na literatura, quando comparadas a
geopolimeros de mesma classe, como é o caso do trabalho de Obeng et al. (2023), que utilizou
compositos geopoliméricos a base de metacaulim como material precursor e hidroxido de
sodio com solucdo de silicato de sodio (em proporc¢des de 1:1 e 1:2) como ativadores alcalinos
em concentracOes de 6, 8 e 10 mol/L. Os autores apontaram que a utilizacdo desse silicato de
sodio na solucdo alcalina foi para melhorar a taxa de geopolimerizacdo dos compdsitos. Tal
feito foi comprovado a partir dos resultados mecéanicos obtidos, sendo que a resisténcia a
compressdo dos compositos utilizando o silicato de sodio foi maior em todos os compdsitos
guando comparados aqueles sem, apresentando para o composito de 8M uma resisténcia
média de 10,4 MPa sem o silicato e 16,8 MPa utilizando o silicato, e para 0 composito de
10M apresentando resisténcia média de 6,83 MPa sem o silicato e 20,06 MPa utilizando o
silicato. Dessa forma, no presente trabalho foi utilizado somente o hidroxido de sddio, e a
adicdo do silicato de sddio poderia ter aumentado ainda mais as resisténcias encontradas.

Por fim, os corpos de prova rompidos provenientes dos ensaios mecanicos também
foram submetidos a ensaios de durabilidade em &gua e &cido sulfurico (H2SO4). Como citado

acima, o composito G4M néo apresentou condigdes suficientes de geopolimerizacéo, e por
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conta disso, 0s ensaios de durabilidade acompanharam essa caracteristica, ndo sendo possivel
determinar as perdas/ganho de massa de forma precisa, pois se desfizeram quando submersos
em agua e em acido, pelo prazo de 7 dias, como apresenta a Fig. 16, comparando o composito
(a) GAMO com o (b) G10MO apds o ensaio de durabilidade em agua. Dessa forma, 0s ensaios
de durabilidade foram realizados somente para os geopolimeros utilizando 8 mol/L (G8M) e
10 mol/L (G10M).

Fig. 16. Aspecto dos geopolimeros (a) G4MO e (b) G10MO ap6s os ensaios de durabilidade
em agua.

Na Fig. 17, sdo apresentados para os compdsitos G8M e G10M, os resultados de
durabilidade a acido. Através desse ensaio foi possivel observar que os compdsitos com
adicdo da casca de café apresentaram mais perda de massa (pior condi¢do de durabilidade).
Para 0 geopolimero GBMO, a perda de massa foi de 3,15%, enquanto que ao adicionar 2% de
CCT, essa perda foi para 9,7%. O mesmo aconteceu para o geopolimero de 10 mol/L,
perdendo 3,6% e 10,5%, respectivamente. E, em ambos 0s casos, conforme houve o aumento
da adicdo de CC aos compadsitos, houve também um aumento na perda de massa dos mesmos,
sendo essa perda mais significativas nos compoésitos com a adicdo da CCl. Mesmo a CC
possuindo baixo teor de célcio, foi observado que a presenca desse residuo reduziu a
durabilidade & &cidos dos geopolimeros, que pode ter sido dada pela condicdo em que a CC
foi aplicada (granulometria e tratamento) ou pela auséncia de silicatos, ja que Matalkah et al.
(2017), citam que as baixas concentracdes de compdsitos de calcio juntamente com as baixas
proporcdes de Ca para Si no hidrato de aluminossilicato de célcio-sédio em aglutinantes
geopoliméricos fornecem a eles altos niveis de resisténcia a acidos. Como neste trabalho nao
foi utilizado o silicato de sodio, a presenca dele poderia melhorar durabilidade dos

compdsitos.
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Em muito dos casos, quando comparados ao cimento Portland (CP), os geopolimeros
possuem vantagens de durabilidade a acidos, como cita Bakharev (2005), que analisou a
durabilidade de geopolimeros a base de cinzas volantes em comparacdo com pasta de CP
convencional, obtendo um melhor resultado para os geopolimeros que foram avaliados quanto
aos ensaios de evolucdo do peso, resisténcia a compressao e alteragcBes microestruturais apos
2 meses de exposicdo a solucdo de 5% de &cido sulfarico. Além disso, Weerdt et al. (2011),
também citam que os geopolimeros com boas propriedades de durabilidade devem ser pobres
em compostos de Calcio, ja que todas as propriedades de durabilidade e resisténcia aos acidos

que os geopolimeros possuem sao consequéncia do baixo ou nulo teor desse elemento.

B G8M
B G10M

04 — —_— S Lo
: : : : : n :
" L
‘ ‘ ‘ : : f u
e e oo TR ot
— : : : ] u : : ’\3
S | | ‘ s . ‘ ‘ <
= 204 S S A S R 203
00 : : : : : : : —
o O
© ! ! ! ! ! ! ! ]
R R e o R S S b5 G
> 1 1 ‘ 1 ‘ ‘ ‘ =
[0} : ‘ : )
s 1 ' ! 1 1 1 1T
[ J T T — T T I -
= | | i | | | 1 =
) : : D
5o T s S SRR -5
i |
0 T T T l T T T 0
0 2IN 2T 4IN 4T 8IN 8T

Geopolimeros

Fig. 17. Ensaio de durabilidade a &cido sulfurico dos compdsitos G8M e G10M.

E, em relacdo ao ensaio de absorcdo a 4gua, os resultados sdo apresentados na Fig. 18.
Os resultados mostram que, conforme foi adicionado a CC aos compdsitos, houve também
um aumento na absorcao de dgua, sendo esse aumento mais significativo nos compdsitos com
adicdes de 4 e 8% de CC. Além disso, todos os compositos que tiveram a CCT adicionada,
apresentaram menor absorcdo do que aqueles com adi¢do da CCI (in natura), possivelmente
por conta da maior granulometria das cascas e dos espagos vazios (poros) originados.

Azevedo et al. (2018) também encontraram valores bem proximos de absorcédo relacionados



49

aos compositos de referéncia (sem adicdo da CC), e Matalkah et al. (2017) encontraram
valores de absorcdo proximos aos compoésitos com adicdo de CC, ja que em sua pesquisa

também utilizou um tipo de residuo agricola (palha de trigo) na producéo de geopolimeros.
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Fig. 18. Ensaio de absor¢do a agua dos compositos G8M e G10M.

Por ultimo, na Fig. 19, sdo apresentadas as imagens registradas antes e apds 0s ensaios
de durabilidade dos compositos submetidos a solucdo de &cido sulfurico, sendo (a) o
composito GBM2T antes do ensaio, (b) o compdsito G8MO apds o ensaio e (c) 0 composito
G8MBIN ap6s o0 ensaio. Essas imagens representam o aspecto dos geopolimeros antes dos
ensaios de durabilidade, do aspecto do compdsito que teve a menor perda de massa (G8MO) e

do compdsito que teve a maior perda de massa (G8MBSIN).
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Fig. 19. Aspecto dos geopolimeros (a) GBM2T, (b) GBMO e (c) GBMS8IN apds os ensaios de

durabilidade a &cido.
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2.4 CONCLUSAO

Através dos resultados obtidos, é possivel concluir que:

(i) O tempo de pega inicial reduziu de forma significativa (reducéo de 26 a 81%) para
todos os compositos analisados com adicdo da casca de café, quando comparados aos de
referéncia, sem as cascas. Além disso, o tempo de pega final também foi reduzido, porém com
menor intensidade (reducéo de 4 a 53%).

(ii) Através do ensaio de calorimetria, foi possivel concluir que quando ha adicdo de
casca de café ao geopolimero, a liberacdo de calor do compdsito é maior (aumento de 1,7 a
17,3%), apresentando um pico de temperatura inicial mais elevado. 1sso ocorre também a
partir do aumento da concentragdo molecular do ativador alcalino, apresentando
comportamentos similares.

(ifi) Os resultados dos ensaios mecanicos e microestruturais dos compdsitos,
demonstraram que a casca de café moida através do moinho de facas apresentou melhores
condigdes para ser adicionada do que aquela in natura, com redugdo nas granulometrias de
50% para D10, 74% para D50 e 75% para D90.

(iv) Os compdsitos com 2% de adicdo de CCT apresentaram uma maior resisténcia a
tracdo na flexdo do que aqueles sem, sendo esse aumento de 4 a 51%. E, na resisténcia a
compressao, esses mesmos compositos com adicdo de 2% de CCT apresentaram, em alguns
casos, um aumento na resisténcia (de 22,5 a 33,3%), e em outros nenhuma diferenca
consideravel quando comparados aos de referéncia.

(v) Os resultados de durabilidade demonstraram que, ao serem submetidos a solu¢édo
de &cido sulfurico, os compdsitos com adicdo de CC perderam mais massa do que aqueles
sem. Em relacdo a absorcdo a dgua, os compaositos de referéncia e aqueles com adicdo de 2%
de CC apresentaram valores condizentes com a literatura.

Dessa forma, conclui-se que a casca de café possui potencial para ser aplicada em
geopolimeros, o0 que pode proporcionar uma alternativa para a destinacdo desse residuo e a

aplicacdo de aglomerantes mais sustentaveis.



52

CAPITULO 3 - CONSIDERACOES FINAIS

Dada as propriedades identificadas e analisadas dos geopolimeros com adicao de casca
de café, essas propostas de aglomerantes sustentaveis com adicdo de residuos agroindustriais
podem ser investigadas em possiveis novos trabalhos. Uma vez que a casca de café
adicionada com tratamento mecénico através do moinho de facas apresentou melhor resultado
do que aquela in natura, pode ser viavel aplica-la com uma granulometria ainda menor, a fim
de se obter uma melhor interacdo dessa com a matriz principal geopolimérica.

No que diz respeito a solucdo alcalina utilizada, foi possivel observar que a molaridade
de 10 mol/L apresentou os melhores resultados, ao contrario daquela de 4 mol/L, que néo foi
suficiente para dissolver os produtos aluminossilicatos e proporcionar as propriedades basicas
de resisténcia mecanica e durabilidade dos geopolimeros. Por conta disso, seria viavel a
aplicacdo de uma solucéo alcalina de maior molaridade, como a de 12 mol/L e 16 mol/L, para
ser analisado os comportamentos fisicos, quimicos, mecanicos e microestruturais dos
geopolimeros produzidos com essas solucdes.

E, ainda com relacdo a solucdo alcalina, também seria indicada a utilizacdo do NaOH
misturado com o silicato de sodio (em proporcGes de 1:1 e 1:2), para se obter um maior teor

de silica nos produtos aluminossilicatos para a sintetizacdo geopolimérica.
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