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Resumen

Se propone evaluar la obtencion de oxido de grafeno a partir de esquistos
grafiticos procedentes del cerro Villonaco en la provincia de Loja—Ecuador,
y de grafito sintético comercializado en Ecuador para reforzar quimicamente
morteros de cemento. Comparativamente se estudian mezclas de mortero
reforzadas con 6xido de grafeno reducido. El grafito natural es producto de
la recristalizacion metamorfica de materia organica contenida en las rocas,
cuando este proceso se produce sobre capas de carbon o sobre rocas que
contienen hidrocarburos liquidos generando yacimientos. Las muestras de
esquistos grafiticos son procesadas mecanica y quimicamente separando las
particulas de carbono de otros minerales o impurezas inorganicas (silice,
alimina, oxido férrico, otros) determinando el porcentaje de impurezas
mediante un proceso de calcinacion. Se ensayan 26 probetas clibicas de
mortero reforzadas con incrementos equidistantes entre 0,03-0,06% del peso
de cemento en el mortero (ASTM-C-109), obteniendo una tendencia
incremental de la resistencia mecénica a compresion.

Palabras Clave:
Compresion en morteros, oxido de grafeno, sintesis quimica de grafito.
Clasificacion JEL: C93.

Abstract

It is proposed to evaluate the obtaining of graphene oxide from graphitic
shales from the Villonaco hill in the province of Loja-Ecuador, and from
synthetic graphite marketed in Ecuador to chemically reinforce cement
mortars. Comparatively mortar mixtures reinforced with reduced graphene
oxide are studied. Natural graphite is the product of metamorphic
recrystallization of organic matter contained in rocks when this process occurs
on layers of coal or on rocks containing liquid hydrocarbons generating
deposits. The graphitic shale samples are mechanically and chemically
processed by separating the carbon particles from other minerals or from
inorganic impurities (silica, alumina, ferric oxide, others) determining the
percentage of impurities by means of a calcination process. Twenty-six cubic
mortar test pieces reinforced with equidistant increments between 0.03-0.06 %
of the weight of cement in the mortar (ASTM-C-109) are tested, obtaining an
incremental tendency of the mechanical resistance to compression.

Keywords:
Chemical synthesis graphite;, compressive strength mortars, graphene oxid.
JEL Classification: C93.

49

INVESTIGATIO No. 12, marzo 2019, pp. 49-66,
ISSN: 1390 - 6399 « ISSN-¢: 2602 - 8336



Jhonnatan Avila, Hugo Eguez, Olga Roa

Introduccion

La necesidad de mejorar las
propiedades mecanicas de los morteros con
bajos incrementos en los costos y utilizando
procesos tecnoldgicos simples, puede
lograrse implementando nuevos aditivos a
las mezclas (Abrishami y Zahabi, 2016).
Investigaciones sobre materiales
compuestos combinados mecanicamente
mediante una interface de unidn posibilita
lograr propiedades mejoradas en la
composicion, como es el caso de incorporar
materiales de carbono en diferentes
estructuras y escalas: fibras de carbono, los
nanotubos de carbono, el grafeno y 6xido
de grafeno los cuales presentan
propiedades mecanicas bien diferenciadas.
La dispersion de dichas estructuras de
carbono en mezclas de cemento, incide en
que las caracteristicas correspondientes a
cada estructura de carbono se adicionen o
no, adecuadamente a las mezclas de
cemento (Goicoechea, 2017).

El grafeno, es una de las formas
alotropicas del carbono (Geim vy
Novoselov, 2007). El uso del término
grafeno debe ser diferenciado segun las
caracteristicas quimicas del material, ya
que sus propiedades y en consecuencia sus
usos varian. Dichas denominaciones son:
Grafito (G), Oxido de grafito (GO), Oxido
de grafeno (G-O, mono capa de 6xido de
grafito, usualmente obtenida por exfoliacion
del oxido de grafito), Oxido de grafeno
reducido (rG-O, material obtenido por
reduccién térmica o quimica del 6xido de
grafito o del 6xido de grafeno eliminado
gran parte del oxigeno (Ramos, 2017),
otro método es la fototérmica, inducido
por laser 'y reduccion  quimica
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(Vargas,2016); este estudio trabajara con
mortero reforzado con G-O y rG-O.

El proceso inicia con la obtencion del
grafito a partir de esquistos grafiticos, y
debido a que existen distintos métodos
para producir G-O, es importante tener
presente que el grafito obtenido en la
primera etapa, los diferentes oxidantes,
acidos y condiciones de reaccion que se
utilicen en el proceso influyen de manera
importante en la estructura y tamafio del
G-O resultante. Adicionalmente, para
obtener Oxido de grafeno (Graphene
Oxide, G-O) se requiere aplicar un proceso
de oxidacion quimica al grafito, utilizando
disolventes y/o surfactantes organicos. El
grafito es un mineral suave y a la vez una
forma alotropica del carbono, de estructura
cristalina ~ hexagonal = ademas  es
quimicamente inerte a temperatura normal
(Coordinaciéon general de mineria de
Meéxico, 2014). El color del grafito es de
gris a negro, presenta un brillo metaloide.
El peso especifico del grafito es de 2,3
g/lem® y su dureza estd entre 1-2 es
inodoro, no toxico, presenta resistencia al
calor y es excelente conductor de calor y
electricidad. El grafito por lo general esta
en contacto con otros minerales como:
cuarzo, feldespato, micas, calcita, pirita y
oxidos de hierro (Coordinacion general de
mineria de México, 2014).

La presencia de oxigeno en el G-O,
ocasiona que laminas de ¢xido de grafeno
sean dispersables en agua (hidrofilicas),
produciendo mayor superficie para la
nucleacion del gel de silicato de calcio
C-S-H del cemento, otorgando propiedades
mecanicas a la mezcla de cemento con de
oxido de grafeno.
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El G-O posee las siguientes
propiedades: modulo de elasticidad de 23
- 42 GPa., resistencia a la traccion 130
MPa, rotura de alargamiento 0,6%,
densidad 1800 kg/m?, espesor 0,67 mm,
area de superficie 700 — 1500 m?*/g (Chuah
et al., 2014); sin embargo, en la segunda
década del siglo XXI la estructura atdmica
del oxido de grafeno no ha sido
claramente  definida debido a Ila
composicion no estequiométrica y a sus
caracteres amorfos con distribuciéon no
homogénea de los grupos funcionales de
oxigeno (Romani, 2015).

Son pioneros en el estudio del G-O:
Brodie-1859, quimico britanico que
sintetiza el 6xido de grafeno por primera
vez, luego de casi 40 afos
Staudenmaier-1898 modifica y mejora la
sintesis (como se cita en Amor, 2017)
generando un nuevo proceso para la
oxidacion del grafito con la incorporacion
de una mezcla de nitrato de sodio
(NaNOs) y permanganato de potasio
(KM:nOs4) en una concentracion de acido
sulfirico concentrado (H2SO4); otros
autores han presentado nuevos procesos
de oxidacion, pero consiste
fundamentalmente en el mejoramiento del
método de Hummer. Marcano (2010)
desarrollé un procedimiento que expulsa
el nitrato de sodio (NaNO3) (con una
toxicidad inferior del gas) resultando un
material denominado o6xido de grafeno
mejorado, que presenta un nivel de
oxidacion mas elevado 'y es
estructuralmente mas regular, ademas se
obtiene una fraccion superior de material
hidroéfilo bien oxidado (Romani, 2015). El
G-O es uno de los materiales mas
investigados a nivel mundial en bisqueda
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de técnicas mas eficientes de sintesis
quimicas, ademds de econdmicas y
seguras; se ha incorporado en el estudio
de materiales de construccion; por
ejemplo, en el refuerzo de hormigones y
morteros para mejorar su desempefio
resistivo ante cargas.

En general un mortero reforzado
contribuye en el mejor desempeiio de las
estructuras respecto a la vulnerabilidad
sismica, actuando como elemento de
unién resistente 'y comparte las
solicitaciones del sistema constructivo en
el que esté integrado (Rodriguez, 2008).
El  desarrollo de  técnicas de
reforzamiento quimico de mortero con
G-O evidencia que las propiedades de la
mezcla varian dependiendo de su
procedencia, proceso productivo, su
sintesis quimica, entre otros. Por ello se
plante6 responder: ;En qué porcentaje se
incrementa la resistencia mecdnica a
compresion de morteros cuando es
reforzado con 6xido de grafeno obtenido
mediante la técnica “Improved Synthesis
of Graphene Oxide”, y cual es el costo
estimado para obtener una unidad de
volumen de muestra para ensayo?

Las propiedades que presenta el
mortero en estado fresco son: adherencia,
docilidad, tixotropia, rendimiento,
retencion de agua, cohesividad, tiempo
abierto, ausencia de segregacion 'y
exudacion. Las propiedades del mortero
en estado endurecido son: resistencia a la
compresion, resistencia a flexotraccion,
impermeabilidad, textura superficial,
resistencia a las heladas, ausencia de
fisuras, ausencia de eflorescencias,
durabilidad (Dominguez y Adrados,
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1997). En este estudio la resistencia a
compresion es la propiedad mas
relevante.

La resistencia a la compresion del
mortero depende fundamentalmente de la
cantidad de cemento y de la relacion en
peso del agua libre (w) y el peso del
cemento (c) (Instituto Ecuatoriano de
Normalizacion, 2010). De total del agua
que participa en la elaboracion del
mortero, una parte se absorbe al interior
de los aridos y la cantidad restante de agua
se denomina agua libre. Solo una cierta
cantidad del agua libre tiende a reaccionar
con el cemento y la restante que no
interviene en la reaccion forma parte del
amasado, y luego tiende a evaporarse por
tanto deja en su lugar poros de aire (Kehr,
2008). La resistencia del mortero sera
menor a mayor cantidad de agua que no
logra combinarse, sin embargo, cuando se
utiliza relaciones agua/cemento
demasiado bajas la mezcla tiende a ser
mas seca y dificil de compactar generando
porosidad, al punto que la resistencia
comenzara a disminuir (Kehr, 2008).

En este trabajo se plantea la obtencion
de 6xido de grafeno a partir de grafito “la
estructura del grafito puede considerarse
una pila de gran cantidad de laminas de
grafeno superpuestas” (Totarolo y Prisant,
2012) por medio de la técnica de sintesis
quimica  “Improved  Synthesis  of
Graphene Oxide” (Marcano et al., 2010).
Dicha técnica de sintesis quimica se
selecciond basados en los siguientes
criterios: los equipos de laboratorio
disponibles en Guayaquil para realizar el
trabajo practico, la posibilidad de obtener
una mayor produccion de oxido de
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grafeno, la mejor adherencia al cemento
debido a una mayor hidrofilia, la menor
emision de gases toxicos durante el
proceso de sintesis. Por otra parte, con la
evaluacion de grafito procedente de
Ecuador y el analisis de los costos del
proceso productivo se busca establecer
una base en la toma de decisiones sobre el
uso de este material en pro del desarrollo
tecnologico. La produccion a gran escala
con una relacion de bajo costo y alta
calidad es uno de los retos en la
comercializacion del grafeno.

Materiales y Métodos

Basados en el trabajo de Uribe (2015)
que identifica el numero de ocurrencias
de minerales no metilicos en 19
provincias del Ecuador, solo en las
provincias de Loja y Zamora se sefiala la
presencia de grafito. A partir de la
revision bibliografica de los yacimientos
de grafito, el yacimiento del cerro
Villonaco de la provincia de Loja, cuenta
con estudios previos de cartografia y
analisis petrografico (Gonzélez, 2016)
motivo por el cual se selecciona como
zona de estudio para la extraccion de
esquistos grafiticos como materia para
obtener grafito.

La seleccion de puntos de prospeccion
para la recoleccion de las muestras en el
yacimiento, se realizd por medio de la
exploracion del subsuelo basada en el
examen de los caracteres del terreno
(Figura 1: l.c — 1.f). Existen tres
procedimientos de  extraccion  de
muestras: extracciones puntuales (al azar,
por puntos o en sondeos), extracciones
lineales (en calicatas y sondeos) y
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extracciones volumétricas (procedimientos a
rastrillo y global). En este estudio se
selecciona el  procedimiento  de
extracciones puntuales aleatorias sobre las
vetas dentro de un estrato. Las muestras se
toman al desprender trozos de roca de
aproximadamente de 0,5 Kg a 2 kg, de
ocho diferentes puntos en el cerro
Villonaco, las dimensiones de las
muestras oscilan en un rango de 10x5cm?
a 19x24 cm?® aproximadamente con
espesor variable entre 3 y 10 cm. El peso
total de las muestras fue de 36 kg.

Debido a que en el estudio se debe
considerar lo siguiente para la preparacion
y ensayo de probetas: obtencion de
grafito, sintesis quimica, dosificacion de
mortero, tipo de cemento - aridos y
aditivos, método de incorporaciéon de
oxido de grafeno en mortero, porcentaje
de oxido de grafeno en el mortero,
tiempos de fraguado, a continuacién, se
desciben los procedimientos empleados.

i

UBICACION DE LA
<5 ZONA DE ESTUDIO

Procedimiento  de
tamizado

molienda y

El procedimiento se realizd el
laboratorio de Mineralurgia de la
Facultad de Ingenieria de Ciencias de la
Tierra (FICT) de la ESPOL. Las muestras
de esquistos grafiticos son sometidas a
tres etapas de molienda para
posteriormente iniciar con el
procedimiento de flotacion de minerales.
Se realiza la fractura de los esquistos de
grafito de gran tamafio en la trituradora
de mandibulas totalizando ocho bandejas
de 50x25x15cm? con un tamaio de grano
de aproximadamente 50 — 100 mm.
Posteriormente, en la segunda etapa para
conseguir un tamafio de grano
aproximado de 20 — 40 mm, se utilizo la
trituradora de rodillos. En la tercera
etapa, para obtener un tamafio de grano
aproximado de 2 mm - 100 um se
introduce el material en el molino de
discos. Finalmente esté material tamizado

g

s

%, e

Punte 1: 3 muestras

Punto 2: 3 muestras

Latitud: 358/ 57.60" 5 Latitud: 3% 59' 57.30" 5
i Longitud: 79° 17" 36.00" O Longited: 797 17 36.02" O
c e

PuntoT: 3 muestras Punta 8: 3 muestras

Latitud: 37593985 5
Longitud: 73" 18" 20.70" ©

Latitud:  3°59°45.7%" 5
d Longitud: ¥9° 18" 1994 O f

Figura 1. a.- Ubicacion de zona de estudio (Burneo, 2015); b.- Vista satelital de la zona de estudio; c-f.- Puntos de

toma de muestras de esquistos (adaptado de Google Earth).
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por los tamices de 50 y 100 (Figura 2).
Procedimiento de flotacion de minerales

La flotacion de minerales es un
procedimiento que consiste en la
separacion selectiva de particulas en
funciéon de su hidrofobicidad. En el
proceso es necesario utilizar reactivos
como los espumantes, que tienen por
funcion generar burbujas de tamafio
pequefio y una fase de espuma estable

(Orozco, 2012). Dichas espumas
tenso-activas o  surfactantes estdn
conformadas por wuna parte polar
(hidrofilica) 'y una parte apolar

(hidrofobica). En la superficie de la
burbuja (interface aire-agua), la cadena
hidrocarbonada se orienta hacia el lado
del aire y el grupo polar hacia el lado del
agua (Orozco, 2012).

Producto del proceso de flotacion se
obtuvo pulpa constituida por una mezcla
de agua + grafito. Agitando la pulpa
durante 3 min a 1500 r.p.m., este se
disuelvio en el agua y se obtivo una pulpa

~ Molino de discos
Figura 2. Materiales y equipos requeridos en el proceso de molienda y tamizado de esquistos de grafito.
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uniforme. La pulpa obtenida posee una
densidad del 7% (relacién determinada
por 0,07=S/(S+L)). Posteriormente, se
agreg6 5 ml de queroseno a la pulpa y se
agité durante 2 min a 1500 revoluciones
por minuto (r.p.m.) con la finalidad de
que el queroseno actue como flotador
haciendo que otros minerales diferentes
al carbono se depositen al fondo del
recipiente metalico.

Se agregaron 5 gotas de espumante
370 y se aumentaron las revoluciones a
1800 r.p.m. durante 5 min (luego de ese
tiempo se alcanzo un contenido de otros
materiales diferentes al carbono), y para
obtener espuma en la superficie la cual
presenta un mayor contenido de carbono,
la cantidad de espuma es experimental.
Se procedi6 a retirar la espuma presente
en la pulpa y a colocarla en dos bandejas
para su posterior secado. Se llevo la
bandeja con el material a un horno a 70°C
durante 24 h aproximadamente, para
lograr deshidratar la mezcla. Se obtuvo
aproximadamente 3000 mg de grafito. Los
materiales y etapas del proceso se
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Bandeja con espuma

Secado en h

\\- 4

otn o Espuma luego de 24h

Figura 3. Materiales y equipos requeridos en el proceso de flotacion de minerales.

presentan en la Figura 3.
Procedimiento de calcinacion de grafito

El procedimiento de calcinacion se
realizo en el laboratorio de Hidrocarburos
del Facultad de Ciencias Naturales y
Matematicas (FCNM de la ESPOL). El
objetivo de este procedimiento fué
determinar la cantidad de carbono presente
en las muestras. Luego de los procesos de
calibracion del equipo se procede a pesar

Calcinacién en horno

Crisol de porcelana

1000 mg de grafito en el crisol de
porcelana. Para la calcinacion de la
muestra de grafito se utiliz6 la mufla por
45 minutos a una temperatura de 700°C,
luego se pasé a un desecador y se repitio el
pesaje de la muestra, por la diferencia de
pesos se determind la cantidad de carbono
presente en la muestra, alcanzando un
valor aproximado de 6,19% de carbono
presente en 1000 miligramos de la muestra
de grafito. Los materiales y etapas del
proceso se representan en la Figura 4.

Desecado Pesaje de muestra

Figura 4. Materiales y equipos requeridos en las diferentes etapas del proceso de calcinacion de grafito para

determinar la cantidad de carbono presente.
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Mezclathielo desionizado

y 6 ml de H202

Cambio de colores en mezcla

Agitacion mezcla
50°C/12h

Mezcla
KMnOs

k T j;’l

S=2all

Sedimentacién Oxido de Grafeno

Figura 5. Materiales y equipos requeridos en las diferentes etapas de sintesis quimica para obtener G-O.

Procedimiento de sintesis quimica

La técnica de sintesis quimica
“Improved  Synthesis of Graphene
Oxide”, requiere de los siguientes

compuestos quimicos: 4cido sulfurico,
acido clorhidrico y permanganato de
potasio; dado que el grafito procedente
del cerro Villonaco es altamente
contaminado. Se decidi¢ utilizar grafito
sintético comercializado en Ecuador
(Ecuacarbones), y segtn la disponibilidad
de los compuestos quimicos se logro
realizar tres procesos de sintesis, en cada
uno se utilizaron 3 g de grafito sintético.
Se evaluaron los costos derivados del
proceso de sintesis para obtener 6xido de
grafeno mediante el método de sintesis
Improved Synthesis of Graphene Oxide.

El procedimiento de sintesis inicid
pesando 3 g de grafito y 18 g de
permanganato de potasio, se usan 360 ml
de 4cido sulftrico al 96% y 40 ml de
acido fosforico al 75%. Se mezclan el
acido sulfurico con el 4cido fosforico
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produciendose una reacciéon exotérmica
de aproximadamente 35°C. Se procedio a
mezclar el grafito con los dacidos y
agregar muy lentamente pequeas
cantidades de permanganato de potasio,
evitando que se produzcan una explosion
que arruinaria la sintesis. En un agitador
con calentador se coloco la mezcla a una
temperatura de 50 °C durante 12 horas.
Luego de las 12 horas se colocaron 400
ml de hielo desionizado en un vaso
precipitado y se agregd 6 ml de peroxido
de hidrogeno al 3,5%, obteniendo un
color amarillo brillante que cambiara a
oscuro. Al decantar, se limpid la mezcla
para obtener 6xido de grafeno. Se agreg6
en un vaso precipitado 75 ml de la mezcla
con 1000 ml de agua. El objetivo de este
paso fue disminuir la cantidad de acidos
en la mezcla. Posteriormente, se vacid en
cinco bandejas de vidrio la mezcla con el
objetivo de secar la muestra, se obtienen
aproximadamente 6 g de G-O, (Figura 5).

Se colocé el 6xido de grafeno en papel
filtro sobre un embudo conectado a su vez
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Figura 6. Materiales y equipos requeridos para la purificacion de la muestra de G-O.

a una bomba de vacio a continuacion se
afiadi6 3 ml de 4cido clorhidrico (Figura
6). El objetivo fue purificar la muestra de
oxido de grafeno.

Se obtuvo 6 g de 6xido de grafeno (de
textura acuosa) el cual debia ser
centrifugado y filtrado a 0.45 pum, para lo
cual se utilizé un proceso alternativo de
secado en bandeja propuesto por el
investigador Robert Murray Smith
(2013). Se prepararon cinco bandejas
contentivas de aproximadamente 1,2 g de
mezcla cada una y se logrd obtener 0,66g
de 6xido de grafeno (de una sola de las
bandejas), los cuales fueron utilizados en
el disefio de 12 probetas de mortero
(Murray, 2013). Por otra parte, con el
interés de validar el comportamiento
mecanico del oxido de grafeno
sintetizado, se prepararon 11 nuevas
probetas de mortero con 400mg rG-O
(adquirido en los Estados Unidos). Es
importante resaltar que el oOxido de
grafeno reducido (Reduced Grapehene
Oxide, rG-O) es un analogo al grafeno
debido a que en ¢l se han eliminado de
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forma parcial o completa los grupos
oxigenados, lo que le confiere propiedades
mecanicas similares.

Procedimiento de preparacion de la
mezcla y construccion de probetas de
mortero para ensayo de compresion

El mortero a ser reforzado con G-O
esta constituido por cemento, grava,
arena y agua. El cemento Portland tipo I,
los aridos (provienen de la disgregacion
de las rocas) tienen la funcion de reducir
la retraccion en el mortero ayudando
adicionalmente a la carbonatacion,
incrementando  la  porosidad  de
conglomerantes para que el anhidrido
carbonico presente en el aire pueda
ingresar facilmente en la masa y
estabilizar su volumen (Trujillo, 2011). El
agua presente en la mezcla es la agregada
al desarrollar la pasta de mortero mas el
agua presente por la humedad superficial
de los agregados, permitiendo la reaccion
quimica en el cemento y la hidratacion
para manipular la mezcla fresca
(Carrasco, 2013). Finalmente, los
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Tabla 1.

Clasificacion de los morteros de pega para mamposteria simple segun resistencia a la compresion y segtin dosificacion

(adaptado de ASTM International, 2004).

Tipo de  Resistencia a la Resistencia a la
Mortero compresion minima compresién minima

(MPa) 3 dias (MPa) 7 dias

Resistencia a la compresion Resistencia a la compresion

minima MPa) 14 dias

minima (MPa) 28 dias

M 6,88 1118
S 496 8,06
N 2,08 338
0 0,96 1,56
K 0,20 0,325

15,48 17,2
11,16 12,4
4,68 5,2
2,16 24
0,45 0,5

Se designaron las letras M, S, N, O y K, las cuales corresponden al deletreo de cada dos letras de la palabra “MaSoN

wOrK o trabajo de mamposteria” (Sanchéz, 2011).

aditivos o sustancias que al ser agregados
al mortero modifican: sus propiedades
originales, los requerimientos de fluidez,
el tiempo de fraguado y la necesidad de
modificar la resistencia mecanica
(Alarcon, 1998).

Segun la norma ASTM C109 las
cantidades de materiales que se requieren
para elaborar de seis a nueve especimenes
son: Cemento 500g — 740g; Arena 1375g-
2035g; Agua 242ml — 359 ml. La
preparacion de probetas de mortero para
ensayo utiliza el curado o proceso que
evita las retracciones del mortero cuando
fragua (periodos recomendados: 7, 14, 21
o 28 dias) permitiendo asi que el mortero
alcance el nivel maximo de sus
propiedades. Si el curado es incorrecto
(niveles inadecuados de agua o tiempo de
fraguado inferior al tiempo requerido en
funcion del tipo de ensayo) la resistencia
mecanica podria perder hasta un 30% del
valor esperado (Fallas et al., 2011).

En la norma ASTM se identifican los
distintos tipos de mortero asignando una
letra (M, S, N, O y K) segin sus
propiedades y aplicaciones (Gonzalez,
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2016; Tabla 1).

Se procedi6 a medir los pesos de los
diferentes porcentajes de Oxido de
grafeno con respecto al peso de cemento
en un rango de 0,03% a 0,06% con
incrementos de 0,01%. Para cada
porcentaje se prepararon 3 probetas
reforzadas con oOxido de grafeno
procedente de la sintesis de grafito
sintético, y 3 probetas reforzada con
oxido de grafeno reducido. El ensayo de
los cubos de mortero reforzados se
realizar6 mediante una carga puntual de
compresion (ASTM International, 2008).
El mortero trabajarda como un elemento
recto de seccion constante sometido a un
estado de fuerza que se localiza
tedricamente en el centroide de la seccion
transversal perpendicular a dichas fuerza.
Los esfuerzos normales (S) en todo el
elemento se representan mediante la
siguiente ecuacion:

S=+ % (ec. 1)

Donde A representa el area de la
seccion transversal, y el signo dependera
de la direccion de la fuerza (F). En la
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Cemento, arena v agua

- e e

Moldes engrasados ~ Moldes con mortero

Figura 7 se representan las diferentes
etapas realizadas en el proceso de
construccion de las probetas para ensayo.

Resultados y discusion

Una vez realizados los procedimientos
de laboratorio, se determina que el grafito
presente contiene 90% de otros minerales
(cuarzo, arcilla, 6xido de hierro, entre
otros) lo que lo define como grafito
contaminado. En este sentido se
recomienda realizar la toma de muestras
de grafito utilizando otro método de
extraccion, por ejemplo, los métodos
lineales (en calicatas y sondeos) o
extracciones volumétricas, a fin de
verificar si la pureza del grafito varia
respecto al nivel superficial en el que se
tomaron las muestras. En el procedimiento
utilizado el contenido de grafito obtenido
no logaria sintetizar la cantidad de oxido
de grafeno suficiente para realizar un
nimero representativo de probetas de
mortero para ensayo (< 0,3 g de grafito).

Utilizando grafito sintético se procede
a obtener 0xido de grafeno realizando la
sintesis “Improved Synthesis of Graphene

Policarboxilato

-

Desmontaje de moldes

59

Mezcla 2: mortero
+mezcla 1

Mezcla 1: GO+H20+
Policarboxilato

Curado: 14 dias ;
Maq. Compresié
Figura 7. Etapas de preparacion de muestras clibicas de mortero reforzado con G-O y rG-O para ensayo a compresion.

Oxide” debido a los beneficios que presenta
respecto a otros tipos de sintesis: mayor
cantidad de G-O, mayor cantidad de grupos
funcionales oxigenados, menor presencia
de gases toxicos. Posteriormente, se
procede al reforzamiento de morteros que
son sometidos a cargas de compresion (Lv
etal.,2013; Wang et al., 2015; Abrishami y
Zahabi, 2016; Long et al., 2017).

Para comparar el comportamiento a
compresion de cubos de mortero
utilizando 6xido de grafeno con el método
de sintesis quimica “Improved Synthesis
of Graphene Oxide” versus cubos de
mortero con incorporacion de 6xido de
grafeno reducido (rG-O) se realiz6 una
recopilacion de los datos publicados en 4
estudios de mezclas de morteros
reforzadas con 6xido de grafeno. En 2013
el trabajo se realizO a nivel micro
estructural para determinar el efecto de la
incorporacion de nanoldminas de 6xido de
grafeno en mezclas de cemento y su
incidencia en la resistencia mecéanica a
compresion. En el estudio los incrementos
de resistencia mecanica a compresion mas
altos fueron alcanzados en el porcentaje de
0,05% de G-O (con respecto a peso de
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cemento), sus resultados son: 59,1% vy
47,9% de incremento para 3 y 28 dias,
respectivamente (Lv ef al., 2013).

En 2015 se investigd la fluidez,
viscosidad, tiempo de fraguado del mortero,
morfologia, estructura de poro, resistencia a
la compresion y flexion como el calor de
hidratacién mediante SEM en morteros. En
el articulo los incrementos de resistencia
mecanica a compresion mas altos se
lograron en el porcentaje de 0,05% de G-O,
las resistencias son: 43,2%, 33% y 24,4% de
incremento para 3, 7, 28 dias, respectivamente
(Wang et al., 2015).

En 2016 se realizaron estudios de grupos
funcionalizados con 6xido de grafeno en
morteros 'y su interaccion con la
microestructura del cemento, asi como el
incremento de resistencia mecanica a
compresion de los morteros comparando
sus resultados con mortero incorporado solo
con oxido de grafeno. En el estudio los
incrementos de resistencia mecénica a
compresion mas elevados fueron en el

100
an
80

ion { MPa)
]

-
]
-

jaalac
-4

# 3 dias de curado
20 2 28 dias de curado

o 04

i a0z o 004 05
G ido GO (p )

je de peso de

# GO puro (14 dias de curado]
# GO Funcicnslizado {24 dias de curado]

o nos .l 015 0.2 025
C ido GO ( je de peso de c

porcentaje 0.1% de G-O para 14 dias. Los
resultados obtenidos son: 13,0% y 39,1%
para G-O puro y G-O funcionalizado
(Abrishami y Zahabi, 2016).

En 2017 se presentd una investigacion
experimental sobre el efecto de las
nanolaminas de 6xido de grafeno (G-O)
uniformemente dispersadas en compuestos
a base de cemento preparados con agregado
fino reciclado (RFA). Ademas, con ayuda de
una microscopia electronica de barrido se
realizd un andlisis micro estructural, que
mostro que los compuestos de cemento G-O
tenian una estructura mucho mas densa y
mejores productos de hidratacion cristalizada,
mientras que la prueba de porosimetria de
intrusion de mercurio (MIP) y el analisis de
imagenes demuestran el refinamiento en la
estructura de los poros capilares y reduccion
del contenido de vacios de aire. Los
incrementos maximos de la resistencia a la
compresion fueron 16,4% y 16,2% para el
mortero RFA que contenia 0,2% de G-O a
14 y 28 dias. Dichos resultados se
presentan en la Figura 8.

& 8 8 & 8
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s
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28 dias de curado
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Figura 8. Curvas de contenido de 6xido de grafeno en morteros versus resistencia a la compresion para morteros
reforzados con 6xido de grafeno, casos de estudio (a) (Lv ez al., 2013). (b) (Wang et al., 2015). (c) (Abrishami y Zahabi,

2016). (d) (Long et al., 2017).

60

INVESTIGATIO No. 12, marzo 2019, pp. 49-66,
ISSN: 1390 - 6399 < ISSN-e: 2602 - 8336



Evaluacion del Comportamiento en Compresion de Morteros Reforzados con Oxido de Grafeno y Costos Inherentes al Proceso Productivo de Mezcla

Tabla 2.

Cantidades requerida de G-O y rG-O para reforzar probetas de 5*5*5 cm3, y resistencias mecanicas a la compresion
de muestras de cubicas de mortero con 14 dias de curado reforzadas con G-O y rG-O respectivamente.

Cemento requerido Oxido de Oxido de Muestras Muestras
en (gr) para 1 cubo reforzados con
de 5%5%5 Norma . grgfeno grafeno G-O reforzadas con
ASTM sintetizado (g) reducido (g) sintetizado. rG-O
82,22 0,66 0,40
Porcentaje Cantidad Restante de Restante de Resistencia Resistencia
de Oxid. de Oxido de grafeno oxido de oxido de ultima ultima
Graf. En Muestras Requerido(g) grafeno grafeno promedio promedio
estudio sintetizado(g)  importado(g) (MPa) (MPa)
1 0,0000 - -
0,00% 2 0,0000 - - 10,10 10,10
3 0,0000 - -
1 0,0247 0,6353 0,3753
0,03% 2 0,0493 0,6107 0,3507 12,58 14,14
3 0,0740 0,5860 0,3260
1 0,0329 0,6024 0,3424
0,04% 2 0,0658 0,5449 0,2849 12,66 14,19
3 0,0987 0,4873 0,2273
1 0,0411 0,5613 0,3013
0,05% 2 0,0822 0,4627 0,2027 12,77 1430
3 0,1233 0,3640 0,1040
1 0,0493 0,5120 0,2520
0,06% 2 0,0987 0,3640 0,1040 12,94 1443
3 0,1480 0,2160 -

Para medir la resistencia mecénica a la
compresion de diferentes relaciones de
G-0 (0,3; 0,4; 0,5 y 0,6 %) presente en la
mezcla de mortero con igual tiempo de
fraguado, se utilizo la norma ASTM C109
para proceder a realizar las probetas
cubicas. Se construyen 12 muestras con
oxido de grafeno procedente de grafito
sintético y 11 muestras con oOxido de
grafeno reducido, ademas se utilizd
policarboxilato en la mezcla para

1

Resistencia a la Compresidn (MPa)
n - - = i
-
\

0% 007 0,03% 0,09%

Contenido de dxide de grafeno sintetizado

0,055 0,06%

incrementar la adherencia del G-O en el
mortero. Se utiliza un total de 26 moldes
para cubos de mortero (23+3 muestras sin
G-0). Luego de 14 dias de curado, los
cubos de mortero fueron sometidos a
compresion. En la Tabla 5, se detallan las
cantidades disponibles de 6xido de grafeno
sintetizado y reducido, y las cantidades
requeridas de G-O por nlimero de muestras.
Se registran los datos de resistencia ultima
del material, Tabla 2 y Figura 9.

1%

- B ] E
L3
|
|

-

Resistencia a la compresidn (MPa)

ook o521 004%

Contenido de dxido de grafeno

ooEs o,05% 0,085

Figura 9. Resistencia a la compresion de cubos de mortero a 14 dias con diferentes contenidos de 6xido de grafeno:

(izq.) sintetizado, (der.) reducido.
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Analisis de costos

Para evaluar los costos implicados en la
produccion de 6xido de grafeno, se incluye
en como base los costos de transporte,
mano de obra, maquinaria o equipos
(nacionales), honorarios profesionales,
administracion los cuales ascienden a un
monto de 9578 USS, este monto puede
variar en = 20% en funcion de los equipos

o maquinaria utilizada segin sea su
procedencia (nacional o importada) y por
el nivel tecnologico de la misma. Por otra
parte, los costos asociados a los procesos
de sintesis quimica, mezcla base y
produccion de mezcla reforzada se
presentan en las Tablas: 3,4 y 5. El costo de
los materiales presentados en las tablas 3 y
4 presentan una variacion de +£5% respecto
a cuatro casas comerciales nacionales.

Tabla 3.
Costos de materiales para sintesis de 6xido de grafeno.
para realizr a sintesi wairida SO Cantidad Costo CC
quimica (CA) CA (9 consumida (CC) (6))
Acido clorhidrico 2500 ml 31,20 3,00 ml 0,04
Acido sulfirico 2500 ml 45,90 360,00 ml 6,61
Permanganato de sodio 500 g 52,03 18,00 G 1,87
Perdxido de hidrogeno 1000 ml 7,00 6,00 ml 0,04
Grafito sintético 1000 g 2,50 3,00 G 0,01
Acido fosférico 1000 ml 3,50 40,00  ml 0,14
Costo total para producir 0,66 g de OG sintético 8,71
Tabla 4.
Costos asociados a unidades de mezcla base.
Material Cantidad Costo CA Cantidad Costo CC
ateriales adquirida (CA) %) consumida (CC) (%)
cemento 50 kg 7,49 83,33 g 0,012
arena 48 kg 1,00 229,17 g 0,005
policarboxilato 1000 g 3,35 0,003
Costo total por probeta de 5x5x5 cm® 0,020
Tabla 5.
Costos asociados a unidades de mezcla reforzada con G-O y rG-O.
. y Costo por Factor de
Dosificacién Costo por, Costo : p. . Costo por Costo de incremento de
de G-O dosificacion A hye
R o 5x5x5 cm de _ dosificacion mezcla costos entre:
sintetizado % de G-O por
del peso del de mogtero m0r3ter0 5%5%5 cm de g}-O reforzada 3con mezcla reforzada y
cemento (cm~/$) (m~/$) (cm3$) (m>/$) G-0, (m/$) mezlfll(ixrlt)éx:s de
0,03% 0,02 160,00 0,33 2607,72 2767,72 17
0,04% 0,02 160,00 0,43 3473,44 3633,44 23
0,05% 0,02 160,00 0,54 4339,16 4499,16 28
0,06% 0,02 160,00 0,65 5204,88 5364,88 34
Costo por Factor de
Dosificacion Costo por, Costo dosificacion Costo por Costo de incremento de
de rG-O 5x5x5 cm de de rG-O por dosificacion mezcla costos entre:
% del peso de mortero  mortero 5x5x5 de rG-O  reforzada con mezcla reforzaday
del cemento (cm3/$) (m3/$) Xox 3cm (m3/ $) rG-0, (m3/$) mezcla base de
(cm-/$) mortero
0,03% 0,02 160,00 4,69 37544,00 37704,00 236
0,04% 0,02 160,00 6,25 50008,00 50168,00 314
0,05% 0,02 160,00 7,81 62472,00 62632,00 391
0,06% 0,02 160,00 9,37 74936,00 75096,00 469
62
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Conclusiones

En esta investigacion se planteo
determinar el incremento de la resistencia
mecanica a la compresion en cubos de
mortero reforzados con 6xido de grafeno,
registrando los costos de produccion del
aditivo y mortero reforzado por unidad
volumétrica ensayada. En la primera
etapa se evaluo la posibilidad de extraer
grafeno de muestras de esquistos de
grafito procedentes del yacimiento
ubicado en la provincia de Loja, y se
determind un alto porcentaje de
impurezas (otros minerales) con bajo
porcentaje de carbono en dicho caso no
resulta factible su depuracion desde
puntos de vista técnico o econdomico.
Posterioremente,  utilizando  grafito
sintético para el proceso de produccion
de oxido de grafeno (G-O) mediante
sintesis quimica y su comparacion con el
oxido de grafeno reducido (rG-O), es
posible validar el proceso de sintesis y
realizar el andlisis de costos.

El analisis comparativo entre los
resultados de esta investigacion vy
publicaciones precedentes (Lv et al.,
2013; Wang et al., 2015; Abrishami y
Zahabi, 2016; Long et al., 2017) respecto
al comportamiento de mezclas de
mortero reforzado con 6xido de grafeno a
compresion, se realiza en funcion del
comportamiento que presentan los
valores de resistencia cuando se utiliza el
refuerzo de oxido de grafeno entre los
porcentajes 0,03 a 0,06 del peso del
cemento presente en la mezcla para 14
dias de curado. En este sentido los
ensayos muestran una respuesta de
mejora de la resistencia similar a los
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estudios previos. Adicionalmente dicho
resultado valida como correcto, el trabajo
de sintesis quimica realizado.

En el estudio del comportamiento
mecanico bajo cargas de compresion
aplicadas a cubos de mortero, reforzados
con oOxido de grafeno (obtenido por el
método de sintesis quimica “Improved
Synthesis of Graphene Oxide”), y
muestras reforzadas con 6xido de grafeno
reducido, en ambos casos se incorpord
policarboxilato  (0,5% de peso de
cemento) para optimizar las propiedades
de adhesion del 6xido de grafeno y su
dispersion en la matriz de cemento
(Babak et al., 2014; Kjaernsmo et al.,
2018). Teniendo en cuenta que no se
utilizo la dispersion mediante ultrasonido
(sonicacion) para mejorar la solubilidad
de 6xido de grafeno en el agua lo que
implicitamente mejora la adherencia entre
el G-O y el cemento, se recomienda
repetir el ensayo incoporando la
sonicacion para determinar el efecto en el
comportamiento de la resistencia a
compresion.

Para las muestras reforzadas con 6xido
de grafeno sintetizado con 0,06% de peso
de cemento se incrementa la resistencia en
28,12%, mientras que las muestras
reforzadas rG-O con igual contenido en
peso de cemento incrementa un 42.87%,
por tanto, obtuvo una resistencia mas alta.

En relacion al costo por m? de mortero
reforzado con G-O y rG-0, los costos con
G-O son inferiores a los costos con rG-O
realizando el comparativo solo respecto al
procesos de sintesis mas la mezcla base
(Tablas 4 y 5).
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Se evaluaron los costos implicados en
la produccion de 6xido de grafeno a partir
de esquistos grafiticos del cerro Villonaco
obteniendo un valor aproximado de
7655,81 US$, mientras que realizar la
experimentacion con oOxido de grafeno
reducido tuvo un costo aproximado de
2656,68 US$, sin incluir los costos de
importacion de las herramientas 'y
maquinas.
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