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RESUMO

A problematica dos residuos sélidos urbanos tem sido uma das grandes
questbes ambientais atualmente. Para solugcdo deste problema surge o
gerenciamento integrado de residuos, que tem como objetivo a minimizagao
dos volumes enviados para aterros sanitarios. A reciclagem é parte deste
gerenciamento, onde se reprocessam materiais, para obtengdo de materiais
alternativos presentes da vida cotidiana.

Um dos residuos solidos enviados para a reciclagem € a embalagem
cartonada, composta por papel, polietileno e aluminio.

Aliado a este fato, a busca por novos compostos plasticos reforcados
com fibras celuldsicas tem-se apresentado como uma demanda de mercado,
devido ao alto numero de aplicagdes possiveis para estes materiais, como, por
exemplo, na industria automotiva, construgéo civil e outras mais.

Assim, neste estudo procurou-se investigar a modificagdo do compdsito
polietleno de baixa densidade / aluminio proveniente de embalagens
cartonadas através do reforcamento com fibras celuldsicas, e adicdo de
copolimero graftzado com anidrido maleico, que age como compatibilizante, de
forma a agregar-se valor comercial ao material produzido, tornando-o mais
atrativo do ponto de vista mercadologico.

Os compositos elaborados foram gerados através de duas diferentes
extrusdes. Ao compdésito PE/AIl adicionou-se o copolimero graftzado, e estes
foram posteriormente extrudados. As fibras celuldsicas, em diferentes teores e
com diferentes tamanhos de particulas, foram misturadas ao material
resultante da primeira extrusdo, e assim posteriormente extrudadas, em
segunda etapa, na forma de laminas, com diferentes propriedades e aspectos
resultantes.

Aos compostos obtidos ao final do processamento foram realizadas
caracterizagao térmica, mecanica, espectroscopia de infravermelho e
microscopia eletrbnica de varredura visando verificar a eficacia destas

modificagdes.
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Esse trabalho mostrou que o aumento dos teores de fibras celuldsicas
nos compostos produzidos proporcionou incremento das propriedades
mecanicas e de estabilidade térmica em relacdo ao composito original, além
de indicar uma sutil acdo do compatibilizante utilizado, nas condicdes

experimentais empregadas.
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PROCESSING OF THE COMPOSITE LDPE/Al FROM CARTON PACKAGES
AND ITS MODIFICATIONS WITH WOOD FIBERS

ABSTRACT

The urban solid waste problem has been one of the biggest
environmental challenges these days. The solution to this problem lies in
integrated waste management, the objective is to minimize volumes sent to
landfills. Recycling is a big part of this waste management process which
involves the reprocessing of materials to obtain alternative uses for these
materials in every day life.

One of the solid waste materials sent for recycling is the carton package,
which is made of paper, polyethylene and aluminum.

In conjunction with this, the search for new plastics compounds
reinforced with cellulose fibers has been appointed as a market demand,
thanks to the high number of possible applications of these materials, for
instance, in the car manufacturing industry, civil construction, etc.

In this study the modification of the low density polyethylene/aluminum
from carton packages reinforced with cellulose fibers is investigated, and the
addition of the grafted copolymer with maleic anhydride, acting as a
compatibilizer, whose main target is to add value to the material produced,
making them more attractive from a market point of view.

Grafted copolymer was added to the LDPE/AlI composite and the
posterior extruded. Cellulose fibers, in different percentages and particle sizes,
were mixed with the resulting material from the first extrusion, and the posterior
extruded in sheets, with different properties and aspects.

After processing, the obtained materials were applied to thermical and
mechanical characterization, infrared spectroscopy and surface eletronic
microscopy to verify the efficiency of the modifications.

This research showed us that by increasing the cellulose fiber

percentages in the generated composites incremented mechanical properties
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and thermical stability in comparison to the original composite, and indicated a

subtle action of the compatibilizer in the used experimental conditions.
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1 INTRODUGAO

A partir da década de 50, os impactos ambientais causados pelo
homem cresceram rapidamente, com a evidéncia crescente de uma crise
ambiental. Um grande numero de desenvolvimentos pods-guerra associados
com a agricultura mecanizada transforma-se em foco de preocupagao publica,
incluindo a contaminacdo do ecossistema por pesticidas e a distribuicdo de
habitats selvagens e decrescentes diversidades. Também o reconhecimento
da ameaca para a saude humana através da poluicdo do ar causada pela
queima de combustiveis fosseis foi identificada [1].

Nos anos 60, outros desastres ambientais, como o derramamento de
6leo do petroleiro Torrey Canyon na Inglaterra em 1967 e a contaminagao por
mercurio em Minamata no Japdo em 1968 levantaram essa discussao
ambiental de forma global devido a massiva cobertura da imprensa. Os
polimeros ganham importancia fundamental nos dias atuais, como alternativa a
materiais anteriormente utilizados (madeira, fibras naturais, borracha), estando
cada vez mais presentes no cotidiano das pessoas, nas mais diversas formas,
desde artigos domésticos a pegas de engenharia. [1]

Assim, observa-se que no periodo pés Il Guerra Mundial houve um
crescimento dramatico na produgao de residuos solidos, refletindo niveis de
atividade econdmica nunca visto. Este crescimento pode ser atribuido a
diversos fatores, tais como: niveis crescentes de riqueza, aumentando-se
consumo de bens, surgimento de produtos de curto ciclo de vida, a
proliferacdo do conceito de embalagem, mudancas nos padrées de consumo,
e a demanda de produtos de conveniéncia. Nao sé o volume de residuos
aumentou neste periodo, mas também o custo e as dificuldades de operagao
do gerenciamentos dos residuos nas municipalidades. [1]

O destino do residuos solidos no Brasil, dentre os quais as embalagens
cartonadas e os plasticos esta bem diversificado, mas ndo necessariamente &
feito da maneira mais adequada. Dados do IBGE da Pesquisa Nacional de

Saneamento Basico de 2000 relatam que mais de 90% dos residuos solidos



sdo enviados a aterros, sendo que 47,1% séo aterros sanitarios, 22,3% sao
aterros controlados e 30,5% séao lixées [2]. Segundo dados da Limpurb/SP
(2003), as embalagens cartonadas correspondem a cerca de 1,32% do peso
de todos os residuos solidos domiciliares da cidade de S&o Paulo, e os
plasticos correspondem a 16,5% [3].

Para minimizacdo dos volumes de residuos solidos enviados para os
aterros, o gerenciamento integrado de residuos surge como importante
alternativa, de forma a reduzir areas com passiveis ambientais. As etapas do
gerenciamento integrado de residuos sdo: redugdo na fonte, reciclagem de
materiais, compostagem dos materiais organicos em adubos, reciclagem
energética dos materiais ndo anteriormente reciclados (aproveitando o
potencial de queima na geragdo de energia) e finalmente, disposicdo em
aterros [4]. A experiéncia mostra que a combinacido na qual estas técnicas de
processamento sao aplicadas dependem da realidade local, e essa conjungao
tem levado iniciativas neste sentido serem bem sucedidas [2].

A reciclagem € o reprocessamento dos materiais que podem ser
convertidos em novas aplicacdes. Esta atividade podem efetivamente remover
e reduzir estes residuos do ambiente que vivemos. Esforcos de pesquisa
aplicada tém provado a eficacia e viabilidade da reciclagem, que quando
praticada juntamente a uma logistica reversa eficiente, proporcionam materiais
alternativos, geralmente de menor custo, com propriedades semelhantes aos
obtidos com materiais virgens, com um forte apelo ecoldgico, para diferentes
mercados, como automotivo, téxtil, etc., constituindo-se, desta forma, em um
ramo de atividade comercial. As etapas da reciclagem basicamente sao:
coleta, triagem e processamento dos materiais [5].

Atualmente no Brasil a maioria dos residuos solidos coletados para
reciclagem possuem valor de mercado, e séo recolhidos por comerciantes de
aparas de grande, médio e pequeno porte, especializados em diferentes tipos
de materiais. Estas empresas possuem pessoas que coletam os materiais
juntamente a populagao. Outra maneira de operagado desta logistica reversa
ocorre através de iniciativas de Coleta Seletiva, fomentadas pelo apoio de

Prefeituras e/ou ONG’s. Pessoas a margem da sociedade organizam-se



através de cooperativas, legalmente constituidas, e assim coletam os residuos
solidos, separando-os de acordo com seu tipo, posteriormente vendendo-os, e
dividindo a renda obtida desta operagao entre os cooperados. Portanto, além
dos aspectos econdmicos e ambientais, também existe o lado social, pois
ocorre a reinsercao destas pessoas ao mercado produtivo, proporcionando
melhores condi¢cdes de sobrevivéncia a elas. No caso dos trabalhos com
Coleta Seletiva, a proporcao das embalagens cartonadas em relagdo ao
volume total de material coletado € de 2%, e para os plasticos, de 15 a 20%,
segundo a pesquisa Ciclosoft, realizada em 2004 pelo CEMPRE. O mercado
da reciclagem em nosso pais movimenta aproximadamente 4 bilhdes de reais
por ano [3].

Apesar dos fatores anteriormente discutidos, apenas 5% dos residuos
sélidos sao enviados para reciclagem. A maior dificuldade para o aumento dos
niveis de reciclagem é a conscientizagdo das pessoas, por falta de acesso a
educagao ambiental e consequente desconhecimento de que os materiais sao
reciclaveis e quais sao eles [5]. Além disso, muitas municipalidades nao
possuem a estrutura que favorecem as iniciativas de reciclagem, como, por
exemplo, logistica apropriada para tal.

A reciclagem dos plasticos, apos coleta, ocorre através da separagao
dos tipos de objetos encontrados, e depois em relagdo ao polimero que
constitui aquele material. O processamento ocorre através de fusdao do
polimero, reordenando novamente a cadeia polimérica e estando pronto para
nova cristalizagdo, ou através de conversao quimica, que pode ser a geragao
de mondmeros e oligbmeros, pirdlise (reciclagem energética) e modificagdes
quimicas no sistema a fim de se obter novos materiais [6, 7].

A embalagem cartonada, objeto de nosso estudo, apds sua utilizagao,
também enfrenta os mesmos problemas expostos anteriormente. Fazem-se
necessarias pesquisas no sentido de desenvolvimento de novas aplicagdes e
mercados para este material, de forma que cada vez mais seja possivel
agregar a ela valor de mercado, aumentando-se a procura deste material pos-
consumo, com consequentemente aumento da coleta e dos niveis de

reciclagem das embalagens longa vida [8].



O uso de fibras celuldsicas é potencialmente atrativo para reforcamento
de polimeros, normalmente pode-se reduzir custos produtivos com o
incremento de algumas propriedades. Como o p6 de madeira € um residuo da
industria madeireira, gerado em grandes quantidades, ha um acumulo que faz
com esse este material tenha uma alta disponibilidade e um baixo custo, o que
o leva a ser uma o6tima opcdo de agente reforgante. Do ponto de vista
ambiental, desenvolve-se mais uma aplicagdo para esse residuo, evitando-se
com que ele seja disposto indevidamente no meio ambiente, e diminuindo-se
possiveis riscos ambientais [9].

Os compositos obtidos através da proposta deste trabalho podem ter
diversas aplicagbes, como alternativa a chapas de aglomerado e
compensados, ja que existe uma demanda cada vez maior de certificagdo das
florestas que fornecem as madeiras para estes materiais. Assim, o compdsito
LDPE/AI e os residuos de madeira podem produzir um material similar com
uma excelente solugdo ambiental. Porém, o processamento para obtengao
deste material alternativo ndo é tdo simples. A cadeia polimérica hidrofobica e
a fibra celuldsica hidrofilica ndo proporcionam um acoplamento ideal, o que
dificulta a homogeneizagcdo dos materiais durante sua producdo. Para
amenizacgao deste problema, compatibilizantes sao utilizados visando melhorar
as interacdes intermoleculares dos componentes no compdsito. Neste trabalho
utilizou-se copolimero graftizado devido a estudos bem sucedidos neste
sentido [10, 11] e também a sua facil disponibilidade comercial.

Espera-se com este estudo desenvolver-se mais uma aplicagao
comercial para o compdsito LDPE/AI e para as fibras celulésicas de madeira,
proporcionando ao mesmo tempo mais uma solugdo ambiental para os
mesmos. Pode-se prever incremento das propriedades mecanicas e térmicas
do compdsito LDPE/AI através da adicao de fibras celuldsicas. Prevé-se que o
compatibilizante utilizado neste estudo proporcionara também melhores

propriedades se comparados a compdsitos processados sem compatibilizante.



2 FUNDAMENTOS TEORICOS

21 Compositos

Estes materiais envolvem combinacdes de dois ou mais componentes
ou fase. Um deles, o agente reforgante, é dito como o agente que melhorara o
outro constituinte, a matriz. Outros critérios podem ser considerados, como a
concentragcdo maior de 5% de um ou mais constituintes, e quando a
propriedade final do compdsito obtido é diferente do agente reforgante e da
matriz polimérica, normalmente sendo esta propriedade aproximadamente a
propriedade média ponderal dos componentes [12].

Sabemos que os compositos tem duas ou mais fases quimicamente
distintas microscopicamente, separadas por uma interface distinta. A matriz € a
fase que é continua, em maior quantidade. Normalmente quer-se aprimorar as
propriedades deste componente, através do agente reforgante, que na maioria
dos casos € mais duro, forte e rigido que a matriz polimérica. A geometria do
reforco € um dos principais parametros na obtencdo de sua efetividade, em
outras palavras, as propriedades mecanicas sao funcdo do tamanho e
dimensdo do agente reforgcante. Normalmente descreve-se sua geometria
como sendo fibrosa ou particulada [12].

Os reforcos particulados tem dimensdes que aproximadamente sio
iguais em todas as diregdes, a forma de suas particulas podem ser esféricas,
cubicas ou qualquer outra geometria. Seu arranjamento no compésito pode ser
aleatorio ou orientado, de acordo com a necessidade. Normalmente, em
termos praticos, a orientacdo das particulas € aleatéria, dispersa na matriz
[12].

Os reforgos fibrosos sao caracterizados por possuirem um comprimento
muito maior que seu didmetro. Em compdésitos de simples camada, as fibras
utilizadas com a razdo entre o comprimento e o didmetro muito elevada geram
compositos chamados continuos, enquanto que baixas razbes proporcionam
materiais descontinuos. A orientacdo das fibras continuas podem ser ditas

unidirecionais, quando existe direcdo preferencial, e bidirecional, quando a



orientacdo € mais similar a aleatdria. Para os compdsitos de orientacdo com
fiboras descontinuas, também se considera a classificagdo aleatéria ou
preferencial. [12]

Os compdésitos multicamadas € outra categoria considerada, podendo
ser laminados, fabricados pela sobreposigdo de matriz e agente reforgante em
uma sequéncia pré-determinada, e hibridos, quando temos mistura de

diferente tipos de fibras no material produzido. [12]

2.1.1 Interface Matriz - Agente Reforgante

A solicitagdo de carga em uma matriz polimérica pode ser transferida ao
agente reforgante através da interface entre eles. Desta forma, os agentes
reforcantes devem estar fortemente ligados a matriz sua alta resisténcia e
rigidez sdo para ser transferidos ao composito. Uma fraca interface resulta em
uma baixa rigidez e resisténcia, mas alta resisténcia a fratura, enquanto que
uma forte interface produz alta dureza e resisténcia, com baixa resisténcia a
fratura, isto &, material fragil. Outras propriedades, como fluéncia, fadiga e
degradacdo a intempéries também s&o afetadas pelas caracteristicas da
interface. [12]

A interface é importante se o reforco esta na forma de fibras continuas
ou curtas, aglomeradas ou dispersas, embora o papel exato da interface possa
diferir com o tipo de reforgo. Em alguns casos, uma fase distinta produzida
através da reacgdo entre a matriz e o reforgo € gerada na interface entre as
fases. Em outros casos, a interface é percebida com uma regido descontinua
da matéria em suas propriedades, sejam elas mecanicas, quimicas, cristalinas,

e outras mais.
2.1.1.1 Ligac&o Interfacial
Uma natural consequéncia do envolvimento do agente reforgante pela

matriz € o aparecimento de diversos tipos de ligagdes na interface entre as

fases. As ligagcdes podem diferir de acordo com a situagéo e condigbes em que



o material esta exposto ou foi produzido. Métodos fisicos e quimicos

possibilitam otimizacao da interface.

Meétodos Fisicos: podem ser realizados por Ligacdo Mecénica, €&
gerada por um intertravamento entre as superficies, possibilitando
ancoramento. Quanto maior é este efeito, maior sera a resisténcia a
forcas externas. Contragdes do material favorecem esta ligagao [12].
Outra forma € a Ligacéo Eletrostatica, que ocorre quando o reforgco e
a matriz possuem cargas opostas, levando a atracdes eletrostaticas
entre os componentes. Esta ligacdo possui efetividade a curtas
distancias. [12,13]

Ligagdo Quimica: Para compdésitos, esta ligagdo é aquela formada
entre grupos quimicos presentes na superficie do agente reforgante
e grupos compativeis na matriz. A for¢a da ligagdo quimica depende
do numero de ligagdes por unidade de area e o tipo da mesma. Para
esta finalidade, sao utilizados silanos (por ligar 6xidos da superficie
do reforgo a matriz polimérica), copolimeros graftzados com anidrido

maleico, isocianatos, triazinas e outros compostos. [12,13]

2.1.2 Compésitos com fibras naturais

Nos ultimos anos tém-se observado uma forte movimentagdo das

industrias automobilistica e de embalagens no sentido do desenvolvimento de

materiais alternativos compostos com fibras naturais para serem utilizados

como alternativas a materiais utilizados atualmente, de maior custo. Por

exemplo, fibras téxteis sdo usados para reforgar plasticos utilizados em carros,

fibras vegetais, como juta e madeira, reforcam forros e painéis em geral.

Existem diversos compdsitos produzidos com fibras naturais, tais como

algodao, seda, 1a, juta, madeira, sisal, maconha e outros, e estes sao

subdivididos de acordo com a origem das fibras — animais ou vegetais.

Geralmente, as fibras vegetais sdo usadas para reforgar plasticos. [12,14]



O Brasil e a Tanzénia os grandes produtores mundiais de fibras de
sisal, o México, de henequém, a india, Bangladesh e China, de juta, e as
Filipinas, de maconha. A avaliagdo da disponibilidade deste materiais ¢é
fundamental para estudo técnico-econdmico de producédo destes compdsitos.
Obviamente, se o material é existente em grande quantidade, maior sera a
viabilidade produtiva deste material. Além disso, as fibras naturais tém outras
vantagens em relacao as tradicionais fibras de vidro: menor custo, fontes de
matéria prima renovaveis e maior reciclabilidade, devido a menor abrasividade
/ adesao a matriz polimérica, com propriedades mecanicas mais brandas em
relacdo aos compdsitos com fibras de vidro. Wambua [15] através de estudo
comparativo entre as propriedades das fibras de vidro e fibras celuldsicas
mostrou que o0s compositos gerados possuem  comportamento
correspondentes, em alguns casos até melhor que as fibras de vidro, o que
sugere um potencial muito grande para substitui-las em diversas aplicagbes
gue nao requerem grandes solicitagdes.

Para aplicacbes em compdsitos, aspectos importantes referentes a

preparacao e tratamento das fibras devem ser observados, tais como: [13]

e homogeneizacao das propriedades (didametro, comprimento) das fibras,
e graus de polimerizagao e cristalizagao
e boa adeséo entre a matriz e a fibra
e retardancia a chama
e repeléncia a umidade.
A tabela 2.1 apresenta um comparativo das propriedades mecanicas

das fibras naturais empregadas nestes compdsitos.



Tabela 2.1

convencionais. [13]

Propriedades mecanicas das fibras

naturais comparadas a reforgos fibrosos

Fibra Densidade Alongamento Resisténcia a Médulo Young
(glem®) (%) Tragéo (GPa)
(MPa)
Algodéo 1,5-1,6 7,0-8,0 287 - 597 55-12,6
Juta 1,3 1,56-1,8 393 -773 26,5
Linho 1,5 2,7-3,2 345 -1035 27,6
Maconha - 1,6 690 -
Rami 36-38 400 — 938 61,4 —128
Sisal 1,5 20-25 511 - 635 9,4 — 22
Coco 1,2 30 175 4-6
Viscose - 11,4 593 11
Fibra Mole Kraft 1,5 --- 1000 40
Fibra Vidro E 2,5 2,5 2000 - 3500 70
Fibra Vidro S 2,5 2,8 4570 86
Aramidica 1,4 3,3-3,7 3000 - 3150 63 — 67
Carbono 1,4 1,4-18 4000 230 -240

2.2 Polietileno

Os polietilenos utilizados nas embalagens cartonadas € o polietileno de
baixa densidade e o de baixa densidade linear. E um polimero parcialmente
cristalino, flexivel, com propriedades diretamente influenciada pelas
contribuicbes das fases amorfas e cristalinas. Sdo inertes a maioria dos
produtos quimicos comuns, devido a sua natureza parafinica, seu alto peso
molecular e sua estrutura. Apesar disso, € parcialmente soluvel na maioria dos
solventes, a temperatura inferiores a 60 °C. [16] A estrutura cristalina do PE

pode ser ortorrdmbica, monoclinica e hexagonal (a altas temperaturas). [17]
2.2.1 Polietileno de Baixa Densidade

O processo de fabricagao deste polietileno é sob pressdes de 1000 a

3000 atm e temperaturas entre 200 a 275 °C [17]. Temperaturas acima a
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300°C né&o sdo empregadas, devido a degradacgdo do polimero. A reagdo de
formacao é altamente exotérmica, dificultando controle do processo produtivo.
O calor liberado na reagao propicia formacao de ramificagcbes na cadeia
polimérica, o que faz com que um polietileno totalmente linear seja impossivel
de ser obtido. O PEBD possui temperatura de fusdo entre 110 a 115°C, e
cristalinidade aproximada de 50 a 60%. Quando comparado ao polietileno
linear, apresenta cristalitos menores, apresentando-se menos cristalino, ja que
as ramificacbes tem maior dificuldade de acomodacao no reticulo cristalino.
[16]

O PEBD tem caracteristicas singulares e caracteristica unica de
propriedades: tenacidade, alta resisténcia ao impacto, alta flexibilidade, boa
processabilidade, estabilidades dimensional e quimica. As principais

propriedades sao descritas na tabela 2.2.

Tabela 2.2 Propriedades Fisicas do PEBD. [16,17]

Propriedades Norma ASTM PEBD
Densidade, g/cm® D 792 0,912-0,925
Temperatura de fusao cristalina, °C 102-112
indice de Refracao, np D 592 1,51-1,52
Tracido no Escoamento, MPa D 638 6,2-11,5
Alongamento no Escoamento, % D 638 100-800
Resisténcia a Tragao, MPa D 638 6,9-10,6
Alongamento Maximo, % D 638 100-800
Maodulo Elastico, MPa D 638 102-240
Dureza, Shore D D 676 40-50

E altamente resistente & agua, com baixa permeabilidade. E suscetivel
a degradacao em contato com agentes oxidantes, e compostos aromaticos
causam inchamento de suas cadeias. Tem larga aplicabilidade em processos
de extrusdo, moldagem por sopro e moldagem por injegdo, sendo perfeito para

embalagens de alimentos.
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2.2.2 Polietileno Linear de Baixa Densidade

E produzido sobre pressdo de aproximadamente 145 atm e
temperaturas até 200°C. Nestas condicdes, a polimerizacdo ocorre por
coordenacgao aniénica. O grau de polimerizagao € controlado pela temperatura.
Apresenta estrutura linear com ramificagdes curtas, com menor peso
molecular, o que proporciona melhor empacotamento cristalino, e
consequentemente, melhores propriedades fisicas que o PEBD, sem causar
prejuizos as suas propriedades oticas.

As aplicagbes do PELBD s&o semelhantes ao do PEBD, porém quando
a solicitacao externa é um pouco superior, 0 PELBD é mais utilizado. Tem alto
poder de selagem, empregado em embalagens para alimentos. Também sao
produzidas lonas industriais, plasticos bolha, capas de fios elétricos com
PELBD. Comparado ao PEAD, possui resisténcia a tracdo e dureza inferiores,
mas maiores resisténcia ao impacto e ao rasgamento. A tabela 2.3 compara

algumas propriedades dos polietilenos em questao. [10,11]

Tabela 2.3 Comparativos de propriedades mecanicas dos polietilenos

Propriedades PELBD PEBD
Resisténcia a Tracao (MPa) 37 24
(ASTM D882)

Alongamento na Ruptura (%) 200-1200 100-800
Tensao na Ruptura (MPa) 14 - 21 6,9-17,2
Resisténcia ao Rasgamento (MPa) 10,5 6
(ASTM D1938)

2.3 Aluminio

E um dos materiais mais versateis, utilizado em diversos ramos da
engenharia, devido a sua excepcional combinagdo de propriedades, como
baixo peso especifico, alta resisténcia a corrosédo, boa condutividade elétrica e
térmica, alta refletividade para o calor e luz, e sua facil manipulacdo em

qualquer forma. [12,13]
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Sao trés os tipos de aluminio primario, que variam de acordo com seu

grau de pureza. O aluminio comercialmente puro € o mais comum, proveniente

da reducao da alumina (Al,O3) em células eletroliticas, podendo conter até 1%
de impurezas e raramente excedendo 99,9% de pureza. Existem ainda o

aluminio refinado, com teores acima de 99,9%, obtidos pela eletrorefinagcéo do

aluminio comercial, e 0 aluminio refinado por zona, com ppm’s de impurezas.
[20]

A leveza € uma das principais caracteristicas do aluminio. Sua massa
especifica € de cerca 2,7g/cm3, aproximadamente 35% do aco e 30% do
cobre.

O aluminio comercialmente puro possui resisténcia a tracdo de
aproximadamente 90 MPa. Como elemento estrutural, possui aplicacbes
limitadas. Aumentos maiores na resisténcia podem ser obtidos com pequenas
adicdes de outros metais, como manganés, zinco. Através de tratamentos
térmicos também se pode variar suas propriedades mecanicas. Possui alta
maleabilidade e trabalhabilidade, podendo ser fundido por qualquer método
conhecido, e ser laminado em qualquer espessura (desde finas folhas de
aluminio até espessas chapas).

Quando exposto a atmosfera, forma-se imediatamente uma fina camada
e invisivel de 6xido, protegendo-o a oxidagao posteriores, tendo como principal
consequéncia sua alta resisténcia a corrosao . [18,19]

O fato de o aluminio possuir caracteristicas nao toxicas permite sua
utilizagdo em utensilios domésticos, equipamentos na industria alimenticia e
como componente de embalagens de alimentos. Atualmente, na industria de
embalagens, como, por exemplo, as cartonadas, é utilizado por ser um
material leve, duravel e versatil. Além desses pontos, o aluminio apresenta
condutibilidade, impermeabilidade e opacidade, que contribuem para evitar a
deterioragdo de um produto armazenado neste tipo de embalagem, nao
permitindo a passagem do oxigénio, da umidade e da luz , devido a sua
refletividade ser maior de 80%. [18, 19, 21]
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24 Compésito Polietileno / Aluminio, proveniente das embalagens
cartonadas

Para se compreender a origem do composito polietileno /aluminio,
proveniente das embalagens cartonadas e objeto deste estudo, faz-se

necessario discussao sobre estas embalagens .

2.41 A embalagem cartonada

A embalagem cartonada € uma das mais modernas atualmente, pois
preserva alimentos por muitos meses, mantendo germes e bactérias sem
contato com os mesmos. Para isso, ndo é utilizado nenhum tipo de
preservativo. A embalagem é selada, com auséncia de oxigénio, podendo ser
armazenada sem refrigeragdo, 0 que economiza energia de cémaras e
caminhdes frigorificos, além das geladeiras.

Ela é composta de trés tipos de materiais combinados visando
maximizagao das propriedades de cada um deles: o papel cartdo, o polietileno
de baixa densidade e o aluminio. Os materiais criam barreira contra a entrada
de luz, oxigénio, agua e microorganismos. Suas proporgdes na embalagem
cartonada sao, respectivamente, 75%, 20% e 5%, em peso [22].

Esse tipo de embalagem utiliza o papel cartdo (camada 2 na figura 3)
para fornecer estrutura e dar forma ao recipiente, o plastico € usado como
impermeabilizante externo (camada 1 da figura 3), camada de adesao (item 3)
do papel e do aluminio em contato com o produto envasado (camadas 5 e 6).
Neste caso é o aluminio (camada 4) que realmente protege o produto evitando
a entrada de luz, de ar, contaminantes e a saida de aromas. [23, 24]

Pode-se observar a estrutura de uma embalagem cartonada Tetra Brik
Asseptic através do corte transversal da mesma e observada em microscopia
eletrbnica de varredura, como demonstra a figura 2.1.

As embalagens cartonadas acima citadas s&o obtidas através de
laminacdo por extrusdo. Apdés a formacdo do material completo da

embalagem, estas seguem para as industrias alimenticias, onde sao



14

envasadas com os produtos produzidos, seguindo posteriormente para os

distribuidores e pontos de venda.

Figura 2.1

espessuras das suas multicamadas. [25]

Apds cumprir a sua fungdo de embalagem, é gerada uma grande
quantidade de residuos em locais diversificados, pelos consumidores, assim
como outros tipos de embalagem. S&o os residuos poés-consumo. Com o
aumento do consumo das embalagens cartonadas, desenvolveu-se
tecnologias para separagcao das fibras de papel dos outros materiais
(compdsito Polietileno / Aluminio). [22, 23] O processo de separagao das fibras

de papel e obtengao do polietileno / aluminio sera discutido a seguir.

2.4.2 Reciclagem da embalagem cartonada

A reciclagem da embalagem cartonada € composta de duas etapas de
processamento: a primeira é realizado nas industrias de reciclagem de papel,
onde ocorre extragado as fibras celuldsicas, e a segunda é realizadas através

da industria de reciclagem de plasticos.

2.4.2.1 Separagéo das Fibras de Papel - Desagregagcao

As embalagens cartonadas, coletadas nos diferentes pontos do pais,

nos centros de triagem de coleta seletiva e comerciantes de aparas de papéis,
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sdo enviadas, apos enfardamento, para as industrias papeleiras, consumidoras
de papel kraft, produtoras de caixas de papeldo e tubetes. Elas séo
introduzidas em um processo de desagregacao das fibras, isto €, a separagao
dos materiais. O equipamento responsavel € o hidrapulper, um tanque de
agitacao, que consiste na hidratagao das fibras através de forga mecanica [22].

A figura 2.2 demonstra os processos de reciclagem da embalagem cartonada.

Reciclagem de Embalagens Cartonadas
Placas e

Prensagem > tolhas

Objeto:

Agua ) Embalagens Injecao/Extrusao st
“g:’Hldrapulper D ] y Plasticos
A ¢ Plastico E d Plasma
Agua _—astico tracdo de — » T
Separador Aluminio Axgug Pir6lise
Fibras ¢ i i‘ *CO M0 Al l Propano/
Tratamento L Limpeza agua Coprocessa- 2/H, Metano
de Efluentes ¢ S
ALO .
. ; l 2 Caldeira
Agua |  Fabricagio Cimento
de Papel '
Lodo ¢ Papel Vapor
Figura 2.2 Representacdo Esquematica da Reciclagem de Embalagens. [8, 23]

Existem trés tipos de hidrapulpers: os de alta, média e baixa
consisténcia. Sua diferenca basica € o tipo de rotor utilizado. Ele varia de
acordo com a produtividade desejada e também com a qualidade da fibra a ser
obtida. Hidrapulpers de alta consisténcia trabalham com 10 a 15% de
consisténcia, e agridem menos a fibra de papel, enquanto que os de baixa
consisténcia operam com consisténcia abaixo de 6% e cortam mais as fibras
celuldsicas. [26]

Apos aproximadamente 25 minutos de processo, toda a massa de papel
esta hidratada, sendo assim drenada do hidrapulper, restando em seu interior
o composito Polietileno/aluminio, com um pequeno residual de fibras agregado
a ele. O compdsito também é secado, passando por lavagem complementar, e

enfardado, sendo posteriormente enviado para recicladores. [26]
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Para reaproveitamento deste material existem varias alternativas. Na
Europa, uma técnica muito empregada é a recuperagdo energética do
composito, reduzindo o consumo de combustiveis na geracdo de energia.
Outra possibilidade é a utilizacdo do compdsito em recicladores plasticos, que
apos os processos de aglutinagédo e de extrusdo, sdo usados na confecgéo de
diversos artefatos de papel, tais como caixas de papelédo e tubetes. Ha, ainda,
a possibilidade de prensagem desse material para confec¢cdo de placas e

telhas empregadas na construgéao civil.

2422 Reciclagem do Composito Polietileno/aluminio

O compédsito polietileno/aluminio produzido nas industrias de papel séo
matéria-prima alternativa para a industria recicladora de plasticos, devido a ser
fonte confiavel, com qualidade constante. O processamento € possivel em
duas formas: através de aglutinagdo e extrusdo, com posterior moldagem por
injecdo e prensagem a quente do material, formando-se placas e telhas. O
composito polietileno/aluminio é composto de 80% de PEBD e 20% de
aluminio. O aluminio tem fungcdo de carga incorporada a matriz polimérica,
assim como talco, serragem e outras. [8]

Para o processo de extrusdo do composito PE/AI, nota-se que este
material, assim que retirado das papeleiras, possui pequeno residual de fibras.
Para eliminacdo desta quantidade fibrosa, a fim de se evitar dificuldades no
processamento do compdsito, introduz-se este material em um lavador plastico
adaptado para este realidade. O lavador € composto por um rotor ndo cortante,
com rotagdo acima de 1000 rpm, sendo que a separagao das fibras € feita
através da entrada tangencial de agua, com saida em peneira ao fundo do
lavador. O material plastico fica retido no interior do equipamento, e ja limpo, é
destinado para aglutinagdo. Através do processo termo-mecanico do
aglutinador, o compodsito é aglomerado, em um processo de pré-fusao,
fazendo com que aumente sua densidade e assim preparado para extrusao. O

material entdo é extrudado, a uma temperatura média de trabalho é de 120 °C.
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Os peletes sado posteriormente aplicados em moldagem por injecdo e
atualmente é principalmente empregado na fabricagdo de vassouras [26].
O material extrudado foi caracterizado e pode-se observar os seguintes

resultados para o compésito PEBD/AL.

Tabela 2.4 Propriedades do compdsito PEBD/AI [8, 27].

Propriedades Valores Unidades | Método
ASTM
Temp. Inicial degradacgéao térmica 245 °C E-1641
Temp. Inicial degradagéo termooxidativa | 229 °C E-1641
Temperatura de fusdo 109 °C D-3418
Temperatura de cristalizagao 92 °C D-3418
Calor de Fuséo 154,7 J/g D-3418
Calor de Cristalizagao 154,9 J/g D-3418
Fracao Cristalina 53 % D-3418
Tensao na Ruptura 10,97 MPa D-638
Deformagao na Ruptura 38,86 % D-638
Modulo Elastico 177,6 MPa D-638
Resisténcia ao Impacto Izod 302 J/m D-256
Condutividade Elétrica 1,11x10°® S/cm D-257
Indice de Fluidez 3,87 g/10min | D-1238
Massa Especifica 0,90 g/cm® D-1505

E importante notar que indice de fluidez para o compésito, que esta
ligado as propriedades reolégicas do compdsito, € bem menor que o obtido
para o polietileno de baixa densidade virgem (3,9 comparando-se com 6,0 e
8,0 g/10 min). Isso nos mostra que a carga de aluminio altera a reologia e
assim restringe as aplicagdes do compdsito.

A massa especifica do compdsito € de 0,90 g/cm3. Devido a presenca
do aluminio (massa especifica de 2,7 g/cm®), esse valor teoricamente deveria

ser maior que do polietileno virgem (entre 0,91 g/cm® — 0,95 g/cm?®); porém
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este fato n&o foi observado devido a presenga de bolhas nos pellets obtidos.
[8]

Uma outra possibilidade de processamento atualmente empregado em
grande escala para o destino do compdsito plastico/aluminiogerados na
desagregacao das fibras celulésicas das embalagens longa vida € a produgao

de placas e telhas.

Os fardos das camadas de plastico/aluminio das industrias papeleiras
sdo encaminhados para os produtores de placas e telhas. O material é
inicialmente seco ao ar livre, depois triturados em menores particulas, para
melhorar fusdo e homogeneidade do produto final. Apds trituragdo, o
composito é prensado a quente, em equipamentos originalmente projetados
para a industria de compensados de madeiras, atingindo a temperatura de
média de 180°C. Apos 15 a 30 minutos, dependendo-se do grau de umidade,
as placas plasticas estdao produzidas. As telhas sdo produzidas através da
conformagdo das placas em moldes ondulados, obtendo-se aparéncia
semelhante as de fibrocimento [28]. Ferreira [29] realizou testes de
impermeabilidade nas telhas que nao apresentaram a formagcdo de manchas
de umidade nem gotas nas superficies dos corpos de prova. Vecchia [30]
comparou o material com telhas de zinco e de cerdmica e a temperatura
superficial alcancgada foi intermediaria. Os resultados obtidos s&o de 67°C para
a telha de zinco, 47°C para telha de plastico/aluminio e 41°C para a de
ceramica. Foram realizados testes das propriedades fisicas e absor¢ao de
agua, nos laboratérios do IPT [28]. Os dados obtidos sdo apresentados na
tabela 2.5. Também foram realizados ensaios referentes ao indice de
Propagagdo de chama, conforme NBR a 9442/1986. O indice de Propagacéo
de Chamas obtido para as placas e telhas foi de 160. As classes A e E sao,
respectivamente, de melhor e pior desempenho. Assim, pode-se notar que o
material analisado enquadra-se na classe D, quase no limite maximo na classe
C, o que o classifica como medianamente auto-extinguivel [28]. A tabela 2.6
demonstra as classes de classificacdo para o ensaio de indice de classificagcao
de chama, segundo a NBR 9442/1986.
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Tabela 2.5 Resisténcia & Tracdo, Resisténcia & Flexdo e Absorgdo de Agua das Placas
Recicladas
ENSAIOS RESULTADOS OBTIDOS
Tensao na Ruptura Alongamento na
Resisténcia (MPa) Ruptura (%)
a Tragdo 7,62 0,49 4,20 £ 0,84
Resisténcia Tens&o na Ruptura (MPa)
a Flexao 151+ 14
Absorcdo de Agua (%) 53+1,2

Tabela 2.6: indice de propagagao de chama, conforme NBR 9442/1986.

Classe indice de Propagacdo de Chamas (Ip) médio
A 0a25
B 26a75
C 76 a 150
D 151 a 400
E Superior a 400
25 Madeira

Claramente na histéria da humanidade a madeira tem importancia
fundamental no desenvolvimento das culturas passadas. O primeiro uso foi

objetivando constru¢édo de abrigos,

sendo utilizado posteriormente no

desenvolvimento de veiculos de transporte, e mais tarde na industria naval.

Laminados de madeira e papel foram produzidos pelos Egipcios ha mais de

3000 anos atras. Esses dois produtos foram os primeiros compoésitos

preparados com madeira e sua respectiva fibra [14].
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A madeira e seus compoésitos tem apresentado enorme importancia
econdmica no desenvolvimento até os dias atuais, na América do Norte,
durante os anos 70, foi utilizada pela construgao civil mais que a soma de
todos os outros materiais. A atual produgdo mundial € aproximadamente um
bilhdo de toneladas. Sua produtividade pode ser fortemente relacionada ao
uso de energia, producao de alimentos, producao industrial, poluicdo e saude
humana [14].

Os tipos de madeira comercialmente mais importantes séo classificadas
em dois tipos: as madeiras moles (coniferas) e as madeiras duras. Estas
distincbes sao baseadas basicamente nas caracteristicas anatbmicas das
mesmas.

A composi¢cdo quimica da madeira € de aproximadamente 50% de
carbono, 6% hidrogénio, 44% de oxigénio, teor de cinzas médio de 0,2-0,3% e
valores menores ou iguais a 0,1% para o nitrogénio. As cinzas s&do compostas
principalmente por carbonatos de calcio e magnésio, oxalatos e
ocasionalmente cristais de silica.

Os constituintes orgénicos podem ser classificados como: componentes
da parede celular e substancias extrativas. Os componentes da parede celular
sdo os membros estruturais da célula da madeira, e influenciam fortemente em
suas propriedades fisicas. As substancias extrativas, como as resinas e
gomas, estédo presentes no interior nas células.

Os componentes da parede celular sdo carboidratos, que sédo a-
celulose e hemicelulose, gerando polimeros essencialmente lineares
(polissacarideos), representando aproximadamente 75% dos constituintes
organicos. Existe também um componente fendlico, que €& a lignina. As
pectinas estao presentes em menores quantidades.

As madeiras duras possuem mais celulose que as moles (45 e 41%) e
menos lignina (22 e 28%). O total de hemicelulose é semelhante para ambos
os tipos (30%) [14]. Maiores informag¢des serdo discutidas a respeito das
substancias acima citadas nos itens 3.5.1., 3.5.2., 3.5.3., 3.5.4. € 3.5.5.
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2.5.1 oa-Celulose

A o-celulose, mais comumente chamada de celulose, € o principal
componente da parede celular, portanto, € o0 componente organico mais
abundante na natureza. E um dos poucos compostos que possuem a mesma
estrutura em relagdo a origem de sua fonte. Estruturalmente a celulose é o
mais simples componente de parede celular: um polimero linear com
mondmero de glucose. O seu grau de polimerizagao € cerca de 15000. [13,14]

CHy OH

oA

Figura 2.3 Estrutura quimica da celulose. [31]

2.5.2. Hemicelulose

A fragcdo hemiceluldsica representa aproximadamente 30% da massa
total da parede celular, e é constituida por dois mondmeros, a xilose e a
manose. As substancias hemicelulosicas constituintes das madeiras moles e
duras sao um pouco diferenciadas, sendo que a manose esta mais presente
nas madeiras moles. [14]

Elas podem ser encontradas na parede celular na forma de moléculas
livres na matéria, e ndao em aglomerados, caso da celulose. Como
consequéncia , a hemicelulose esta mais presente a lignina, no estado amorfo.
Isto pode ser atribuido a presenga de muitos grupos laterais, o que dificulta a
associagcao das moléculas que levam ao estado cristalino [14]. Além disso, a
hemicelulose n&o é linear como a celulose e seu grau de polimerizagao € dez

vezes menor. [13]

2.5.3 Lignina

A lignina, uma substancia amorfa com temperatura de transi¢cao vitrea

na faixa dos 165-175 °C, é um polimero fendlico, composto por trés diferentes
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mondmeros. A propor¢cdo destes mondmeros difere as madeiras moles das
duras [14]. Os monbmeros e estrutura cristalina da lignina ndo sao
completamente compreendidos, e as propriedades mecanicas deste

compostos s&o consideravelmente menores que as celuldsicas. [13]

2.5.4 Extratos

Os extratos em si tém pouca influéncia nas propriedades mecanicas da
madeira, entretanto, podem indiretamente influéncia-las, devido a aumentar a
gravidade especifica e diminuir a umidade de equilibrio das plantas. Isso afeta
diretamente a resisténcia das fibras. Também sao responsaveis pelas cores,
cheiro, gosto e durabilidade da madeira [14]. Exemplos de extratos podem ser
alcoois, terpenos, acidos palmiticos e estearicos (insoluveis em agua), e outros
[13].

2.5.5 Organizacao da Parede Celular

As paredes celulares sdo compostas por microfibrilas, que sao lamelas
discretas de 50 a 80 moléculas de celulose, alinhadas ao eixo fibroso,
chamadas fibrilas elementares.

A figura 2.4 mostra uma secgéo longitudinal hipotética de uma fibrila
elementar. Os elementos alongados representam as moléculas de celulose. As
regides com maior empacotamento sdo as regides cristalinas (C), préximas a
regides amorfas (A), menos densas e ordenadas. As grandes moléculas
tridimensionais representam a lignina, a hemicelulose e os extratos. As
pequenas moléculas representam a agua, presentes somente na regiao
cristalina.

A figura 2.5 ilustra as moléculas de celulose na fase cristalina, cada um
dos mondmeros tem potencial para formagédo de trés pontes de hidrogénio,
que satisfazem a capacidade de ligagdo das moléculas. Duas delas sao
intermoleculares, entre celuloses adjacentes, e a terceira € intramolecular,

entre duas glucoses da mesma molécula. Agentes alcalinos adicionados a



23

celulose atuam no sentido de quebrar as ligagdes intermoleculares, diminuindo

a cristalinidade do ambiente.

Figura 2.4 Secao longitudinal de um modelo de fibrila elementar mostrando as regides

cristalinas (C) e amorfas (A) de celulose e outros constituintes da parede celular [14].

Figura 2.5 Vista das moléculas de celulose na regido cristalina [14].

As microfibrilas sdo regularmente ordenadas, com espagos existentes
entre elas. Estes espacos sdo aqueles disponiveis para acomodagao das
outras substancias citadas anteriormente. A agua é a principal responsavel
pela expansao e encolhimento da madeira, o que pode ser explicado pela
acomodacdo das moléculas nos espacos disponiveis entre as fibrilas, e sua

respectiva concentragao na parede celular.
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2.6 Influéncia de Tratamento das Fibras Celulésicas nas Propriedades
Finais dos Compésitos

1991: Neste artigo [10], J. Felix e P. Gatenholm mostram que a adesao
da matriz polimérica junto as fibras celulésicas modificadas com copolimero
funcionalizado (polipropileno — anidrido maleico) causaram melhoria de suas
propriedades mecanicas, se comparadas com compositos produzidos com
fibras ndo tratadas. Através de microscopia eletrénica de varredura constatou-
se que a modificagdo melhorou também a dispersao e adesdo das fibras.
Utilizou-se FTIR para comprovagao da modificagao da fibra celulésica a partir
da reacdo com o copolimero funcionalizado, com o respectivo conhecimento
da natureza da adeséo.

Neste trabalho, utilizou-se polipropileno como matriz, My (massa molar
ponderal média) = 83600 g/mol, copolimero PP — anidrido maleico, My =
39000, com 6% em peso de MAH e fibras celuldsicas provenientes de papel de
filtro.

As fibras foram introduzidas em sistema de extragao de impurezas com
tolueno durante 24 horas e depois secas a 70 °C por mais um dia. Apds esse
processo, foram introduzidas em solugédo de 5% de copolimero graftzado com
anidrido maleico por 5 minutos, depois do tratamento, passadas novamente
pelo sistema de extracdo de solvente, visando eliminar o excesso do aditivo
nas fibras, e posteriormente secas novamente, nas mesmas condicdes
anteriores.

O compdsito, com a adicdo da matriz polimérica, fibras e aditivo, foi
produzido através de extrusora de mistura simples rosca, usando uma matriz
de didmetro de 15mm. O tempo de residéncia médio foi de 100s e a
temperatura de trabalho 180 °C. Apds granulagio, as misturas foram injetadas
a 180 °C formando-se corpos de prova em barra. Foram produzidos materiais
com 10% e 40% de fibras, em peso, para as fibras modificadas com
copolimero funcionalizado e sem modificagao.

Observou-se que todas as propriedades mecéanicas analisadas dos

compdésitos foram incrementadas significativamente com a adigado das fibras
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tratadas, o que indica melhora na adesao interfacial, gerando um material mais

forte e ductil, como se pode notar nas figuras 2.6 e 2.7.
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Figura 2.7 Influéncia da percentagem das fibras celuldsicas tratadas e n&o tratadas para

(A) Resisténcia a tracao e (B) médulo de tenséo.

Em relagdo as propriedades interfaciais, que foram constatadas através
de microscopia eletronica de varredura, para compdsitos com 20% de fibras
celulésicas, observou-se que as fibras ndo tratadas tendem a aglomerar e
tornando-se nao igualmente distribuida na matriz polimérica, e para as fibras
tratadas ocorre uma melhor dispersao.

O estudo também mostrou a baixa molhabilidade das fibra ndo tratadas

quando as mesmas sao utilizadas. Isso ocorre devido a alta diferenga de
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energia entre a superficie da fibra e da matriz polimérica. Quando tratadas, a
energia da fibra é abaixada a niveis muito préximos da energia da matriz,
melhorando sua molhabilidade.

O tratamento das fibras com MAH-PP fornecem ligagdes covalentes a
interface, permitindo cristalizagdo segmentada e acoplamento coesivo entre a
matriz e a fibra.

A natureza da adesao foi investigada com o auxilio de FTIR, com a
caracterizagao do copolimero funcionalizado, com os picos caracteristicos a
1717 cm™ para a forma dimérica de uma &cido dicarboxilico, e os pequenos
picos a 1786 cm™ e 1862 cm™, caracteristicos de anidrido ciclico. Com a
finalidade de observar a diferenca de reatividade, analisaram-se fibras tratadas
com copolimeros incorporados como recebido e fibras tratadas com
copolimeros ativados. Assim, notou-se que as fibras tratadas com copolimeros
ndo aditivados apresentou pico em 1739 cm™ e com copolimeros aditivados
em 1746 cm™. Isto sugere o aparecimento de algumas espécies nos dois tipos
de fibras tratadas, que sdao mais abundantes nas fibras com copolimero
ativado, resultando em melhor adeséo interfacial. Os autores também
sugeriram um mecanismo para a reagao entre a matriz e as fibras, resultando

nesta melhor adesao interfacial, conforme figura 2.8.
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Figura 2.8 Mecanismo proposto para as reacgdes entre a fibra celuldésica e a matriz

polimérica.
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Desta forma, provou-se que a adigdo do copolimero graftzado melhorou
radicalmente a compatibilidade entre a matriz e as fibras, devido a formacéao
de ligacbes covalentes e pontes de hidrogénio na regido interfacial,

favorecendo o aparecimento de melhor adesao entre as fases.

1995: J. George, S. S. Bhagawan, N. Prabhakaran e S. Thomas [32]
estudam, através deste trabalho, a incorporacéao de fibras de folhas de abacaxi
em PEBD. Foram realizadas mistura em solugao e através de material fundido.
Durante estes procedimentos, compararam-se as velocidades, tempo e
temperatura de processamento, determinando-se condi¢gdes o6timas para tal.
Também foram estudadas as influéncias da carga de fibras, de seu
comprimento e da orientacdo das mesmas em relacdo as propriedades
mecanicas do compdsito, e verificadas através de microscopia eletronica de
varredura.

Neste trabalho, utilizou-se PEBD (MFI = 40g/10min) e fibras de folhas
de abacaxi, isentas de impurezas, cortadas em 2, 6 € 10 mm. Os compdésitos
gerados em solugédo foram obtidos adicionando-se a fibra (30% em peso) a
uma massa viscosa de PEBD em tolueno. A obtencdo dessa massa viscosa é
realizada através da geracdo de PEBD fundido, com posterior adicdo do
solvente. Apos agitagédo, o tolueno é evaporado. Ja os compdésitos fundidos
foram obtidos através da simples adi¢cao da fibra a massa fundida. Ambos os
compdsitos foram extrudados a 120 °C em injetora manual simples rosca. Os
fios extrudados foram alinhados lado a lado a fim de obter-se placas com
orientacdo definida, e posteriormente prensadas também a 120 °C. Para
obtencao das placas com orientagédo aleatoria, injetou-se o material obtido na
preparacao diretamente em moldes.

Para determinagao das caracteristicas 6timas de mistura, uma série de
compdésitos foram feitos variando-se a velocidade do rotor, tempo de mistura e
temperatura, que foram definidas a 60rpm, 6 min e 130 °C.

Apos preparagao dos compositos em solucdo e em meio fundido, os
mesmos foram analisados em relagdo as seguintes propriedades mecanicas,

conforme dados apresentados na tabela 2.7.
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Tabela 2.7

Variagdo das

aleatoriamente.

propriedades

de tensdo dos

compositos

orientados

Compdsito em meio fundido Compdésito em solugao

% Fibra | Tensdo | Modulo | Alonga | % Fibra | Tensdo | Médulo | Alonga

(%peso) | (MPa) | Young | -mento | (%peso) | (MPa) | Young | -mento
(MPa) | (%) (MPa) | (%)

0 9,2 115 130 |0 8,5 130 110

10 8,6 138 34 10 10,2 218 24

20 10,6 310 10 20 11,4 366 12

30 13,7 503 7 30 13,0 570 6

Observou-se que fibras dos compodsitos em solugdo sdo de maior
tamanho que as obtidas em meio fundido (70% das fibras estdo entre 2 e
4mm, mas em solugdo encontra-se 5% com tamanhos acima de 6mm), o que
influenciou diretamente nos valores do Mdédulo de Young dos materiais. Isto
porque aquelas obtidas em meio fundido necessitaram de mais torque no
processo de mistura, o que levou a maior dano e quebra das fibras.

Analisou-se também a influéncia do tamanho das fibras nos compésitos

com 30% de carga, segundo tabela 2.8.

Tabela 2.8 Variagao das propriedades mecanicas em compdsitos produzidos em solugao

com fibras orientadas unidirecionalmente em funcao do tamanho da fibra.

Tamanho da Tensao Mddulo Young Alongamento
Fibra (mm) (MPa) (MPa) (%)
8,5 130 100
19,7 932 4
22,5 1095 7
10 23,4 1100 7

Observou-se que, nas condigdes do experimento, o tamanho 6timo de

fibra 6timo foi de 6mm, visto que as propriedades mecanicas nao variaram
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muito em 10mm. A extrusdo do compésito com fibras de 10mm foi dificil, o que
reforca valor obtido para o tamanho o6timo da fibra. Os compdsitos
unidirecionalmente orientados mostraram melhores propriedades mecanicas
que os aleatoriamente orientados.

O efeito da carga de fibras foi analisado através da determinacdo das
propriedades mecanicas do compdsito, com tamanho de fibras igual a 6mm e

orientacao longitudinal, conforme apresentado na tabela 2.9.

Tabela 2.9 Efeito da percentagem de fibras nas propriedades do compdsito obtido em

solugao.
% Tens&do | Modulo | Alonga- | Rasgo | Dureza | Deformagdo | Densi-
Fibra | (MPa) | Young | mento | (kN/m) | (Shore | Permanente dade
(% (MPa) (%) -D) em Tragdo | (g/cm?)
peso) (%)
0 8,5 130 110 |63 45 166 0,90
10 16,3 610 11 72 55 2 0,95
20 19,8 720- 9 81 60 2 0,99
900
30 22,5 1092- 4 91 65 1 1,03
1100

Tendo em vista os dados acima, verificou-se incremento significativo em

todas as propriedades mecanicas avaliadas, com excecdo da tensdo, onde
haveria decréscimo, pelo enrijecimento do material em fungdo do aumento da
carga de fibras.

Os compdédsitos também mostraram boa reciclabilidade, pois néao
sofreram alteragdes significativas em suas propriedades até a terceira extrusao
repetida, a 120 °C, tamanho de fibras 6mm e 20% de carga, conforme tabela
2.10.
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Tabela 2.10 Efeito de repetidas extrusdes nas propriedades de compdsitos em solugao.

Extrusao Tensao Modulo Young Alongamento
(MPa) (MPa) (%)
1 19,8 720 9
2 19,9 775 10
3 19,1 710 11
4 17,9 625 12
5 16,7 530 14

1996: Através deste trabalho [33], K. Joseph, S. Thomas e C. Pavithran
mostraram a influéncia de tratamento de fibras celuldsicas para melhoria das
propriedades mecanicas, além de discutir diferentes formas para este
tratamento quimico, realizados com hidréxido de sodio, perdxido de benzoila e
dicumila, isocianatos, cardanol e permanganato, e suas consequéncias na
adesdo interfacial do compdsito.

Os materiais utilizados neste estudo foram fibras de sisal (85 — 88%
celulose, com 2 a 10mm) , PEBD (d = 0,916 g/cm® e MFI = 40g/10min) e
reagente cardanol, peroxido de benzoila e dicumila, isocianatos, cardanol e
permanganato, além de hidréxido de soédio, todos eles com graus de pureza
para analise.

Basicamente, as fibras de sisal foram imersas em solugdes com os
reagentes, com tempos variando de acordo com sua caracteristica quimica.
Apds reacdo, as mesmas foram secas no ambiente, por convexao.

Os compdsitos foram obtidos por mistura em solugao, conforme descrito
em [17]. Os componentes foram misturados manualmente, durante 10 min, a
110 °C, obtendo-se compdsitos com 10%, 20% e 30% em peso em relagdo as
fibras. Apds este procedimento, a mistura foi seca em estufa a 70 °C , durante
duas horas, visando eliminagao de solvente.

ApoOs esta compostagem em solugdo, foram obtidas chapas com

orientagdo de fibras aleatérias com a injegdo do compdsito. Para obtencéo de




31

chapas com fibras orientadas, foram obtidas as chapas, alinhando-se os
extrudados, e prensando-se novamente com acao de temperatura.

Através dos tratamentos realizados, observou-se incremento nas
propriedades mecanicas dos compositos, de acordo com as tabelas 2.11, 2.12
e 2.13:

Tabela 2.11 Propriedades mecanicas obtidas para os compédsitos com fibras tratadas em

meio alcalino e com isocianato, e comparativo com fibras nao tratadas.

Compésitos Resisténcia a Médulo de Alongamento na
Tensao (MPa) Tensao (MPa) ruptura (%)
N&o tratado 31,12+ 0,15 3086 + 0,19 2+0,12
Alcalino 34,27 + 0,19 3328 + 0,18 1+0,11
Isocianato 41,50 £ 0,20 4066 £ 0,18 410,12

Tabela 2.12 Propriedades mecanicas obtidas para os compésitos com fibras tratadas com

peroxido de benzoila e dicumila, e comparativo com fibras nao tratadas.

Compésito Resisténcia a Tensao Médulo de Tensao Alongamento na
(MPa) (MPa) ruptura (%)
Unidirec. Aleatorio Unidirec. Aleatorio Unidirec. Aleatorio
Nao tratado 31,12£0,15 14,70 £ 0,46 3086 + 0,19 781 £0,27 1£0,12 70,15
Perox. Benzoila | 40,90 £ 0,14 20,60 £ 0,18 4018 £0,17 1326 £ 0,34 30,33 90,10
Dicumila 41,80+£0,16 | 21,80£0,70 4156 £ 0,17 1448 £ 0,18 40,20 100,12

Tabela 2.13 Propriedades mecanicas obtidas para os compésitos com fibras tratadas com

permanganato de potassio, e comparativo com fibras nio tratadas.

Compésito Resisténcia a Tensao Moédulo de Tenséao Alongamento na
(MPa) (MPa) ruptura (%)
Unidirec. Aleatério Unidirec. Aleatério Unidirec. Aleatério
Nao tratado 31,20 £ 0,16 14,70 £ 0,46 3086 + 0,19 781 £ 0,27 20,12 70,15
Permanganato 38,80+0,18 19,80 +0,34 3816 £ 0,15 1264 + 0,29 310,14 8+0,21

Conclui-se entao, que todos os tratamentos realizados nas fibras celuldsicas
melhoram suas propriedades mecanicas, e de acordo com a necessidade da

aplicagdo podem-se utilizar tipos de tratamento especificos para a realidade
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requerida. O isocianato mostrou os melhores resultados, em aspectos gerais,

para as propriedades mecanicas.

1998: J. George, S. S. Bhagawan e S. Thomas [34] mostraram através de

estudo o efeito do ambiente sobre as propriedades de compdsito de PEBD

reforcados com fibras de folhas de abacaxi, modificadas com agentes de

acoplamento (silanos, alcalis, isocianato e peroxidos).

Os materiais utilizados foram os mesmos citados por Joseph [32]. Os

tratamentos para modificacdo das fibras foram:

e Alcalis: imersdo em NaOH 0,5%, lavados e secos em estufa a 60 °C,

durante 24 h,

e Silanos: fibra seca foi adicionada a silano 4% em CCl4, durante refluxo 2
horas, a 78 °C,

e Isocianato (PMPPIC): imersdo em solugédo de tolueno a 5% de
isocianato durante 30 min, 50 °C,

e Perodxidos: Perdoxido de dicumila (1%) e de benzoila (0,5%) foram
adicionados ao polimero fundido antes da mistura com as fibras.

Os compdésitos foram preparados por técnicas de solugao descritas em
[17, 18]. Antes da mistura completa, o compdsito foi colocado em uma
bandeja e seco, para eliminagao de solvente. O material isento da presenca
do solvente foi injetado em moldes na forma de discos de 20mm de
diametro e 2,5mm de espessura, a temperatura de 125 °C.

Os corpos de prova foram imersos em agua destilada, determinando-se
a absorgao de agua. As amostras foram retiradas em tempos diferentes, e
variou-se também a temperatura ambiente, em 28, 50 e 70 °C . Estes
corpos foram entdo, caracterizados, objetivando-se determinar suas
propriedades mecanicas a essas condicdes.

Analisando-se o efeito da quantidade de carga no compdsito, observou-
se que para os materiais analisados a quantidade de agua absorvida
aumentou de acordo com o aumento do percentual de fibra no compdésito.

Como a matriz polimérica € hidrofébica, pode-se atribuir este fendmeno
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exclusivamente a fibra hidrofilica, no qual as fibrilas absorvem a umidade

presente. A figura 2.9 mostra esse comportamento.
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Figura 2.9 Absorgao de agua para diferentes concentragdes de fibras no compoésito.

Constatou-se que os tratamentos realizados nas fibras celuldsicas
melhoram a interface de compadsitos com fibras celulésicas, tornando as fibras
mais hidrofébicas. Percebeu-se que os tratamentos foram efetivos, mas o
decréscimo na absorcdo depende exclusivamente da natureza quimica do
tratamento, das ligacbes geradas entre as interfaces. Notou-se que o
tratamento com isocianato é o mais efetivo, devido ao grande numero de
interagdes tipo forgas de Van der Waals geradas entre a fibra e a matriz, de

acordo com figura 2.10.

" GHy— GHy— CHy— CHy— CH,— CH—
MATRIZ DE PEBD

Figura 2.10 Reacao na interface entre a fibra celulésica e a matriz polietileno.
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Este fenbmeno pode ser comprovado através de microscopia eletronica
de varredura, onde se percebe que a fibra tratada (b na figura 2.11) esta mais

dispersa na matriz polimérica, indicando forte adeséo, fato que n&o ocorre para

as fibras n&o tratadas (a na figura 2.11).

) R

Figura 2.11 MEV para compdsitos com (a) fibras ndo-tratadas e (b) fibras tratadas com

isocianato.

Também foi determinada a influéncia do ambiente nas propriedades
mecanicas. Corpos de prova expostos durante mais tempo a umidade
sofreram rapida degradacédo, através da quebras das cadeias poliméricas. A
figura 2.12 mostra que conforme se aumenta o tempo de ensaio, a tensao dos
compositos diminui, para todas as percentagens de fibra, o que comprova esse

processo de degradagao.
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Figura 2.12 (A) Tensdao em relagédo ao tempo de exposicdo, para diferentes cargas de

fibras.
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As outras propriedades mecanicas observadas também sofreram

decréscimo em seus valores, conforme se aumentou o tempo de exposic¢ao.

Isso ocorre porque a agua interfere na ligagdo entre a matriz polimérica e a

fibra, deixando-a fraca. Além disso, a absor¢do de agua por ligacdes

intermoleculares na fibra leva a deterioracdo das propriedades do compésito.

Logo, esta degradacdo das propriedades esta diretamente relacionada a

problemas na interface matriz polimérica — fibra, pelos motivos acima citados.

Os dados obtidos neste trabalho para as propriedades mecanicas apos

exposi¢ao a agua estao descritos na tabela 2.14.

Tabela 2.14 As propriedades mecénicas dos compdsitos apds exposi¢cao a agua.
Compositos % Fibra Antes da Imerséo Depois da Imerséo por
1 dia 3 dias
Méd. Young | Alongamen- | Méd. Young | Alongamen- | Mdéd. Young | Alongamen-
(MPa) to (%) (MPa) to (%) (MPa) to (%)
N&o tratado 10 610 10,8 540 7,8 310 5,3
20 800 9,2 700 5,1 520 4,3
30 1100 4,0 980 4,2 700 3,2
NaOH 10 800 9,7 650 10,2 430 84
20 1100 7,2 810 6,3 695 6,1
30 1400 5,6 1250 4,8 900 3,8
PMPPIC 10 1200 75 1100 8,4 900 7,0
20 1800 5,2 1600 6,3 1400 53
30 2500 4,0 2300 4,6 1900 5,5
Silanos 10 860 7,3 680 8,1 560 84
20 1500 6,0 900 6,6 600 5,9
30 1900 5,2 1200 4,4 900 4,2
BPO 10 900 6,3 870 6,8 750 7,3
20 1400 6,0 1280 5,8 1100 6,0
30 1600 5,1 1560 5,3 1300 4,0
Dicumila 10 700 6,8 700 7,2 500 6,2
20 1300 5,8 850 6,1 650 6,0
30 1500 5,0 950 4,1 790 4,3
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2.7 Avancos realizados a respeito do processamento e caracterizagao
de polimeros reforgados com fibras celulésicas.

1999: C. Albano, J. Gonzalez, M. Ichazo e D. Kaiser [31] discutem o efeito de
tratamento das fibras através de acetilagdo na degradagao térmica de blendas
de PP e poliolefinas.

Os materiais usados neste trabalho foram PP (MFI = 7g/10min), PEAD
(MFI = 7,3g/10min) e EPR (MFI = 8g/min), copolimero funcionalizado com
maleato de dietiela (6%) e peroxido de dicumila (0,05%), além das fibras de
sisal tratadas e ndo-tratadas.

As fibras foram preparadas da seguinte maneira: cortadas em 10mm.
Para as fibras nao tratadas, foi feito lavagem e o material foi seco até peso
constante a 70 °C. As fibras tratadas foram lavadas em imerséo de solugéo
alcalina de 18% de NaOH durante 1 horas, a temperatura ambiente. Apds esta
etapa, a fibra foi lavada, seca e acetilada, com imersdo em acido acético
glacial, durante 1 hora e temperatura ambiente, com posterior imersao em
anidrido acético, por 5 minutos. As fibras foram lavadas, filtradas e secas em
estufa a 70 °C, durante 1 dia.

Os compdsitos foram obtidos em extrusora dupla rosca co-rotativa, com
entrada de fibra lateral, apés completa fusdo da matriz polimérica. A
percentagem de fibra utilizada foi de 20%.

Termogramas foram obtidos para os diferentes compdésitos, aquecidas
a temperatura maxima de 773K, taxa de aquecimento de 10 °C/min, em
atmosfera de nitrogénio. A figura 19 mostra as curvas de TG e DTG as fibras
celulosicas néo tratadas (a) e tratadas (b).

A curva DTG para a fibra ndo tratada mostra pico entre 60 °C e 100 °C,
que é atribuido a umidade presente no material. Apds este pico, a curva
mostra dois passos de decomposi¢cdo: o primeiro, a 310 °C, devido a
despolimerizagdo da hemicelulose, o segundo, a 365 °C, para a decomposi¢édo
da celulose (perda de 65% em peso). No termograma obtido para as fibras

acetiladas, nao existe pico em 310 °C, referente a decomposicdo da
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hemicelulose. Isso pode ser explicado devido a estabilizacdo deste
componente quando a fibra celuldsica € exposta a acetilagdo. Assim, o maior
passo de degradagdo ocorre a 385 °C, com 76% de perda de massa. Outro
ponto importante € que a temperatura do segundo passo também aumenta,

reforcando a idéia desta estabilizagéo.
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Figura 2.13 Termogramas obtidos para (a) fibra n&o tratada e (b) fibra tratada.

O mecanismo da acetilacdo esta representada na figura 2.14. O
hidroxido de sédio abandona os centros ocupados pelos grupos organicos (-

R). Além disso, a reacdo com o acido acético glacial transforma os centros

oxigenados em hidroxilas.

ot
; -+
F-OR + NaOH —» F-0 Na + ROH
- 4 o o
F-ONa + CHy-C__—» F-OH # CHy -C
OH ONa
-90 @D
F-OH + (CH cu}zu —» CH,-C_ +CH_-C
3 3 tp-F 3 oM

Figura 2.14 Modificagdo quimica na fibra de sisal devido a acetilagao (F = fibra).
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Para as diferentes fibras (tratadas e ndo tratadas) foi realizada
Microscopia Eletrénica de Varredura. Constatou-se que ocorreu diminuigao da
espessura da fibra ndo acetilada para a acetilada, devido ao tratamento
alcalino da acetilagao, eliminando a lignina e extratos, além da maior presenca
de cavidades e reentrancias regulares na fibra tratada, o que melhora
intertratavamento fisico da fibra com a matriz polimérica. A figura 2.15 ilustra

as citadas microscopias.

WO ZEBA LM

Figura 2.15 Micrografias realizadas em MEV para fibras de sisal (a) ndo tratadas e (b)

tratadas.

Realizaram-se também termogramas para as blendas consideradas no
estudo, na presenca de fibras tratadas e nao tratadas. Para a blenda PP/PEAD
(80/20%) com EPR funcionalizado, os termogramas foram os seguintes,
conforme figura 2.16.

Pode-se observar, através dos termogramas para as blendas com
fibras, que para o termograma (a) para as fibras n&o tratadas ocorre em trés
fases, da mesma maneira do que ocorre com a fibra pura nao tratada.
Podemos dizer, entdo, que as fibras de sisal influenciam diretamente no
mecanismo de decomposicdo da blenda polimérica. Este fato € constatado
através do termograma para a blenda com a fibra tratada (b), com duas fases

de decomposigcao, da mesma maneira para a fibra pura tratada.

(B)
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Figura 2.16 As curvas TG e DTG para a blenda PP/PEAD, com EPR funcionalizada, com
fibras (a) nao tratadas e (b) tratadas.

2003: B. Acha, M. Aranguren, N. Marcovich e M. Reboredo [9] mostraram as
modificagdes realizadas em matriz poliéster através de aditivo base PMMA e
fibras tratadas com anidrido alquenil succinico.

Os materiais utilizados foram poliéster, com ligagbes cruzadas com
estireno, na proporgao 60-40, acrilico, nas proporcdes de 3, 5, 8%, na fungcao
de agente modificante termoplastico.

A fibra celuldsica utilizada era proveniente de eucalipto. Para conhecer
os efeitos da esterificacdo, a mesma foi seca em estufa a vacuo até peso
constante. Apds este procedimento, foi imersa em solugéo de acetona (96 g/L)
por 4 horas, sob refluxo, a temperatura de 56,5 °C. A fibra modificada foi entéo
lavada com agua destilada em abundancia e seca novamente na estufa a
vacuo até peso constante.

O compésito foi obtido no material fundido, misturando-se os elementos
em um misturador tipo Brabender durante 1 hora. A massa viscosa foi utilizada

para preencher moldes metalicos, com corpos de prova de diametro de
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145mm e espessura de 3mm. A percentagem de fibra dos materiais foi de
40%, para as tratadas e néao tratadas.

A modificagdo das fibras foi constatada através de espectroscopia de
infravermelho com Transformada de Fourier. O pico em torno de 2900 cm™
mostra a ligacdo C-H, enquanto que a vibragdo correspondente ao grupo
carbonila estd em 1867 e 1784 cm™'. Observa-se que o pico na regido C-H
aumenta, devido ao aparecimento das fibras, e da carbonila desaparece,

devido a total esterificagdo. A figura 2.17 mostra este comportamento.
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Figura 2.17 Espectros para (a) anidrido puro, (b) fibras ndo tratadas e (c) fibras tratadas.

A reacado provavel que ocorre na modificagcdo das fibras durante a

esterificacdo € a mostrada na figura 2.18.

D\ O
0= =0 HODC, /E—D—HBRA
CHyCH - + FBRA-OH —/—— CHy=CH
/C——E\ / =C~\
R R R R

R+R’'=CgaCy,

Figura 2.18 Esquema da reagéo provavel entre a fibra celulésica e o anidrido alquenil

succinico.
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As propriedades mecanicas variaram de acordo com o tratamento utilizado,
isso devido a complexidade dos sistemas (caracteristicas de blendas e

compositos).

2003: FUNG, K. L., XING, X. S., LI, R. K. Y., TIONG, S. C., MAI, Y. W., [35] a
fim de otimizar o processamento de resinas poliolefinicas com fibras de sisal
desenvolveram método que diminui a degradagdo do sisal e aumenta
produtividade do processo, aplicando o copolimero graftzado MAH-g-PP de
maneira inovadora.

As fibras de sisal, ja secas, foram impregnadas com o copolimero,
através de sistema onde o material fundido, na saida da uma extrusora, era
rebobinado através da entrada e saida da extrusora. Neste processo, o
copolimero teve intimo contato com a fibra de sisal. As temperaturas da
extrusora utilizadas neste processo foram T4 = 175 °C, T, = 170 °C, Tz = 120
°C e T4 = 100 °C, sendo que T1 esta mais proxima da matriz e T4 mais proxima
da entrada da alimentagdo. A figura 2.19 mostra uma micrografia do corte da

impregnacgao da fibra de sisal pelo copolimero.

(A) Fio de sisal impregnado
comPP-g-MA

.\ Fio de sisal a
seco
)
Direcdo de
Puxamento Saida da Entrada da
Matriz Matriz

§ lEe¥m W03

Figura 2.19 (A) Sistema de impregnagdo da fibra pelo copolimero graftzado e (B)

Micrografia realizada em MEV para o corte da fibra de sisal impregnada.

O extrudado impregnado com copolimero graftzado foi cortado em
pellets de 5mm de comprimento, e adicionado a matriz polimérica de

polipropileno, a 10% em peso, com consequente homogeneizagdo. Apods
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mistura, o material foi extrudado as mesmas temperaturas, e os peletes
resultantes desta operacédo foram injetados em corpos de prova de barra de
tensao, segundo ASTM. Nesta segunda extrusao, utilizou-se dois conjuntos de
temperaturas, uma situagdo a baixa temperatura (aproximadamente 180 °C) e
outra a alta temperatura (aproximadamente 210 °C).

A estabilidade das fibras de sisal durante processamento € a maior
preocupacao. Assim, realizou-se caracterizagdo termogravimétrica para checar
degradacgédo durante o processo produtivo, em dois tipos de atmosfera: (a)
inerte e (b) inerte + presenga de oxigénio. Observou-se presencga de dois picos
de degradagdo, conforme previsto por Albano [31], um referente a
hemicelulose e outro a celulose. Na atmosfera nao inerte, a degradacao
ocorreu de forma mais acelerada, as temperaturas (A* e B*) sdo mais baixas

em relacao as obtidas em atmosfera inerte, 0 que confirma esta observacao,

conforme figura 2.20.
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Figura 2.20 Curva TG e DTG para fibras ndo tratadas sob atmosfera inerte e n&o inerte.

As propriedades mecanicas foram medidas para os compositos processados
nas temperaturas de 180 e 210 °C. Observou-se que para a temperatura mais
baixa esta propriedade foi ligeiramente maior do que para a mais alta, além de
produzir compdésitos com melhor aspecto visual e sem odor. Comparando-se
com compdsitos sem impregnagao, o0s compositos impregnados com

copolimero graftzado apresentaram valores 150% maior em relagdo ao médulo
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de Young do material, isto devido ao aumento da adeséo interfacial entre a

matriz polimérica e a fibra. A figura 2.21 mostra este fenébmeno.

Figura 2.21 Micrografias mostram a degradacgéo (ligada a coloragédo escura) das fibras de

sisal na matriz polimérica a (a) 210°C (b) 180°C.

2004: A. Bledzki e O. Faruk [36] observaram a fluéncia e propriedades de
impacto para compdsitos fibra celulésica — polipropileno, em fungao da
temperatura e umidade do ambiente.

Os materiais utilizados foram PP, copolimero graftzado com anidrido
maleico e fibras celulésicas de madeiras duras.

Os compostos foram preparados através da mistura da matriz
polimérica, do agente compatibilizante e das fibras, previamente secas em
estufa, em misturador tipo Henschel, em diferentes percentagens de fibra (40,
50% e 60%). A concentracdo do agente compatibilizante utilizada foi de 5%.
Os granulos produzidos foram secos antes de serem injetados em corpos de
prova, a temperatura de 150-180 °C e temperatura do molde de 80-90 °C.

As propriedades mecanicas foram avaliadas em sala com controle de
umidade de ambiente, normalmente a 50% de umidade, sob temperatura
ambiente.

Observou-se entdo, neste estudo, que o modulo de fluéncia cresceu
com o tratamento aplicado as fibras, devido a maximizagao das interacbes na
interface matriz polimérica — fibras, e que o mddulo de fluéncia e sua

respectiva forga diminuem com o aumento da temperatura.



44

2004: B. Li e J. He [37] estudaram propriedades mecanicas, retardancia a
chama e degradacgao térmica de compositos de PELBD - fibras celuldsicas.
Foram utilizados PELBD, fibra de madeira, copolimero graftzado com anidrido
maleico em PE, e retardantes de chama polifostato de aménio, pentaeritrol e
fosfato de melamina.

As amostras foram homogeneizadas em moinho de dois rolos, em uma
temperatura de 145-150 °C por 15 minutos, e depois prensados em chapas e
uma maquina de cura (prensa) a 150 °C por 2 minutos. Foram medidas
propriedades mecéanicas, como tensao e impacto lzod, indice de oxigénio (LOI)
e feito analise termogravimétrica.

As observacdes finais deste trabalho foram:

e O copolimero graftzado melhora as propriedades mecéanicas dos
compositos formados,

¢ Os retardantes de chama afetaram significativamente as propriedades
mecanicas dos compaositos,

e Por outro lado, foi comprovado por analise termogravimétrica que os
retardantes de chama retardaram os processos degradativos a altas

temperaturas.
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3 PARTE EXPERIMENTAL

3.1 Materiais

Para este trabalho foram utilizados o compdsito PE/Al (fornecedor:
Mercoplas Ind. de Materiais Plasticos), p6 de madeira (Pinhopd) e polimero
graftzado Fuzabond MB226D (DuPont).

As propriedades do compasito PE/Al (80% PEBD, 20% aluminio) estao

demonstradas na tabela 2.4.

As caracteristicas do p6 de madeira utilizado neste trabalho estao

descritas na tabela 3.1.

Tabela 3.1 Caracteristicas do p6 de madeira. [38]
Propriedade Valor
Teor maximo de umidade (%) 7
Densidade Aparente (g/cm®) 0,2504
Teor de Cinzas (%) 0,34
Teor de Silicio — SiO; (%) <0,03
pH do extrato (agua 6,2) 5,0

Neste trabalho empregou-se pé de madeira com diferentes tamanhos
de particula, sendo 40, 60 e 100 mesh.

As propriedades do DuPont Fusabond E MB226D seguem descritos na
tabela 3.2. Este produto €& um polietiieno linear de baixa densidade
quimicamente modificado, agindo como compatibilizante e agente de
acoplamento para compostos com aditivos retardantes de chama nao

halogenados como alumina trihidratada ou o hidréxido de magnésio.
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Tabela 3.2 Caracteristicas do Fusabond E MB226D [39].

Propriedade Valor Teste
ASTM
Resina Base LLDPE
Densidade (g/cm®) 0,93 D792
Teor de Anidrido Maleico alto FTIR
indice de fluidez (g/10min) 1,5 D1238
Ponto de Fusao(°C) 122 D3418
3.2 Métodos

3.2.1 Equipamentos utilizados no Processamento dos Compésitos

Neste trabalho, foram utilizadas duas extrusoras para obtencdo dos
compositos. A primeira € uma extrusora simples rosca, com rotagao média de
70 rpm, de L/D = 26, com trés regides de aquecimento, sendo T4 = 170°C, T, =
150°C e T3 = 170°C, e temperatura média de 160 °C. Esta foi utilizada para
homogeneizagao do aditivo Fusabond com a matriz polimérica.

Apds mistura com as fibras celulésicas, utilizou-se uma laminadora com
simples rosca de médio cisalhamento, com rotacdo média de 350 rpm, L/D =
13, com trés regibes de aquecimento, sendo T4 = 170°C, T, = 150°C e T3 =
170°C, e temperatura média de 160 °C, matriz “flat die” com 4mm de
espacamento. O material laminado foi posteriormente colocado em prensa de

placas e deixado resfriar até temperatura ambiente.
3.2.2 Preparagao dos compositos

A produgao dos compdsitos reforcados com fibras celuldsicas foi realizada

com as seguintes etapas:

3.2.21 Secagem das fibras celuldsicas
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As fibras de madeira de 40, 60 e 100 mesh foram deixadas 24 horas em
estufa, a 110 °C. Esta secagem fez-se necessaria para isentar as fibras
celulésicas de umidade e garantir uma boa mistura e processabilidade destas
fibras na matriz polimérica.

3.2.2.2 Obtencao dos compésitos

Os compésitos obtidos apresentavam 10, 20 e 30% de fibras celuldsicas,

variando-se o tamanho de fibras para as formulagcbes. Foram obtidos seis

compostos diferentes.

O aditivo Fusabond foi anteriormente misturado com a matriz polimérica de
forma a melhorar sua homogeneizagdo. As quantidades extrudadas foram de
acordo com a necessidade para a formulagao, tomando-se sempre como base

para obtencdo dos compadsitos a quantidade de 30 kg.
Apoés primeira extrusdo, de forma a gerar um aglutinado, a fibra seca foi
colocada em container de 500L, misturando-se manualmente a matriz e a

fibra.

As amostras obtidas estio discriminadas na tabela 3.3.

Tabela 3.3 Composigdes dos compositos obtidos.
Composicéao (%) da Amostra

Material 1 2 3 4 5 6
PEBD/AI 87 77 87 87 67 80
Fusabond 3 3 3 3 3 -

40 mesh - - - 10 - -
Fibra 60 mesh - - 10 - - -
celulésic 100
a mesh 10 20 - - 30 20
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A partir dos materiais obtidos foram realizados ensaios para analise dos
resultados em relacdo ao tamanho de particula das fibras, em relagdo a

porcentagem de fibras empregadas e em relagao a adicao de aditivo.

3.3 Analises realizadas

As analises realizadas neste estudo foram as seguintes:

3.3.1 Caracterizagcao de Espectroscopia em Infravermelho (FTIR)

Os compésitos foram submetidos a espectroscopia no infravermelho de forma
a observar a mudanga quimica das fibras celulésicas a partir do aditivo
empregado. Neste trabalho foi utilizado um espectrofotometro Nexus 4700 da
Thermo Nicolet. O espectro foi obtido com 32 repeticoes, leitura de 4000 a 400
cm-1, e resolugado igual a 1 cm™. As amostras foram solubilizadas em decalina
e depositadas em uma placa para evaporagdo do solvente, com a

consequente formagao de um filme. Esta placa foi, entdo, submetida a analise.

3.3.2 Caracterizagao Térmica por Termogravimetria

O comportamento térmico de todos os compésitos foram investigados por
termogravimetria utilizando-se um Hi-Res 2950 (TA Instruments) acoplado a
um analisador térmico TA2000 (TA instruments). Os ensaios foram realizados
com amostras entre 10,5 e 12,5 mg, em um suporte de alumina, utilizando-se
atmosfera inerte de nitrogénio (N2), a uma razdo de 50 mL/min. A faixa de
temperatura a partir da temperatura ambiente até 950 °C e a razédo de

aquecimento de 10 °C/min.

3.3.3 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A caracterizacao por MEV foi realizada num Digital Scanning Microscope LEO

STEROSCAN 440. As amostras foram metalizadas com ouro em um “sputter
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coater” (plasma de argbnio) da Balzers modelo SCD 50, e para o efeito “terra”

das amostras utilizou-se recobrimento com tinta de prata.

3.3.4 Caracterizagao Mecanica

A caracterizagdo mecéanica foi realizada através dos seguintes ensaios:

3.3.41 Ensaio de Tragao

Os corpos de prova de tragado foram confeccionados segundo a norma ASTM
D 638-01 [40]. Os ensaios foram realizados em uma maquina de ensaios
Instron Modelo 5569 nas seguintes condigdes:

Velocidade de teste: 5 mm / min

Célula de carga: 50 kN

Temperatura: 25 + 2 °C

Foram testadas, em média, 10 amostras para cada ensaio.

3.34.2 Ensaio de Flexao

Os corpos de prova para flexdo em trés pontos foram confeccionados segundo
a norma ASTM 790-00 [41]. Os ensaios foram realizados em uma maquina de
ensaios Instron Modelo 5569 nas seguintes condigdes:

Velocidade de teste: 1,3 mm / min

Célula de carga: 50 kN

Temperatura: 25 + 2 °C

Foram testadas, em média, 10 amostras para cada ensaio.

3.34.3 Ensaio de Impacto

Os corpos de provas para ensaio de impacto Izod entalhados foram

confeccionados conforme norma ASTM D 256-00 [42]. Os ensaios foram
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realizados em uma maquina de impacto Ceast Resil 25, com martelo de 2,75
J, instrumentado para ensaio tipo 1zod, a temperatura de 25 + 2 °C.

Foram testadas, em média, 10 amostras para cada ensaio.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Os resultados obtidos através do processamento dos compdsitos de
PE/AI e fibras celulésicas serdo apresentados no decorrer deste capitulo. A
influéncia da porcentagem de fibras celuldsicas, do tamanho de particula da
fibra empregada e da utilizagdo de copolimero graftzado para modificagdo das
fibras celuldsicas foram estudadas de forma a correlacionar a estrutura dos

compositos e suas propriedades.

41 Produgao dos Compostos

Observou-se que conforme se aumentava o teor de fibras celuldsicas
nos compostos a processabilidade dos mesmos diminuia, obtendo-se massas
muito viscosas, de baixa fluidez, no interior das extrusoras. A presenca do
aluminio, carga na matriz polimérica, impediu que maiores concentragoes de
fibras celulésicas fossem misturadas aos compostos.

Quando esses altos teores foram adicionados notou-se que parte das
fibras sofriam degradacéo térmica, devido ao contato direto com partes do
canhdo, o que gerou um cheiro caracteristico de material levemente queimado.
Apos ajuste de temperaturas nas extrusoras, essa dificuldade foi contornada.

Apesar dos cuidados em utilizar-se matéria-prima seca, constatou-se
que isso nao foi possivel, devido a porosidade encontrada nos materiais,
principalmente para o lote obtido para o composto 1. Os dias que os materiais
foram processados eram dias chuvosos, esse fato pode ter agregado um
residual de umidade nas matérias primas utilizadas, apesar de todo o cuidado
empregado, e um outro fator € que extrusora poderia estar levemente umida

no inicio do processo.
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4.2 Influéncia da porcentagem de fibras celuldsicas

Compostos com 10, 20 e 30% de fibras celulésicas, com tamanho de particula
de 100 mesh, foram obtidos e posteriormente submetidos as caracterizacdes
mecanica e térmica, e também a eles foram realizados microscopias

eletrbnicas de varredura (MEV) para cada um dos casos.

4.2.1 Caracterizagao Térmica

Os compostos foram submetidos a caracterizacao térmica para confirmacgao
das concentragdes de fibra celulésica, PEBD e aluminio nas amostras.

Para que esta analise seja completa, vale considerar a caracterizagao térmica
realizada somente para as fibras celuldsicas, para conclusao final das
quantidades presentes nos compostos produzidos. As figuras 4.1 e 4.2
mostram o comportamento térmico para dois dos trés tipos de fibras com

diferentes tamanhos de particula empregados neste estudo.
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Figura 4.1 Curvas TG (—) e DTG (—) da fibra celuldsica Pinhop6 100 mesh sob

atmosfera dindmica de O,, vazao de gas de 50 mL min’™, suporte da amostra de alumina.
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Figura 4.2. Curvas TG (—) e DTG (—) da fibra celulésica Pinhop6 40 mesh sob atmosfera
dindmica de O,, vazéo de gas de 50 mL min™, suporte da amostra de alumina.

Desta maneira, podemos constatar que as fibras celulésicas perdem em
média 66,84% de seu peso durante o primeiro pico de sua degradagao
térmica, referente a decomposicao da celulose. Assim, os resultados obtidos
para os todos termogramas seguintes deverao ser corrigidos nesta ordem, de
maneira a obter-se a quantidade de fibras celulésicas real para cada composto
produzido, em todo o termograma. Em suma, o valor obtido no termograma
para o primeiro pico da degradagao representa apenas 66,84% dos teores de
fibras nas amostras.

Também foi realizada caracterizacdo térmica para a amostra 5, em
quatro pontos do material, visando constatar a homogeneidade das placas
obtidas. A amostra 5 foi escolhida pois € a que contém maior teor de fibras
celuldésicas em sua composicdo. Assim, uma placa obtida no processamento
foi dividida em quatro quadrantes, e a cada um deles uma pequena amostra foi
coletada, e posteriormente submetida a termogravimetria. As figuras 4.3, 4.4,

4.5 e 4.6 demonstram as curvas térmicas obtidas para as amostras.
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Figura 4.3 Curvas TG (—) e DTG (—) do quadrante 1 da amostra 5 sob atmosfera de
N, vazdo de gas de 50 mL min™, suporte da amostra de alumina.
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Figura 4.4 Curvas TG (—) e DTG (—) do quadrante 2 da amostra 5 sob atmosfera de
N,, vazdo de gas de 50 mL min’™, suporte da amostra de alumina.
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Figura 4.6 - Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 5 do CP4 sob atmosfera dindmica de N,

vazao de gas de 50 mL min’™, suporte da amostra de alumina.

A tabela 4.1 resume os principais dados extraidos através da caracterizagao

térmica realizada em diferentes quadrantes para a amostra 5.
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Tabela 4.1 Resultados dos ensaios de Termogravimetria para a amostra 5.
Quadrante Am (%) Am (%) Am (%) Residuo (%)
’ 1,90 18,97 62,72 16,42
25-172,8°C |172,8 - 376,1°C | 376,1 —946,1°C 946,1°C
o 5 1,60 18,83 64,35 15,21
g 25-173,2°C [173,2-377,2°C| 377,2—-941,1°C 941,1°C
é 3 1,51 19,61 61,95 16,92
< 25-172,7°C |172,7 - 376,2°C | 376,2 —946,9°C 946,9°C
4 1,80 20,50 60,80 18,4
25-173,0°C |173,0 - 376,4°C | 376,4 — 946,0°C 946,0°C

Pode-se observar que os teores encontrados para as amostras do
material 5 foram muito semelhantes, o que indica uma boa homogeneidade
presente no material. Também se conclui que a processabilidade foi eficiente e
confiavel, garantindo que o material obtido seja homogéneo, com propriedades
constantes.

Assim, nas discussdes a seguir, para outras caracterizagbes térmicas,
somente uma amostra de cada material foi submetida a termogravimetria, a
fim de comparacao dos materiais obtidos

Realizou-se as curvas termogravimeétricas para as amostras 1, 2 e 5
(com 10, 20 e 30% de fibras, respectivamente). A figura 4.7 mostra a curva
termogravimétrica para a amostra 1.

De acordo com Albano [31], as fibras puras influem diretamente no
comportamento térmico do composto obtido. Fibras n&o tratadas com
copolimeros funcionalizados apresentam trés fases de degradacéo, enquanto
fibras tratadas apresentam duas. Assim, podemos perceber que a amostra 1
(com tedricos 10% de fibras celuldsicas) possui trés fases de decomposigao,
sendo que a curva de DTG mostra um pequeno pico da primeira fase,
referente a despolimerizagdo da hemicelulose (8,5%). O segundo pico,
majoritario (73,1%), com temperatura de degradagéo térmica em 423°C, é

referente a decomposig¢ao da celulose e também das poliolefinas presentes no
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material. O residuo (18,4%) presente no final da analise é referente as

quantidades de aluminio e de fibras celuldsicas residuais.
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Figura 4.7 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 1 (10% de fibras) sob atmosfera dindmica
de N,, vazdo de gas de 50 mL min™', suporte da amostra de alumina.

Levando-se em consideragdo a corregcao discutida anteriormente,
podemos concluir que a amostra analisada continha aproximadamente 12,7%
de fibras celuldsicas presentes no composto, o que é bastante razoavel
comparando-se com o tedrico (10%).

Realizou-se também caracterizagdo térmica para a amostras 2 (com
20% de fibras). A curva termogravimétrica € mostrada na figura 4.8.

Novamente observa-se comportamento semelhante a amostra anterior,
porém o primeiro pico, referente a despolimerizagao da hemicelulose, € maior
(16%). Isso ocorre devido a maior presenca de fibras celuldsicas na amostra.
Aplicando-se a correcdo anteriormente discutida em relacdo a quantidade de

fibras real do composto, chega-se a valores de 23,9%.
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Figura 4.8 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 2 (20% de fibras) sob atmosfera
dindmica de N,, vazéo de gas de 50 mL min™, suporte da amostra de alumina.

A figura 4.9 mostra a caracterizagao térmica para a amostra 5, com 30%
de fibras celulésicas.

Confirma-se o que foi discutido anteriormente: o primeiro pico, referente
a despolimerizagdo de celulose, é maior que nos termogramas anteriores,
devido a maior presenca de fibra celuldsica (20,5%). Aplicando-se a corregcao
discutida anteriormente, obtemos valores de 30,7% de fibras celuldsicas
nestes compostos produzidos.

Notou-se também que os valores obtidos nos termogramas para o
segundo pico, referente a degradacgao das fibras e matriz polimérica, diminuem
de acordo com o aumento da presenga de fibras celuldsicas, devido a
degradacdo da matriz polimérica, que diminui de acordo com aumento da

concentragéo das fibras celuldsicas, de acordo com o esperado.
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Figura 4.9 - Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 5 (30% fibras) sob atmosfera dindmica

de N,, vazado de gas de 50 mL min™, suporte da amostra de alumina.

4.2.2 Caracterizagcao Mecanica

Foram realizados ensaios de tracdo, tensdo e impacto lzod para as

amostras citadas. Os resultados obtidos serao demonstrados e discutidos nos

itens 4.2.2.1,4.2.2.2e 4.2.2.3.

4221 Ensaio de Tragao

A tabela 4.2 mostra os resultados obtidos para o ensaio de tracio.

Tabela 4.2 Resultados obtidos por ensaio de tragao para as amostras 1, 2 e 5.
Amostra Resisténcia a tragao Alongamento na
(MPa) ruptura (%)
Amostra 1 (10% fibras) 221+0,4 4,32 +£0,24
Amostra 2 (20% fibras) 28,0+ 0,6 3,55+ 0,21
Amostra 5 (30% fibras) 354+0,5 2,42 £ 0,17
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A figura 4.10 mostra os resultados da tabela 4.2.

40-
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Figura 4.10 Resultados obtidos para o ensaio de tragao para as amostras 1, 2 e 5.

Quando comparado com o composito PE/Al, que tem como valor de
tragcao 10,9 MPa [21], os compostos obtidos apresentam incremento desta
propriedade na ordem de 102%, 156% e 224%, para as amostras de 10%,
20% e 30% de fibras celuldsicas, respectivamente. Comprova-se, desta
maneira que as fibras celuldsicas adicionadas aumentam a rigidez do material.
Por outro lado, a adigdo das fibras diminui o alongamento na ruptura, o que
mostra que o material torna-se mais fragil, conseqiéncia do aumento da
rigidez do composto. Isso pode ser comprovado através da analise realizada

no item 4.2.2.3 (Ensaio de Impacto lzod).

4222 Ensaio de Flexao

A tabela 4.3 mostra os resultados obtidos para o ensaio de flexao.
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Tabela 4.3 Resultados obtidos por ensaio de flexdo para as amostras 1, 2 e 5.
Amostra Resisténcia a flexao | Médulo de elasticidade
(MPa) em flexao (GPa)
Amostra 1 (10% fibras) 251+0,4 1,41 £ 0,02
Amostra 2 (20% fibras) 31,1+£0,3 1,70 £ 0,02
Amostra 5 (30% fibras) 38,1+0,2 2,19+ 0,02

A figura 4.11 mostra os resultados da tabela 4.3.

B Resisténcia a flexao
(MPa)

H Médulo de
elasticidade em flexao
(GPa)

Amostra 1 Amostra 2 Amostra 5

Figura 4.11 Resultados obtidos para o ensaio de flexao para as amostras 1, 2 e 5.

Observou-se que conforme se aumenta a concentracdo de fibras
celulésicas as propriedades de flexdo e respectivo moédulo aumentam
proporcionalmente. Confirma-se, desta maneira, o que foi observado para o
ensaio de tracdo, de que a quantidade de fibras celuldsicas adicionadas
aumenta a rigidez do material. [32, 33, 34]

42.2.3 Ensaio de Impacto

A tabela 4.4 mostra os resultados obtidos para o ensaio de impacto

Izod, com entalhe.

Tabela 4.4 Resultados obtidos por ensaio de impacto Izod para as amostras 1, 2 e 5.
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Amostra Resisténcia ao impacto

Izod, com entalhe (J/m)

Amostra 1 (10% fibras) 46,4 +1,3
Amostra 2 (20% fibras) 46,8 + 2,1
Amostra 5 (30% fibras) 50,0+ 2,5

A figura 4.12 mostra os resultados da tabela 4.4.

m Ensaio de impacto Izod,
com entalhe (J/m)

Amostra1 Amostra2 Amostra 5

Figura 4.12 Resultados obtidos para o ensaio de impacto I1zod para as amostras 1, 2 e 5.

Observou-se que conforme se aumenta a concentracdo de fibras
celulésicas as propriedades referentes as andlises de impacto Izod
permanecem praticamente constantes. Assim, percebe-se que os materiais
obtidos, apesar de bastante resistentes, sdo quebradigos, devido aos baixos
valores obtidos. Sabe-se que os valores de impacto Izod para o compdsito
puro € de 302 J/m [27], o que demonstra que o material original possui boa
resisténcia ao impacto. Ja apds a adicao das fibras verifica-se diminuicdo dos
valores desta propriedade. Portanto, confirma-se que a adicdo de fibras

aumenta a rigidez dos materiais obtidos, porém torna-os mais frageis.

4.2.3 Caracterizagao por Microscopia Eletronica de Varredura
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Foram realizados MEV’s para as trés amostras, objetivando realizagao
da caracterizagdo morfolégica. Utilizaram-se para as amostras preparacao
com fratura criogénica (nitrogénio) e sem fratura criogénica. Pode-se observar
uma melhor imagem para as amostras em que foram aplicadas fraturas
criogénicas, nas quais o corte transversal foi perfeito, permitindo a analise do

composto. A figura 4.13 é exemplo deste tipo de tratamento.

Detector= QBSD WD
Photo No.=3795

Figura 4.13 Microscopia realizada com fratura criogénica para a amostra 5 (30% fibras),

com aumento de 200x.

Para as amostras ndo criogénicas, observou-se um arrebentamento das
fibras celulésicas e também uma leve destruicdo da matriz polimérica, devido
ao estiramento e desgaste do material ocorrido durante ao processo de corte,
fazendo com que a identificagdo dos componentes do composto fique
impossibilitada, e assim a caracterizagdo morfolégica seja prejudicada. A figura
4.10 mostra este comportamento observado para todas as amostras em que a

fratura comum foi aplicada.
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Figura 4.14 Amostra 5 submetida a fratura comum para caracterizagdo morfolégica, com

aumento de 200x.

Comparando-se os MEV'’s para as amostras 1, 2 e 5 (10%, 20% e 30%
de fibras, respectivamente) notamos que as fibras estdo bem distribuidas para
estas trés amostras. Porém observa-se que a dispersado para as amostras 2 e
5 nao é eficiente, existem pontos onde ocorre aglomeragcdo de fibras,
consequéncia do aumento da concentracdo das mesmas nos compostos. Isso
pode ter ocorrido devido ao processo de mistura de fibras a matriz polimérica
ser realizada de forma manual. Também €& importante ressaltar que o
composito que forma a matriz polimérica possui 20% de aluminio, o que
dificulta homogeinizagdo das fibras, devido a ocupagdo de espacgos
intermoleculares. O aluminio pode ser notado em todas as micrografias na
forma de pontos brancos distribuidos no composto. As figuras 4.15, 4.16 e
4.17 mostram este comportamento para o aumento da concentragao de fibras.

Todos os materiais apresentaram certa porosidade, que pode ter sido
consequéncia de matérias-primas umidas utilizadas no processamento, o que

gerou pequenos bolsdes de vapor, aerando o material final obtido.
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Figura 4.15 Amostra 1 submetida a caracterizagdo morfoldgica, com fratura criogénica,

com aumento de 50x.

i A 3 d ; .
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Figura 4.16 Amostra 2 submetida a caracterizagdo morfolodgica, com fratura criogénica,

com aumento de 50x.
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Mag= 5 0BSD WD= 25 mn
a0y, EHT=20.80 kV Photo No.=3794
EDAN LCP@51131

Figura 4.17 Amostra 5 submetida a caracterizagdo morfoldégica, com fratura criogénica,

com aumento de 50x.

Obtiveram-se também micrografias para 2000x. Pode-se observar que o
ancoramento das fibras celulésicas com a matriz polimérica foi satisfatorio.
Novamente, pode-se notar a presenga do aluminio, através dos pontos
brancos, e também presenga de poros nos materiais obtidos. As figuras 4.18,

4.19, e 4.20 demonstram este comportamento.

i

o St B A Ca— i a2 w7
Mag= 2.88 K X 16yun QBSD WD= 25 nn
vy EHT=26.60 kU Photo No.=3798
DAY LCPBS1127

Figura 4.18 Amostra 1 submetida a caracterizagdo morfoldgica, com fratura criogénica,

com aumento de 2000x.
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Figura 4.19 Amostra 2 submetida a caracterizagdo morfoloégica, com fratura criogénica,

com aumento de 2000x.

T~ X k \ {
Mag= 2.86 K X 18un Detector= QBSD WD= 25 mnm
Al EHT=20.60 KV Photo No.=3796
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Figura 4.20 Amostra 5 submetida a caracterizagdo morfoldgica, com fratura criogénica,

com aumento de 2000x



68

4.3 Influéncia do tamanho de particula das fibras celulésicas

Compostos com 10% de fibras celuldsicas, com tamanho de particula
variando entre 100, 60 e 40 mesh, foram obtidos. A eles submeteram-se
analises para obtencao das caracterizagcdes térmica e mecanica, confirmando-
se os comportamentos observados através de Microscopias Eletrbnicas de

Varredura (MEV) para cada um dos casos.

4.3.1 Caracterizagao Térmica

Para os compostos obtidos observaram-se comportamentos
semelhantes. O processo de degradagdo térmica inicia-se em
aproximadamente 280 °C, com o processo de despolimerizagdo da
hemicelulose, o que é constatado através do primeiro pico da curva de DTG, e
se completa com a degradagcdo completa da celulose, que se inicia em
aproximadamente 380 °C e para o composto, em 420 °C. Conclui-se, entéo,
que o tamanho de particula ndo afeta significativamente o processo

termooxidativo. A figura 4.21 demonstra o comportamento térmico para o

composto 1.
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Figura 4.21 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 1 (10% fibras, 100 mesh) sob

atmosfera dinamica de N,, vazao de gas de 50 mL min’™, suporte da amostra de alumina.
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A figura 4.22 demonstra o comportamento térmico para o composto 3.
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Figura 4.22 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 3 (10% fibras, 60 mesh) sob

atmosfera dindmica de N,, vazao de gas de 50 mL min™, suporte da amostra de alumina.

A figura 4.23 demonstra o comportamento térmico para o composto 4.

120 2.0
1004 : b 11.25% '1 .
284.99;\1\ (1.313mq) -
a0 4 422 97°C
HO
= 70 .28% L
% 60 4 (5499ma) 5
— LD
|_
FO 5Ty
40
0.0
204
Residuo: 18.47%
(2155mug)
0 ; ; ; ; -0.5
o 200 400 G600 g00 1000
TEM PERATURAEOC] Uniuersml YI.EE TA I kumenk

Figura 4.23 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 4 (10% fibras, 40 mesh) sob

atmosfera dindmica de N,, vazao de gas de 50 mL min™, suporte da amostra de alumina.
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Aplicando-se as corregdes discutidas no capitulo 4.2.1, pode-se
observar que a amostra 1 possui 12,3% de fibras celulésicas, a amostra 3,
11,4% de fibras, e a amostra 4, 16,8% de fibras. A amostra 4 apresentou um
teor um pouco elevado em comparagao ao tedrico, fato que pode ter ocorrido
devido a uma falha de homogeneizagéo ou erro de pesagem de fibras durante

a preparacao do composto.

4.3.2 Caracterizagao Mecanica

Foram realizados ensaios de tracdo, tensdo e impacto lzod para as
amostras citadas. Os resultados obtidos serdo demonstrados e discutidos nos
itens 4.3.2.1,4.3.2.2e 4.3.2.3.

4.3.2.1 Ensaio de Tragao

A tabela 4.5 mostra os resultados obtidos para o ensaio de tracao.

Tabela 4.5 Resultados obtidos por ensaio de tragdo para as amostras 1, 3 e 4.
Amostra Resisténcia a tragao Alongamento na
(MPa) ruptura (%)
Amostra 1 (100 mesh) 221+04 4,32 + 0,24
Amostra 3 (60 mesh) 20,3+0,3 3,54 +0,16
Amostra 4 (40 mesh) 16,2+ 0,4 2,84+0,14

A figura 4.24 mostra os resultados da tabela 4.5. Comparando-se com o
composito PE/AI, que tem como valor de tragdo 10,9 MPa [27], os compostos
obtidos apresentam incremento desta propriedade na ordem de 49%, 86% e
103%, para as amostras de 40, 60 e 100 mesh, respectivamente. Novamente é
possivel verificar que a adicdo de fibras aumenta a resisténcia a tracao dos
materiais obtidos.

O tamanho de particula influi diretamente no incremento das

propriedades, observa-se que tamanhos maiores de particula (40 mesh)
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resultam em um menor incremento. Isso ocorre devido a fraca interacédo entre
a superficie da particula (muito grande) com a matriz polimérica. Além disso,
particulas grandes resultam em ma dispersao e distribuicdo, o que afetam

negativamente as propriedades do material obtido.

25-
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15- B Resisténcia a tragio
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ruptura (%)
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0
Amostra Amostra
1 4

Figura 4.24 Resultados obtidos para o ensaio de tragédo para as amostras 1, 2 e 5.

O composto obtido com o menor tamanho de particula (100 mesh)
possui melhores valores de tragdo devido a melhor dispersao e distribuicdo
possibilitada. Assim, o ancoramento das fibras celulosicas junto a matriz
polimérica & mais eficaz, devido ao maior nivel de interagdes intermoleculares
entre estas espécies, obtendo-se materiais mais resistentes mecanicamente.

4.3.2.2 Ensaio de Flexao

A tabela 4.6 mostra os resultados obtidos para o ensaio de flexao.

Tabela 4.6 Resultados obtidos por ensaio de flexdo para as amostras 1, 3 e 4.
Amostra Resisténcia a flexao | Médulo de elasticidade
(MPa) em flexao (GPa)
Amostra 1 (100 mesh) 251+0,4 1,41 £ 0,02
Amostra 3 (60 mesh) 22,1+0,2 1,30 £ 0,02
Amostra 4 (40 mesh) 18,2+ 0,2 1,15 £ 0,01
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A figura 4.25 mostra os resultados da tabela 4.6:

30
25+
i B Resisténcia a flexao
20 (MPa)
151 B Médulo de
elasticidade em flexao
10- (GPa)
Amostra 1 Amostra 3 Amostra 4
Figura 4.25 Resultados obtidos para o ensaio de flexdo para as amostras 1, 3 e 4.

Observou-se que conforme se aumenta o tamanho de particula das
fibras celulésicas as propriedades de flexdo e respectivo mddulo diminui
proporcionalmente. Assim, € possivel confirmar o que foi observado para o
ensaio de tracdo, em que as particulas menores de fibras celuldsicas

aumentam a rigidez do material.

4.3.2.3 Ensaio de Impacto

A tabela 4.7 mostra os resultados obtidos para o ensaio de impacto

Izod, com entalhe.

Tabela 4.7 Resultados obtidos por ensaio de impacto I1zod para as amostras 1, 3 e 4.

Amostra Resisténcia ao impacto
Izod, com entalhe (J/m)
Amostra 1 (100 mesh) 46,4 £ 1,3
Amostra 3 (60 mesh) 42,3+1,2
Amostra 4 (40 mesh) 41,2 + 3,1
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O grafico 4.26 mostra os resultados da tabela 4.7:

m Ensaio de impacto Izod,
com entalhe (J/m)

Amostra1 Amostra3  Amostra 4

Figura 4.26 Resultados obtidos para o ensaio de impacto lIzod para as amostras 1, 3 e 4.

Observou-se que a variagao dos tamanhos das particulas das fibras
celuldsicas pouco altera os valores das analises de impacto |zod, cujos valores
permanecem praticamente constantes, embora haja um ligeiro aumento para a
amostra produzida com fibras de 100 mesh, o que era esperada, devido ao
melhor ancoramento.

Novamente, conclui-se que os materiais obtidos, apesar de bastante
resistentes, sao quebradicos. Comparando-se com os valores de impacto Izod
para o composito puro, que € de 302 J/m [27], prova-se que a adi¢cao de fibras

celulésicas torna os materiais mais frageis.

4.3.3 Caracterizagao por Microscopia Eletronica de Varredura

Foram realizados MEV’s para as trés amostras, objetivando realizagdo da
caracterizagdo morfolégica. Para as amostras foi utilizada fratura criogénica,
devido a melhor visualizag&o da estrutura do material.

Comparando-se os MEV’s para as amostras 1, 3 e 4 (100, 60 e 40 mesh,
respectivamente) notamos que as fibras estdo bem distribuidas para estas trés

amostras. Percebe-se que a amostra 1 possui fibras de pequenos tamanho de
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particula que se apresentam com maior ancoramento a matriz polimérica, com

aspecto mais homogéneo.

Mag- 50 X 2@eun R r- QBSD WD= 25 mn
EDN EHT=20.00 kV Photo No.=3788
ED M LCPO51127

Figura 4.27 Amostra 1 submetida a caracterizagdo morfoloégica, com fratura criogénica,

com aumento de 50x.

Ja para as amostras 3 e 4, pode-se perceber fibras celuldésicas de grande
tamanho de particula, e para algumas delas notamos que as mesmas estdo na
superficie, sem interagdo com a matriz polimérica, o que indica que a adesao
interfacial nestes casos € menor quando comparada a fibras celuldsicas de
menor tamanho de particula. As figuras 4.28 e 4.29 mostram este

comportamento.

: : i
& - ) w SRE coth X
Mag= I514] L Detector= QBSD WD= 2
DIDE:} EHT=20.80 KV LCPas1120 Photo No.=3435

Figura 4.28 Amostra 3 submetida a caracterizagdo morfolégica, com fratura criogénica,

com aumento de 50x.



75

v

50 I — o ) W= 25 mn
l] EHT=20.00 kU Photo No.=3438
o LCPB51130

Figura 4.29 Amostra 4 submetida a caracterizagdo morfoloégica, com fratura criogénica,

com aumento de 50x.

De maneira geral, as fibras apresentam-se bem dispersas e
distribuidas. Nestas micrografias nota-se também o aparecimento de pontos
brancos, o que pode ser atribuido a presenga do aluminio.

Obteram-se também micrografias para 2000x. Observa-se que o
ancoramento das fibras celuldésicas com a matriz polimérica foi satisfatério para
as particulas menores, obtendo-se materiais mais homogéneos. Confirma-se

presenca do aluminio. A figura 4.30 demonstra este comportamento.
- , - TN

i - = e ] :7 ot & = k A

25 mn

EDA EHT=20.00 kV Photo No.=3789
CDM LCP@51127 .

Figura 4.30: Amostra 1 submetida a caracterizagdo morfoldgica, com fratura criogénica, com

aumento de 2000x.
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Para a amostra 3 e 4, nota-se que existe um ancoramento significativo
de partes das fibras, mas parte delas ndo demonstram adesao interfacial
eficiente com a matriz polimérica. Através da caracterizagcdo microscopica &
possivel verificar que existem fibras que estdo na superficie, o que confirma
que neste caso ndo ha interagcdo da fibra celulésica com a matriz polimérica.
As figuras 4.25 e 4.26 mostram estes aspectos levantados.

ST e e

r XA o } f i 3 ¥
Mag 208 X 108un = QBSD WD= 25 mn
[w] EHT=20.80 KV Photo No.=3436
O LCPB31129

Figura 4.31: Amostra 3 submetida a caracterizagdo morfolégica, com fratura criogénica, com

aumento de 200x.

Mag= 200 X 100jm p— Detector= QBSD WD= 25 mm
DM EHT=20 .08 kV Photo No.=3439
o LCPB51138

Figura 4.32: Amostra 4 submetida a caracterizagdo morfoldgica, com fratura criogénica, com

aumento de 200x.
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4.4 Influéncia do copolimero graftzado com anidrido maleico

Compostos com 20 % de fibras celulésicas, com tamanho de particula de 100
mesh, foram obtidos, com mesmos materiais e condicdes de processo. A uma
delas foi adicionada copolimero graftzado com anidrido maleico Fuzabond
(denominada amostra 2) e outra foi processada sem a presenga deste
copolimero (denominada amostra 6). Posteriormente as amostras 2 e 6 foram
submetidas a caracterizacdo por Espectro por Espectrofotometria de
Infravermelho (FTIR), as caracterizagcbes térmica e mecanica, e a microscopias
eletrbnicas de varredura (MEV) para cada uma das casos. Com isso objetiva-
se verificar eficiéncia de modificacao de fibras celuldsicas através da adicdo de

copolimero funcionalizado durante o processamento.

4.4.1 Caracterizagao por Espectrofotometria de Infravermelho (FTIR)

As amostras 2 e 6 foram caracterizadas por espectrofotometria de

infravermelho. A figura 4.33 mostra os espectros obtidos.
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Figura 4.33 Espectros de infravermelho obtidos para as amostras 6 (acima) e 2 (abaixo).

As principais bandas de absorg¢ao verificadas nas amostras 2 e 6 podem ser

demonstradas na tabela 4.8.
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Tabela 4.8 Principais bandas de absor¢do das amostras 2 e 6.

Numero de onda (cm™)

Deformacgao

2920 - 2848 Deformacao axiais de C — H alifatico

2919 cm™ - assimétrica de CH;
2849 cm™' — simétrica de CH;

1462 Deformagdo angular simétrica de CH; e/ou
deformagdo angular assimétrica de CHs
(alifatica)

1377 Deformacgao angular simétrica de CHs

720 Deformacgao angular assimétrica de CH,

Absorbancia

Absorbancia

Destacando-se a regido de 1850 cm™ a 1650 cm™, o seguinte espectro

foi obtido, mostrado na figura 4.34.

i
0'026; Amostra 6
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1780 1760 1740 1720 1700 1680

Numero de Onda (cm™)

Figura 4.34 Espectros de infravermelho obtidos para as amostras 6 (acima) e 2 (abaixo),

no intervalo de 1850 cm™ a 1650 cm™.

1660
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Pode-se observar que as amostras apresentam muitas bandas de absorcéo
comuns. Segundo Felix e Gatenholm [10], a presenca da forma dimérica de
um &cido carboxilico pode ser indicada por pico préximo a 1717 cm™, o que
pode ser constatado através do aparecimento de pico em 1722 cm™ na
amostra 2. Assim, comprova-se que houve sutil modificacdo das fibras nesta
amostra, o que também é verificado com o incremento observado nas

propriedades mecanicas do material.

4.4.2 Caracterizagao Térmica

As amostras 2 (com copolimero graftzado) e 6 (sem copolimero
graftzado) foram submetidas a caracterizagédo térmica. O composto 2 e 6 nao
apresentaram diferencas significativas. Esperaria-se que a temperatura inicial
de degradacao térmica para a amostra tratada fossa maior para a nio tratada,
fato que néo foi constatado. Levando-se a consideracédo a correcao discutida
no capitulo 4.2.1, os teores de fibras celulésica para a amostra 2 e 6, foram
respectivamente, de 23,9% e 20,3%, de acordo com as concentragdes tedricas

dos materiais. As figuras 4.35 e 4.36 mostram este comportamento.

120 2.0
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80
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Figura 4.35 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 2 (composto com copolimero
graftzado) sob atmosfera dindmica de N,, vazéo de gas de 50 mL min™', suporte da amostra de

alumina.
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Figura 4.36 Curvas TG (—) e DTG (—) da amostra 5 (composto sem copolimero
graftzado) sob atmosfera dindmica de N,, vazédo de gas de 50 mL min’™, suporte da amostra

de alumina.

4.4.3 Caracterizagao Mecénica

Foram realizados ensaios de tracdo, tensdo e impacto lzod para as
amostras citadas. Os resultados obtidos serdao demonstrados e discutidos nos
itens 4.4.3.1,4.4.3.2 e 4.4.3.3.

4.4.31 Ensaio de Tragao

A tabela 4.9 mostra os resultados obtidos para o ensaio de tracéo.

Tabela 4.9 Resultados obtidos por ensaio de tragao para as amostras 2 e 6.
Amostra Resisténcia a tragcao Alongamento na
(MPa) ruptura (%)
Amostra 2 (com CG) 28,0+0,6 3,55 £ 0,21
Amostra 6 (sem CG) 25104 3,02 £ 0,21

CG = copolimero graftizado
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A figura 4.37 mostra os resultados da tabela 4.9:

B Resisténcia a tragao
(MPa)

B Alongamento na
ruptura (%)

Amostra 2 Amostra 6

Figura 4.37 Resultados obtidos para o ensaio de tragao para as amostras 2 e 6.

Os compostos obtidos apresentam incremento desta propriedade na
ordem de 156% e 130%, para a amostra 2 (tratada) e amostra 6 (ndo-tratada),
respectivamente. Observa-se que a amostra tratada apresenta melhores
valores para o ensaio de tracdo, da ordem de 10,4% maior que a nao tratada.
Isso demonstra que a adicdo do copolimero graftzado foi relevante,
melhorando as propriedades obtidas, se comparadas com a ndo tratada.
Porém, esta modificacdo poderia ter sido mais eficiente, visto que referéncias
na literatura mostram incremento de até 100% nos valores obtidos. Em
proximos processamentos seria interessante utilizar-se concentracdo maior de
aditivo para que a modificagdo seja mais significativa, ou modificar a forma de
tratamento das fibras, com contato direto ao copolimero em uma primeira

etapa e depois elas serem incorporados a matriz polimérica.

4.4.3.2 Ensaio de Flexao

A tabela 4.10 mostra os resultados obtidos para o ensaio de flexao.
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Tabela 4.10 Resultados obtidos por ensaio de flexdo para as amostras 2 e 6.
Amostra Resisténcia a flexdao | Médulo de elasticidade
(MPa) em flexao (GPa)
Amostra 2 (com CG) 31,1+0,3 1,70 £ 0,02
Amostra 6 (sem CG) 28,2+0,4 1,51 £ 0,01

A figura 4.38 mostra os resultados da tabela 4.10.

351
30+
25
20
15-
10-

Amostra 2

Figura 4.38

B Resisténcia a flexao
(MPa)

H Médulo de
elasticidade em flexao
(GPa)

Amostra 6

Resultados obtidos para o ensaio de flexdo para as amostras 2 e 6.

Os resultados obtidos confirmam o que foi constatado para o ensaio de

tragdo, de que houve modificagdo das fibras celuldsicas, com incremento da

propriedade analisada, porém de maneira sensivel, devido as limitacbes do

processo utilizado.

4.4.3.3

Ensaio de Impacto

A tabela 4.11 mostra os resultados obtidos para o ensaio de impacto

Izod, com entalhe.
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Tabela 4.11 Resultados obtidos por ensaio de impacto Izod para as amostras 2 e 6.

Amostra Resisténcia ao impacto
Izod, com entalhe (J/m)
Amostra 2 (com CG) 46,8 + 2,1
Amostra 6 (sem CG) 43,9 + 3,3

A figura 4.39 mostra os resultados da tabela 4.11.

m Ensaio de impacto Izod,
com entalhe (J/m)

Amostra 2 Amostra 6

Figura 4.39: Resultados obtidos para o ensaio de impacto 1zod para as amostras 2 € 6.

Observou-se que independente da adigcdo de fibras tratadas ou nao
tratadas os materiais apresentaram valores para o impacto lzod praticamente
constantes.

Constata-se assim que os materiais apos a adi¢ao de fibras celulésicas
tornam-se frageis, apesar do seu aumento de rigidez. Se comparado com o
composito original (compdsito PE/AI), os materiais obtidos apresentam perda

significativa em relacao a resisténcia ao impacto.

4.4.4 Caracterizagao por Microscopia Eletronica de Varredura

Foram realizados MEV’s para as duas amostras, objetivando realizagao

da caracterizagao morfolégica.
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Comparando-se as microscopias para as amostras 2 e 6 (tratadas e nao
tratadas, respectivamente), pode-se notar que as fibras celulésicas também
estdo bem distribuidas para estas amostras. As figuras 4.40 e 4.41 mostram

este comportamento.

L et
Detector= QBSD WD= 25 mn
Photo No.=3791
LCPPA51128

Figura 4.40 Amostra 2 (com tratamento) submetida & caracterizagdo morfolégica, com

fratura criogénica, com aumento de 50x.

Mag= 50 H = QBSD WD= 25 mn
A EHT=20 .88 KV Photo No.=3797
b LCPB51132

Figura 4.41 Amostra 6 (sem tratamento) submetida a caracterizagdo morfolégica, com

fratura criogénica, com aumento de 50x.
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Obtiveram-se também micrografias para 2000x. Pode-se observar que o
ancoramento das fibras celulésicas com a matriz polimérica foi satisfatorio.
Novamente, pode-se notar a presenga do aluminio, através dos pontos
brancos, e também presenga de poros nos materiais obtidos. As figuras 4.42 e

4.43 demonstram este comportamento.

LCPO51128

- of X ; > 4
Mag 2.00 K x 18|.1m — Detector= QBSD WD= 25 mm
o) EHT=20.80 KV Photo No.=3793

Figura 4.42 Amostra 2 (com tratamento) submetida a caracterizagdo morfolégica, com

fratura criogénica, com aumento de 2000x.

Na amostra 2, pode-se perceber que as fibras tiveram boa ancoragem na
matriz polimérica (compodsito PE/AI). As micrografias mostram que as
extremidades das fibras apresentam regides brancas, o que indica que a fibra
pode ter sido modificada, pois apresenta carater hidrofébico, onde os niveis de
energia da superficie da fibra celulésica sdo abaixados aos niveis de energia

da matriz polimérica [10].
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: 1 : Gy >
Mag= 2.880 K X 10un )—' Detector= QBSD WD= 25 nn
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EDM! Photo No.=3799

LCPB51132

Figura 4.43 Amostra 6 (sem tratamento) submetida a caracterizagdo morfolégica, com

fratura criogénica, com aumento de 2000x.

A figura 4.43 mostra um comportamento semelhante a figura 4.42, em que a
regido branca apresenta um desfibrilamento da fibra celuldsica. Isso indica que
estas fibras podem ter sido sutiimente modificadas, como na amostra 2, devido

as pequenas diferengas micrograficas.
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5 CONCLUSOES

O estudo desenvolvido nesta dissertacdo de mestrado possibilitou se

chegar as seguintes conclusoes:

O composito PE/AlI (matriz polimérica) possui estabilidade térmica
superior as das fibras celulésicas, porém os compostos produzidos seguem o
comportamento térmico das fibras celul6sicas, independente do teor e

tamanho de particulas das fibras nos compostos.

Obtiveram-se materiais com teores de fibras celuldsicas constantes em
toda a superficie do material, 0 que demonstra que o processamento foi
satisfatorio, em termos de homogeneidade do material, de maneira a gerar
produtos com propriedades e qualidade semelhantes. Isso pode ser
comprovado através da caracterizacao térmica realizada em um dos materiais.
As propriedades mecanicas foram coerentes de acordo com os teores de fibra
celuldsica adicionada a cada composto.

Através da adicdo de fibras celuldésicas foi possivel modificar as
propriedades mecanicas do compdsito PE/Al. Em termos de tracéo e flexao,
comparando-os com o0s valores do compdsito original, houve incremento
destas propriedades, tornando os materiais mais rigidos. Em termos de
impacto, houve decréscimo destas propriedades, tornando-os frageis. Este
comportamento ocorre independente do teor de fibras aplicado ao material.

O tamanho de particula utilizado para as fibras celulésicas afetou
diretamente a adesdao das mesmas na matriz polimérica, acarretando
modificagdes das propriedades mecanicas analisadas. Fibras maiores
causaram menor ancoramento na matriz polimérica, devido ao seu aspecto
mais grosseiro e, portanto, menor incremento de propriedades mecanicas, se
comparadas com fibras de menor tamanho de particula, onde o ancoramento
observado foi melhor, obtendo-se melhores valores para as propriedades

consideradas.
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Para o tipo de processamento empregado neste estudo, em termos da
modificagdo das fibras celulésicas através da agregagcdo de copolimero
funcionalizado, pode-se notar melhoria sutil das propriedades mecéanicas

analisadas, de forma nao totalmente eficiente.
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

e Realizar caracterizagdao térmica dinamico-mecanica (DMTA) para os

compostos formados;

e Estudar influéncia de diferentes estabilizantes a compostos com diferentes
teores de fibra celulésica formado, como antioxidantes primarios e
bloqueadores de UV, realizando-se caracterizacdo mecanica e envelhecimento

acelerado, para avaliagao da resisténcia a intempéries;

e Estudar influéncia de varios tipos de retardantes de chama a compostos com
diferentes teores de fibra celulésica, realizando-se caracterizacdo mecanica e

indice de oxigénio, para avaliagdo da inflamabilidade;

e Otimizar teores de fibras celuldsicas utilizados nos materiais e realizar estudo
para melhorar a modificacdo de fibras com compatibilizantes através de
processamentos alternativos para produgdo de compostos como os de objeto

deste estudo.
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