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Comportamento Térmico, Mecanico e Morfologico
de Compositos de Polietileno de Alta Densidade
Reciclado com Fibra de Piacava

Claudia M. C. Bonelli, A. Elzubair, Joao C. Miguez Suarez
Departamento de Engenharia Mecanica e de Materiais, INE

Eloisa B. Mano
Instituto de Macromoléculas Professora Eloisa Mano, UFRJ

Resumo: O uso de fibras naturais como reforgadores para termoplasticos tem despertado interesse crescente, principal-
mente para termoplasticos reciclados, devido ao baixo custo, utilizagdo de recursos naturais brasileiros disponiveis, além
de contribuir para a despoluigdo ambiental. No presente trabalho foram avaliadas as propriedades térmicas, mecanicas e
morfologicas de compositos de polietileno de alta densidade reciclado (HDPE-r) e fibra de piagava da Amazdnia
(Leopoldinia piassaba), tratada e ndo-tratada, em diferentes proporgdes (5, 10 e 15% de fibra). O trabalho tem como
objetivo a obtengdo de compositos a fim de atender as exigéncias do mercado como materiais alternativos, visando a
fabricagao de placas de baixo custo para estruturas sob pequeno esforco. As fibras foram submetidas a tratamento super-
ficial com silano de duas formas: impregnacao direta (fibra-ts) e com solu¢do metanolica (fibra-tms). Foi verificado que
os compositos HDPE-r / fibra-ts apresentaram melhor desempenho mecéanico que os obtidos com fibra-tms, em funcao da
remogao pelo metanol da fragdo contendo lignina, componente estrutural da fibra. O aumento da adesdo fibra-matriz de
HDPE reciclado em compositos com fibra tratada, conforme observado pelas microfratografias apresentadas, pode expli-
car este desempenho. A estabilidade térmica dos compdsitos foi pouco afetada com a incorporagao da fibra tratada.

Palavras-chave: Compdsitos poliméricos, piagava, polietileno de alta densidade reciclado.

Thermal, Mechanical and Morphological Behavior of Recycled High- Density Polyethylene Reinforced with Piassava Fiber

Abstract: The use of natural fibers as reinforcement for thermoplastics, especially for recycled thermoplastics, has generated
much interest due to their low cost, possibility of environmental protection and use of locally available renewable resources.
In this work we evaluate the thermal, mechanical and morphological properties of composites of recycled high-density
polyethylene (HDPE-r) with treated and untreated piassaba fibers (Leopoldinia piassaba) in different proportions (5, 10
and 15% w/w). The objective of this work is to obtain composites of HDPE-r / piassaba fiber in order to fulfill the needs
of the consumer market, aiming at preparing low-cost plates for light duty jobs. Fibers were submitted to superficial
treatment with silane in two different ways: direct incorporation and treatment with methanolic solution of the coupling
agent. The results show that composites of HDPE with silane-treated-only fiber had better mechanical performance than
methanolic solutions of silane; the increase on fiber - polymer matrix interface adhesion, as revealed from morphological
analysis, can explain this higher performance. Thermal stability of the composites is not greatly affected with the addition
of treated fiber.

Keywords: Polymer composites, piassaba fibers, recycled high density polyethylene.

Introdugao

A presenca de embalagens plasticas pos-consumidas no
meio ambiente tem representado uma preocupacdo cres-
cente da sociedade em fungdo de seu alto volume, conse-
qiiente descarte ¢ lenta degradagdol'l. As poliolefinas,
principalmente polietileno, sdo os materiais plasticos en-
contrados em maior quantidade nos residuos urbanos. O
grande interesse no reaproveitamento desses polimeros tem

levado ao desenvolvimento de varias técnicas de reciclagem,
dando origem a materiais reciclados com diversas aplica-
¢Oes praticas, como seu emprego para a obtencdo de
compositos?l.

Fibras naturais t€ém sido cada vez mais utilizadas como
reforgadores para termoplasticos, devido ao baixo custo
da matéria-prima, sua biodegradabilidade e pelas boas pro-
priedades mecanicas conferidas ao compdsitol®l. Além dis-
so, o desenvolvimento de compositos de polimeros
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sintéticos com fibras naturais contribui para a reducdo da
polui¢do ambiental, bem como para a criagdo de novos em-
pregos e para a utilizagdo de recursos naturais disponiveisl.
Atualmente as fibras naturais mais utilizadas na produgao de
compositos sdo: juta, rami, linho e sisal®>7l. Madeira, sob a
forma de serragem, também tem sido empregada na fabrica-
¢do desses materiais®]. Fibras de piagava, da familia Palmae,
vém sendo bastante empregadas na fabricagdo de produtos
simples, tais como escovas, vassouras, cordas, entre outros, e
possuem alto teor de lignina (~ 45%)[°-1%

A exploragdo de piagaveiras no Brasil é uma atividade
extrativista, tanto na Amazonia quanto na Bahia; algumas
comunidades de baixa renda das regides Norte ¢ Nordeste
dependem da extragdo dessas fibras naturais para sobrevive-
rem.

O Pais produziu cerca de 9.300 toneladas de fibras de
piagava em 2001, boa parte das quais exportada para diver-
sos paises (Portugal, Alemanha, Estados Unidos e Holanda),
que a utilizam na fabricacdo de escovas para maquinas de
varrer rua e vassouras de uso domésticot'l,

Foi reportado na literatura o uso de piagava como reforgo
em matrizes de poliéster insaturado'” e polietileno de alta
densidade reciclado!'?!. Os resultados mostraram que a fibra
de piagava pode ser empregada como reforgadora em
compdsitos de matriz polimérical’®'?l. Foi reportado que
compositos de poliéster insaturado com fibra de piagava po-
dem substituir a madeira em aplicagdes tradicionais!'”l. Foi
também investigada a incorporagao de fibra de curaua em
polipropileno reciclado. A adi¢do dessa fibra natural provo-
cou aumento linear de 70% do modulo de elasticidade sob
tracdo e queda brusca no alongamento na ruptura em fungao
do aumento do teor de fibral'3l,

As propriedades mecanicas dos compositos dependem de
diversos fatores, tais como o tipo, volume, orientagdo, dis-
persdo da fibra curta na matriz polimérica, bem como a afi-
nidade quimica entre fibra e matriz. A melhora das
propriedades do produto final pode ser conseguida através
da incorporagao de fibras tratadas superficialmente com agen-
tes de acoplamento a fim de aumentar a adesdo interfacial
entre fibra e matriz[!41],

No presente trabalho foram avaliadas as propriedades tér-
micas, mecanicas (tragdo e flexdo) e morfologicas de
compositos de HDPE reciclado (HDPE-r) e fibra de piagava
da Amazonia (Leopoldinia piassaba), tratada e nio-tratada,
em diferentes proporgoes (5, 10 e 15% de reforgo). As fibras
foram submetidas a tratamento superficial com silano de duas
formas: incorporagdo direta e por solugdo metandlica do
agente de acoplamento.

Experimental

O polimero reciclado, obtido a partir de embalagens de
6leo lubrificante pds-consumidas, era proveniente da empre-
sa LMG Industria e Comércio de Plasticos. Imediatamente
antes do processamento os pellets eram secos em estufa com
circulagdo de ar a 100 °C por 1 h. O HDPE-r apresentava
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indice de fluidez de 0,3 g/10 min, de acordo com a norma
ASTM 1238. A densidade do material foi determinada de
acordo com a norma ASTM D792, utilizando-se como
solvente o etanol. A temperatura de fusdo cristalina do
polimero reciclado (T,,) foi obtida em calorimetro diferenci-
al de varredura Perkin Elmer, com taxa de aquecimento de
10 °C/min.

Fibras de piagava in natura, provenientes da regido de Sdo
Gabriel da Cachoeira (AM), com comprimento variando entre
0,40 a 1,80 m, foram recebidas sob a forma de fardos. Os
feixes foram fragmentados em picotador de facas rotatorias
Brabender, para obtengao de 500 g de fibras de piagava curta
(1 —4 mm). A sua distribui¢do granulométrica foi realizada
em peneirador vibratdrio de laboratorio tipo PSA, de acordo
com norma DIN 4188. Fragmentos com didmetro entre 0,25
¢ 0,71 mm foram lavados em agua corrente e secos em estufa
com circulagdo de ar a 100 °C por 24 h. Em seguida, as fibras
foram tratadas com 3-metacriloxipropil-trimetoxi-silano
(D’ Altomare, Sao Paulo, SP) por 2 diferentes métodos: no
primeiro método, foram imersas em 100 ml de solugdo 5%
m/m de silano em metanol e impregnadas a vacuo com a
solugdo, durante 30 minutos (fibra-tms). As fibras ficaram
imersas em 150 ml de solugdo metandlica a temperatura
ambiente até evaporacao do solvente. Foram em seguida se-
cas em estufa com circulagdo de ar a 100 °C por 5 h. No
segundo método, as fibras foram impregnadas diretamente
por agitagdo manual com silano na proporcao 1/3 (p/p) silano
/ fibra (fibra-ts)['°]. Compositos de polimero reciclado com
fibra tratada ou ndo tratada (fibra-nt), nas proporgdes 95/5;
90/10 e 85/15 foram obtidos em cdmara de mistura Haake a
160°C por 5 min com rotagdo de 60 rpm. Placas de 15 cm de
lado foram moldadas por compressdo em prensa hidraulica
Carver a temperatura de 190 °C e pressdo de 0,24 MPa por 5
min e, em seguida, foram submetidas a rapido resfriamento
em banho de dgua e gelo (temperatura de 10 °C) por 10 min.
A analise termogravimétrica (TGA) das matérias primas e
dos compositos foi realizada em equipamento Shimadzu
TGA-50 em amostras de aproximadamente 10 mg em atmos-
fera de nitrogénio, com taxa de aquecimento de 20 °C/min.
Corpos de prova para realizagdo de ensaios de flexao e tra-
¢ao foram obtidos de acordo com as normas ASTM D790 e
D638, respectivamente, a partir das placas moldadas. Os en-
saios mecanicos foram realizados em maquina universal de
ensaios Instron, com célula de 1 kN e velocidades de teste de
1,7 mm/min e 10 mm/min para os ensaios de flexao e tragao,
respectivamente. A andlise morfologica foi realizada em
microscopio eletronico de varredura modelo JSM S800LV
JEOL a partir de amostras de composito fraturadas em nitro-
génio liquido e cobertas com fina camada de ouro.

Resultados e Discussao

Os valores obtidos de temperatura de fusdo cristalina
(132 °C) e densidade (0,96 g/cm?) para o polimero reciclado
indicaram que o material era constituido predominantemen-
te por polietileno de alta densidade.
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Figura 1. Distribui¢do granulométrica das fibras de piagava

Os processos de fragmentacdo, lavagem e secagem das fibras
produziram uma perda de 10% em massa, tendo em vista a
heterogeneidade e contaminacio da fibra por residuos como
terra, poeira, folhas, entre outros. A Figura 1 apresenta a
distribui¢do granulométrica dos fragmentos da piagava.
Observa-se que a maior incidéncia se encontra na faixa de
0,25 a 0,71 mm de didmetro de fibra, a qual foi utilizada para
a confecgdo dos compdsitos.

A Figura 2 apresenta as curvas de andlise termogra-
vimétrica (TGA) do polimero, da fibra e dos compdsitos com
fibra de piagava no tratada. Podem-se observar as perdas de
massa relativas ao processo de degradagio da fibra de piagava,
especialmente pirdlise dos seus constituintes principais:
hemicelulose, celulose e ligninal'”). O onset mostra a deriva-
da da curva de TGA. Abaixo de 200 °C a perda de massa
equivalente ao percentual de umidade da fibra que foi de apro-
ximadamente 5%; valor menor que o encontrado para sisal
(~11%), mas comparavel aquele encontrado para o linho!!®!,
As curvas do onset na Figura demonstram que ocorreu leve
diminuicdo na estabilidade térmica do HDPE-r apos adicao
da fibra em diferentes composigdes (HDPE-r, 496 °C; HDPE-
r / fibra-nt 95/5, 486 °C; HDPE-r / fibra-nt 90/10, 489 °C;
HDPE-r/ fibra-nt 85/15, 492 °C), o que ndo chega a compro-
meter o processamento e moldagem de placas dos compositos
a temperaturas de 160 e 190 °C , respectivamente.

A Figura 3 apresenta as curvas de TGA para os compositos
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Figura 2. Curvas de TGA das matérias primas e dos compositos HDPE-r /
fibra em diferentes composicoes
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Figura 3. Curvas de TGA dos compoésitos HDPE-r / fibra 90/10

de HDPE reciclado / fibra na composicao 90/10. Estes
termogramas mostram que o inicio do processo da degrada-
¢do ¢ influenciado pelo tratamento especifico aplicado a fi-
bra. E possivel observar que ha uma pequena redugio da
estabilidade térmica do compdsito HDPE-r / fibra t-ms em
relagdo ao compdsito HDPE-r / fibra t-s.

A Figura 4 ilustra o efeito da quantidade de fibras trata-
das e ndo-tratadas na resisténcia a flexdo em 5% de defor-
magdo do composito HDPE reciclado / fibra de piagava. A
adicdo de fibra ndo-tratada a matriz polimérica ndo ocasio-
nou aumento na resisténcia a flexdo. Comportamento seme-
lIhante foi observado na incorporagio de fibra tratada com
solugdo metandlica de silano, devido a uma provavel extra-
¢do da fragdo lignanica da fibra pelo metanol!®). Esta fragdo
lignanica é responsavel possivelmente pelo aumento do re-
forgo estrutural da fibra, assim como pela melhor interagao
entre o agente de acoplamento e a mesmal’l.

A adigao de fibra tratada diretamente com silano promo-
veu um aumento na resisténcia a flexdo do composito, em
especial no composto com 15% de fibra. Os resultados do
modulo de flexdo confirmam este comportamento. Os
compositos confeccionados com fibra tratada com silano
apresentaram-se mais duros e resistentes a flexdo com 5%
de deformagao que os demais, conforme esperado, uma vez

30 - - 600
—e— HDPEr/ fibra-nt (Resisténcia a flexao)

--O-- HDPE-r/ fibra-tms (Resisténcia a flexdo)
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25 @ HDPE-r/ fibra-ts (Modulo em flexio) —y 500

Tensédo (MPa)
(BdIA) 0BXA[] W O[NOJA

0 5 10 15
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Figura 4. Resisténcia a flexdo do composito HDPE-r / fibra de piagava em
fungdo do percentual de fibra
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Figura 5. Resisténcia a tragdo do compodsito HDPE-1/ fibra de piagava em
fun¢do do percentual de fibra

que ocorreu provavelmente um aumento de adesdo interfacial
entre fibra e matriz.

Vale ressaltar que as fibras de piagava exibiam compri-
mento de 1 —4 mm antes da mistura com o polimero; durante
0 processamento, as fibras sdo em geral quebradas em me-
nores fragmentos, o que as torna muito curtas para 0 uso como
reforgo, conforme reportado na literatura. Uma vez que o
comprimento critico da fibra depende da transferéncia de
esforgo entre a matriz e a fibra, uma forma de superar esse
problema ¢ o aumento da adesdo interfacial entre as fibras e
o polimerot?",

A Figura 5 mostra o efeito da percentagem de fibras trata-
das e ndo-tratadas na resisténcia a tragdo de HDPE reciclado.
A adigio de fibra ndo-tratada ndo s6 reduziu significativa-
mente a tensdo na ruptura assim como ndo alterou o modulo
de elasticidade do HDPE-r. A fragilidade do material ¢ pro-
vavelmente explicada pela concentragdo de tensdes na
interface entre fibra e matriz.

A adigao de fibra tratada com solu¢do metanolica de silano
aumentou em pequena propor¢ao o modulo de elasticidade
do polimero, com reducdo da tensdo na ruptura. A fibra tra-
tada apenas com silano apresentou os melhores resultados
quanto a tensdo na ruptura e o médulo de elasticidade, corro-
borando o comportamento observado nos ensaios de flexao.

Z25kU

181 1, a88

Figura 6. Microfotografia do compésito HDPE-r / fibra ndo tratada 85/15
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Figura 7. Microfotografia do compésito HDPE-r / fibra tratada com silano
85/15

As Figuras 6 e 7 apresentam as micrografias dos compdsitos
HDPE-r / fibra-nt e fibra-ts, na proporgao 85/15, respectiva-
mente. Verifica-se que na Figura 6 ocorre uma nitida separa-
¢do entre a matriz e o reforco, resultante, provavelmente, da
baixa compatibilidade entre os dois componentes. A Figura 7
mostra uma maior rugosidade na interface matriz-reforgo, in-
dicando que a adicao de silano a fibra aumenta a compatibili-
dade entre HDPE-r ¢ a piagava e, em conseqiiéncia, a adesao
interfacial e as propriedades mecanicas.

Conclusdes

Pode-se concluir que os compdsitos de polietileno de alta
densidade reciclado com fibra de piacava tratada apenas com
silano apresentaram melhor desempenho mecanico (resistén-
cia a flexdo e a tracdo) que aquele obtido em compdsitos
com fibra tratada com solu¢do metanolica e com fibra nao
tratada. O melhor desempenho mecanico do compdsito com
fibra tratada estd associado ao aumento da adesdo fibra-ma-
triz de HDPE reciclado, conforme observado pelas
micrografias apresentadas. Os melhores resultados foram
obtidos com a incorporagao de 15% de fibra tratada direta-
mente com silano.

Os resultados mostram que ocorreu leve diminui¢do na
estabilidade térmica dos compositos apds adi¢ao de até 15%
de fibra de piagava, o que ndo chega a comprometer o
processamento ¢ moldagem de placas dos compositos a tem-
peraturas de 160 e 190°C , respectivamente. Podemos con-
cluir que os diferentes tratamentos ndo influenciaram
drasticamente a estabilidade térmica dos compositos. Pros-
seguem os estudos neste projeto.
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