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RESUMO

Este trabalho aborda o estudo das propriedades mecéanicas e morfologias dos
nanocompésitos hibridos de polipropileno com nanoargila esmectita brasileira do
Estado da Paraiba (PB), nas concentra¢cfes de 1, 2 e 5 % em massa com adi¢ao de
1 e 2 % de celulose proveniente de papel descartado. Utilizou-se também o agente
compatibilizante de polipropileno enxertado (PP-g-AM) na concentracdo de 3% em
massa, através da técnica de intercalacdo do fundido com a utilizacdo de uma
extrusora com dupla rosca. Os corpos de prova ‘gravatinhas” foram confeccionados
em uma injetora. O comportamento mecanico foi avaliado pelos ensaios de tragao,
flexdo e impacto. Além disso, a argila e celulose foram caracterizadas por difracédo
de raios X (DRX), fluorescéncia de raios X (FRX) e microscopia eletrbnica de
varredura (MEV). Com a adicdo de celulose no polipropileno obteve-se um aumento
de 8 % na resisténcia a tracdo e 21 % na resisténcia ao impacto. Pelo MEV foi

possivel observar alguns aglomerados de celulose no nanocompadsito hibrido.
Palavras chaves: Nanocompdsitos, Polipropileno, Nanoargila e Celulose.
INTRODUCAO

Ha um interesse crescente na preservacdo do meio ambiente e
sustentabilidade dos recursos. Deste modo, a utilizacdo de fibras naturais esta
recebendo uma renovada atencdo como uma alternativa as fibras inorganicas na
tecnologia de materiais. Essa atencéo especial tem sido dada as fibras de celulose,

que séo a fonte de biomassa mais abundante na Terra (.
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A utilizagdo de fibras naturais de celulose em compadsitos tem atraido a atengéo
de pesquisadores e empresas devido a consequéncia da exploragdo dos recursos
nao renovaveis e ao gerenciamento de residuos agroindustriais que conduzem a
melhores equilibrios ambientais e ecoldgicos. Portanto, as fibras naturais de celulose
sdo uma alternativa para aplicagbes de materiais de baixo custo para varias
aplicacdes industriais @,

As fibras naturais empregadas como reforco em compdsitos poliméricos
possuem varias aplicacdes, como 0 uso em industrias de moveis, embalagens,
construcdo civil e automobilistica. O principal componente de fibra natural é a
celulose, que contém um grande numero de grupos hidroxilas polares que levam a
uma propriedade extremamente hidrofilica desta fibra e uma fraca interface entre a
fibora natural e a matriz polimérica. Em comparacdo com as fibras sintéticas, as
vantagens de utilizar as fibras naturais em compositos s@o: a sua baixa densidade,
menor custo, capacidade de renovacado, biodegradabilidade, e ambientalmente
amigavel G4,

O objetivo deste trabalho é a obtencdo de um nanocompdsito de polipropileno
com o uso de uma argila brasileira e celulose de papel sulfite descartado utilizados
como agentes de reforgo em polipropileno.

MATERIAIS E METODOS

A resina polimérica utilizada neste trabalho foi o polipropileno H606 da empresa
Braskem, com indice de fluidez de 2,1 dg.min™t.

A argila bentonita Brasileira “chocolate” do Estado da Paraiba, organofilizada
industrialmente (sal quaternario de amonio de hexadeciltrimetilaménio) foi utilizada
nesse trabalho. Foram misturados, manualmente, a argila bentonita “chocolate” com
o Irganox B215 FF da empresa Ciba e polipropileno graftizado (PP-g-MA) da
empresa Reimax Polimeros. Este ultimo na concentracdo de 3 % para todas as
amostras do nanocompasito, para melhorar a adeséo da argila e da celulose com a
matriz polimérica. O nanocompdsito de polipropileno foi produzido adicionando-se a
mistura de p6 de argila e celulose por incorporacdo ao polimero em processo de
extrusao.

Foi utilizada a extrusora dupla rosca contra rotante American Maplan com a

faixa de temperatura de 180 °C a 205 °C, com rotagcédo de 800 rpm, para a melhor
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homogeneidade do nanocompdsito. O material foi resfriado em uma banheira de
dgua (temperatura ambiente) e em seguida foi enviado ao granulador para
transformar em peletes. Apds este processo, 0 nanocompasito foi colocado em uma
estufa a 60 °C por 48 h, para a secagem completa do material, para serem
confeccionados 0s corpos de prova por processo de injecao.

A injetora marca Battenfeld TM 750/210 foi utilizada na confec¢cdo dos corpos
de prova para o ensaio de tracado, flexdo e impacto. A temperatura de injecdo do
nanocomposito foi de 190 °C e a temperatura do molde foi de 60 °C, para nao
promover tensdes no nanocompdésito. Os corpos de prova foram confeccionados
conforme norma ASTM D638 tipo 1 para tracdo ®), norma ASTM D790-10 para o
ensaio de Flexdo ® e norma ASTM D256-10 para o ensaio de impacto (),

A identificacdo dos nanocompdsitos esta apresentada na Tab. 1.

Tabela 1 — Identificacdo dos nanocompdsitos

Amostra Identificacéo
PP Polipropileno puro
PP AM Polipropileno com PP-g-MA

PPA 1% Polipropileno com 1 % em massa de argila

PPC 1% Polipropileno com 1 % em massa de papel descartado
PPA 2% Polipropileno com 2 % em massa de argila

PPC 2% Polipropileno com 2 % em massa de papel descartado
PPA 5% Polipropileno com 5 % em massa de argila

PPA + PPC 1% Polipropileno com 1 % em massa de argila e 1% em massa de
papel descartado

PPA + PPC 2% Polipropileno com 2 % em massa de argila e 2% em massa de
papel descartado

RESULTADOS E DISCUSSAO

Nas Fig. 1 e 2 sédo apresentadas as curvas de difracdo de raios X dos
nanocompositos hibridos com argila e celulose. Na Tab. 2 sédo apresentados 0s
valores de espacamento basal obtidos para a argila obtida industrialmente, e dos
nanocompaositos.

Pelos resultados observados, os picos da argila nos hanocompésitos sofreram
uma redugcdo no aumento dos valores das distancias interplanares e também na
intensidade dos picos, pois estes praticamente desapareceram. Essa reducéo do
pico principal da argila pura em relacdo aos nanocompdsitos indica uma
desorganizacdo das lamelas da argila, indicando uma provavel formacdo de

nanocompadsitos de estruturas intercaladas e parcialmente esfoliadas.
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Figura 1 — Curvas de DRX dos nanocompasitos com argila
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Figura 2 — Curvas de DRX dos nanocompasitos hibridos

Tabela 2 - Valores de espacamento basal (doo1) da argila obtidos a partir das curvas
de DRX dos nanocompdésitos

Amostras doo1 (A)
Argila 13,70
PPA 1% 13,87
PPA 2 % 14,28
PPA 5 % 14,11
PPAC 1% 13,44
PPAC 2% 13,91

Pelos resultados de DRX ha evidéncias de obtencdo de nanocompositos de

argila/polimero intercalados ou parcialmente esfoliados, devido ao aumento da
distancia interplanar dooz.

Na Tab. 3 sdo apresentadas as composi¢fes quimicas da argila e da celulose
retirada de papel descartado.
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Tabela 3 — Valores de composi¢do quimica da argila e cinza da celulose
Componentes Porcentagem (%) Componentes Porcentagem (%)

Argila Celulose
SiO2 50,80 CaO 91,40
Al203 12,50 Fe20O3 450
Fe20s3 7,20 SiO2 1,38
Na20 2,46 MgO 0,72
MgO 2,38 SOs3 0,58
CaO 0,95 SrO 0,49
TiO2 0,66 Al203 0,31
K20 0,30 Na-O 0,27
MnO <0,10 Cl 0,19
P20s <0,10 Zn0O 0,07
Perda ao 0,07
fogo (PF) 24,10 P20s
- - K20 0,02

Pelos resultados observados na Tab.3, os teores de 6xidos mais elevados
foram de SiO2 e AlOs com o total de 63,3 % em massa da argila, sendo
possivelmente de origem dos argilominerais e da silica livre presente na bentonita.

Pelos resultados observados na cinza de celulose (Tab.3), o teor de 6xido mais
elevado foi de CaO com 91 % em massa de celulose que € usado como carga e um
dos elementos de branqueamento da polpa de papel.

Na Tab. 4 sdo apresentados os resultados dos ensaios de tracao e flexdo dos
nanocompaositos de argila e da celulose retirada de papel descartado.

No ensaio de tracdo, o nanocompdsito PPA 5 % e o compoésito de celulose,
PPC 2 % apresentaram os melhores resultados de resisténcia a tensdo maxima,
11 % e 8 %, respectivamente, em relacdo ao PP puro. No alongamento, o PPAM
apresentou o maior alongamento, 148 % em relacédo ao PP puro, devido a adicédo de
anidrido maleico. No mddulo de Young, o nanocompdésito PPA 5 % e o hibrido PPAC
2 % apresentaram 0s maiores aumentos nesse quesito, 3 % e 2 %, respectivamente,
em relagao ao PP puro.

No ensaio de flexdo, o nanocompésito PPA 5 % e o nanocompasito hibrido
PPAC 2 % apresentaram os melhores resultados de resisténcia a carga maxima,
ambos de 12 % em relacdo ao PP puro. No modulo de flexdo o PPA 5 %

apresentou o maior aumento, 15 % em relagcéo ao PP puro.
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Tabela 4 — Valores dos ensaios de tracéo e flexdo para os nanocompositos
Resisténcia a Flexao

Amostras

PP
PP AM

PPA 1%
PPC 1%
PPA 2%
PPC 2%
PPA 5%
PPA +

PPC 1%
PPA +

PPC 2%

Na Tab. 5 sdo apresentados os resultados do ensaio de impacto para 0s

Resisténcia a tracao

Tensdo Alongamento
maxima na ruptura
(MPa) (%)

33+0,4 233 + 56,6
33+0,9 578 + 70,1
35+0,2 126 + 18,3
35+0,1 67 +17,1
36 +0,1 108 + 33,8
36 +0,4 68 + 10,2
37+0,2 74 + 10,8
35+0,2 64 + 9,8
34+0,2 63 +6,9

Modulo de
Young
(MPa)

1282 + 23

1290 + 11,9

1300 + 14,1

1305+ 4,5

1307 + 10,0

1310 + 11,7

1321 + 4,6

1309 + 3,2

1313 +9,1

nanocompositos com nanoargila e celulose.

Carga
Méxima
(MPa)
29+35
29+23
31+15
30+3,1
32+1,2
32+1,2
33+20

32+1,9

33+3,1

Moédulo de
Young
(MPa)

1614 + 116

1680 + 68

1708 + 188

1696 + 113

1828 + 63

1548 + 63

1900 + 163

1700 + 94

1748 + 171

Tabela 5 — Valores de resisténcia ao impacto dos nanocompdésitos com argila e

O nanocompésito PPA 5 %, o compoésito de celulose PPC 2 % e o
nanocomposito hibrido PPAC 2 %, apresentaram aumento de 63 %, 14 % e 21 %,
respectivamente, de resisténcia ao impacto, em relagédo ao PP puro.

Nas Fig. 3 e 4 sdo apresentadas duas micrografias de MEV com o

nanocompodsito de PPA e o nanocompadsito hibrido PPAC. Pelo MEV foi observar a

celulose

Amostras Impacto 1ZOD (Jm™)
PP 38+0,1
PP AM 39+0,2
PPA 1% 61 +0,2
PPC 1% 41+ 0,1
PPA 2% 62 +0,2
PPC 2% 48 + 0,3
PPA 5% 36 +0,2
PPA + PPC 1% 40 +0,2
PPA + PPC 2% 44 + 0,1

boa disperséo das nanoargilas e aglomeracéo de celulose.
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Figura 3 — MEV da amostra PPA 2% Figur 4 — MEV da amostra PPAC 2%
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CONCLUSOES

Nos ensaios mecanicos o PP reforcado com celulose de papel descartado
demonstrou aumento de resisténcia mecanica em relacao ao PP puro, provando que
€ possivel utilizar uma carga de reforco com residuo de papel. Serdo necessarios
mais estudos (em andamento) para reduzir a aglomeracdo da celulose no
polipropileno, para melhorar as propriedades mecanicas. A celulose de papel

descartado € um material promissor para reforco em polimeros.
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CELULLOSE AND NANOCLAY UTILIZED REINFORCEMENT AGENTS IN
POLYPROPYLENE
ABSTRACT

This work concerns the study of the mechanical properties and morphological of
polypropylene hybrid nanocomposites with Brazilian smectite nanoclay the state of
Paraiba (PB), at concentrations of 1, 2 and 5 % by weight nanoclay with the addition
of 1 and 2 % by weight cellulose from discarded bond paper. Polypropylene with 3 %
by weight polypropylene graft compatibilizer (PP-g-AM) was mixed of
nanoclay/cellulose using a twin-screw extruder. The specimens were prepared by the
injection process. The mechanical behavior was evaluated by strength, flexural
strength and 1ZOD impact. In addition, clay and cellulose were characterized by X-
ray diffraction (XRD), X-ray fluorescence (XRF) and scanning electron microscopy
(SEM). With addition of cellulose in the polypropylene increased 8 % in strength and
21 % in 1ZOD impact test. By SEM was observed cellulose agglomeration in hybrid

nanocomposites.

Keywords: Nanocomposites, Polypropylene, Nanoclay e Cellulose.

9454



