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Resumo: Neste estudo o polietileno de alta densidade (HDPE) reforgado com residuos de fibras vegetais e bentonita
brasileira, denominada argila chocolate, foram preparados por meio do processo de intercalacdo no estado fundido
utilizando extrusora de dupla rosca. Os materiais compoésitos HDPE/Argila, HDPE/Fibras/Argila e HDPE/Fibra Vegetal
obtidos foram caracterizados por HDT, ensaios mecéanicos de tracdo, flexdo e impacto Izod. Ensaios de DRX foram
realizados para avaliar os efeitos da modificacdo da argila chocolate com sal quaternario de aménio. Os resultados de
DRX mostraram um aumento da distancia interlamelar da argila chocolate natural apés a modificacdo. Os resultados
mecanicos mostraram ganhos de mdédulo elastico e de resisténcia a tracdo para todos os materiais compositos
processados, sendo estes ainda maiores para 0s compositos hibridos HDPE/Fibra/Argila. Aumentos na resisténcia a
flexdo e na temperatura de distorcéo térmica dos materiais compdsitos também foram observados.

Palavras-chave: Nanocompdsitos, HDPE, argila, fibras vegetais, propriedades mecanicas, HDT.

Processing and characterization of polyethylene reinforced with vegetal fiber residues and

Brazilian bentonite

Abstract: In this study, high-density polyethylene (HDPE) reinforced with vegetable fibers residues and Brazilian
bentonite known as chocolate clay were prepared by melting intercalation process using a twin-screw extruder. The
composites materials obtained: HDPE/Clay, HDPE/Vegetal Fibers/Clay and HDPE/Vegetal Fibers were characterized
by HDT, tensile, flexural and lzod impact tests. XRD analyzes were performed in order to evaluate the effects of the
chocolate clay modification with quaternary ammonium salt. The XRD results showed an increase in interlayer spacing
of the clay natural chocolate after modification. The mechanical results of tensile showed gains and tensile strength and
elastic modulus for all processed composites. These gains were even higher for the hybrid composites
HDPE/Fiber/Clay. Increases in flexural strength and heat distortion temperature of the composites were also observed.
Keywords: Nanocomposites; HDPE, clay; vegetal fibers, mechanical properties, HDT

Introducéo

Compositos poliméricos a base de matrizes convencionais comerciais reforcados com fibras
vegetais e outras matérias-primas proveniente de fontes renovaveis tém sido cada vez mais
estudados, e a dispersdo de enchimento de micro e nano-escala vem sendo obtida com diversos
graus de sucesso. Esses compositos tém sido produzidos para uma grande variedade de aplicacGes
devido a obtencao de propriedades especificas, desempenho superior aos materiais convencionais e
custo competitivo. Hoje, sdo usados intensivamente em pecas de pecas de acabamento interno de
veiculos, tais como revestimentos internos, painéis, teto e portas de plasticos reforcados com fibras
vegetais, compaositos para aplicacdes na construcdo civil, componentes aeroespaciais, aplicacfes
estruturais, artigos esportivos, eletrodomeésticos, moéveis, e outros [1-3]. Compdsitos processados a
partir de matrizes poliméricas, onde pelo menos uma das dimensdes do material de enchimento é
nanométrica, com menos de 100 nm, tém liderado a pesquisa e o desenvolvimento na area nos
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altimos 20 anos com diversos graus de sucesso. Os nanocompdsitos poliméricos exibem
propriedades mecanicas, térmicas, Oticas e fisico-quimicas superiores quando comparadas aos
polimeros puros ou aos compdsitos convencionais. Os nanocompositos apresentam outras
vantagens sobre os compositos tradicionais, como, a dispersdao em nivel nanométrico aumenta a
area de contato entre a carga e a matriz polimérica, melhorando a interacdo entre as mesmas; além
disso, devido ao baixo conteido de carga (< 10 %), ndo h& perda da processabilidade e nem
aumento da densidade do polimero. Um tipo de carga muito utilizado na obtencdo de
nanocompositos sao as argilas, que podem, quando devidamente tratadas, se dispersar na forma de
folhas de silicatos na matriz polimérica [4-6]. Atualmente, em virtude de preocupacdes de carater
ambiental e econdmico, o estudo e a utilizacdo de matérias-primas naturais de fontes renovaveis
vém crescendo de forma significativa. As fibras vegetais tornaram-se uma importante classe de
materiais de reforgco, possuindo caracteristicas que sdo de grande interesse na area de compositos
poliméricos, podendo-se destacar: baixa massa especifica, baixo custo, biodegradabilidade, flexibilidade
no processamento, fontes renovaveis e ndo toxicas. O desenvolvimento de compositos fabricados com
matrizes poliméricas reforcados com fibras vegetais, também conhecidas como fibras
lignocelulésicas, vem crescendo nos Gltimos anos e tém recebido aceitacdo de diferentes segmentos
da industria, visto que sdo considerados 0s materiais menos agressivos ao meio ambiente. Contudo, o
uso de fibras vegetais como reforco em polimeros apresenta também algumas desvantagens como a
limitacdo de temperatura durante o processamento, tendéncia a formar aglomeragdes, sua natureza
hidrofilica, e 0 baixo comportamento mecénico dos compdsitos obtidos que limitam suas aplicagdes
basicamente a construgdo civil, indUstria de mdveis, embalagens e na indUstria automotiva, basicamente
para 0 uso em partes internas do carro [7-9]. Uma alternativa para minimizar estes problemas pode ser o
processo de hibridizagdo, associando fibras vegetais e argilas organofilizada para a obtencdo de
materiais compdsitos poliméricos com propriedades diferenciadas [10-11]. As matrizes poliméricas
termoplasticas mais utilizadas para o desenvolvimento de materiais compdésitos com fibras vegetais,
pelo método convencional de extrusdo, tanto na industria quanto no desenvolvimento de trabalhos
cientificos, sdo as poliolefinas polipropileno (PP), polietileno de alta densidade (HDPE) e polietileno de
baixa densidade (LDPE). A preferéncia por essas matrizes se deve tanto a baixa resisténcia térmicas das
fibras vegetais como ao baixo custo e ampla variedade de aplicacdes destas resinas poliméricas [12,13].
Neste estudo, compdsitos hibridos baseados em residuos de fibras vegetais, argila organofilizada e
HDPE foram preparados por extrusdo e as suas propriedades foram avaliadas. O HDPE foi selecionado
para este estudo por se tratar de um termoplastico largamente utilizado por causa das suas propriedades
mecanicas, resisténcia quimica, barreira a agua, facil processamento e baixo custo [5, 14].

Experimental

Materiais: Os materiais utilizados neste trabalho foram: HDPE (HDPE JV060U — grade comercial,
Braskem), com MFI = 6,41g / 10 min a 190°C / 2,16, densidade especifica = 0,951g/cm?; residuos
de fibras de piacava (Attalea funifera Mart) e da casca da castanha-do-brasil (Bertholletia Excelsa);
argila brasileira conhecida como chocolate proveniente do municipio de Boa Vista — PB.
Modificacdo da argila: A argila chocolate foi modificada organicamente pela reacdo de troca
catibnica com a adicdo de sal quaternario de amdnio de acordo com metodologia desenvolvida por
Valenzuela — Diaz [15].

Preparacado das fibras vegetais: Os residuos de fibras de piacava (piacava) e de cascas da castanha-
do-brasil (CCB) foram lavados em agua corrente e em seguida com agua destilada. As fibras foram
entdo secas a 80 £ 2 © C por 24 h em uma estufa com circulacdo de ar. As fibras secas foram
reduzidas a um po6 (tamanho de particulas < 250 pum) utilizando um moinho de bolas.
Processamento dos materiais compdsitos: Os materiais compositos preparados conforme as
formulacdes apresentadas na Tabela 1 foram obtidos por meio de processamento por extrusao,
utilizando uma extrusora dupla rosca modelo ZSK18 Megalab, da Coperion Werner & Pfeiderer
Gmbh & Co. KG.
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Tabela 1 — Formulagdo dos materiais compdsitos preparados

Compésito I(:/SI(?*)E ,(60\/29)1:13 Modificada (Fokl:))r(g)s de Piacava E}}Ob)r(a)s de CCB
HDPE/Piacava 60 40
HDPE/CCB 60 40
HDPE/ARGILA 97 3
HDPE/ARGILA/Piagava 67 3 30
HDPE/ARGILA/CCB 67 3 30

(*) porcentagem em massa

Caracterizacao

Ensaios mecanicos e termomecanicos: foram realizados ensaios de tracdo (ASTM D638), de flexéo
(ASM D790), impacto lzod (ASTM D256) e determinacdo da temperatura de distor¢éo térmica
“HDT” (ASM D648).

Difragéo de raios X (DRX): a difragdo de raios X da argila modificada e ndo modificada foi
determinada em um difratdbmetro modelo Rigaku DMAX 2200 com radiagdo CuKa (A = 1.54 nm)
operado em 40 kV e 40 mA, com 2 6 variando entre 2 ° e 15°.

Resultados e Discussao
Difracdo de raios X (XRD): A Figura 1 apresenta os espectros de difracdo de raios X para a argila
chocolate antes e apos a modificacdo com sal quaternario de amaonio.
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e Argila Chocolate Modificada
1.3om
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Figura 1 — Espectros de XRD para a argila chocolate natural e para a argila chocolate modificada.
Pode-se observar na Fig.1 um deslocamento do pico na posigdo 20 igual a 6,56°, que se refere a
uma distancia interlamelar de 1,34 nm da argila chocolate natural para a posi¢do 26 igual a 4,86°,
referente a distancia interlamelar de 1,97 nm para a argila chocolate apds a modificacdo. Estes
resultados indicam um aumentou da distancia entre as lamelas da nanoargila apds a modificacdo o
que pode facilitar a intercalacdo das moléculas do HDPE entre as lamelas da argila.

Ensaios Mecanicos e Termomecanicos: Ensaios mecanicos de tracdo: A Figura 2 apresenta as
curvas tensdo-deformacdo obtidas nos ensaios mecanicos de tracdo para o HDPE puro e para 0s
seus compositos processados. Pode-se observar nesta figura aumentos no modulo elastico e na
tensdo para 0s compositos quando comparados com os valores para 0 HDPE puro. Estes valores sao
ainda maiores para os compositos hibridos HDPE/Fibra/Argila.
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Figura 2 — Curvas tensdo-deformacdo para 0 HDPE puro e para 0s seus compésitos processados

Os resultados dos ensaios mecanicos e termomecanicos para o0 HDPE puro e para 0S Seus
compdsitos processados estdo sumarizados na Tabela 2.

Tabela 2 — Resultados dos ensaios mecanicos e termocanicos para 0 HDPE e seus compdsitos

HDPE | HDPE/ | HDPE/ | Hppg/ | HDPE/ | HDPE/

PURO | ARGILA | Piagava | ccB | acava/ | CCB/
Argila Argila

Propriedades

Resisténcia a tracdo no
ponto de ruptura (MPa)
fdgpuﬂzgg,z)”o ponto de 200£6,9 | 47,2448 | 11,501 | 11,601 | 23,420,4 | 23,040,3
Resisténcia a Flexdo (MPa) | 17+0,3 14,240,4 | 22,640.9 | 22,240,5 | 22,640.6 | 22,5+0,4
Modulo de Flexdo (GPa) 0,7+0.0 0,4+0,0 1,45+0.0 | 1,5+0,04 | 0,4+0,0 0,5+0,0

Impacto Izod (J/m) 77,0£1,6 | 101+2,4 | 22,741,3 | 28,6 +0,8 | 47,2+0,6 | 46,7+0,8
HDT (°C) 56,3+0,1 | 62,4+4,2 | 65,8+2,6 | 65,6+3,5 | 60,5+3,8 | 59,7+2,7

5,6+0,4 14,2+0,4 | 17,3£0,3 | 17,3+0,7 | 22,4£0,6 | 23,5+0,5

Pode-se observar na Tabela 2 ganhos na resisténcia a tracdo do HDPE da ordem de 150 % para 0s
compositos HDPE/Argila, ganhos da ordem de 200 % para HDPE/Fibras e ganhos de até 300 %
para 0s compasitos hibridos HDPE/Fibras/Argila. Por outro lado, altos modulos de flexdo foram
obtidos apenas nos compositos reforcados com fibras. Os resultados mostraram que a adicdo de
argila chocolate melhora a resisténcia a tragcdo, ao impacto e a temperatura de distorcao térmica do
HDPE, mas tem um efeito negativo sobre a resisténcia e médulo de flexdo do material. Com relagédo
a temperatura de distor¢do térmica os melhores ganhos foram obtidos para os compdsitos
reforcados com residuos de fibras vegetais.

Conclustes

Neste estudo, compdsitos hibridos baseados em residuos de fibras vegetais, argila organofilizada e
HDPE foram preparados por extrusao e as suas propriedades foram avaliadas. Os resultados de DRX
mostraram um aumento da distancia interlamelar da argila chocolate natural apos a modificacdo o
que pode facilitar a intercalacdo das moléculas do HDPE entre as lamelas da argila. Os resultados
mecanicos de tracdo mostraram ganhos de mddulo elastico e de resisténcia a tracdo para todos 0s
materiais compositos processados. Estes ganhos foram ainda maiores para 0s compositos hibridos
HDPE/Fibra/Argila. Aumentos na resisténcia a flexdo e na temperatura de distorcdo térmica dos
materiais compdsitos também foram observados. Estes resultados mostraram que o processo de
hibridizacdo, associando residuos de fibras vegetais e argila organofilica em matriz de HDPE pode ser
uma alternativa para a obtencdo de materiais compdsitos poliméricos com propriedades diferenciadas.
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