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COMPOSITOS DE POLIPROPILENO E FIBRAS DE PET
RECICLADO: PREPARAGCAO EM CAMARA DE MISTURA
COM INJECAO SUBSEQUENTE!

Amanda Coutinho Campanatti®
Baltus Cornelius Bonse®

Resumo

Foram avaliadas algumas propriedades fisicas de compdsitos de polipropileno (PP)
contendo 10% em massa de fibras de PET reciclado com e sem agente
compatibilizante (polipropileno enxertado com anidrido maleico). Foi preparado um
concentrado (master-batch) de polipropileno (PP) com 20% em massa de fibras de
PET reciclado em camara de mistura acoplada a um redmetro de torque Haake.
Para a obtengcdo dos compositos compatibilizados realizou-se uma mistura simples
por tamboreamento do master triturado, PP e agente compatibilizante, com injecéo
subsequente. No caso dos compdsitos ndo compatibilizados o compatibilizante néo
foi adicionado. As propriedades mecéanicas foram avaliadas por meio de ensaios de
tracdo, flexdo e de impacto. A eficiéncia da adeséo entre a fibra e a matriz do
compoésito foi analisada por microscopio eletronico de varredura (MEV). O processo
de preparacdo de um master-batch na camara de mistura mostrou ser viavel em
escala laboratorial, porém a diferenca em propriedades entre os compdsitos com e
sem agente compatibilizante n&o foi significativa. Analise por MEV mostrou que para
a concentracdo de compatibilizante utilizada ndo houve melhora significativa na
adeséao entre a fibra e matriz.

Palavras-chave: Compositos; Fibras; PET reciclado; Polipropileno.

POLYPROPYLENE RECYCLED PET FIBRES COMPOSITES: PREPARATION IN
MIXING CHAMBER AND SUBSEQUENT INJECTION MOLDING

Abstract

Physical properties have been assessed of polypropylene (PP) composite containing
10 wt% recycled PET fibers with and without compatibilizer (maleic anhydride grafted
polypropylene). A 20 wt% recycled PET fiber PP based master-batch was prepared
in a mixing chamber coupled to a Haake torque rheometer. Compatibilized
composites were obtained by mixing ground master-batch, PP and compatibilizer in a
tumble mixer, after which injection molding followed. In the case of the non-
compatibilized composites no compatibilizer was added. The mechanical properties
were assessed by tensile, bending and impact tests. Adhesion efficiency between the
fiber and composite matrix was assessed by scanning electron microscope (SEM).
The process of preparing a master-batch in the mixing chamber was found to be
viable on a laboratory scale, but the difference in properties between the composite
with and without compatibilizer was not significant. SEM analysis showed that at the
compatibilizer concentration used no significant improvement in adhesion was
achieved between fibers and matrix.
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1 INTRODUCAO

Os compésitos de matriz polimérica reforcados com fibras estdo sendo cada vez
mais estudados por varios motivos: custo, processamento, reciclabilidade e,
principalmente, nas questdes onde a densidade do material € importante. Os
compositos conseguem obter grande resisténcia com a vantagem de ter baixa
densidade.®

O efeito da fibra nas propriedades mecéanicas do compodsito polimérico é de
particular e significativo interesse. Frequentemente se observa que a presenca da
fibra conduz a um aumento de resisténcia e modulo de elasticidade do material e,
um aumento na dureza, principalmente se a matriz tiver baixa dureza.

Estudos feitos com fibras reforcando o polipropileno visam melhorar, principalmente,
0 moddulo elastico do material. Varias fibras foram incorporadas ao poliproPiIeno,
como por exemplo, fibra de vidro, carbono, aramida, nailon, PET, entre outras."®

A melhora das propriedades do polipropileno quando é reforcado com PET depende
muito da interacdo entre as interfaces matriz-fibra; quanto maior a interagéo,
melhores serdo os resultados, pois assim a matriz consegue transferir as tensdes
para as fibras sem que elas se desprendam da matriz, fazendo com que haja
eficiéncia no reforco. No caso da fibra de PET reciclado no PP, a utilizacdo de um
agente compatibilizante se faz necessario para melhor a interacdo, pois o PET é
polar e o PP é apolar, logo ndo tem boa interacdo.® Entretanto, estes agentes
possuem custo elevado devendo ser utilizados em proporc¢des adequadas.

A fibra de PET reciclado apresenta grandes vantagens em relacdo as outras fibras,
como por exemplo, o custo de fabricagéo, ja que o PET reciclado gasta 30% menos
energia para a sua producao do que o PET virgem, sem contar a questdo ambiental.
Elas possuem estrutura bem definida, com baixa densidade e modulo elastico em
torno de 2 GPa a 3 GPa, a interface PP/PET pode ser modificada usando
compatibilizantes.”? Outra vantagem é na salde. Fibras podem ser irritantes
mecanicos, podem ser perfurantes e cortantes, fazendo com que o manuseio das
mesmas apresente alguma dificuldade. Outras fibras, ao serem inaladas podem
causar escoriacfes pulmonares. Fibras de PET n&do apresentam estes riscos em seu
manuseio.

Outro fator muito importante para a obtencdo de compdsitos com propriedades
mecanicas adequadas é o tipo de processamento utilizado na sua preparacdo, ou
seja, para a incorporacdo das fibras na matriz polimérica. A preparacdo de
compositos de termoplasticos reforcados com fibras é geralmente um processo de
dois estagios.® O primeiro estagio consiste em misturar as fibras com o polimero, e
para alcancar distribuicdo e impregnacdao adequadas das fibras utiliza-se
comumente uma extrusora dupla-rosca. O segundo estagio € a moldagem das
pecas, geralmente por meio de inje¢cdo. No caso das fibras de PET € indicada a
utilizacdo de uma extrusora dupla rosca com alimentacéo das fibras apés a fuséo do
polimero, ou seja, uma extrusora com dois alimentadores, um para o polimero e
outro para as fibras.

Tém sido encontrados poucos trabalhos na literatura que abordam a incorporagéo
de fibras de PET em matriz de polipropileno PP e destes nenhum utilizou extrusora
dupla rosca com alimentacgdo das fibras apos a fusédo do polimero.

Lopez-Manchado e Arroyo™ ao estudar o efeito da incorporacdo de 20% em massa
de fibras curtas de PET (6 mm) ndo modificadas e modificadas com agente de
acoplagem em compdésitos de PP, preparados em calandra com posterior moldagem
por compressdo, no comportamento térmico e nas propriedades dinamico-
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mecanicas de PP, descobriram que as fibras funcionam como agente nucleante,
aumentando a rigidez de PP.

Os mesmos autores® também investigaram a incorporacdo de fibras de PET em
blendas PP/elastomero usando planejamento experimental rede uniforme Doehlert e
mostraram que as fibras funcionam efetivamente como agente de reforco,
aumentando significativamente as propriedades de tragdo e flex&do, principalmente
para matrizes com teores elevados de copolimero. Mostraram também que uma
melhora da adesdo na interface matriz-fibra resulta em aumenta das propriedades
mecanicas do compaésito.

Saujanya e Radhakrishnan® também observaram o efeito nucleante das fibras de
PET (comprimento 4-5 mm e teores de 2% a 16,6% em massa) para os esferulitos
de PP, porém somente na auséncia de agente compatibilizante. Na sua presenca
nao observaram crescimento trans-cristalino de PP na superficie das fibras de PET.
A adesdo entre as fibras e a matriz também foi melhor na presenca do
compatibilizante e tanto a resisténcia ao impacto quanto o modulo em tracdo dos
compositos, preparados em extrusora mono-rosca com posterior injecao,
aumentaram em comparacao ao PP puro.

Santos e Pezzin®” estudaram a incorporacédo de fibras de PET reciclado, com
comprimento de 5 mm, em PP, nas propor¢cdes de 3%, 5% e 7% em massa, sem o
uso de agente compatibilizante. Os compdésitos foram preparados em extrusora
mono-rosca com posterior injecdo. Chegaram a conclusdo que a presenca destas
fiboras em PP pode ser uma maneira eficiente para reciclar o PET, aumentando
significativamente as propriedades de impacto de PP. Sugeriram a adicdo de agente
compatibilizante e o uso de uma extrusora dupla rosca com alimentagao da fibra
apos a fusado do polimero para se obter uma melhor homogeneizacao das fibras na
matriz.

O Centro Universitario dispde duma extrusora dupla rosca, porém ainda sem um
segundo sistema de alimentacdo prépria para as fibras. Portanto, propde se como
alternativa preparar um concentrado (master-batch) de PP e fibras em camara de
mistura acoplada a redmetro de torque marca Haake, modelo Reomix 600, com
rotores modelo roller 600. A massa obtida da camara, apés seu resfriamento, é
triturada, misturada com PP e depois injetada na forma de corpos de prova.
Propdem-se dois tipos de mistura antes da injecdo: uma mistura simples por
tamboreamento e outra intensiva em extrusora dupla rosca co-rotacional. No
presente trabalho serdo apresentados os resultados obtidos no primeiro caso.

Neste contexto, esse trabalho tem como objetivo geral viabilizar a aplicagédo de
compoésitos de PP contendo fibra de PET reciclado, melhorando o seu desempenho.
O objetivo especifico é estudar a viabilidade do processo de preparo, além das
propriedades do compaosito com e sem a utilizacdo de agente compatibilizante. Para
analisar as propriedades fisicas foram feitos ensaios de tracdo, flexdo e impacto,
além da analise de fratura através do MEV para estudar a eficiéncia do agente
compatibilizante.

2 MATERIAL E METODOS

Foi utilizado polipropileno na forma de pellets doado pela empresa Quattor (Maua,
Brasil) sob o cédigo KM 6100, com densidade 0,905 g/cm® e indice de fluidez de
3,1 g/10 min (230°C e 2,16 kg). As fibras de PET reciclado foram adquiridas da
empresa Sado Marino Comércio de Fibras téxteis Ltda, com um comprimento de
10 mm, titulo de 7 dtex e densidade 1,38 g/cm®. O compatibilizante utilizado foi o
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polipropileno enxertado com anidrido maleico (PP-g-MA), sob o cadigo
Polybond 3200 (IF = 110 g/10 min — 190°C e 2,16 kg-, densidade de 0,92 g/cm?®),
fornecido pela Crompton-Uniroyal Chemical (Sao Paulo, Brasil).

Para a realizacdo da mistura, as fibras de PET reciclado foram secas em estufa
Fanem a 105°C por 6 horas. Preferencialmente, a mistura da fibra na matriz deve ser
feita em extrusora dupla rosca equipada com dois alimentadores onde a fibra é
alimentada apos a fusdo do polimero. Na auséncia de um segundo sistema de
alimentacdo, em alguns casos é possivel alimentar uma mistura do polimero e a
fibra no mesmo alimentador, conforme realizado em trabalhos anteriores.® Porém,
este método ndo funciona para as fibras de PET; as mesmas se aglomeram, ficando
por cima dos granulos do PP.

Uma alternativa poderia ser preparar um master-batch de fibra e a partir deste
master preparar as composi¢cdes na extrusora dupla rosca. Uma desvantagem desta
abordagem é que o polimero passa por trés processamentos (preparacdo do master,
extrusao e injecao). Portanto, propés-se uma alternativa de misturar a fibora em uma
camara de mistura acoplada a um redmetro Haake. A camara comporta 50 g de
material, portanto foi utilizado em cada mistura 10 g de fibra de PET reciclado e 40 g
de PP em forma de pellets, durante 4 minutos, com velocidade do rotor de 80 rpm,
em uma temperatura de 200°C. O controle do equipamento foi feito pelo software
PolySoft Monitor e os dados foram obtidos por meio do PolySoft OS. O compdsito
obtido (master batch) foi triturado, para posterior mistura mecanica com o PP e
compatibilizante em um misturador em Y.

Foram preparadas duas misturas: uma para ter composicao final de 10% de fibra,
86,4% de PP e 3,6% de agente compatibilizante. E outra mistura com 10% de fibra e
90% de PP. As misturas foram alimentadas em injetora Battenfeld para a obtencao
dos corpos de prova. As temperaturas das zonas 3, 2, 1, bico e molde foram de
185°C, 190°C, 210°C, 200°C e 50°C, respectivamente. A pressao de injecao foi
750 bar e a de recalque 600 bar.

Apoés obtencdo dos corpos de prova, foi feito o ensaio de tracdo na maquina de
ensaios universal Instron 5565, conforme as normas ASTM D638, utilizando 500 kg
de carga e velocidade de ensaio de 5 mm/min. Foi realizado o ensaio de flexdo em
trés pontos segundo a norma ASTM D790 na Instron, sendo a distancia entre pontos
de 50 mm e a velocidade de ensaio de 1,3 mm/min. Os dados coletados dos ensaios
feitos na Instron foram obtidos pelo programa Bluehill.

O ensaio de impacto foi realizado em maquina analogica Charpy VEB Werkstoff
Prifmaschinen Leipzig do Centro Universitario da FEI, conforme a norma ASTM
D256, sendo que os corpos de prova tinham entalhe.

Para todos 0s ensaios foram utilizados no minimo cinco corpos de prova

Superficies fraturadas de corpos de prova de tracdo foram recobertas com ouro e
analisadas em microscopio eletrénico de varredura (MEV) CamScan CS3200 LV.

3 RESULTADOS
Os resultados do ensaio de tragcdo sdo mostrados nas Figuras 1, 2 e 3. A Figura 1
apresenta as meédias obtidas das tensdes maximas e seus respectivos desvios

padrées dos compdsitos com e sem agente compatibilizante. A Figura 2 apresenta a
deformacéo até a ruptura.
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Figura 1. Tensdo maxima dos compdsitos com e sem agente compatibilizante.
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Figura 2. Deformacéo na ruptura dos compdsitos com e sem agente compatibilizante.

A Figura 3 apresenta a média dos médulos de elasticidade do compédsito com e sem
agente compatibilizante.
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Figura 3. M6dulo de elasticidade dos compdésitos com e sem agente compatibilizante.

Quanto ao ensaio de flexdo, tensdes a 2%, assim como 0s modulos de elasticidade
a 0,5% dos compdsitos com e sem agente compatibilizante, estdo apresentados nas

Figuras 4 e 5.
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Figura 4. Tensao a 2% dos compdsitos com e sem agente compatibilizante.
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Figura 5. Médulo de elasticidade a 0,5% dos compoésitos com e sem agente compatibilizante.

A Figura 6 apresenta as médias com seus respectivos desvios padrdes, obtidos por
meio do ensaio de impacto.
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Figura 6. Energia absorvida no impacto dos compositos com e sem agente compatibilizante.

Os resultados de MEV séo apresentados na Figura 7.

com compatibilizante S sem compatibilzante
Figura 7. micrografias de MEV da superficie fraturada de corpos de prova de tracdo dos compositos

sem e com agente compatibilizante.
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4 DISCUSSAO

Ao comparar os dados do ensaio de tracdo do compdsito com e sem agente
compatibilizante, pode-se perceber que a tensdo maxima aumentou, mas nao
significativamente. Por outro lado, a deformacéo até a ruptura diminuiu. Esse fato
acontece porque o agente compatibilizante tem como fungdo aumentar a aderéncia
na interface fibra e matriz. Como a matriz tem funcéo de transferir a forca para fibra,
que por sua vez tem elevada resisténcia, a funcao do agente € de evitar que a fibra
se desprenda da matriz, fazendo assim com que haja eficiéncia nessa transferéncia
da tensdo. A pequena diferenca observada pode ser atribuida pelo fato do que o
teor de compatibilizante utilizado ndo resultou em adesdo adequada, o que é
evidenciada nas micrografias de MEV da Figura 7, referentes as superficies
fraturadas em tracdo dos compositos com e sem agente compatibilizante, que
mostra que ndo ha diferencas grandes na adesao fibra-matriz. Ambas mostram
buracos onde as fibras foram arrancadas, talvez o sem compatibilizante alguns
poucos buracos a mais. Nenhuma mostra somente fibras rompidas rente a superficie
da matriz e/ou interface fibra-matriz “fechada”.

No ensaio de flexdo, as tensdes e mddulos dos compdsitos com agente também
aumentaram pouco em relacdo agueles sem agente, pelas mesmas razodes citadas
anteriormente.

Quanto ao ensaio de impacto, a energia absorvida pelo composito com agente, foi
menor do que sem agente, o que geralmente ndo é esperado, jA que o agente
compatibilizante melhora a interacdo das fiboras com a matriz. Porém, para alguns
sistemas ja foi observada uma queda na resisténcia ao impacto com aumento na
concentracdo de agente compatibilizante.®” Saujanya e Radhakrishnan®
observaram que um composito de PP contendo 4% de fibras PET teve sua
resisténcia ao impacto Izod aumentado de 108 J/m para 116 J/m com a adicédo de
10% de compatibilizante, enquanto que o0 mesmo composito contendo 14% de
fibras teve essa propriedade diminuido de 123 J/m para 90 J/m com a adicdo de
10% de compatibilizante. Dependendo do sistema e da interagcdo entre o teor de
fiora e o teor de compatibilizante, as vezes na solicitacio em impacto o
compatibilizante possui efeito lubrificante na superficie da fibra.!”

Ao estudar o efeito da cristalinidade que a fibra de PET causa na matriz de
polipropileno, alguns autores® concluiram que a presenca do agente
compatibilizante polipropileno graftizado com anidrido maleico, aumenta a interacao
entre matriz e fibra dando melhorias as propriedades mecanicas do compdésito, por
exemplo, o médulo de elasticidade.

Outros autores® também observaram que a incorporacgao de fibra de PET reciclado
funciona perfeitamente para reforcar a matriz de polipropileno e que a interacéo
entre fibra e matriz € melhorada com a utilizagdo de agente compatibilizante.

Em outro estudo,” também foi observado o aumento das propriedades mecanicas
com a presenca da fibra e que a presenca do agente compatibilizante aumentou
significativamente as propriedades mecanicas, principalmente o médulo elastico.
Outros autores,™) ao variar a porcentagem de fibra de PET reciclado na matriz de
polipropileno (3%, 5% e 7% de fibra), suas propriedades melhoraram, mas nao
significativamente. Porém, no preparo das amostras, foi observado que composi¢des
com 10% ou mais, degradaram no processo de incorporacao.

Na maioria dos estudos, assim como o do presente trabalho, 0 mdodulo elastico foi a
propriedade mecéanica que mais foi melhorada pela presenca tanto de fibra quanto
de agente compatibilizante.

632



abm u

5 CONCLUSOES

O processo de preparacdo de um master de PP contendo fibras de PET reciclado
usando-se camara de mistura e trituracdo da massa obtida mostrou ser viavel em
escala laboratorial. A preparacdo dos compdsitos a partir de mistura simples e
injecdo subsequente resultaram em pouca diferenca nas propriedades mecéanicas
entre os compasitos compatibilizados e ndo compatibilizados. Com o uso de agente
compatibilizante houve ligeiro aumento nas resisténcias a tracdo e flexdo, modulo
em tracao e flexdo e ligeira diminuicdo na deformacao a ruptura e na resisténcia ao
impacto. Nao houve adeséo adequada entre as fibras e a matriz de PP, tanto nos
compoésitos ndo compatibilizados, como nos compatibilizados. Isso pode ter
acontecido por causa da possivel degradacdo do material na estufa ou até pelo fato
de nédo ter passado o master batch pela extrusora, o material pode nao ter sido
incorporado como deveria. A quantidade de agente compatibilizante pode ter sido
insuficiente para a aderéncia entre a fibra e a matriz.

Sugere-se, entdo, que aumente a quantidade de agente compatibilizante, como
também passe pela extrusora dupla rosca.
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