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Resumo: Foram estudados os efeitos de reforco e tipos de fibras obtidas da raque e folhetos de
tamareira sobre as propriedades mecénicas de compdsitos em matriz de polietileno. O efeito da lignina,
das fibras lignocelulésicas, sobre as propriedades dos compdsitos também foi avaliada. 2% de polietileno
enxertado com anidrido maleico (MAPE) foi usado como um compatibilizador. Observou-se que o
aumento do teor de reforco fibras faz com que haja uma diminuicdo da resisténcia a flexdo (MOR),
diminuicdo da resisténcia a tracéo e diminuigcdo da resisténcia ao impacto, com um aumento do médulo
de flexdo (MOE). De um modo geral, compoésitos feitos com as fibras do folheto da tamareira
apresentaram melhores propriedades que os compositos feitos com a raque das folhas de tal planta. As
fibras deslignificadas contribuiram para o aumento da resisténcia a tracdo, aumento de resisténcia a
trac@o e aumento da resisténcia ao impacto dos compadsitos.

Palavras-chave: Compoésitos de Polietilieno Reforgado; Tamareira; Lignoceluldsico; Lignina;
Propriedades mecénicas.

Abstract: The effects of the filler content and type of date palm annual pruning residue, rachis or leaflet
on the mechanical properties of polyethylene composites were studied. The effect of lignin in the
lignocellulosic residue on the properties of the composites was also evaluated. 2% Maleic anhydride
modified polyethylene (MAPE) was used as a compatibilizer. It was observed that the increase of filler
content causes the decrease of the flexural strength (MOR), tensile strength and impact strength, while
increases the flexural modulus (MOE). In general, leaflet flour led to better properties of the composites
than rachis flour. Delignified fibers increased the tensile strength, tensile modulus and impact strength of
the composites.

Keywords: Reinforced Polyethylene Composite; Date Palm; Lignocellulosic; Lignin; Mechanical
Properties.

1.Introducéo

O Oriente Médio é o maior produtor de tamaras do mundo e o Ird € o segundo produtor de
tal comodite. O grande numero de palmeiras, também conhcidas como tamareiras, na regido
aliada ao fato de que suas folhas precisam ser removidas anualmente, fazem com que tais
folhas se tornem uma fonte renovavel de fibras naturais.

E importante para entender as propriedades fisicas e quimicas de fibras naturais, de modo a
utilizi-las como refor¢o em compositos.

Existe uma falta de informacdo sobre a influéncia das fibras de tamareira sobre o
desempenho dos compdsitos de polietileno, reforcados com as referidas fibras.

Normalmente os compositos plastico-madeira sdo formados a partir de madeira (ou outros
materiais lignoceluldsicos) e polimeros termoplasticos virgens ou de residuos de tal plastico.

Dentre os materiais lignocelulosicos incluem-se a madeira, materias oriundos de culturas
agricolas, como por exemplo, o hibisco; residuos agricolas, tais como o bagaco de cana ou



caules de milho e residuos de poda agricola como, por exemplo, as folhas de tamareira
resultantes da poda anual.

Em geral, os resultados mecanicos obtidos para a madeira também é verdadeiro para outros
materiais lignocelulosicos, embora tais materiais possam possuir fibras que diferem em
composicao quimica e morfologia (comprimento e didmetro). De facto, as fibras naturais estéo
disponiveis em diferentes formas e produzem diferentes propriedades quando adicionados a
termoplasticos (CLEMONS, 2002; GILBERT, 1994, SANADI et al., 1995; ZAINI et al., 1995).

De um modo geral, a serragem de madeira € usada como material de enchimento para o
plastico, o que tende a aumentar a rigidez do compdsito, mas ndo melhora a sua resisténcia.
As fibras naturais podem ser usadas como reforco para os plasticos com aumento da
resisténcia e rigidez, em vez de apenas ser utilizado como material de enchimento como a
serragem de madeira. As fibras individualizadas de madeira (por exemplo, as fibras obtidas do
processo Kraft) e outras fibras lignocelulésicas costumam ter maior razéo de aspecto do que a
de serragem de madeira. Em um comprimento critico da fibra, a tensdo é transferida a partir da
matriz para a fibra, o que resulta num compésito forte (OSSWALD, 1999). Embora a maioria
dos produtos lignocelulésicos-plasticos serem menos rigidos do que madeira sélida, a adigéo
de serragem de madeira em plasticos pode enrijecer consideravelmente o plastico, mas muitas
vezes faz com que seja mais fragil, que os plasticos puros (Hattotuwa et al., 2000).

O presente trabalho contribui para a utilizagdo generalizada de fibras residuais originarias
das folhas de tamareira como fonte de matéria prima que pode ser utilizada para reforco de
compésitos confeccionados com polietileno.

Portanto, o objetivo deste estudo foi avaliar a influéncia dos niveis de refor¢o dos diferentes
tipos de fibras lignoceluldsicas e fibras deslignificadas das folhas de tamareira (FLFT) sobre as
propriedades mecanicas dos compdésitos reforcados com polietileno linear de baixa densidade
(PELBD). Neste estudo, as fibras de tamareira com e sem lignina foram usadas para fazer
cartdes de papel para a investigacdo da lignina sobre o desempenho dos compdsitos.

2. Material e Métodos

O polietileno linear de baixa densidade (PELBD) foi utilizado como a matriz de polimérica
com fibras lignocelul@sicas, utilizadas como material de enchimento. Tais fibras foram obtidas a
partir do raque (R) foliar e dos folhetos (F) das folhas da tamareira, resultante da sua poda
anual (Figura 1), cultivar Sayer de Khoozestan, oriundas do Ird. As quantidades de fibras
usadas foram de 35, 50 e 65% em massa. Antes da moagem, as folhas de tamareira foram
secas ao ar. ApGs a moagem o conteldo retido em tela de 40-mesh foi seco em estufa a 100 +
5 ° C durante 24 horas para remoc¢ao da humidade. Uma parte das fibras oriundas da raque e
folhetos foram deslignificadas (chamadas de R/D e F/D, respctivamente) com a utilizacdo de
hidroxido de sédio (NaOH) e o sulfureto de sédio (NazS) como liquido principal do processo de
Kraft. Tabelas 1 e 2 apresentam as médias dos constituintes quimicos da raque foliar e folhetos
das folhas de tamareira e as propriedades das suas fibras, respectivamente.
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Figura 1. Estrutura da folha de tamareira.
Utilizou-se como agente de compatibilizacdo o polietileno enxertado com anidrido maleico
(MAPE). Uma quantidade fixa de 2% (em massa) de MAPE, selecionada em pesquisas
anteriores, foi utilizada na preparagéo das amostras.

Tabela 1. Constituintes quimicos da partes de folhas de tamareira.

Celulose Hemiceluloses Lignina Cinzas Extrativos
Folhetos 40.21 12.8 32.2 (5.4)2 10.54 4.25
Raque 38.26 28.17 22.53 (9.9)° 5.96 5.08

ab percentagem de lignina depois da deslignificacédo (Baseado na massa seca da polpa).

Tabela 2. Propriedades das fibras das partes das folhas de tamareira.

Comprimento Largura Diametro Espessura Razdo  Coeficiente Indece

de fibra de fibora de lumem de parede de de Runkel ¢
(um) (um) celular celular aspecto? flexibilidade
(pm) (pm)
Folhetos 1413.71 15.18 7.06 4.06 93.13 46.50 115
Raque 1393.66 18.10 7.65 5.23 77 42.26 136.73

a Comprimento de fibra/ largura de fibra
b Diametro de lumem celular/ largura de fibra x100
¢ 2x (Espessura de parede celular)/Didametro de lumem celular x 100

2.1. Tratamentos

Os materiais para cada tratamento, os compositos FLFT/PELBD foram preparados numa
extrusora de rosca duplo com o perfil de temperaturas de 150, 150, 145, 145, 150 e 145 ° C,
nas zonas 1, 2, 3, 4, 5, 6 e 7 (zona de matriz), respectivamente. O PELBD normalmente tem-



cadeia lateral longa ramificando da cadeia molecular principal e, portanto, € um polimero mais
amorfo. Tem uma temperatura de fusdo relativamente baixa (tipicamente entre 106 e 130° C,
dependendo da raz&@o densidade/ramificagdo de PE, KLYOSOV, 2007). Os compositos foram
granulados e secos a 103 + 2 ° C antes da confeccdo por prensagem a quente (Tab. 3).

Tabela 3. Processos de prensagem a quente e condicdes.

Condicbes Pre-prensagem N&o prensado Prensado Prensagem a frio
Presséao de 30-35 ; 30-35 30-35
prensagem(bar)
Temperaturaode 160 160 160 25
prensagem (°C)
Duracéo de prensagem 1 4 5 5

(min.)

2.2. Ensaios mecanicos

A resistencia a tenséo e a flexao foram avaliadas Segundo o procedimento D638-14 ASTM
(2014) e D790-10 da ASTM (2010), respectivamente. A resitencia ao impacto foi avalida
segundo o procedimento D256-10el da ASTM (2011).

3. RESULTADOS E DISCUSSAO
3.1. Resistencia a flexdo (MOR)

Em geral, a resisténcia a flexdo diminuiu a medida que aumentou o teor de FLFT (Figura 2).
Isto implica que a diminuicdo na resisténcia a flexdo resultante da adicdo do FLFT esta
inversamente relacionada com o aumento da fragilidade.

A resisténcia do composito € ditada em parte pela qualidade da unido da interface particula -
matriz, a qual permite a transferéncia de esforco a partir da matriz para o material de
enchimento. Tal fato demonstra que ndo houve interagéo suficiente entre a matriz e as FLFT.

N&o foi observada diferenca significativa entre os compostos feitos com fibras de folheto e
fibras do raque foliar e ambos tiveram resisténcia a flexao significativamente menor do que os
compoésitos feitos com fibras deslignificadas. Os resultados demonstram que quanto maior for a
relacdo de aspecto e o contetdo de celulose nas fibras deslignificadas maior a Resistencia a
flexdo para os compositos que se seguiram. Maior contetido de celulose significa mais grupos
OH e maior sitios de ligagdo com a matriz.

Este resultado é consistente com outros trabalhos. Zaini et al. (1995) verificaram que todos
os tamanhos de material de enchimento apresentou uma tendéncia semelhante de diminuir as
propriedades mecéanicas com o aumento do teor em reforgo.
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Figura 2. Modulo de rupture para reforco de compadsitos com diferentes niveis e tipos de FLFT.
3.2. Modulu de flexdo (MOE)

Aumentando o teor de reforco o médulo de flexdo também aumentou (Figura 3). Nao houve
diferencas evidentes entre os compdésitos feitos com fibras dos folhetos e da raque, nem para
tratamentos antes e apds a deslignificacdo. O MOE do ingrediente tem o efeito principal no
MOE do compésito final, por isso a um maior médulo para as fibras lignocelulésicas do que o
polietileno, que pode indicar que com o aumento do teor de refor¢o, as propriedades a flexdo
também aumentam. Com excecao dos compositos reforcados com 65% de fibras de folheto
despolpado, os outros tratamentos com fibras despolpadas apresentaram valores inferiores
para o MOE em relag&o aos compositos reforcados com particulas antes da polpacao.
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Fig
ura 3. MAdulo de elasticidade para compdsitos lignocelulosicos-plastico para diferentes
conteudos de FLFT e diferentes tipos de fibras.



3.3. Resistencia a tensao

O factor mais importante que afecta as propriedades mecéanicas dos materiais reforcados
por fibras é a adesao interfacial fibra-matriz. A qualidade da ligacdo interfacial é determinada
por vérios factores, tais como a natureza dos componentes da fibra e do polimero, a propor¢éo
de fibra, 0 método de processamento e do tratamento da fibra (Kim et al., 1994). O resultado de
resisténcia a traccao dos compdsitos FLFT/PELBD é mostrado na Fig. 4.

A resisténcia a tragdo mais elevada foi observada para 35% de fibras de folheto
deslignificada e a resisténcia a menor tracdo para aqueles com 65% de fibras de raque.

Ha uma significancia estatistica na resisténcia a tenséo entre o teor de reforco e também
com FLFT, com e sem lignina.

A resisténcia a tracdo mais alta, entre amostra reforgadas, antes da polpacao, foi obtida com
fibras de folhetos.

A perda de resisténcia a tracdo com o aumento do teor de reforco pode ser devido a
aglomeracédo das particulas que diminuem a capacidade de humedecimento das particulas pela
matriz PELBD, e prejudica o enchimento de interface com a matriz. A resisténcia a tracdo é
dependente da adeséo interfacial entre as fases. Se a aderéncia nao é perfeita, espera-se que
0S vazios aparecem na regido interfacial e favoregcam a falha do compdsito nesta regiao. A falta
de adesao entre as particulas e a matriz faz com que esta regido torne-se mais fraca (BLEDZKI
et ai, 1998b; BLEDZKI e gassan, 1999a; Felix e GATENHOLM, 1991). Além disso, a falta de
lignina nas fibras deslignificadas melhorou a adesao interfacial entre as fases.
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Figura 4. Resisténcia a tracdo de compésitos lignocelulosicos-polietileno para diferentes
contetdos de FLFT e diferentes tipos de reforgo.



3.5. Resisténcia ao impacto

Quanto maior for o teor de reforco menores sdo os valores de resistencia ao impacto. A
proporcdo de fibra de folheto aspecto foi cerca de duas vezes do que raque fibra e o teor de
celulose na fibra folheto € maior do que para a fibra raquis.

A razéo de aspecto da fibra de folheto foi cerca de duas vezes que a fibra de raque e o teor
de celulose na fibra de folheto é maior do que para a fibra raque. Por outro lado, o teor de
lignina da fibra do folheto € maior do que na fibra de ragque e o teor de lignina da raque
deslignificada é maior do que a fibra do folheto (Figura 5).

O principal factor que influenciou a resisténcia ao impacto foi a razdo de aspecto dos
materiais lignocelulésicos de enchimento. Observou-se que o0s compdsitos com fibras
despolpadas apresentaram resisténcia ao impacto maior do que as particulas antes da
polpacéo (fibras deslignificadas). Para as fibras deslignificadas, observou-se que os compadsitos
de fibra de folheto apresentaram melhor desempenho do que o os compositos de fibra de
rague. O contrario foi observado para os compositos com particulas antes da polpacao, cujo os
compositos com fibras despolpadas de raque apresentaram melhor desempenho na resisténcia
ao impacto do que os compositos com fibras folheto despolpados.

Quando a reforco de impacto € dada nas amostras compostas, ocorre uma concentragéo de
tensdo, consequentemente, o0 modelo de fratura ocorre na area de interfaces entre o reforgo e a
matriz. Por conseguinte, a reforco de reforco ja ndo pode receber forcas de impacto maiores do
gue os componentes de reforco com razdo de aspecto mais curto. Por outro lado, o teor de
lignina da farinha de folheto € maior do que a farinha rague e o teor de lignina da raque
deslignificada € maior que a farinha de folheto.

Consequentemente, a pequena quantidade de lignina causou uma melhor resisténcia. Ja
esperava-se que o maior teor elevado de celulose apresentaria maior resistencia ao impacto no
composito, devido a adesao interfacial melhorada entre as duas fases diferentes.

O MAPE parece ter melhorado a interface particulas-matriz e ajudou na absor¢céo da energia
de impacto, e em seguida, como resultado, obteve-se maior resisténcia ao impacto.
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Figura 5. Resistencia ao impacto nos compositos com diferentes conteudos e tipos de FLFT.



4. CONCLUSOES

Este artigo relata os resultados de uma investigacdo experimental sobre o efeito da fibra de
polpa sobre as propriedades mecéanicas dos compdsitos lignoceluldsicos de fibras das folhas
de tamareira e polietileno. Observou-se que o aumento do teor de refor¢co faz com que haja
diminuicdo da resisténcia a flexdo (MOR), diminuicdo da resisténcia a tragcdo, diminuicdo da
resisténcia ao impacto, diminuicdo do alongamento na rupture e aumento do médulo de flexédo
(MOE). De um modo geral, os compositos da fibra de folhetos apresentou melhores
propriedades que os compositos da fibra raque. Também ficou claro que as fibras de
deslignificadas aumentoram a resisténcia a tragdo, o alongamento na ruptura, o médulo de
elasticidade e a resisténcia ao impacto dos compadsitos.
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