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RESUMO

O desenvolvimento de materiais compdsitos hibridos poliméricos utilizado compostos
sintéticos e naturais como reforco é cresente e vem ocupando diversos segmentos de mercado,
devido ao baixo custo das fibras, e o fato de possuirem boas propriedades mecénicas, em
contra partida, os nanotubos de carbono possuem um custo elevado, no entando,
caracteristicas diversificadas permitem que ele tenha uma gama de aplicacoes. Nesta pesquisa
foram desenvolvidos compdsitos hibridos a partir da fibra de juta e nanotubo de carbono em
uma matriz de polipropileno. Para a obtencdo do corpo de prova a fibra de juta foi
incorporada na matriz polimérica a 9,09%, e em seguida extrudada e Injetada, enquanto que o
nanotubo de carbono (NTC) foi misturado a 0,5% junto com os peletes de J/PP
(Juta/Polipropileno) em seguida Injetado. As propriedades mecanicas destes materiais foram
estudadas através de ensaios normalizados de resisténcia a tragdo, e resisténcia ao impacto. A
adicdo das fibras a matriz de polipropileno proporcionou um aumento na Resisténcia maxima
e Alongamento respectivamente de aproximadamente 2,14% e 0,4%, comparado com o
composito hibrido J/PP/NTC ( juta/ polipropileno/ nanotubo de carbono), entretanto no
moédulo de elasticidade houve uma diminui¢do de 44% em relagdo ao hibrido (JJPP/NTC).
Quando comparadas os valores de resisténcia ao impacto do compdsito (J/PP) com o hibrido
(J/PP/NTC) houve um aumento de 4,48% para o hibrido. Os compdsitos de juta (J/PP) e
Hibridos (JJPP/NTC) foram caracterizados por Microscopia Eletrénica de Varredura ( MEV),
Microscopia de Eletrdnica de Transmissdo (MET), Radiacdo Infravermelho por Transformada
de Fourier (RITF), Espectroscopia de Energia Dispersiva de Raios X (EEDR), Analise
Termogravimétrica (ATG), Calorimetria Exploratéria Diferencial (CED), essas
caracterizagcdes foram realizadas de modo a obter elementos que indiguem mudangas na
morfologia, como também as diferencas nas estruturas da matriz, que influéncia em
temperaturas importante de processamento e as bandas de ligacbes correspondente a cada
elemento (Juta, Polipropileno, Nanotubo de carbono). Os resultados obtidos demonstram a
influéncia da insercdo da fibra de Juta e do nanotubo de carbono sobre as propriedades

mecanicas e sugere uma aplicacdo industrial do produto final.

Palavras-chave: Nanotubo de Carbono, Juta, Polipropileno



ABSTRACT

The development of polymeric hybrid composite materials using synthetic and natural
compounds as reinforcement is growing and has been occupying several market segments,
due to the low cost of fibers, and the fact that they have good mechanical properties, in
contrast, carbon nanotubes have a high cost, however, diversified features allow it to have a
range of applications. In this research, hybrid composites were developed from jute fiber and
carbon nanotube in a polypropylene matrix. To obtain the specimen, jute fiber was
incorporated into the polymeric matrix at 9.09%, and then extruded and injected, while the
carbon nanotube (NTC) was mixed at 0.5% together with the pellets. J / PP (Jute /
Polypropylene) then Injected. The mechanical properties of these materials were studied
through standardized tests of tensile strength and impact resistance. The addition of fibers to
the polypropylene matrix provided an increase in maximum strength and elongation,
respectively, of approximately 2.14% and 0.4%, compared to the hybrid composite J / PP /
NTC (jute / polypropylene / carbon nanotube), however in the modulus of elasticity there was
a decrease of 44% in relation to the hybrid (J / PP / NTC). When comparing the impact
resistance values of the composite (J / PP) with the hybrid (J / PP / NTC) there was an
increase of 4.48% for the hybrid. Jute (J / PP) and Hybrid (J / PP / NTC) composites were
characterized by Scanning Electron Microscopy (SEM), Transmission Electron Microscopy
(MET), Fourier Transform Infrared Radiation (RITF), Spectroscopy of X-ray Dispersive
Energy (EEDR), Thermogravimetric Analysis (ATG), Differential Scanning Calorimetry
(CED), these characterizations were performed in order to obtain elements that indicate
changes in morphology, as well as differences in matrix structures, which influence
temperatures important processing and the connection bands corresponding to each element
(Jute, Polypropylene, Carbon Nanotube). The results obtained demonstrate the influence of
the insertion of Jute fiber and carbon nanotube on the mechanical properties and suggest an
industrial application of the final product.

Key-words: Carbon Nanotube, Jute, Polypropylene.
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1. INTRODUCAO

Visando a suprir as novas necessidades do mercado e o desenvolvimento de novas
tecnologias, tem sido objeto de pesquisa a formulacéo e caracterizacdo de compositos hibridos
de resinas termoplasticas.

O desenvolvimento de materiais compoésitos € um ramo importante da area de
engenharia de materiais, incluindo o uso das fibras e aglutinante como carbono que resulta em
um produto de alta resistencia mecanica (RAJESH, 2018).

Na elaboracdo de um componente estrutural em material compdsito, procura-se
otimizar o aproveitamento das 6timas propriedades mecanicas associadas ao reforgo fibrosos
e 0s compositos que sdo hibridos também fazem parte desse contexto (MOHAMED, 2016).

Um material é compdsito quando resulta na combinacdo de dois materias distintos, um
exemplo cléssico sdo os compdsitos fibrosos, isto é, que resultam da dispersdo de fibras na
matriz. A incorporacdo de fibras tem sido cada vez mais utilizado nos segmentos da industria
e da construcdo civil, devido suas caracteristicas quimicas e moforldgica, pois consegue ter
boa adesdo e possui caracteristicas muitos peculiares, como boa resisténcia, atoxico e de facil
acesso por ndo ser de alto custo (THOMAS, 2019).

As industria aeronautica espacial sdo as grandes impulsionadoras do desenvolvimento
destes materiais, pois necessitam de componentes com baixa densidade e que atenda aos
requisitos de elevadas resisténcia mecanica em servico. Assim esse setor da inddstria nucleou
0 surgiemento dos compdsitos de plasticos reforcados com fibras de alta resisténcia, como
também de materiais hibrido (DIMITRIOS, 2013).

Compositos hibridos séo formados apartir de um controle preciso da composigdo, da
distribuicdo, da forma e das interacfes orbitas entre as espécies que sdo capazes de produzir
estruturas complexas com propriedades Unicas apartir da combinacdo de substancias
organicas e inorgancias comuns e abundantes, com aplicacdes diversas (LOOS, 2015).

Os materiais compositos hibridos com o uso do nanotubo de carbono, também tem
sido usado vastamente principalmente na industria, pois suas aplicagdes sdo diversas nas
industrias eletrbnicas, mecénicas e quimicas, ou em qualquer setor que necessite de
nanotecnologia avancada. Dadas suas propriedades, os nanotubos podem ser utilizados como
excelentes condutores, além de serem estaveis quimicamente e também aplicados para o
aumento da resisténcia mecanica de um material (MCCARTHY et.al., 2014).

A area de grande desenvolvimento na aplicacdo de nanotubos de carbono é a

eletrénica, no qual sdo desenvolvidos dispositivos como sensores, transdutores, células
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solares, dispositivos de armazenagem de hidrogénio e supercondutores, displays, filtros,
capacitores de alta poténcia entre outras (VASSILOPOULOS, 2015).

A demanda dos nanocompaésitos dos Estados Unidos cresceu em 21% ao ano até 2011,
a médida que os nanomaterias e 0s precos compostos declinavam. Resinas de preco mais alto
como os plésticos de engenharia usados em aplica¢gdes onde o custo ndo € um fator critico,
levaram a altos ganhos (FREEDONIA, 2019).

Embalagens e veiculos continuam sendo dois dos principais mercados inicias, estudos
analisam a industria de nanocompositos em U$ 860 milhoes apresentando dados de demanda
historica para os anos de 2001 e 2006 e previsdes para 2011, 2016 e 2025 por produto,
nanocomposito como por exemplo (termoplastio, e termofixo) (FREEDONIA, 2019).

Em trabalhos anteriores, utilizando a matriz de Polipropileno com cargas de fibras
lignocelulésica observou-se o crescimento desse mercado devido suas excelentes
propriedades de resisténcia mecénica, baixa densidade (1,3-1,5g/cm®) baixo custo,
amortecimento de vibrag6es, reduzindo os desgates de parafuso e os tambores de equipamento
de processamento de plasticos em comparacdo com as fibras de vidro (PAILLOR, 2019).

Portanto o uso recorrente de materias nanocomposito com diversas aplica¢fes, como
foi visto, torna o estudo sobre compdsitos com uma importancia de grande relevancia, pois
além de ter uma boa receita, sdo produtos amplamente usados em diversas indUstriais com
utilizagbes em variadas diretrizes do mercado (SADOWSKI, 2019).

Com o intuito de encontrar novos materias que possam ser de alta aplicabilidade na
industria , € proposto o estudo aplicado na investigacdo sobre os beneficios da fibra de juta, e
0 nanotutubo de carbono como refor¢o na matriz de polipropileno, verificando a possibilidade
das melhorias mecéanicas, e desta forma ser usado na industria polimérica, movimentando
assim a economia (CARVALHO, 2018).

Atualmente o setor tecnoldgico tem crescido e exigido sempre inovagGes. Desta forma,
obter um material com caracteriticas de alta tecnologia como o nanotubo de carbono,
juntamente com a fibra de juta, como um material tdo simples, no entanto com aplicagdes

vastas, pode abrir a possibilidade de um novo material com caracteristicas favoravéis.
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1.1 OBJETIVOS
Objetivo Geral

Obtencéo e caracterizacdo de um material compdsitos polimérico hibrido com fibra de

juta e nanotubo de carbono com matriz de polipropileno.
Objetivos Especificos

- Preparar via extrusdo o material composito utilizando polipropileno (PP) e juta;

- Preparar o material compdsito hibrido Poliproileno (PP), juta (J) e nanotubo de carbono
(NTC) via injecdo pléstica;

- Caracterizar o material compdsito e o compésito hibrido por analise Termogravimétrica
Termogravimetric Analyses(TGA), Calorimetria Exploratério Diferencial  Differencial
Scanning Calorimeter (DSC), Radiacdo do Infravermelho com transformada de Fourier
Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR);

- Caracterizar mecanicamente 0 Compdsito e composito hibrido, por Tracdo, Impacto;

- Analisar por temperatura de amolecimento Vicat e indice de Fluidez Melt flow Index (MFI).
- Andlisar as fraturas do material comp6sito e o compoésito hibrido por Microscopia Optica
(MO) e Microscopia Eletronica de Varredura (MEV);

- Analizar por Microscopia Eletrdnica de Transmissdo (MET) o material compdsito e o

compésito hibrido
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2. REVISAO DA LITERATURA
2.1 MATERIAIS POLIMERICOS

Materiais polimeéricos sdo materiais constituidos pelos polimeros que representam
macromoléculas caracterizadas pelo seu tamanho e estrutura quimica, sdo obtidas atraves de
reacOes de sintese de adi¢do e condensacdo sdo conhecidos como homopolimero (monémero),
ou partir de dois ou mais mondémeros, sdo denominado de copolimeros (RAHAMAN, 2019).

Os plasticos sdo o produto final da sintese polimérica, e sdo divididos em duas classes,
termoplasticos e termofixos, dependendo de como sdo ligados quimicamente e
estruturalmente. Termoplasticos requerem calor para se tornar moldavel, no entanto retém a
forma na qual foram modelados, em contrapartidas os termorrigidos se degradam a alta
temperatura ou seja ndo podem ser refundidos e remoldados em outra forma (HERMANN,
2019).

As caracteristicas e propriedades dos polimeros podem ser alteradas por aditivos, 0s
materiais poliméricos tem uma vasta aplicacdo dentre as principais pode-se citar (SOUTIS,
2015).

e Pléasticos: com aplicagdes em embalagens, pecas automotivas, encanamento,
tubos de baixa pressdo, eletrotubos, isolamento de cabos elétricos

e Fibras: com grande aplicag&o na industria textil, que podem ser utilizado como
material de reforco ou estrutural em conjunto com outros polimeros formando
composito.

e Borracha: aplicagdo em pneumatico, correais transportadoras, mangueiras
estruturais industriais, revestimentos, luvas, botas, e diversos tipos de materias
polimérico, neste trabalho tera o foco em material composito hibrido com

nanotubo de carbono funcionalizado.
2.1.1. Materiais Compdsitos Polimericos

Desde a antiguidade, a histéria mostra os beneficios do uso de fibras no processamento
de artefatos como tijolos menos quebradicos, com adicdo de cargas reforgcantes, € uma pratica
antiga, no entanto muito utilizada na industria de plasticos com o intuito de reducéo de custos,
e elevadas propriedades (JAMES, 2016; JEFERSON, 2018).

Os compdsitos de fibras mais modernos séo resultante de uma evolugéo que teve inicio

em torno de 1960, nesse periodo, houve 0 aumento da producdo dos compositos. Existem
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previsdes até 2020, que demandam pela fabricacdo de compositos poliméricos, ceramicos e
metalicos que continuara aumetando, juntamente com materiais advindos de avangos da
tecnologia, como os polimeros condutores e os de resisténcia a altas temperturas
(FREEDONIA, 2019).

A possibilidade de alteragdes nas propriedades dos materiais com a adi¢do de cargas
corretas e concentragdes apropriadas resultou em uma nova visdo sobre esse antigo
procedimento. Estes materiais sdo denominados compdsitos poliméricos e podem ser definido
como sistema constituido pela combinacdo de dois ou mais componetes de diferentes
caracteristicas que precisam estar em escala de microestrutura ou macroestrutura, em sua
esséncia insolUveis uns nos outros, cujo o desempenho mecanico e propriedades apresentam
melhoras superiores aos constituintes que ndo contém reforco fibroso ou sintético
(CALLISTER, 2018; RABELLO, 2000; RICCIO, 2015; YOSHIHIKO, 2015).

Inimeros trabalhos sobre propriedades mecanicas de compositos reforcados por fibras
naturais tem sido feito nos ultimos anos, devido a preocupacdes relacionada a preservagao do
meio ambiente tem estimulado a busca em desenvolvimentos de novos materiais a serem
utilizadas na industria téxtil automobilisticos, aeroespacial, construcdo civil e esportiva onde
para cada aplicacdo especifica exige uma propriedade distintas e sdo obtidas com diferentes
modos de fabricacdo de matrizes e de tipos de refor¢os. Os compdsitos poliméricos podem ser
preparados com matrizes constituida por polimeros termorrigido, termopléstico e elastbmeros
(BAPAN, 2019).

Os compésitos poliméricos reforcado com reforco encontram-se na quarta geracdao. A
primeira foi constituida de resinas termorrigidas com fibras de vidro, a segunda de resina
termorrigidas com fibras de carbono, a terceira de termoplasticos com fibras de vidro e a
quarta de termoplasticos com fibras de carbono. Termoplasticos PP quando refor¢ado, passam
a ter grande aplicacdo e apresentam aspectos favordveis como alta resisténcia ao impacto,
esses materiais apresentam vasta aplicacdo nas inddstrias esportivas, de construcdo civil,
automobilistica, de energia edlica, espacial e aeronautica, devido a sinergia de sua massa
especifica com suas propriedades mecanicas ( PASBAKHSH, 2015).

Os reforgos utilizados na matriz composita polimérica sdo classificados em duas
categorias fibras naturais e sintéticas (CALLISTER, 2018; MONHAMED, 2019).

e Fibras Naturais: apresentam caracteristicas naturais de origem vegetal, mineral,
animal como por exemplo fibras de madeira, bambu, sementes, fibras de frutas, fibras

de folha, fibras de seda, e uma fibra bastante utilizada é a fibra de juta , o qual é
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tradicionalmente usada para se fazer cordas e sacos, obtida da Hastes da planta
(Corchorus Capsularis), tendo o seu comprimento uma variagdo de 200 a 1500 mm,

sendo composta de 58-63% de celulose, 21-24% hemicelulose e 12-14% de Lignina

e Fibras Sintéticos: sao polimeros artificiais moldados em forma de fios, produzidos a
partir de resinas derivadas do petrdleo, as fibras naturais estdo sendo estudadas como
reforco para materias compositos de matriz polimérica em substituicdo as fibras
sintéticas. 1sso pode ser justificado pelo fato desses materiais apresentarem algumas
vantagens em relacdo aos reforcos sintéticos, devido a baixa densidade,
biodegradabilidade e baixo custo
O reforco fibroso como o sintético é o principal constituinte do composito e ocupa a

maior fracdo em volume do material. Este componente é o responsavel pela resisténcia ao
carregamento e tem uma maior influéncia sobre as propriedades mecanicas do material final.
O desempenho estrutural do reforco depende de sua disposicdo em uma ou mais direcdes,
como também da sua estrutura quimica ( XIAOGANG, 2016).

Diversos fatores tais como interacao entre as fases, a geometria, tamanho, distribuicao,
orientacdo, fibras, continuo alinhado, descontinuo curto, alinhado ou orientado aleatoriamente
e a quantidade de reforco sdo relevantes para a propriedade finais dos compaositos.

Compositos poliméricos como ja foi dito, podem ser preparados com matrizes
constituidas por polimeros termorrigidos, termoplésticos e elastdmeros e classificam-se de
acordo com os tipos de reforco e matriz utilizada. A Tabela 1 ilustra as orientacGes das fibras,

direcdo da tensdo como também a eficiéncia dos reforcos fibrosos (KAR, 2015).
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Tabela 1: Eficiéncia do Reforco de composito reforcado com fibras para diferentes
Orientag0es das fibras em varias direcoes de aplicagoes da Tensad

Orientacdo da Fibras Diregéo da Tenséo Eficéncia Reforgo Fibras
Paralela as fibras 1
Todas as Fibras paralelas Perpendicular as 0 T
fibras

Fibras distribuidas aleatéria | Qualquer direcdo no

e uniformemente em um plano das fibras 3/8 SRR

plano especifico. SRR

-------

Fibras distribuidas aleatoria Qualquer direcéo \ :

e uniformemente nas trés 1/5 "7 -

dimens@es no espaco s A

Fonte: Fonte: Adapatada Callister, 2018; Nunes, 2012

O reforco de fibras nesses sistemas apresentam rendimentos melhores quando séo
incorporadas a matriz , facilitando o processamento por Extrusdo. O processo de Extruséo
utiliza aquecimento e cisalhamento controlados, o que promove uma boa mistura dos
componentes, aumentando a homogeneade e favorecendo bons resultados mecanicos. Apds
esse processo, 0s compositos podem ser moldados por injecdo para obtencdo da forma final
dos produtos (SUNDARKRISHNA, 2015; NUNES, 2012 ).

A matriz polimérica tem a funcdo de dispersar a fase de reforco e deformar o
necessario para distribuir e transferir as tensGes para o componente de reforco quando
submetido a uma forca, e ainda pode protegé-lo de qualquer efeito nocivos, de acordo com o
grau de interacfes entre 0s componentes essas caracteristicas tendem a se torna mais eficiente
(CARVELLLI, 2015).

A carga de reforgo se constitui na fase dispersa que esta envolvida pela matriz causa
modificacbes nas estruturas do material, dependendo da forma como a incorporacdo é

realizada, pode ocorrer um ganho ou perda nas propriedades mecanicas, em se tratando de



21

materiais com maior grau de dureza e dispercdo alta, sdo propensos a gerar aglomerados
dentro do corpo da matriz (JONES, 2016; MOHAMMAD, 2019).

Os compositos com melhores propriedades sdo expressa em termos de parametros
como: resisténcia maxima, modulo especifico, modulo de elasticidade alongamento,
resisténcia ao impacto dentre outros, esses parametros apresentam resultados superiores ao
polimero sem a insercdo da carga. Esse tipo de processo tem sido amplamente utilizado,
empregando materiais de baixo peso especifico tanto para a fibra quanto para a matriz
(SOUZA, 2017; HEREGA, 2018).

Grandes partes dos materiais que tem na sua estrutura fibras mostram resultados de
limites de resistencia a tracdo bem favoravéis, no entanto, pode apresentar fraturas caso haja
um volume desproporcional da fibra isto aumenta a probabilidade de um defeito superficial
critico capaz de levar a fratura, e a trinca que podem levar as falhas sob baixos niveis de
tensdo de tragdo. Por isso que introduzir a concentracdo ideal para o volume da amostra é
vantajoso para obter compdsito reforcado com boas propriedades (GWOFUH, 2016).

Uma grande vantagem do compdsito é que a fase fibra se matém separada da fase
matriz, e deixa as duas fases separadas. A matriz separa as fibras umas das outras, em virtude
de sua baixa dureza e plasticidade relativas, previnindo a propagacao da trinca frageis de uma
fibra para outra, o que resulta em uma falha catastr6fica, em outras palavras, a fase matriz
serve como uma barreira a propagacao da trinca (HODZIC, 2014 ).

Uma desvantagem da utilizacdo das fibras naturais a ndo uniformidade das
propriedades das fibras, apresentando uma grande variacdo nos valores das suas propriedades,
as quais estdo diretamente relacionadas com a composicdo dos seus constituintes: celulose,
hemicelulose, e lignina (MUTHU, 2019).

Outro cuidado que se deve ter com as fibras, é quanto ao seu processamento, pois
possui uma limitacdo referente a temperatura, tem a tendéncia a formar aglomeracoes e sua
natureza hidrofifica impede uma boa ades&o interfacial , no entanto, a incorporacdo de fibras
naturais como refor¢os em composito termoplastico tem recebido grande atencdo nos Gltimos
anos, por parte dos varios grupos de pesquisas no Brasil e no mundo em resposta a
preservacdo smbiental (BIRON, 2014; GIUSEPPE, 2018).

Nota-se de forma abrangente o estudo em pesquisas no campos dos materias
compositos poliméricos, sdo trabalhos realizados com o objetivo claro de avaliar as
propriedades mecanicas, impacto, caracteristicas morfol6gicas e térmicas, como também as
influéncias das variavéis de processamento em diferentes tipos de matrizes e de reforgcos
(RAHUL, 2015).
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2.1.2. Fibra de Juta

A Juta/malva é uma fibra téxtil vegetal produzida a partir de plantas herbéceas
(corchoruscapsularis) da familia das Sparrmanniaceae/ Malvaceae, originaria da india onde é
amplamente cultivada , a juta/malva também tem alta producdo de escala em Bangladesh
(KISHORE, 2018).

A juta é uma erva lenhosa que alcanga a altura de 3 a 4 metros. Seu talo possui um
didametro aproximadamente de 20 milimetros que cresce em climas umedecidos e tropicais. O
semeio na Amazonia, varia em funcdo do regime dos rios e do clima. O florescimento das
plantas ocorre de 4 a 5 meses ap6s o0 semeio e a colheita é imediata (SHOKRIEH, 2017).

A fibra til fica entre a casca e o talo interno e a extragdo é feita pelo processo de
maceracao ap0s o0 corte rente ao solo com o uso de ferramentas de corte e a retirada da
folhagem. ApoGs esse procedimentos os feixes de plantas sdo colocados em agua corrente ou
parada com a finalidade de ocorrer o processo de amolecimento da casca. Para a obtengéo de
uma fibra de boa qualidade o comprimento médio deve estar em torno de 3,20 metros e haste
e caule devem ser cortado tdo logo a flor murche (ADRIAN, 2018).

A alta temperatura da regido de cultivo propicia uma rapida fermentacdo do caule,
permitindo a maceracdo entre 8 e 10 dias ap0s a imersdo dos feixes. Apds esse procedimento
a fibra é retirada, seca e empacotada para o transporte. O comprimento das células
elementares da juta é de 0,80 mm e o didmetro varia de 0,01 a 0,03 mm (PAULO, 2015).

A composicdo quimica da juta varia em funcdo do tipo de solo em que ocorre o
cultivo, e a fibra de juta, o qual é uma fibra vegetal tradicionalmente usada para se fazer
cordas e sacos, obtida da Hastes da planta (Corchorus Capsularis), tendo o0 seu comprimento
uma variagdo de 200 a 1500 mm, sendo composta de 58-63% de celulose, 21-24%
hemicelulose e 12-14% de Lignina (JUN, 2017).

A fibra em andlise possui celulose e apresentam na sua composi¢do a lignina e
hemicelulose € isto possibilita uma excelente propriedade mecanica, possuindo alta resisténcia
a tracdo, o que faz com que tenha uma Gtima atuacdo como refor¢co de matriz polimérica
(NANDAKUMAR, 2017).

As fibras naturais tem uma grande vantagem devido o seu baixo custo, alta
disponibilidade, baixa densidade, alta resisténcia, por ser um recurso renovavel e pela

facilidade de ser trabalhada pelas ferramentas de processamento. O baixo custo e a facilidade
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de encontrar a juta, a elegem como um destes materiais promissores nesta nova industria que

tende a ter destaque economicamente e ambientalmente (ADRIANO, 2017).

2.1.3. Nanotubo de Carbono

O Nanotubo de Carbono consiste em uma Unica lamina de grafita, enrolada na forma
de um tubo e com ambas extremidades fechadas por hemisférios Ceo de fulerenos. O prefixo
nano indica que os diametros do tubo séo da ordem do nanémetro (isto € 100 nm ou menos).
Cada nanotubo é uma unica molécula composta por milhGes de atomos, 0 comprimento dessa
molécula é muito maior (da ordem de milhares de vezes maior) que seu diametro, também
foram descobertos nanotubo de carbono de paredes multiplas, compostos por cilindros
concéntricos (MICHAEL, 2017).

Os nanotubo de carbono com paredes multiplas sdo extremamente resistentes e rigidos,
além de serem relativamente ducteis. Para os nanotubo de carbono com uma Gnica parede, 0s
limites de resisténcia a tragdo variam entre 50 e 200 GPa, esse é 0 material mais resistente
conhecido, os valores para 0 médulo de elasticidade sio a ordem de[1Tpa=10° Gpa] com
deformacdo na fratura entre aproximadamente 5% e 20%, 0s nanotubo apresentam massa
especifica relativamente baixas, e sdo extremamente promissor como um reforco em materiais
compdsitos, podendo se comportar como um metal ou um semicondutor (ALI, 2018).

Apresentam caracteristica elétricas Unicas e sensiveis a estrutura, dependendo da
orientacdo das unidades hexagonais no plano do grafeno isto é na parede do tubo, no entanto,
existe varias formais estruturais que esse composto pode se comportar (PETER, 2018).

Os nanotubos de carbono provavelmente sdo as nanoestruturas mais interessantes
devido ao seu grande potencial de aplicacdo. Os NTC foram descobertos em 1991 como um
subproduto obtido na sintese do fulereno, desde entdo grandes progressos ocorrem como a
descoberta tipos basicos de nanotubos: os nanotubos de camada Unica ou parede simples e 0s
nanotubos de multicamadas ou paredes multiplas (FANGUEIRO, 2018).

Os NTC na Figura 1, sdo formados de arranjos hexagonais de carbono que originam
pequenos cilindros com didmetro em dimensdes nanométricas e podem ter comprimentos de
varios micrémetros. Os nanotubos de camada Unica sdo formados por uma Unica folha de
grafeno enrolada sobre si mesma para formar um tubo cilindrico com um diametro que varia
de 0,4 nm até 3nm. Os nanotubos de paredes mdaltipla, apresentam um didmetro de varia de
1,4 nm até 100 nm, eles sdo constituidos de 2 a 40 camadas de nanotubos concéntricos que se
distanciam entre si por 0,34 nm sendo que suas propriedades estdo diretamente ligadas ao
numero de camadas e ao seu diametro interno (REZAUR, 2018; KAZAKOVA et al.,2018).
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Figura 1: Representacdo esquemética da estrutura de nanotubos de carbono (a)

nanotubo de camada Unica. (b) nanotubo de multicamadas

(b)

S

Fonte: Marcio Loos, 2015.

Os nanotubos de carbono sdo insolveis na maioria dos liquidos, tais como a agua,
resinas poliméricas e em quase todos os solventes. Para tornar 0s nanotubos solveis em
liquidos deve-se realizar um processo de funcionalizacdo onde se incorpora grupos funcionais
ou moléculas polares a superficie dos NTC, mudando quimicamente as suas estruturas sem
alterar significativamente as suas propriedades. Além disso, a funcionalizacdo é largamente
utilizada para a purificacdo e classificacdo dos NTC em solucdes (MOIGNE, 2018).

Os NTC possuem alta reatividade nas suas extremidades e nos defeitos presentes em
suas paredes, logo a funcionalizagdo que pode ser do tipo ndo-covalente (funcionalizagédo
fisica) ou covalente (funcionalizagcdo quimica) ocorre com maior facilidade nesses locais. Na
funcionalizacdo ndo-covalente é utilizados surfactantes que tornam os NTC mais solUveis em
agua, sendo que esse processo € resultado das interagdes do tipo van der Waals e do tipo n-m.
(MECHTCHERINE, 2018).

Nanotubo de Carbono Funcionalizado

Esta secdo trata das alteracdes nas propriedades eletronicas e estruturais de nanotubo
de carbono, resultantes das diferentes das diferentes formas de funcionalizacdo. Neste caso,
atomo ou moléculas podem ser adsorvidos ou ligados aos nanotubos, tornando-os
interessantes e com novas propriedades.

Experimentos relacionados com funcionalizagcdo de nanotubos tiveram inicio com a

adsorcéo de fluor em SWNT e substituicdo de SWNT flurodos em solucdo. Tambem tem sido
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intensamente investigada, tanto tedrica como experimentalmente, a funcionalizacdo de
nanotubo de carbono através de suas paredes com a adsorcdo de atomos ou moléculas através
de dopagens substitucionais dos tubos por meio de deformacdo estruturais ou ainda por
adsorcdo de grupos quimicos como o COOH. Na maioria destes casos, as propriedades
eletronicas e, consequentemente, a reatividade quimica sdo alteradas em funcdo da
funcionalizacao.

Uma forma de analisar a intera¢do dos nanotubo de carbono com atomos e moléculas é

através do comportamento da transferéncia de carga entre 0 SWNT e o sistema adsorvido

2.1.4. Compdsito Hibrido

O termo greco-latino hibrido tem sido usado em diferentes éreas, significando algo de
origem ou composi¢do mista. Conceitualmente tem se que sdo combinagdes intencionais de
diferentes materiais com novas ligacbes quimicas, com uma dispercdo em nivel
submicrométrico, podendo chegar em nivel atdmico ou molecular em contra partida 0s
compositos sdo misturas a nivel micrométrico (ALBOOYER, 2019).

Hibridos sdo materiais compoésitos com interagcdes quimicas entre seus componentes
com diferentes moléculas de maneira similar ao que acontece nos orbitais hibridos e suas
conversdes, sendo assim pode se dizer que todo o hibrido é um compdsito, uma vez que €
constituido por dois ou mais materiais diferentes, no entanto, nem todo compoésito € um
hibrido, ja que este pressupde interacfes fortes em escala submicrométrica e propriedades
superiores (ALBOOYER, 2019).

Existe diversas pesquisas no ramo de materiais hibridos, de acordo com Alamri (2012)
realizou um trabalho, com material hibrido reforcado com fibras de celulose reciclada, e
plaquetas organofilica e com uma matriz epdxi, foi realizado as caracterizagdo de MET
(Microscopia Eletronica de Transmissdo), propriedades mecéanicas e ATG (Analise
Termogravimetria), os resultados indicaram que as propriedades mecanicas aumentou com a
adicdo de nanoargila para dentro da matriz de epoxi, houve uma melhora significativa na
resisténcia a fractura, resisténcia ao impacto dos compositos e dureza. A presenca da
nanoargila acelera a degradacdo térmica de epOxi puro, mas a uma temperatura elevada a
estabilidade térmica foi melhorada com o aumento do residuo sobre carvdo animal resina
pura.

Um outro trabalho na area de materiais hibridos foi fundamentada, na pesquisa de

Saba (2016) e Rahmandouts (2016), apresentou uma pesquisa que investiga a fabricacdo de
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nanocomposito hibrido Kenaf/epoxi com a incorporacdo de 6leo de palma nano filler
montmorilonite e organicamente modificada , e foi caracterizado por DRX (Difragéo de Raio-
X), AT (Analise Termomecanica), o parametro densidade aumentou para o hibrido, o que
influéncia diretamente na dureza do nanocompdsito hibrido, apresentaram menor coeficiente
de expanséo térmica

Uma recente pesquisa no campo de compdsitos hibridos foi realizada por Hydayah
(2019) fabricou compdsitos hierarquicas por combinacdo de nanotubo de carbono de paredes
multiplas (NTCPM) em vidro Kenaf/epdxi e composito de carbono/ kenaf epdxi laminados.
Além disso, a analise mecénica dindmica (AMD) mostraram um aumento de 42% do mddulo
de armazamento na regido vitreo, houve uma mudanga 85,7°C para 90°C, em Tg para 0s
NTCPM, os resultados indicaram que a adicdo de NTCPM, obteve com altas desempenho
exural.

Uma outra pesquisa com foco em materias hibridos, com o hibrido formado por vidro,
juta, e sisal, notou-se que aumentou a resisténcia a tenséo a flexdo e ao impacto, e de forma
geral, aumentou a absorcao de energia do material (RAMU et al.,2019)

Um trabalho recente feito por Kumarjyoti (2018), realizou um trabalho com o hibrido
formado por Juta, Nanoargila com a matriz de borracha natural (BN) foi utilizado técnicas de
caracterizacdo como Microscopia de Varredura), (MEV), Microscopia de Eletronica de
Transmissdo (MET), Radiacdo Infravermelho por Transformada de Fourier (RITF). Anélise
Dinamico Mecénica (AMD), foram avaliadas interacdo entre a fibra de Juta e a nanoargila,
aumentou o valor de indice de taxa de cura e a resisténcia a tracdo dos compositos, observou-e
uma superficie continua e lisa para os compdsitos, uma melhora significativa na borracha,
interacdo entre nanoargila e juta, e notou-se que a fibra apresentou natureza mais hidrofobica
na presenca de 4cido estearico.

As propriedades Mecénicas de uma fibra natural compdsito reforcado com polimero
nano, depende de parametros tais como resisténcia, comprimento de fibra, tratamento quimico
e orientacdo para além da fibra-matriz forga de ligagéo interfacial.

Concordando com Sahu (2017), foi o autor de um trabalho com bio compdsito hibrido
composto por fibra de Juta, e Fe2O3 em nanoparticula sintetizada pelo processo hidrotérmico e
utilizado para um eficiente adsorvente hibrido, as caracterizacdo ocorreu pela técnica DRX
(Difracdo de Raio-X), MET, MEV, a adsor¢do do material nanocompésito encontrada foi de
48,06 mg, a adsorcdo cinétca do processo segue a cinética de pseudo-segunda ordem, a
adsorcdo do material envolve dois tipos de interacdo, atracdo electrostatica e processo de

ligando I6nica, apresentando melhoras nas propriedades mecanicas.
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Uma pesquisa muito relevante na area de materiais hibridos foi fundamentada em
Zhuang (2017), realizou um trabalho com o hibrido utilizando fibra de juta e nanotubo de
carbono de paredes Multiplas (NTCPM) a base da matriz Epoxi, verificou que para 0s
parametros de temperatura, umidade, tensdo e deformacdo sofreram grande influéncia pelas
caracteristicas fisicas e quimicas intrisecas das fibras, além disso, uma melhora significativa
nas propriedades dielétricas dos compositos epoxi/NTCPM e quando comparado com
compositos puros Juta/Epoxi, apresentou melhorias nos parametros de resisténcia.

Os Hibridos em campos diferentes por causa da maior area superficie, podendo ter
aplicacdo nos setores de biotecnologia, com obtencdo de materias hibridos que podem
explorar a sinergia entre as fibras que traz um apelo ambiental (RAMU, 2019).

Pode se obervar que a Tabela 2, esta contido os trabalhos mais recente referente a
compositos e hibridos com diversos tipos de reforcos, com a principais caracterizacdo, como

também os resultados mais relevantes e suas respectivas referéncias

Tabela 2: Estudo Relatado na hibridizacao de Fibra de Juta

Propriedades
) o com melhoras o
Reforco Matriz Caracterizagéo S Referéncia
significativas
TRACAO, _ _
Resisténcia a
) o ATG, MEV, ) _
Juta/ Vidro/ Kenaf Epoxi tracéo Sanjey (2016)
MET
CED/ ATG
_ Resisténcia a
Papel(Reciclado), o MEV/DRX/ _
. Epoxi N tracdo, Impacto, | Alamri (2012)
Plaquetas Organofilica TRACAO
dureza
Nanotubo de Carbono Ductilidade,
) AMD
de paredes Mdltiplas - desempenho )
) o MET/TRACAOQ/ Hidayah et al.,
(NTCPM),Vidro, Epoxi exural, Impacto,
MEV o (2019)
Kenaf Rigidez
MET, Rigidez,




28

Juta,Sisal, PP/PS/PE TRACAO, Resisténcia a
MEV, MET, tracdo, Impacto, | Ramu (2019)
DED, TGA flexibilidade,
rigidez,
MET, ] )
. Resisténcia a
TRACAO,
) ) PP tensao, flexdo e
Vidro, Juta e Sisal MEV, MET, Ramu (2019)
Impacto
DED, ATG
Médulo de
_ MET, FTIR,
Juta, Nanoargila, Armazenamento, Roy (2018)
o . Borracha (BN) AMD, ATG,
acido estearico. Tracdo
DED
Expanséo
_ Térmica,
Oléo de Palma, Kenaf Epodxi DRX, AMD, ) Sabéa (2016)
densidade
Adsorcao
DRX, MET, Cinético,
Juta, Fe;03 Adsorvente ,RITF Interacdo entre Sauh (2017)
0S compostos
Nanotubo de Carbono Tragdo, MET, [ Tracdo, Impacto,
) ) ) Zhuang (2017)
(NTCPM), Juta Epoxi MEV Dielétricas

Fonte: Propria, 2019

Portanto, em vista da vasta aplicacdo tanto no mercado industrial, como no campo cientifico,

torna-se de suma importancia o estudo de materias compdsitos hibridos com o intuito de obter

materias com propriedades mecanicas superiores e com aplicacfes diversificada atuando de forma

direta no aumento da economia do pais.
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3. MATERIAIS E METODO

Nessa secdo sdo descritos todos os equipamentos utilizados na producao dos hibridos
e dos compdsitos. Também é apresentado as caracterizagcBes dos compdsitos e hibridos bem
como seus métodos, procedimentos experimentais de processamento adotados ao longo do

trabalho.

3.1 MATERIAS UTILIZADOS

e As fibras de Juta foram cedidas pela empresa Jutal, localizada no Estado do Amazonas,
na cidade de Manaus.

e Nanotubo de Carbono cedido pelo Centro de Tecnologia de Nanomateriais e Grafeno
da Universidade Federal de Minas Gerais.

e A Resina de Polipropileno Isotatico fornecido pela Brasken.

3.2. METODOLOGIA
3.2.1. Preparacéo da Fibra para o Processo de Incorporacao

Foram colocadas 1,5kg (9,09%) de fibra de Juta para ser previamente moida e
aquecida por um tempo de 10 minutos até a temperatura 70°C, no aglutinador da marca
LGMT, moldelo DCT-20 com a capacidade 50Kg.

Em seguida, com a fibra em 70°C, misturou-se 15 Kg de Polipropileno no aglutinador
por um tempo de 15 minutos até a temperatura 110°C, apds esse procedimento a mistura foi
transportada para a Extrusora da marca LGMT, Modelo DCT-20 com a capacidade de
100Kg/h, onde foi realizada a extrusdo. Os parametros de Extrusdo empregados estdo de

acordo com a Tabela 3.
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Tabela 3: Parametros operacionais aplicados na Extrusora

EXTRUSORA
Zona 1l 200°C
Zona 2 210°C
Zona 3 215°C
Velocidade da rosca 47,4 Rpm
Corrente 57,7Am

Fonte: Propria, 2019.

Os compositos foram processados em uma extrusora de dupla rosca corrotatéria e

interpenetrante, formandos os compdsitos peletizados conforme a Figura 2.

Figura 2: Biocomposito com a Juta Incorporada

Fonte: Propria, 2019

3.2.2. Preparacéo do Hibrido por Injecao (Juta/ Polipropileno/Nanotubo de Carbono)

O composito de J/PP (Juta/Polipropileno) foi misturado manualmente com o nanotubo
de carbono com as proporgdes que estdo dispostas na Tabela 4, formando os compdsitos

hibridos de Juta, polipropileno e nanotubo de carbono (J/JPP/NTC).
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Tabela 4. A composicdo dos hibridos formados (J/PP/NTC).

Nanotubo de Carbono
. . 5 0,5%
Funcionalizado(g)

Juta/Polipropileno (g) 1000 99,5%

Fonte: Prépria, 2019

Os compdsitos peletizados junto com nanotubo de carbono foram injetados na injetora
da marca TINUS OLSEN, modelo SSF700K-5 na forma de corpos de prova de acordo com a
norma ASTM D 638, os parametros utilizados estdo disposto na Tabela 5.

A Tabela 5, esta apresentado os parametros utilizado no processo de Injecédo para a
obtencédo do Hibrido.

Tabela 5: Pardmetros operacionais aplicados na Injetora

INJETORA
Zonal 220°C
Zona 2 240°C
Zona 3 230°C
Temp. Cabecote 215°C
Velocidade da rosca 47,4 Rpm
Corrente S57,7Am

Fonte: Propria, 2019
e Técnicas de Caracterizacao

Para a caracterizacdo do Polipropileno, compositos, e hibridos foram preparados
corpos de prova na Injetora marca Tinus Olsen modelo SSF700K-5 com a norma ASTM D-
638 e ASTM 256.

3.2.3. Analise Termogravimetria (ATG)

As analises Termogravimetria ATG das fibras foram realizadas em um SDT Q600
(modelo) da TA Intrument (marca) localizada no laboratério da Engenharia de Materiais
(Ensaio Fisico-Quimico/ FT/UFAM). As amostras foram aferidas aproximadamente 10 mg
para o Polipropileno Puro, composito (Polipropileno com Juta) e o Hibrido (Juta,

Polipropileno, nanotubo de carbono) a taxa de aquecimento foi de 10°C. min?! até a
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temperatura final de 700°C, com fluxo de gas N2 (Taxa de 30 ml.min™). O cadinho utilizado
nessa andlise foi o de alumina de 90 microlitros sem tampa. A analise foi realizada nos
compositos e nos hibridos a fim de determinar a temperatura de inicio de degradacdo e

caracterizar a composicao a partir das perdas de massa de cada evento térmico.
3.2.4. Calorimetria Exploratéria Diferencial (DED)

As andlises por calorimetria exploratoria diferencial (DED) dos compositos e hibridos
foram feitas em um SDT Q600 (modelo) da TA Intrument (marca) localizada no laboratério
da Engenharia de Materiais (Ensaio Fisico-Quimico/FT/UFAM), e processada segundo o
software TA advantage Specialitylib, com uma taxa de aquecimento de 10°C.min’, utilizando
10g na faixa de temperatura de 0°C de 700°C com fluxo de gés de N2, (Taxa de 30 ml.min™),

o cadinho utilizado nessa andlise foi de alumina de 90 microlitros sem tampa.
3.2.5. Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

As imagens da fratura dos compdsitos e hibridos (provenientte dos ensaios de impacto)
forma obtidas em um microscopio eletrnico de varredura (MEV), foram recobertas por uma
fina camada de prata pulverizada catddica revestido sobre as amostras, 0 equipamento
utilizado foi o MEV da Universidade Federal do Rio Janeiro (UFRJ), possuia um filamento
capilar de Tugnsténio (eletrodo negativo) com a aplicacdo de uma diferenca de potencial de
30 KV, no modelo Jeol Marca JSM-5800LV.

3.2.6. Microscopia Eletronica de Transmissdo (MET)

Os compasitos caracterizados por microscopia eletrdnica de transmissdo (MET) foram
preparados a partir dos corpos de prova de Injecdo e as amostras analisadas nesta técnica
foram os compdsitos de J/PP (Juta/Polipropileno) e J/PP/NTC (Juta/Polipropileno/nanotubo
de carbono).

As amostras foram produzidas através de cortes ultrafinos (~100 nm) nos corpos de
provas injetados, utilizando navalhas de diamante em um crioultramicrétomo Leica em UCS6.

As micrografias foram obtidas com um microscopico eletrénico de transmissdo com
canhdo de elétrons por emissdo de campo operando a 200KV, com o equipamento da marca
JEOL JM 1200 com voltagem de 110KV, localizada na Universidade Federal do Rio Janeiro
(UFRJ).
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3.2.7. Radiac¢do no Infravermelho por Transformada de Fourier (RITF)

Na seguinte pesquisa foi realizado a analise de RITF no PP (puro), J/PP, Hibrido
JIPPINCT, os espectros foram obtidos em um espectrometro Thermo Electron (Modelo
Nicoleti S10) localizada no laboratério de espectroscopia de infravermelho da central
analitica UFAM, com 32 varreduras na faixa de 4000 a 400 cm™ e resolucéo de 4 cm™. Cada
amostra foi misturada com Kbr na propor¢éo 1:100 e prensada em disco na pressao de 80 KN

por 2 min.

3.2.8. Espectrometria por Energia Difspersiva de Raio-X (EEDR)

O nanotubo de carbono funcionalizados (NTC), de multicamada, que possuem Varios
cilindros de carbono concéntricos, este composto foram fornecidos pela Universidade
Federal de Minas Gerais (UFMG), possui 90% de pureza, com grau de oxidacdo 9% em
massa, comprimento médio, 4,5 um, didmetro médio, distribuicdo de diametro 8 a 4,5nm,
didametro médio 20 nm, com distribui¢do de cumprimento de 0,5 a 15um.

Através da analise do equipamento EEDR, no modelo Vacuum Mode High Vacuum
foi possivel identificar os comprimentos e as quantidades dos nanotubo de carbono

funcionalizado com voltage 15,0 KV e WD 10,9 nm, com a magnification 60,000 vezes.

3.2.9. Ensaios Mecéanicos

Os ensaios mecanicos foram realizados com 5 corpos de prova, injetados na injetora
modelo SSF700K-5 da marca Tinus Olsen.

3.2.9.1. Ensaio de Tracgéo

O ensaio de tracdo foi realizado com a norma ASTM D-638, por uma maquina de
ensaio universal de ensaios Instron, fabricante Instron da marca 5984 do laboratorio de P&D
do curso de Engenharia de Materiais da Escola Superior de Tecnologia da Universidade do
Estado do Amazonas (EST-UEA), com Capacidade da cédula de carga 150 Kn, o software
utilizado foi Bluehil 3 e com velocidade do ensaio: 30 Mpa/s™, os ensaios foram feitos em
temperatura ambiente.

Através deste ensaio foi determinado as propriedades mecéanicas do composito e do

hibrido, tais com resisténcia maxima, alongamento, e médulo de elasticidade.
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3.2.9.2. Impacto lzod

A empresa (INOVA) cedeu o aparato para os ensaios de Impacto Izod, seguindo a
norma ASTMD 256, os corpos de prova tanto do composito de juta (J/PP) e do hibrido
(J/PP/INTC) foram entalhados minuciosamente com a utilizacdo do equipamento Equipamento
Tinius Olsen) foram fixados verticalmente em relacdo a base do equipamento, sofrendo entéo
0 impacto do péndulo, o equipamento utilizado para os testes de impacto foi o Péndulo da
marca Tinius Olsen Modelo Impact 104, o qual possui um martelo instrumento acoplado a um
péndulo de energia incidente de 5,6 J., os corpos de prova foram injetados como indica na

norma, acima de 250°C (temperatura de inje¢éo).
3.2.9.3.Anédlise Macroscopica

A fratura dos corpos de provas do impacto foram submetidas a analise macrdscopica
utilizando um estereomicroscopio do modelo Cx31 da marca Olympus, com o aumento de
10, 40, e 100 vezes, do laboratério de materiais e processamento da Escola Superior de
Tecnologia (EST-UEA).

3.2.9.4. Temperatura de Amolecimento (VICAT)

Os ensaios foram realizados por meio de um equipamento medidor de temperatura
VICAT da marca Tinuis Tolsen, modelo HDT 6 VICAT, da empresa (INNOVA) segundo a
norma ASTM D-152. Os ensaios descrevem a temperatura que o indentador circular com uma

secdo tranversal de 1 mm? penetra exatamente 1 mm sob uma carga padronizada de 50N.
3.2.9.5. Analise de Indice de Fluidez (AIF)

As analises de fluidez foram realizado no equipamento Plastdmero, modelo MI3 da
DSM da marca Tinuis Tolsen, seguindo a norma ASTM D 1238.

As amostras foi carregada no canal de extrusdo, ap0s 0 processo de extrusdo, 0S
materiais foram cortados automaticamente em intervalos de tempo constantes 10s, o resultado

é o indice de fluidez (MRF) que foi calculado a partir da massa extrudada por 10 min.
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo serdo apresentados os resultados das propriedades mecanicas como
também as caracterizaces térmicas, morfoldgicas, e reoldgicas dos compdsitos (J/PP) e dos
hibridos (J/JPP/NTC) analisados ap0s 0 processo de extrusao e injecao.

4.1 ENSAIOS MECANICOS

Valores de propriedades mecanicas que possuem como parametro resisténcia maxima,
maodulo de elasticidade, e alongamento podem ser utilizados como base de comparacéo dos
desempenhos mecanicos de diferentes polimeros com diversas cargas, para melhor entender
as caracteristicas conferidas ao composito (9,09%) J/PP e o hibrido (0,5%) J/PP/NTC foram
realizados 0s ensaios de tracdo. .

Para o hibrido os parametros como Resisténcia Maxima e Alongamento apresentaram
valores superiores se comparado com composito de juta (J/PP), enquanto, que o0 modulo de
elasticidade do hibrido foi maior que 0 médulo do compésito de juta (J/PP).

Para o composito de juta (J/PP) o modulo de eslasticidade reduziu 44% se comparado
com o hibrido, que apresentou resultados superiores.

Para 0 composito de juta (J/PP) a Resisténcia Maxima é 36,70 MPa, e para o hibrido
foi de 34,56 MPa, aumentando em 2,14%, comparando com compgsito de juta (J/PP).

O Alongamento com o hibrido (JJPP/NCT) foi de 0,11mm , notou-se que reduziu em
0,4% comparando com composito de juta (J/PP), o qual se obteve 0,15 mm.

Na Tabela 6, esta sendo apresentado os valores das Resisténcia Maxima, Mdédulo de
elasticidade, Alongamento obtidas no ensaio de Tracéo,

Tabela 6: Ensaios de Tracdo para 0 Composito (J/PP) e Hibrido (J/PP/NTC)

Resisténcia Modulo Alongamento
Corpo de maxima Elasticidade (mm/mm)
Prova (MPa) (Mpa) Média /
Média / Desvio Média / . x
~ . x Desvio padrao
padrao Desvio padrédo
J/IPP 36,70 1116 0,15
Desvio Padréo 1,08 49,89 6,18
JIPP/ NTC 34,56 1160 0,11
Desvio Padréo 1,8 55,5 2,02

Fonte: Prépria, 2019
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Observa-se que tanto a Resisténcia Maxima quanto o Alongamento dos compdsitos
reforcados com fibras de Juta aumentou comparada com o hibrido (J/PP/NTC), esse
comportamento é devido a alta homogeniedade da fibra na matriz, causando uma excelente
distribuicdo, formando uma camada interfacial de alta espessura (interface), e as fibras
impediram o escoamento das moléculas, isto justifica o motivo pelo qual houve o aumento da
Resisténcia Maxima e o Alongamento para o composito reforcado com fibra de Juta
(ALLAMRAJU, 2018; DAMIN, 2016).

Para o hibrido (J/JPP/NTC) apresentou Resisténcia Maxima e Alongamento inferiores
devido a fibra ter impedido que o nanotubo de carbono atuasse integralmente como agente
nucleante (ISMAIL, 2018)

De acordo com Doant (2006), Panatescu (2010), Lépez Machado et al., (2002), Paiva
(2016), Rothan (2017), Pires (2012), Spadetti, et al.(2016), a dispersdo das fibras dentro da
matriz polimérica, como as interacGes entre o polipropileno e os grupos organofuncionais da
fibra de Juta (H-O-C) contribui para significativas melhorias nas propriedades mecanicas,
isto justifica o motivo pelo qual o compédsito de juta (J/PP) apresentou resultados de
Alongamento mais favoravel comparado com hibrido (J/PP/NTC). Trabalhos com o mesmo
cunho de pesquisa , foram encontrados resultados semelhantes.

Segundo Libano (2012) , Rabello (2000), Souza (2008), e Wang (2018), com a adicao
do nanotubo de carbono no compdsito, o material foi nucleado de forma heterogénea,
aumentado a velocidade, temperatura de cristalizacdo, e o grau de cristalinidade, este efeito
traz um ganho para o modulo de elasticidade pois diminui a mobilidade das cadeias da matriz,
isto repalda o motivo pelo qual o0 moédulo de elasticidade do compdsito de Juta (J/PP) foi
menor que o hibrido (JJPP/NTC), o aumento desse parametro, reduz o tempo de ciclo de
processo de moldagem, isto porque reduz a energia livre critica para a consolidacdo do nucleo
e acelerando o processo global de cristalizagao.

Conforme kham (2018), Bikiaris (2010), Rabello (2000), Wang (2018), Franciszcak
(2018). Um outro fator que pode ter interferido diretamente no aumento do modulo de
elasticidade do hibrido (J/PP/NCT) foi tamanho do nanotubo utilizado, pois tinha alta
dispersdo (4,5 um) a uma concentracdo de 0,05%, esses dois fatores sdo indispensavel para o
nanotubo ter sido um bom nucleante para a matriz polipropileno. Os nucleantes aumentam o
numero de nucleos no polimero e isto interfere diretamente nos tamanhos dos esferulitos, que
se formam simultaneamente com tamanhos uniforme, cristais os quais melhoram as

propriedades fisicas do polipropileno.
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4.1.1 Ensaio de Impacto com Composito com Inser¢éo de Juta

A Figura 3 mostra as superficies de fractura do composito reforcado com Fibra de juta
(J/PP) e com o hibrido (J/PP/NCT) em 0,05% (NTC) respectivamente, o hibrido mostrou
superficie de fractura muito aspera, enquanto que o compdsito de juta (J/PP) exibiram
superficie relativamente mais lisa, essas diferencas de surpeficie de fractura mostram
claramente que a propogacao de fissura tem uma maior resisténcia em amostras baseadas em
que o nanotubo esta presente ( JJPP/NCT) do que J/PP.

Observando as superficies de fractura de na Figura 3 tanto para o compdsito de juta
(J/PP) como para o hibrido (J/PP/NCT), nota-se quatro zonas primarias que se define como
Iniciacdo (zona 1), a propagacdo lenta (zona 2), de transicao (zona 3) e de propagacao rapida
(zona 4), verifica-se que forma-se um cume parabdlico entre a zona 3 e 4 representa uma
frente de propagacéo stick-slip, isto se justifica devido a velocidade da propagacédo da fissura

ser inferior a um valor critico de tal modo que a fenda para, dando o inicio da propagacéo.

Figura 3: Macroscopia de superficie de fratura, (A) compasito de juta (J/PP) e (B) hibrido
(J/PP/INTC), Iniciacdo (zona 1) propogacéo lenta (zona 2) de transicdo, (zona 3), para manter
derrepante zona, e de propagacdao rapida (zona 4)
ST T = = i
! Propagacdo da fissura 2 [ B = a

'

e b Prf)pagaqéo»-.i
' . * fissura 3

Nota-se também na Figura 3, que o hibrido (J/PP/NTC) apresentou uma superficie com
mais rugosidade que compdsito de juta (J/PP), este efeito permite uma maior dissipacdo de
energia durante a falha de material, devido a elevada flexibilidade do nanotubo de carbono e
seu efeito nucleante, podendo causar os intervalos de abertura durante as fissuras, estes
deslocamentos promovem a deformacao plastica no local, mostrando que a adesdo interfacial

entre os nanotubo de carbono e o polimero da matriz (PP) é suficientemente forte.
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Observando as imagens obtidas por (MEV) pode se verificar nas Figuras 4, entre a
zonas (3 e 4) que as rachaduras se propagam em diversas diregdes, mostrando varias
bifurcacbes que apresentando caminhos tortuosos e representaram as superficies asperas
devido a insercdo das fibras (WANG, 2018).

Figura 4: (A) Micrografia de Fratura de superficie de Impacto , Imagem macroscépica (B)
Microscopio Eletronica de Varredura da fratura do Impacto do compésito de juta (J/PP)

Fonte: Propria, 20

Ao analisar a Figura 4, ndo foi observado aglomeracGes, nem arrancamento de fibra,

nota-se uma boa interacdo interfacial, pois ndo ha espacos vazios relevantes, indicando uma
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maior adesdo entre as fases presentes, que contribui para melhor transferéncia de tensao,
resultando em melhores propriedades mecanicas de tracdo, como foi visto na secéo referente
aos ensaios mecanicos.

Na Figura 5, apresenta a macroscopia da fratura de impacto, do hibrido (JJPP/NTC),
como também a microscopia eletronica de varredura (MEV), observaram-se espacos vazios,
na figura da macroscopia, e na analise de MEV, ficaram evidente, a presenca das fibras,
desplacamento, microfissuras, propagacdo da fissura (ALIAFKHAZRAEI, 2018; KARBIR,
2013; WANG, 2018).

Estudos de nucleacdo do polipropileno de acordo com Wang (2018), pode se dizer que
0 nanotubo de carbono podem funcionar como o stress concentrador, causando as
microfissuras como pode se verificar nas fraturas do hibrido (JJPP/NCT), na figura 5, observa-
se um efeito secundario da acdo do consumo de energia, devido a presenca de nanotubo de
carbono e seus efeitos nucleantes, o qual leva o mecanismo de endurecimento do
nanocomposito (J/PP/NCT).

Como mostra a Figura 5, a propagacao da fissura, assim como também o cisalhamento
a ruptura das fibrilas indicam o alto consumo de energia da fratura durante a avaliacdo de
Impacto, e verificou-se que a superficie de fratura tem um aspecto visual mais brilhantes,
devido a nucleagédo causada pelos nanotubos (WANG, 2018).

O pequeno desplacamento observado na Figura 5, indica uma menor adesdo entre as
fases presentes, que contribui para uma menor transferéncia de tensao, resultando em perdas
de resisténcia de impacto para o compoésito com a insercdo da fibra, em contra partida com a
adicdo no nanotubo de carbono, notou-se melhoras na resisténcia ao impacto. Em pesquisas
realizadas por Kangbo (2008), Wang (2018), Zhang (2008), que trabalharam com interacfes

entre nanotubo e matriz PP, encontraram resultados semelhantes.
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Figura 5: :(A) Micrografia de Fratura de superficie de Impacto , imagem macroscépica (B)
Microscpio Eletrdnica de Varredura da fratura do Impacto do hibrido (JJPP/NCT)
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Fonte: Prépiria, 2019

A Tabela 7, mostra os valores dos 5 ensaios de resisténcia ao impacto do composito
de juta (J/PP) e do Hibrido (J/PP/NTC), € possivel observar que os resultados do composito
foram inferiores comparado com o Hibrido, tomando como referéncia dados da literatura a

resiténcia ao impacto do PP Virgem é de 26,5 J/m?, ligeiramente menor se comparado com 0s
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dados da Tabela 7, indicando que a presenca da Juta e do nanotubo de carbono aumenta a
resisténcia ao impacto (PAIVA, 2017; WANG, 2018).

Tabela 7: Valores das Resisténcias ao Impacto em J/m? do Compésito de juta (J/PP) e hibrido

(J/PPINCT)
Corpo de Prova Igg?&fgﬂ%
Média / Desvio padrdo
JIPP 35,89
Desvio Padréo 0,155
JIPP/ NTC 40,37
Desvio Padréo 0,155

Fonte: Propria, 2019

Ocorreu uma forte interacdo entre as cadeias polimericas com a adi¢cdo do nanotubo de
carbono (NTC) na matriz polimérica, isto acarretou um aumento da densidade levando uma
maior resisténcia polimérica para o hibrido com nanotubo como pode ser visto na Tabela 7
(BLEDZKI, 2015; PIZZIOTOLA, 2011).

O nanotubo de carbono tem a capacidade de nucleagéo, e isto causa uma reducéo ao
tamanho dos esferulitos, pois esferulitos menores, geram maior resisténcia ao impacto, devido
a maior quantidade de moléculas interesferulito, que sdo amorfas e possui a capacidade de
absorver impacto, causando um aumento no grau de cristalinidade, e isto implica em um
maior nimero de moléculas atadoras, que contribuem para maior resisténcia ao impacto, isto
mostra o motivo pelo qual o hibrido (J/PP/NCT) mostrou maior desempenho se comparado
com o composito de juta (J/PP) (RABELLO, 2000).

4.1.2. Anélise Indice de fluidez (AIF) do Composito de juta (J/PP) e o hibrido
(J/PPINTC)

Através da analise dos dados da Tabela 8, observou-se que o indice de fluidez para o
PP virgem foi de 40g/min (dado do Fornecedor), enquanto que para as amostras com fibra
inserida no composito juta (J/PP) obteve-se 17,2 g/min, e para o hibrido com nanotubo
(J/PP/INCT), foi de 12,7 g/min., ou seja, com a adicdo da fibra ocorreu uma diminuicéo de
22,8% se comparado com o indice de PP puro, enquanto o hibrido com nanotubo de carbono
mostrou uma reducdo de 27,3%. Durante o processo da andlise do AIF das amostras
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coletadas para o compdsito com fibra composito de juta (J/PP) os dados foram obtidos com
o tempo de 6 segundos, enquanto que para o hibrido (J/PP/NCT), foi de 10 segundos.

Tabela 8: Valores Determinacéo do indice de Fluidez do PP/Puro (Dado Fornecedor),
compdsito de juta (J/PP) e hibrido (J/PP/NCT)

Corpo de Prova Indice de Fluidez (g/10min)
PP/Puro 40,0
JIPP 17,2
JIPP/INCT 12,7

Fonte: Propria, 2017

Como afirmado por AliSyed (2010), Sabu (2019), Fernandes (2017), Firmino (2017),
Starr (2002), Soares (2014), essa técnica é comumente utilizada na industria petroquimica,
pois auxilia na otimizacdo e no processo (extrusdo e injecdo) mais adequado para um
determinado material.

A analise (AIF) fornece informacdes sobre o indice de fluidez, quanto maior o indice
de fluidez menor é a viscosidade do polimero, tendo em vista que os valores de AlF tanto para
0 composito com a insercdo da fibra (J/PP) como para o hibrido com a adiacdo do nanotubo
(J/PP/NCT), foram inferiores ao PP puro.

Quanto maior o indice de fluidez menor é a viscosidade do polimero, essa
caracteristica otimiza processos de moldagem por extrusdo ou injecéo, tendo em vista que 0s
valores de |AIF tanto para 0 compdsito com juta (J/PP) como para o hibrido com nanotubo
(J/PP/INCT), foram inferiores ao do PP puro, indicando que o material tem sua maior
aplicabilidade no processo tanto de Extrusdo como de Injecdo de acordo com 0s pardmetros
de processabilidade mostrada abaixo (ALISYED, 2010).

Jindice de fluidez (3,5 a 42g/m) = {viscosidade — Extrus&o e Injecio

1 Indice de fluidez (>42 g/m) | viscosidade —Injecio

Segundo Verma et al. (2016), Leal, et al. (2015), Wang (2016), os nanotubo sdo
pequenos tudos com diferentes orientacbes que ao se depararem com a matriz, formam
pequenas redes, pontos interligados com outros pontos, devido a esse comportamento
caracteristicos dos nanotubo, as propriedades de viscosidade do material é afetado, como pode
ser visto na analise por MET a Figura 6, mostra as redes formadas pelo nanotubo.
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Figura 6: Microscopia de Eletronica de Transmissdo (MET) (A) hibrido (J/PP/NTC) com
redes (B) compésito (J/PP/) (C) fibras presente no hibrido.
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Fonte: Propria, 2019

As resinas com indice de fluidez inferior a 3,5 g/m, que apresentam maior viscosidade
sdo mais sensivel as mudancas de velocidade da rosca, pois 0 excesso de velocidade no
processo pode causar degradagdo, provocando manchas escuras, marcas ou pecas fracas
podendo inferir no produto final, partindo desse principio para o compdsito com Juta (J/PP)
como para o hibrido com nanotubo (J/PP/NCT), mostrou indice de fluidez dentro dos limites
de especificacOes, apresentando valores ideais para um bom processo industrial (FIRMINO,
2017).

Com a insercdo tanto da Fibra como do NTC (nanotubo de carbono) resulta em

alteracdes microestruturais tanto no compdsito como para o hibrido, reduzindo a mobilidade
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molecular, diminuindo o indice de fluidez, e consequentemente aumentando a viscosidade do
material (KISHORE, 2018; VERMA, 2016; REZAUR, 2018).

4.1.3. Temperatura de Amolecimento (VICAT)

A temperatura de amolecimento (VICAT) foi realizado com o intuito de se obter
informagdes do desempenho dos compositos PP/Puro, (J/PP) e (J/PP/NTC) a altas
temperaturas.

De acordo com a Tabela 9, observa-se que o composito apresentou uma temperatura de
Amolecimento (Vicat ) 141,15°C, enguanto que o PP/Puro apresentou Vicat (129,15°C) ou
seja aumentando 12% com a adi¢do da fibra, e 12,1 % com o acréscimo do nanotubo de

carbono.

Tabela 9: Temperatura de Amolecimento (°C), PP puro, J/PP e J/JPP/NCT

PP puro (°C) JIPP (°C) JIPP/INCT (°C)
129,1 141,15 141,16
Fonte: Propria, 2019

De posses dos dados da Tabela 9, pode se afirma que o hibrido (J/JPP/NTC) néo teve
um ganho significativo de temperatura de amolecimento (VICAT). A forte interagéo entre as
cadeias poliméricas com o aumento da densidade, leva um aumento da resisténcia do
polimero a temperaturas elevadas, pode se afirmar que a interacdo entre a fibra e 0 nanotubo
ndo foram tao eficiente, em contra partida, observa-se um aumento de temperatura VICAT,
para o composito de Juta (J/PP), que pode evidencia uma boa interacdo entre a fibra de Juta e
o PP, isto pode justificar o aumento da temperatura (VICAT) (BLEDZKI, 2015;
CANEVALORO, 2002; PAILLOR eta., 2019; PERKINS, 1976; WANG, 2018).

4.1.4. Microscopia Eletronica de Transmissdo (MET) do Hibrido J/JPP/NTC

Nas micrografias realizadas no Hibrido (JJPP/NTC) analisada por (MET) observa-se 0s
nanotubo de carbono na superficie, apresentam-se com formato cilindrico com pequenos
tubos esféricos com tendéncia a forma pequenos aglomerados, como se pode verificar na

Figura 7, o padrdo de distribuigcdo de tamanho das particulas aleatdrias , porém agrupados.
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Figura 7: Imagem por MET do compasito hibrido J/PP/NTC.
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Fonte: Prépria, 2019

De acordo com Albooyer (2019), Leal (2015), a Figura 8, ilustra as regides mais
escuras e mais claras que denotam regifes de altas e baixas concentraces de NTC e
distribuida em toda a matriz polimérica, também observa-se pequenos tubos com diferentes
orientagdes formadas por folhas de grafeno, disposto na matriz, isso caracteriza um
comportamento de NTC, presente no hibrido (JJPP/NTC).

4.2. ANALISE TERMOGRAVIMETRICA (ATG/ATG)

4.2.1. Analise Termogravimétrica do Compasito de juta (J/PP) e Hibrido (J/PP/NTC)

As técnicas de ATG/ATD foram utilizadas para avaliar a estabilidade e a
decomposicdo térmica dos compdsitos com fibra de Juta, e hibridos com nanotubo de
carbono, obtidos em funcdo da perda de massa, quando submetido a uma variacdo de

temperatura.
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A Tabela 10 foi retirada da Figura 8, e apresenta os valores de inicio e térmio da

degradacdo térmica através das temperaturas disposta na Tabela 10, como também a perda de

massa total.

Tabela 10: Caracteristicas Térmicas PP

puro , composito J/PP e Hibrido JJPP/NTC

CompéSitO Tl °C T (onset) °C T(endset) °C T2 °C T3 °C T4 °C
PP puro 234,4 295,7 400,2 406 444 681
J/IPP 208,4 249,2 370,1 377 439 693
JIPPINTC 234,1 260,8 386,9 394 445 610

Fonte: Prépria, 2019

Figura 8: Grafico Termogravimetria comparando PPpuro, compésito (J/PP) e (J/PP/NCT)
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Fonte: Propria, 2019

A Figura 8 apresenta uma comparacao entre as curvas de analise termogravimétrica do

PP puro, Compodsito de juta (J/PP), Hibrido (JJPP/NCT). Foi delimitada as quatros regides

com suas alteragdes na curvatura das curvas como dispostos no grafico.
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E possivel visualizar as 4 temperaturas que fazem a intersecdo de duas areas
visivelmente alteradas nas curvas. Em Tonset evidencia o inicio da taxa de degradagdo méxima,
para o polipropileno (PP,), compdsito com juta (J/PP) e o hibrido com nanotubo de carbono
(J/PP/NTC) respectivamente 295,7, 249,2°C, 260,8°C., como esta disposto na Tabela 10.

Para o PP puro ocorreu uma perda de massa de 97,64% até alcanca a temperatura
400°C. Para o composito com insercao da Juta, a perda de massa de foi de 97,0%, enquanto o
hibrido com nanotubo de carbono, apresentou uma perda de massa de 99,64%.

Observa-se as curvas entre To, Tz T 4 que representam uma relativa diferenca entre as
temperatura Tendset, que representa a temperatura final de degradacdo térmica para cada
composto. Para o PP puro a porcentagem de perda de massa é zero para Tendset =400°C. Ja
para o composito de juta (J/PP) na Tendaset 370°C, apresentou perda de massa de 0,8%. Para o
resultado referente ao hibrido a Tenaset foi de 386% com perda de massa de 5,8%.

A partir do instante que a curva atinge o patamar estavel de perda de massa versus
temperatura, aproximadamente a temperatura de T4 de 528°C, nota-se a porcentagem de
residuo de massa com uma diferenca significativa entre PP puro, compdsito com Juta (J/PP) e
0 hibrido com nanotubo de Carbono (J/JPP/NTC), respectivamente (0,0%, 1,2%, 3,7%) a
diferenca de porcentagem de massa, ocorre devido a carga tanto de fibra de juta, como de
Nanotubo de carbono, presente no compdsito, é possivel perceber que a temperatura de
degradacdo da carga de nanotubo de carbono (NTC) é extremamente elevada, pois a
temperatura maxima de ensaio (700°C), nao foi possivel observar nenhuma curva referente a
degradacdo do nanotubo de carbono (NTC.) A Tabela 11 representa as temperaturas com as

respectivas porcentagem de perdas de massa, como 0s residuos.

Tabela 11: Temperatura porcentagem (%) de Massa degradada

Amostra | Temperatura [ % Massa | Temperatura | % Residuo | Temperatura | % Residuo
T (onset) °C degradada | T(endset) °C T4

PP puro | 295,7 97,7% 400,2 0.0% 607 0,0%

JIPP 249,2 97,0 370,1 1,2% 607 0,6

JIPPINTC [ 260,8 97,6% 386,9 3,7% 605 2,3

Fonte: Propria, 2019

Para o compdsito com Juta (J/PP) e para o hibrido com nanotubo (J/PP/NTC)

observou-se residuo (0,6%) e (2,3%) respectivamente, isto porque a fibra de juta e apresenta

uma certos residuos ao final do processo, e 0 nanotubo de carbono, sdo compostos resisténtes
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a altas temperaturas, conforme pode ser visto na Tabela 11 (ALBOOYER, 2019;
BOCCARDI, et al. 2019; BELLMANN, 2005).

De acordo com a Tabela 12, foi retirada da Figura 8 onde se observa as diferencas de
decomposic¢édo dos Constituintes do composito como a fibra de Juta e dos grupos funcionais

do Nanotubo de Carbono.

Tabela 12: Temperatura de degradacgdo dos constituintes do J/PP e J/JPP/NTC
Temperatura de Temperatura de Referéncia da
Degradacéo (°C) Componentes | Degradacéo (°C) de Literatura

do J/PP, trabalhos anteriores
JIPP/INTC
100 Umidade 40a 100 Souza (2017)
370 a 386 Lignina 350 a 450 Hasan (2019)
255 Celulose 254 a 323 Mohammad(2019)
255 Hemicelulose 254 a 323 Spadeti (2017),
Guo (2019)
Grupos
550 Funcionais do 150 a 550 Wang (2018) e
Nanotubo de Tsukara (2008)
Carbono

Fonte: Propria, 2019

Segundo Ishizaki (2006), Pickering (2016), Allamraju (2018), Hasan (2019), com a
incorporacdo da fibra de juta na matriz (J/PP) ocorre a restrincdo da movimentagdo das
cadeias moleculares localizadas na regido interfacial, promovendo um material com maior
rigidez, um outro fator que contribui para esta mudanca na estrutura do material, é a
diferenca entre os coeficientes de expansdo térmica dos constituintes dos compasitos.

N&o ocorreram ganhos significativos na estabilidade térmica da matriz polimérica ao
adcionar a fibra de juta, porém houve reducdo da perda de massa dos compositos mediante a

incorporacdo da fibra, e observou-se uma melhoria na resisténcia a altas temperaturas.



49

Com a adi¢do do nanotubo de carbono (NTC) em uma disperséo consideravel permite
0 aumento da estabilidade térmica do material, uma vez que se espera uma melhora nas
temperaturas iniciais de decomposicdo do hibrido, uma vez que os nanotubo de carbono
(NTC) atuam como isoladores e como transporte de massa, funcionando como uma barreira
para os produtos volatéis gerados durante a decomposicao, isto justifica o fato do hibrido com
nanotubo de carbono (J/PP/NTC) apresenta uma temperatura inicial de degradag&o Tondset
=260°C maior relacionado ao composito com fibra de juta onde sua Tondset =249°C  (J/PP),
entretanto ao comparar a andlise do PP puro, houve uma reducdo da temperatura de
degradacéo, sugerindo que a dispesdo ndo foi tdo eficiente, o que explica os resultados de
tracdo ineficiente (XIAO et al., 2019).

4.2.2 Andlise de Termogravimetria Derivada (ATD) do Composito (J/PP) e do Hibrido
(J/PP/INTC)

A Tabela 13, foi tirada do Figura 9 e, esta dispostos os picos do PP puro, do compdsito
com juta (J/PP) e do Hibrido com nanotubo (J/PP/NCT) como também a diferenca de
temperatura entre os picos representados pelo AT.

Tabela 13: Valores da Curva ATD, para o composito de Juta (J/PP) e o hibrido com nanotubo
de carbono (J/PP/NTC)

Compasito T pico°C
PP puro 421
JIPP 412
JIPP/INTC 368

Fonte: Propria, 2019

As curvas ATD sobrepostas do PPpuro e do compdsito de Juta (J/PP) apresentam
estadgio de decomposicdo semelhantes, pois ambos ocorreram baseada em um processo de
decomposigdo térmica de perda de massa que aconteceu em uma Unica etapa, entretanto
apresentou uma pequena diferenca entre as alturas dos picos, pois para o PP puro notou-se um
pico menos acentuado com um valor de variagdo de taxa méxima Tpico = (421°C) enquanto
que o composito com Juta (J/PP) mostrou um pico mais acentuado  Tmaxima pico = (412°C).

O compdsito com insercédo de juta, mostrou um pico relativamente maior se comparado

com o pico do PP puro, ambos mostraram comportamento exotérmico.
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Figura 9: Grafico Termogravimetria Derivada ATD comparativa do PP puro com J/PP
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Fonte: Prépria, 2019

Baseado em Mohammad (2019), Rahmandouts (2016), Storpirtis (2009), Souza et al
(2017), pode se inferir que a incorporagdo da fibra reduziu a porcentagem de perda para o
compdsito de juta (J/PP), entretanto para o PP puro, apresentou uma maior alargamento do
pico, mostrando que houve uma maior perda de massa, verificou-se que o pico do compdsito
com Juta ( J/PP) é maior que o pico PP puro, isto pode ser justificado devido a incorporacéo
da fibra de juta, que diminui a mobilidade molecular e consequentemente diminui a energia
cinética do material.

A Figura 10 representa a Termogravimetria Derivada no composto Hibrido, pode se
observa o evento endotérmico com o valor de 363°C, baseado em composic¢do térmica com

variacdo de perda de massa, que ocorreu em uma Unica etapa.
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Figura 10: Grafico Analise Termogravimetria Derivada do Hibrido (J/PP/NTC)
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Fonte: Propria, 2019

Verificou-se que a perda de massa deu-se inicio entre as temperaturas 230°C a 550°C,
isto pode ser atribuida a decomposicdo de grupos cabrboxila na superficie do nanotubo de
carbono. A curva apresentou um comportamento endotérmico devido a oxidacdo do nanotubo
de carbono, que é um processo de absorcdo de calor atribuida as ligacdes quimicas entre os
grupos funcionais do nanotubo de carbono e os componentes da fibra observa-se que o valor
da curva endotérmica para o hibrido com nanotubo (J/PP/NTC) € de 363°C, inferior aos picos
do PP puro que apresentou resultado de 421°C e o do composito de Juta mostrou 412°C, pois
de acordo com a literatura quanto maior o valor do pico, menor é a energia cinética
(ALBOOYER, 2019; STORPPIRTIS, 2009; TSUKAHARA, 2008;WANG, 2018).
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4.3. CALORIMETRIA EXPLORATORIA DIFERENCIAL (DED)
4.3.1. Calorimetria Exploratoria Diferencial do Composito (J/PP) e do Hibrido
(J/PP/INTC)

Os parametros térmicos obtidos atraves das curvas foram retiradas do Figuras 11 e 12
conforme a Tabela 14 foi possivel verificar os picos de temperaturas cristalina (Tm) como

também as entalpias AH (entalpias) e XC (grau de cristalinidade) respectivamentes.

Tabela 14: Extraido da Curvas de (CED) do PP puro ,Compdsito de juta (J/PP)e do Hibrido

(J/PPINTC)
Amostras Tm (°C) AH (J/g) Xc %
Puro 169 110,2 60,32
JIPP 168 84,3 47,62
Hibrido 168 87,1 49,15

Fonte: Propria, 2019

Figura 11: Grafico Curvas CED obtidas a 10°C/min e sob atmosfera dinamica de N2 de uma
amostra de PP puro, em uma cédula CED
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Fonte: Prépria, 2019
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Figura 12: Grafico Curvas CED obtidas a 10°C/min e sob atmosfera dinamica de N2 de uma
amostra de (A) J/PP, e (B) J/PP/NTC,em uma cédula CED
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Fonte:Propria, 2019

Observou-se que quanto menor for a razdo de aquecimento mais agudo e intenso o
pico de fusdo, no entanto, a altas razdes de aquecimento alargam a forma do pico, este
comportamento foi comum para todos os componentes analisado PP puro, para o composito
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de juta (J/PP) e para o hibrido com nanotubo (J/PP/NTC), isto ¢ justificado devido o alcance
das temperaturas de degradag6es dos compostos (BERNAL, 2002).

Os eventos que ocorreram na ATG foram confirmados paralelamente pela técnica
(CDE). A liberagdo da agua e substancias mais volateis presente na matriz polimeérica é
evidenciado por picos endotérmicos, entre as temperaturas 100°C a 220°C, observa-se que a
curva ascendente notada a partir de de 360°C apresenta-se altamente exotérmica, e esta
relacionada as quebras de ligacfes duplas e rompimento das cadeias poliméricas (BAJPALI,
2019).

Observa-se que os picos do gréafico 4 e 5, referente ao composito de juta (J/PP) e o
hibrido com nanotubo (JJPP/NTC) sao mais alargados a partir de 360°C para o compdsito de
juta (J/PP) e para o hibrido (J/PP/NTC) a partir de 230°C sdo atribuidos a perdas dos grupos
funcionais acoplado no NTC, enquanto que para o compdsito de juta (J/PP) é devido a
degradacdo da celulose, hemicelulose e lignina. Portanto, o (CDE) mostra que a retirada
desses grupos presente nas matrizes polimérica, juntamento com rompimento de anéis esta
relacionado com maior liberacdo de energia , isto se confirma pelo o comportamento das
curvas Termogravimétrica derivada (ATD) (ROYA, 2019; BAJPAI, 2019).

Estudos com compésitos de PP reforcados com bagaco de cana de aguca, argila, fibra
de Juta na matriz polimérica (PP+20% PP-g-AM). apontaram que a temperatura de fusdo ndo
teve alteracBes significativas, pesquisas com compositos de polipropileno e bentonita
organofilica encontraram temperatura de fusdo cristalina Trm entre 157 e 163°C, entretanto foi
observada uma reducdo significativa da entalpia de fusdo ao introduzir a fase dispersa no
composito (LIBANO, 2012; PAIVA, 2016; SABU, 2019; SANJAY,2016).

Notou-se que com a insercdo do Nanotubo de carbono na matriz polimérica, ndo houve
influéncia significativa no valor da Tm, portanto, comportamento similar foi encontrado em
alguns materiais compositos com nanotubo de carbono utiluzando a matriz PP. As analises
térmicas do Hibrido com matriz PP contento vidro e nanotubo de carbono, também mostraram
que a adi¢do do nanotubo ndo provocou alteracBes significativas na temperatura de fusdo
cristalina dos compdsitos que se manteve entre 165°C e 166°C. Um outro trabalho com
nanocomposito de polipropileno com um polimero revestido de nanotubo de carbono de
varias camadas e uma pesquisa realizada sobre o endurecimento sinergético de nanotubo de
carbono como um agente de nucleacdo em polipropileno, observou comportamento térmico
semelhante (WANG, 2018; ALBOOYEH ,2019; XIAO, 2019).

As diferengas das entalpia nas varia¢@es da transi¢do endotérmica em torno de 168°C e

169°C dos compostos PP puro,do compésito de juta (J/PP) e do hibrido com nanotubo
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(J/PP/NTC) respectivamente foram (110,2 J/g, 84,3 J/g, 87,1J/g é atribuida a uma diminuicdo
da cristalinidade da matriz a consequéncia da interagdo fibra matriz e nanotubo (LIBANO,
2012; XIAO, 2019).

De acordo com a Figura 13 observa-se no grafico os picos de cristalizacdo séo
deslocados a temperaturas levementes menores do que o polipropileno puro em ambos os
casos, isto pode ser justificado devido a presenca da fibra de juta e do nanotubo de carbono,
que deslocarm suavemente as temperaturas. Esses comportamentos sugerem um efeito
nucleador tanto das fibras quanto do nanotubo de carbono sobre a matriz polimérica
(ROTHON, 2017; WANG, 2016; XIAO, 2019).

Figura 13:Gréfico CED obtida a 10°C/ min e sob atmosfera dindmica de N> de uma amostra
de PP puro J/PP e J/PP/NTC em uma cédula de CED

—— (a) PP puro (C)\

—— (b) JIPP
(c)J/PPINTC

(@)
(b)
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Fonte: Propria, 2019

Segundo Paiva (2016), Boccardi (2019), Guo (2019), Franciszcak (2018), uma
justificativa para a reducéo significativa da entalpia de fusdo ao introduzir a fase dispersa do
composito (juta e nanotubo de carbono) é que na interface entre a fibra e a matriz pode ter
sido formada por uma camada com cristalinidade diferente a qual pode ser conhecida como a

camada transcristalina, e isto pode ocorrer ao longo da fibra que esta em contato com a
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matriz, como consequéncia origina-se uma fase cristalina heterogénia, isto aponta uma leve
diminuicédo na cristalinidade do compasito J/PP.

Para o hibrido com nanotubo de carbono (J/PP/NTC) notou-se um pequeno aumento
da cristalinidade devido o efeito nucleante e formacao de pequenos esferulitos, se comparado
com o composito de juta (J/PP), porém ainda se oberva uma diminui¢do da cristalinidade
consideravel do hibrido com nanotubo (J/PP/NTC) se comparado com o grau de cristalinidade
do PP puro, isto pode ser atribuido devido a insercéo da fibra que provocou o aumento da taxa
de nucleacdo que favoreceu a formacdo de pequenos esferulitos, causando a diminuicdo da
cristalinidade . Um outro fator que pode ter afetado a formacdo de maiores esferulitos e a
diferenga entre as dimensdes enquanto a fibra esta em escala macromolecular, o nanotubo esta

em nanométros, pode-se inferir na formacdo dos cristais (KHAN et al., 2018).

5.1 ESPECTROMETRIA DE ENERGIA DISPERSIVA DE RAIO-X (EEDR)

5.1.1. Espectrometria de Energia Dispersiva de Raio-X (EEDR) do Compésito (J/PP) e
do Hibrido (J/PP/NTC)

Os resultados a seguir sdo da amostra de nanotubo de carbono (NTC) onde foi possivel
quantificar e qualificar os elementos contido no (NTC).

De acordo com Rabello (2000) um bom nucleante deve ser bem disperso (5 um), e
serem aplicados com uma concentragdo de ate 0,5% , baseado nesse aspecto, e segundo 0s
dados por EEDR, pode se notar que os nanotubo de carbono observados na Figura 14
apresentam medicoes em nanometros que sdo a milésima parte do micrométro, com bases
nessas informacoes.

Os dados obtidos por EEDR confirmam de forma qualitativa a presenca do nanotubo
de carbono, os dados foram obtidos em um ponto como mostrado na Figura 14, O resultado
da razdo da porcentagem atbmica dos elementos como mostrado na Tabela 15 resultados
semelhantes foram encontrados por Kathi et al. (2008) e Senthilkannan (2019).

Na Figura 14, identifica os comprimentos dos nanotubo de carbono, nota-se que existe

uma cruz (+), onde foram realizado o EEDR.
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Figura 14: Comprimentos dos Nanotubo de carbono funcionalizado
> |

Fonte: Prépria, 2019

A composicdo do nanotubo de Carbono, por EEDR consistiu em carbono e oxigénio,
resultados semelhantes foram encontrados por Rodrigues (2011) como pode ser observado na
Tabelal5, os ensaios foram realizados seguindo os pardmetros da celeragcdo de voltagem

15,00, com magnificacdo 600 vezes, no tempo de 30 segundo como se verifica na Tabela 15

Tabela 15: Concentracdo dos elementos quimicos obtidos por EEDR obtidos do Nanotubo de
Carbono Funcionalizado

Elemento Massa%/Desvio Atomo%/Desvio
padrdo Padrao

C 93,41+0.13 95.41+0,13

o) 5,66 +0,12 4,34 + 0,09

Fonte: Prépria, 2019
A Figura 15 mostra a distribuicdo do didmetro de cada nanotubo de carbono, que foi
medido no EEDR.
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Figura 15: Medidas do nanotubo de Carbono encontrados no EEDR

35 40 45 50 55 60 6o 70 75 80
Medidas de Nanotubo (nm)

Fonte: Prépria, 2019

6.1 RADIACAO NO INFRAVERMELHO POR TRANSFORMADA DE FOURIER (RITF)

6.1.1 Radiacdo no Infravermelho por Transformada de Fourier (RITF) do Compoésito
(J/PP) e Hibrido (J/PP/NTC)

A Figura 16 apresenta 0 Gréafico com 0s espectros que sdo 0s constuintes dos grupos
caracteristicos do Polipropileno, fibra de Juta como também as bandas de absor¢do do
nanotubo de carbono (NTC) através dos espectros vibracionais e 0s estiramentos obtidos por
espectroscopia de absorcdo na radiacdo do Infravermelho com transformada de Fourier
(RITF).
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Figura 16: Grafico: Espectro do Infravermelho do (a) poliptopileno (PP), (b) compésito com
juta ( J/PP), (c) nanotubo de carbono (NTC) (d) hibrido com nanotubo (J/JPP/NTC)
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Fonte: Propria, 2019

Para o espectro Polipropileno (PP) pode se observar nos espectros a presenca clara das
bandas caracteristicas do PP, notou-se na regido de tramitancia correspondente ao estiramento
do grupo CH que ocorre entre 2919 cm™ a 989 cm-! cadeias de hidrocarbonetos com
comprimentos de ondas muitos proximos (CH2 e CHs3) (SILVERSTEIN, 2006; BLEDZI
2015; DAMIN, 2016).

O compodsito juta (J/PP) mostrou os picos de absorcdo tipicas 1748 cm™ a 1761 cm?
atribuido ao carbono aromatico, lignina com bandas de vibracdo C=0. Em trabalhos
anteriores que usaram cargas fibrosas como Fibra de Juta, Curuai, Abacaba utilizando a

matriz polipropileno (PP), foram observadas as mesmas bandas normalmente encontradas em
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espectros de RITF de fibras lignocelulésicas (BLEDZI1,2015; GUO,2019; PINPATHOMRAT
etal., 2016).

Para o espectro de infravermelho do hibrido com nanotubo de carbono (J/PP/NTC),
pode se observar as bandas (3838 a 3519 cm™) indica vibragBes caracteristicas das interacdes
C-OH, caracteristicas da oxidacdo no nanotubo de carbono (BARBOSA, 2007; YUDIANT,
2011; PIZZIOTOLA, 2011).

A integridade da estrutura hexagonal do nanotubo de carbono no hibrido com
nanotubo (J/PP/NTC) foi confirmado na bandas entre em 1320 a 1856 cm™, mostrando a
existéncia de dupla ligacdo de carbono (C=C), isto elucida a presenca de nanotubo de carbono
no espectro do hibrido com nanotubo (J/PP/NTC), entretanto esta banda foi de baixa
intensidade devido a absorvancia de C=C indica a oxidac¢éo do carbono.

Nas bandas 1783 cm™, sugere a presenca de grupos como carboxilico (COOH)
caracteristica exclusiva da funcionalizagdo (C=0), indicando a expanséo da carboxilagdo nas
superficies do NTC devido a funcionalizacdo. Os espectros do hibrido (J/PP/NTC) obtiveram
bandas de interagdes carbono com os grupos CH, CH2, CHs com respectivos nimeros de onda
2847 cm™ e 2359 cm™ estas bandas sugerem as interagOes tipicas do polipropileno (PP)
como ja esperado (YUDIANT, 2011; SHOKRIEH, 2017; WANG ,2018).

A Tabela 16 mostra os tipos de vibragdo, a banda de transmissdo e as principais
observacdes em todos os trés espectros formados.
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Tabela 16: Principais bandas, vibracdes e estiramento encontrado no espectro

Banda de Transmissdo (cm™)

o Tino de Vibracs Tipo de Material Observagoes
s o Tedrica PPpuro | JutPP | Hibrido
(cm) Frequéncia
(cm™)
Correspondente ao grupos
Estiramento 3300 a 2750 CHs e CH2 que possuem
C-H Assimétrica sp® 2919 - - vibragdo na mesma regido
para PP puro
C-H Banda de cadeia | 1375-2365 2364 CH3 3 CH:
longa
C-H Dobramento 1465-1370 1443 - - Corresponde ao CH>
C-H Dobramento 1380-1370 1370 - - Corresponde ao grupo CHs
C-H Dobramento 720-1170 1165 Corresponde  ao  CH,
cadeia longa aberta
Estiramento 2932 Grupo Hidroxila e CH,
C-H-O spassimétricaCH 4000-2500 - - Aldeido
C-O-H dobramentoo sp® | 2270-1940 2352 Aldeido
assimétrico
C=0 Estiramento 1850-1630 - 1758 - Carbonila
Anel aromético Dobramento 1650-1450 - 1632 - Lignina
C-0-C Estiramento 1440 -1220 - 1158 - Celulose
assimétrico
OH Estiramento sp® - - 2971 Grupo Hidroxila
Assimértico CH
C=0-H dobramentosp? 2850-2750 2365 Aldeido
assimétrico CH
Cc=0 Dobramento 1850- 1650 - - 1753 Carbonila
Anel aromético Estiramento 1650-1475 - - 1458 Anel aromético/alifético
C=C Estiramento 1670-1550 - - 1532 Ligacdo carbono carbono

Fonte: Propria, 2019
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7. CONCLUSAO

Com Bases nos Resultados das propriedades Térmicas, Mecanicas e Morfoldgicas foi

possivel Inferi, o efeito dos nucleantes (Juta e Nanotubo) na cinética de cristalizacdo como

também nas propriedades afetadas pelas adi¢des dos constituintes.

Para o ensaio de Tracdo notou-se que a insercdo das fibras de Juta na matriz de
Polipropileno promoveu o aumento na resisténcia méaxima e o alongamento, atribuido
a dispersdo da fibra na matriz, enquanto, que para as amostras que continham
nanotubo de carbono, notou-se perda das propriedades de resisténcia maxima e
alongamento devido a fibra ter diminuido acdo nucleante do nanotubo de carbono,
porém notou-se ganho no médulo de elasticidade devido agdo limitada do nucleante
do nanotubo de carbono, logo o material ganhou resiténcia se tornando mais ductil
pela insercdo da fibra, entretanto com a adicdo do nanotubo deixou o material com
maior dureza.

Para Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) foi possivel observar a
morforlogia e a interface das amostras que mostraram que a interacdo entre as fibras
de Juta, apresentou boa adesdo, pois ndo mostrou grandes desplacamento e poucas
microfissuras.

Para Microscopia Eletrénica de Transmissdo (MET), foi possivel observar a
presenca do nanotubo de carbono, sua forma cilindrica, e a presenca de pequenos
aglomerados no corpo da matriz polimérica.

Para a radiacdo no infravermelho por transformada de fourier (RITF) foi
possivel visualizar as bandas caracteristicas que surgerem as interacfes para 0
nanotubo de carbono funcionalizado, foi notorio a presenca do grupo COOH, como
também as interacGes do PP e da Fibra de Juta, nos espectros comparativos

A calorimetria exploratdria diferencial (CED) revelou que o composito reforcado
com fibra de juta e com a insercdo do nanotubo de carbono néo apresentou diferencas
significativas na temperatura de cristalizacdo, no entanto, ocorreu uma diminui¢do no
grau de cristalinidade devido a insercdo da fibra que intefere na formacdo dos
esferulitos atribuido as diferencas dimensionais das cargas.

Para analise de Resisténcia ao Impacto tem-se que para 0 Composito de Juta (J/PP)
observou-se resultados inferiores se comparado com os valores obtidos do Composito

Hibrido (J/PP/NTC) que mostrou resultados maiores e propriedades opticas
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superiores, com maior absorcéo de impacto, como também maior dureza do material,
atribuidos a nucleac&o.

e Para Andlise Termogravimétrica (TGA) em relacdo as propriedades térmicas dos
compositos de juta (J/PP) a insercdo da fibra de Juta e nanotubo de carbono, nédo
influenciaram significativamente na temperatura de degradacdo, ou seja ndo houve
ganhos significativos na estabilidade térmica, porém houve reducdo da perda de
massa dos tanto do compdsito de juta (J/PP) como para o Hibrido, no entanto, ocorreu
que a fibra de juta ndo se degradou durante o processamento dos compositos da
matriz.

e Para a Analise do Indice de Fluidez (AIF) apresentou um aumento caracteristico da
viscosidade, evidenciado principalmente pela insercdo da fibra e do nanotubo de
carbono, os compdsitos de Juta e os compositos hibridos obtidos se mostraram aptos
para o processo de Extrusdo e Injecéo.

e Para a Temperatura de Amolecimento (VICAT) apresentaram resultados
semelhantes, mostrando que as interacOes entre a fibra e o matriz, foi maior quando
comparada a fibra com o nanotubo de carbono.

e Para a Espectrometria por Dispersdo de Raio-X (EEDR) foi possivel observar os
tamanhos e as formas do nanotubo de carbono, mostrando que o nanotubo de carbono
tinha as caracteristicas ideais para um bom nucleante.

Conclui-se que o compdsito hibrido (J/PP/NTC) é um material com alta resisténcia ao
impacto, e com propriedades Opticas favoravéis, pode-se dizer que 0os compositos reforcado
com fibra de juta apresentaram adequadas propriedades térmicas, podendo ser utilizada em
algumas aplicagdes industriais como por exemplo moldagem de pecas de garrafas térmicas

entre outros, e ambos apresentaram bons parametros para Injecéo e Extrusao
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SUGESTOES DE TRABALHOS FUTUROS

Veriflcar interacbes entre as fibras lignocelulésica e o nanotubo de carbono
funcionalizado, do ponto de vista quimico, como também analisa a estrutura por difracdo de

radiagédo para verifica a cristalinidade do material.
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(a) Composito hibrido com nanotubo de carbno

(b) Composito juta e PP
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