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Resumen: El objetivo de este trabajo fue presentar los resultados de estabilidad térmica de composites de polipropileno
(PP) con diferentes contenidos (20, 40 y 60%, m/m) de fibras naturales vegetales (cambara, coco, sisal y piasava).
Las muestras fueron preparadas utilizando un mezclador termo-cinético de alta intensidad tipo K-Mixer,
posteriormente  molidas e inyectadas para analisis de las propiedades térmicas. Para analisis fue realizado ensayo
termo-gravimétrico en el PPpuro, PPpuro procesado sin y con aditivos, en las fibras y en los composites. Los
resultados mostraron la viabilidad del uso de estas fibras en composites poliméricos, incluso en elevados contenidos de
fibras. Hubo un aumento de la estabilidad térmica de los composites para todas las fibras, siendo que este fue mayor
para la fibra de cambard, seguida de la fibra de sisal, y posteriormente, de forma similar, para las fibras de coco y
piasava.
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Introduccion

En los ultimos 20 afios fueron realizados, en la comunidad cientifica y en la industria, desarrollos de nuevos
materiales poliméricos, en especial, de composites reforzados con fibras naturales y minerales, buscando aplicaciones
enlas 4reas aeroespacial, petroquimica, naval, automovilistica, construccion civil, entre otros!™?l. Entre las matrices
poliméricas, los polimeros termoplasticos, como el nylon, el polipropileno, el polietileno, entre otros y termo-fijos como
poliéster insaturado y resina epoxi, estan siendo utilizados en composites con fibras naturales, oriundas de madera,
pifia, lino, bagazo de cafia, sisal, coco, piasava, paja de trigo, palmera, juta y curaud, entre otras!* .

El uso de fibras naturales, en la obtencién de composites con matriz polimérica, posee significativa importancia
con relacion a los aspectos ambientales, socioeconémicos y en el desarrollo de una sociedad sustentable, buscando
ademds, estimular el avance de las areas rurales y obtener materiales utilizando bajo consumo energético, materias
primas abundantes y renovables, no toxicos y biodegradables, con, ademas, la disminucion de la eliminacion
inadecuada de los residuos y su reciclado®®. En estos composites la falta de adhesion superficial entre la fibra/matriz,
debido a que las fibras son hidréfilas y los polimeros hidréfobos, interfieren en las propiedades obtenidas en tales
materiales y este es el mayor problema para un empleo efectivo de estos composites®. La literatura presenta una
investigacion del efecto del uso de aditivos de acoplamiento, del contenido de humedad de las fibras, de la presencia o
no de tratamiento de estas, del contenido de fibras en composites con matriz polimérica y la influencia de estos
parametros en la degradacion térmica de las fibras y de los compositest® & 1021,

A pesar de que haya diversos trabajos con el tema, hay una carencia de estudios conteniendo una comparacién
de composites con diferentes tipos de fibras, en especial para contenidos por encima de 40%, m/m. Este trabajo tiene
como objetivo analizar las propiedades térmicas de composites de PP conteniendo cuatro fibras naturales vegetales
(madera cambard, coco, sisal y piasava), buscando la obtencidn de composites con elevados contenidos de incorporacion
de estas (hasta 60%, m/m).

Parte Experimental

Materiales: PP copolimero (tipo CP 202XP) suministrado en forma de pelets por Braskem S.A. (Triunfo,
RS, Brasil), con indice de fluidez de 26 g/10min (ASTM D1238) y como aditivo de acoplamiento fue utilizado el
Licocene PP MA 7452 TP (PP-g-AM) en forma de granos suministrados por Clariant S/A (Sao Paulo, SP, Brasil).
Como lubricante externo e interno fueron utilizados, respectivamente, el Licolub H12 de Clariant S/A (Séo Paulo, SP,
Brasil) y el estearato de calcio de Chemson Ltda. (Rio Claro, SP, Brasil) y como antioxidante se utiliz6 el Hostanox
de Clariant S/A (Séo Paulo, SP, Brasil).

Procesamiento de los composites: Para el procesamiento de los composites fue utilizado mezclador termo-
cinético tipo K-Mixer modelo MH-1000 CT de MH Equipamentos Ltda. (Guarulhos, SP, Brasil), con sonda de
control de temperaturay sistema para remocion de humedad de los materiales durante el procesamiento.

Las fibras de madera cambara, de coco, de sisal y de piasava fueron molidas in natura en molino de cuchillas
moviles vy fijas de la marca Tecnal Ind. Com. Imp. e Exp. de Equipamentos para Laboratorio Ltda. (Piracicaba, SP,
Brasil) modelo TE-625 y posteriormente tamizadas en tamiz manual de 8 mesh.
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Las muestras fueron preparadas, segin la Tabla 1, en lotes (4 cargas de cada composicidn). Las materias
primas fueron pesadas y procesadas, con alimentacion directa de todos los materiales y los mismos parametros de
temperatura y velocidades de procesamiento, que fueron de 190 °C, 3800 rpm y 3000 rpm, respectivamente.

Tabla 1 — Proporcion en masa de componentes para preparacion de las formulaciones.

Proporcio de compouentes parn preparacio das amostras
Composicio 4
Teores de Fibra (% m/'m) PP (% mm) | Aditivos*

PPaditivado 0,0 94,7 | 0,2% Estearato de Cilcko
bk B 20.0 74,7 0,12% Antloxidante Hostanox

ambar, Coco, ' |
= ": PT o 0,0 54,7 2% Licockub H12
Sisal, Plagava . — 1

v 60,0 347 3% Licocene PP MA 7452

* Os teores (m/m) de aditivos estiio presentes em todas as composicies,

Preparacion de las muestras: Después de la preparacion de los composites, estos, en forma de borra,
fueron molidos en molino P2005G 20 CV, de la fabricante Primotécnica Mecanica e Eletricidade Ltda. (Maua, SP,
Brasil), con 3 cuchillas rotativas, 2 cuchillas fijas y tela con huecos de @8mm. Posteriormente, las muestras fueron
inyectadas utilizando una maquina modelo PIC-BOY 22, del fabricante Petersen & Cia Ltda. (Sorocaba, SP, Brasil),
con capacidad de inyeccién de 22 g de poliestireno. El tiempo total del ciclo de inyeccion fue de 30 s y las temperaturas
utilizadas en las zonas 1 (pico), 2y 3 fueron de 210°C, 210 °Cy 180 °C, respectivamente.

Ensayo de analisis térmico: Para analisis térmico fueron ejecutados ensayos en aparato modelo STA 449 F3
Jupiter de Netzsch en atmdsfera de N, tasa de calentamiento de 10 °C/min, en el rango de 25 a 800 °C y los datos
tratados con auxilio del software Proteus y Origin 8.

Resultados y Discusion

2.1 Analisis de las propiedades térmicas

La Fig. 1 presenta las curvas de pérdida de masa y la primera derivada de la TG con relacion a la temperatura del
PPpuro, de este después del procesamiento y del PP con todos los aditivos de procesamiento y compatibilizacion
utilizados en la preparacion de los composites.
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Figura 1 — llustraciones de los resultados: a) Curva de pérdida de masa en funcién de la temperatura para el PPpuro,
PPpuro procesado y PPaditivado. b) Curva de la primera derivada de la TG para el PPpuro, PPpuro procesado y
PPaditivado

Conforme presentado en la Fig. 1 es posible verificar que el procesamiento (PPprocesado) reduce la
temperatura inicial de degradacion del PP, probablemente, debido al rompimiento de cadenas en funcién del
cizallamiento ocurrido durante el procesamiento™™ y que su aditivacién (PPaditivado) aumenta la estabilidad térmica
de este, incluso después del procesamiento con los mismos parametros de proceso, debido a la estabilizacion térmica
generada por los aditivos, principalmente del antioxidante térmico. En la literatura, se verifica que el mayor pico de
degradacion del PP se refiere a la degradacion de enlaces saturados e insaturados de los atomos de carbono y que
un Unico pico y el desplazamiento para mayores temperaturas indican una buena dispersion de los aditivos en la
matriz!**4,

En la Tabla 2 son presentadas las temperaturas de inicio de degradacion térmica a 5% de pérdida de masal®
y posteriormente con 10% y la Fig. 2 la ilustracion del detalle del grafico de pérdida de masa en funcién de la
temperatura para las mismas fibras. Se observa que la fibra de piasava posee una estabilidad térmica mayor que las
demas fibras y la fibra de cambara posee una mayor cantidad de agua en su composicion, hecho confirmado en la Fig.
3.

En la Tabla 3 son presentadas las fracciones de componentes presentes en las fibras y en la Fig. 3 la ilustracion de
la pérdida de masa en funcion de la temperatura con detalle de las fases de estos componentes. Segun estudios la
pérdida de masa en la temperatura de hasta 150 °C es atribuida a la pérdida de agua en regiones inter e intra —
moleculares, entre 200 y 260 °C ocurre la degradacion de la hemicelulosa, entre 240 y 350 °C de la celulosa, entre 280
a 500 °C de la lignina y a partir de 500 °C ocurre la carbonizacion de las fibrast® ¥, Las fibras de piasava y coco
presentaron mayores contenidos de residuos, lo que es atribuido a la mayor cantidad de componentes inorganicos, que
no sufren descomposicion hasta 800 °C'®l. Se percibe ademas, una
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acentuada pérdida de masa, en todas las fibras, a partir de los 200 °C, indicando que la temperatura ideal de
procesamiento debe ser inferior a estal*?, siendo que, en este trabajo, los composites fueron procesados a 190 °C.

Tabla 2 - Temperatura de inicio de degradacion para 5% de
pérdida de masa, temperatura de degradacién térmica para 10%
de pérdida de masa y maxima temperatura de degradacién de
las fibras de cambaré, coco, sisal y piasava.

Tipa de fibea

Fibra de cambard
Fibra de coco

Fibra de sisal

Fibra de plagava

Temperatura de iniclo de

degradagio a 5% (°C)

Temperatura de
degradagio a 10% (°C)
110,7
2099

2089

236,2

Mixtmn temperntura de
degradagio (°C)

334,3
3210
J38.5

3486
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Figura 2 - llustracion con detalle de la pérdida de
masa en funcion de la temperatura para las fibras de

cambard, coco, sisal y piasava.

Tabla 3 - Fracciones de masa de agua, hemicelulosa, celulosa,
lignina, carbonizada y residual para las fibras de cambard, coco,
sisal y piasava.
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Figura 3 - llustracion de la pérdida de masa en
funcion de la temperatura con detalle de las
fases de componentes para las fibras de cambara,
coco, sisal y piasava.

En la Tabla 4 y en la Fig. 4 son presentadas las temperaturas de degradacion y la ilustracion de los picos de
temperatura de los composites en comparacién al PPpuro, siendo posible observar que los composites no presentan
solamente una etapa de descomposicion, como el PP, sino dos picos distintos. Segun estudios, el primero corresponde
a la degradacion de la celulosa y de la lignina presente en las fibras y el segundo de los enlaces saturados e
insaturados, pertenecientes a la matriz polimérica™® .

La temperatura de degradacion maxima (Tam) ocurrid en la siguiente secuencia, primeramente de las fibras (Tabla
2), después del PP (Figura 1b) y por ultimo de los composites (Tabla 4, 2° pico de degradacidn), siendo esta de
manera creciente, lo que indica una buena interaccién entre la fibra y la matriz polimérical *. Las mayores
temperaturas de inicio de degradacién de los composites con relacion a las fibras, son ocasionadas por la proteccion
de las fibras por la matriz polimérica (PP), presente en los composites™!. Los mayores valores para las Tam de los
composites en relacion al PPpuro apuntan la buena interaccion fibra-matriz de los composites y la mejoria de la
estabilidad térmica de estos, incluso con mayores contenidos de fibra en los composites (40 y 60%, m/m).
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Los composites obtenidos con fibras de coco y sisal presentaron equivalentes temperaturas de
degradacion maximas, no ocurriendo variacion con los diversos contenidos de las fibras, demostrando buena
dispersion entre la fibra y la matriz, para ello, son recomendados por los autores de este articulo otros estudios con el
analisis de esta interaccion.

Tabla 4 - Temperaturas de inicio de degradacion a 5% de
pérdida de masa y maxima degradacién en los 1° y 2°
picos para los composites y el PPpuro.
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Figura 4 - |llustracion dela temperatura maxima
de degradacion en el 1°y 2° picos de los composites y del
PPpuro.

Conclusion

Este trabajo demuestra la viabilidad del uso de elevados contenidos de fibras naturales vegetales en la
preparacién de composites ecologicamente amigables. Los resultados mostraron que hubo el aumento de la
estabilidad térmica de los composites en todos los contenidos de fibras, siendo que, este aumento fue de hasta 21
°C para el composite con fibra de cambara con 60%, m/m. la aditivacion, incluso de los agentes de acoplamiento,
fueron adecuadas y aumentaron la estabilidad térmica de la matriz polimérica, para el uso de esta, en la preparacién
de los composites. EI aumento de la estabilidad térmica con el uso de las fibras naturales, para los mismos
contenidos, fue mas acentuada para la fibra piasava, seguida del cambard e igualmente para sisal y coco.
Posiblemente el aumento de la estabilidad térmica fue provocado por los diferentes contenidos de masa residual y
lignina presente en las fibras.
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