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Resumo

O presente trabalho teve por objetivo investigar o comportamento sob fadiga de compósitos de polipropileno (PP) com reforços híbridos de fibra de coco (Fco) e talco (T), compatibilizados através da adição de PP-g-MA. Os compósitos foram preparados em uma extrusora de dupla rosca co-rotacional e as variáveis avaliadas foram as concentrações total e relativa de FCo e T. A partir da avalição das propriedades de curta duração (tração), optou-se por estudar o comportamento em fadiga do compósito híbrido com 30% de FCo e 20% de T e de seus compósitos referências. Os ensaios de fadiga foram conduzidos sob tensão-tensão em duas frequências diferentes, 3 e 6 Hz, e a superfície de fratura de fadiga foi analisada por microscopia eletrônica de varredura (MEV). Os resultados indicaram que a vida em fadiga do compósito híbrido é superior ao de seus compósitos referências, em ambas as frequências avaliadas.
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INTRODUÇÃO


O crescente interesse acadêmico e industrial por novas tecnologias que atendam cada vez mais às exigências ambientais tem sido assunto de diversos trabalhos. A utilização de fibras vegetais como uma alternativa na substituição de fibras sintéticas em compósitos poliméricos, atende a esta nova exigência, pois muitas destas fibras são consideradas resíduos industriais, principalmente do setor alimentício que, caso não sejam utilizadas adequadamente, se tornam um problema ambiental (1- 4).


Como principais vantagens da utilização de fibras vegetais pode-se citar: baixo custo, baixa densidade, menor abrasividade aos equipamentos de processamento, o fato de não serem tóxicas, serem biodegradáveis e apresentarem resultados adequados de resistência mecânica (1-4).


No entanto, a utilização destas fibras apresenta algumas dificuldades, entre as quais, estão: a distribuição e transporte das mesmas para os grandes centros industriais e a reprodutibilidade de suas propriedades. Além disso, o fato de tais fibras degradarem em temperaturas superiores a 200°C limita os polímeros nos quais estas podem ser incorporadas. Dentre as fibras vegetais comumente utilizadas como reforço em polímeros, a fibra de coco (FCo) apresenta estabilidade térmica mais elevada, devido ao seu elevado conteúdo de lignina. Neste sentido, o polipropileno (PP) se torna uma matriz polimérica viável. No entanto, as fibras e o PP são incompatíveis. Para aumentar a adesão, proporcionando uma transferência de tensão adequada, agentes compatibilizantes (C) são usualmente adicionados. O mais utilizado é o polipropileno graftizado com anidrido maleico (PP-g-MAH) (1-4).


Estudos mostram que, quando devidamente aderida à matriz, a FCo promove o aumento da propriedade de resistência mecânica, tanto em tração como em flexão (3, 4), assim como ganhos significativos na vida em fadiga (5, 6). No entanto, os aumentos obtidos no módulo elástico são poucos expressivos. Uma possível alternativa para aumentar a eficiência de reforço da FCo em compósitos poliméricos, seria a hibridização através da adição de um outro agente de reforço, que apresente características complementares àquelas apresentadas pela FCo, como por exemplo o talco (T). Cargas minerais lamelares que quando adicionadas ao PP, promovem aumentos expressivos no módulo elástico, porém pouco altera a resistência à tração. Com isso, um balanço adequando entre as principais características de cada agente de reforço, pode ser alcançando através da hibridização (7-8).

Nos diversos setores industriais, nos quais tais compósitos tem potencial de aplicação, o desempenho, sob fadiga, torna-se fundamental. Portanto, o presente trabalho tem por objetivo investigar o comportamento sob fadiga de compósitos de PP com reforços híbridos de fibra de coco e talco, compatibilizados através da adição de PP-g-MAH.
MATERIAIS E MÉTODOS

Materiais

A matriz do compósito foi preparada através da mistura física de duas resinas de PP isotático homopolímero, ambas fabricadas pela Braskem, na proporção 3 (HP 648S) para 1 (HS 550K), densidade média de 0,905 g/cm3. Para a estabilização adicional da matriz, utilizou-se 0,2% em massa, de antioxidantes primário e secundário (0,2% Irganox 1010 e 0,4% Irgafos 168).


A fibra de coco (FCo) foi doada pela Inbrasfama, fornecida em uma distribuição de tamanho de 1,6 (Lw/Ln), in natura (sem tratamento químico).

O talco ultrafino (T) utilizado foi fornecido pela empresa Magnesita S.A., sob o código GM-5, com d50 = 1,2 µm. Para uma melhor mistura dispersiva e distributiva do reforço de talco (T) nos compósitos, optou-se por preparar um concentrado de 40% de talco, em peso, para posterior mistura para preparação dos compósitos.

O agente compatibilizante (C) utilizado foi o PP-g-MAH, sob o código Polybond 3200, com conteúdo nominal de anidrido maleico graftizado em PP de 1 %, fornecido pela empresa Crompton Uniroyal Chemical.

Métodos

Os compósitos foram preparados em uma extrusora dupla-rosca co-rotacional Werner & Pfleiderer, modelo ZSK-30, com diâmetro de 30 mm e L/D=35.


A Tab. 1 apresenta as composições dos compósitos estudados sob fadiga. As condições de extrusão foram: perfil de temperatura: 170, 180, 180, 190, 185°C e rotação da rosca de 200 rpm. A sequência de adição dos componentes foi a seguinte: o PP, o compatibilizante e o concentrado de talco, foram adicionados ao funil principal da extrusora e a FCo no alimentador lateral.
Tabela 1: Composição nominal, em massa, das formulações estudadas.

	Nomenclatura
	% de PP
	% de FCo
	% de T
	% de C

	PP/20FCo/2C
	78
	20
	-
	2

	PP/30FCo/3C
	67
	30
	-
	3

	PP/40FCo/4C
	56
	40
	-
	4

	PP/20T
	80
	-
	20
	-

	PP/30T
	70
	-
	30
	-

	PP/40T
	60
	-
	40
	-

	PP/20FCo/20T/2C
	58
	20
	20
	2

	PP/30FCo/20T/3C
	47
	30
	20
	3

	PP/40FCo/20T/4C
	36
	40
	20
	4



Os corpos de prova foram moldados por injeção em uma injetora Arburg Allrounder (270 V/300-120) segundo a norma ASTM D638. As condições de injeção foram: perfil de temperatura: 175,180, 180, 190 e 190°C; pressão de injeção: 450 bar, temperatura de molde: 50 °C e tempo de resfriamento: 30 s.


Os ensaios de tração foram realizados em uma Máquina Universal de Ensaios MTS – Bionix (servo-hidráulica), a uma velocidade de 5mm/min.


Os ensaios de fadiga foram realizados sob controle de tensão, em tração-tração, (MTS – Bionix). A fim de se obter as curvas S-N, foram ensaiados 3 corpos de prova para cada amplitude de tensão aplicada, nas frequências de 3 e 6 Hz.


As superfícies fraturadas nos ensaios de fadiga, foram previamente recobertas com uma fina camada de ouro e avaliadas por microscopia eletrônica de varredura (MEV), em um microscópio da marca Philips, modelo XL 30 – TMP.

RESULTADOS E DISCUSSÃO

A Tab. 2 apresenta os resultados do ensaio de tração dos compósitos de PP com reforço híbrido de FCo e talco, em comparação com às propriedades dos seus compósitos referências, com apenas FCo ou talco e da matriz de polipropileno.
Tabela 2: Resultados dos ensaios de tração dos compósitos de PP.

	Composições
	Módulo (GPa)
	Resistência a Tração (MPa)

	PP
	1,29 ± 0,02
	30,31 ± 0,18

	PP/20FCo/2C
	2,10 ± 0,02
	32,88 ± 0,12

	PP/30FCo/3C
	2,41 ± 0,02
	36,67 ± 0,23

	PP/40FCo/4C
	2,83 ± 0,01
	40,13 ± 0,92

	PP/20T
	2,83 ± 0,05
	31,06 ± 0,11

	PP/30T
	3,50 ± 0,09
	32,27 ± 0,19

	PP/40T
	4,53 ± 0,04
	33,08 ± 0,20

	PP/20FCo/20T/2C
	3,59 ± 0,13
	33,31 ± 0,79

	PP/30FCo/20T/3C
	3,90 ± 0,02
	37,15 ± 0,45

	PP/40FCo/20T/4C
	4,44 ± 0,02
	36,66 ± 0,38



Na Tab. 2 observa-se que, a adição de cada um dos reforços ao PP, conduz a comportamentos opostos, isto é, a adição de crescentes concentrações de FCo, produz um aumento expressivo na resistência à tração e  altera o módulo elástico, de modo significativo, porém este aumento, com o aumento das concentrações de fibras, é pequeno. No entanto, a adição de crescentes concentrações de T, leva a ganhos pouco expressivos em termos de resistência à tração, porém o módulo elástico atinge valores de até 3,5 vezes o módulo elástico do PP.

A partir dos resultados do ensaios de tração nos compósitos híbridos, observa-se que a adição de T, propiciou o aprimoramento as propriedades de módulo elástico, sem alterar as propriedades de resistência à tração, já atingidas pela presença da FCo. Como isso, pode-se dizer que um dos objetivos de se produzir um compósito híbrido foi atingido, pois foi possível aprimorar as propriedades deficientes de um agente de reforço através das propriedades do outro.


A partir da discussão dos resultados de tração, optou-se por avaliar a vida em fadiga do compósito híbrido PP/30FCo/20T/3C, pois este apresenta ganhos adequados nas propriedades mecânicas de curta duração. Avaliou-se também a vida em fadiga dos compósitos referências PP/30FCo/3C e PP/20T, e da matriz.


A Fig. 1 apresenta resultados dos ensaios de fadiga, onde observa-se que, em todos os pontos aqui avaliados, os compósitos apresentaram uma vida em fadiga superior àquela apresentada pela sua matriz (PP). No entanto, as linhas de tendência das curvas S-N indicam que, para números de ciclos elevados, todos os compósitos aqui avaliados, apresentariam uma vida em fadiga inferior à observada pelo PP. Observa-se também que, somente o PP apresenta limite de resistência à fadiga.

Quando se avalia a vida em fadiga entre os compósitos, o compósito híbrido apresentou uma vida em fadiga superior a dos seus compósitos de referência, em todos os pontos avaliados. No entanto, em números de ciclos elevados, a tendência da curva indica que este comportamento se inverte, isto é, o compósito híbrido apresentaria uma vida em fadiga inferior a de seus compósitos referências.
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Figura 1: Curvas S-N de fadiga em tração (3 Hz) de PP e seus compósitos.


Durante os ensaios de fadiga observou-se que, o tipo de falha do PP foi diferente dos seus compósitos. Isto é, o PP apresentou fadiga por falha térmica com formação de um pescoço e, então, escoamento do material até a ruptura, como observado na Fig. 2a(I). Os compósitos, com FCo (Fig. 2b) e com fibra de coco e talco (Fig. 2c), apresentaram fadiga por falha mecânica com fratura frágil, isto é, ausência de empescoçamento (aparentemente sem deformação plástica).
[image: image2.jpg]



Figura 2: Tipos de falha do (a) PP, (b) PP/30FCo2/3C e (c) PP/30FCo2/20T/3C, em amplitudes de tensão de (I) a 15 MPa e (II) a 10 MPa.

Quando se reduz a tensão aplicada, o calor gerado a cada ciclo reduz também, o que levou a mudança no tipo de falha do PP, de térmica para mecânica (Fig. 2aII). Nos compósitos, a redução da amplitude de tensão leva ao aumento da área de início e crescimento da trinca (região esbranquiçada da Fig. 2b e 2c) e consequentemente a redução da região que corresponde à ruptura final do compósito (região de aspecto brilhoso). Para uma análise mais detalhada, micrografias obtidas por MEV foram realizadas nos compósitos PP/30FCo/3C submetidos à fadiga na amplitude de tensão de 10 MPa (Fig. 3).

(a)[image: image3.jpg]


   (b)[image: image4.jpg]



Figura 3: Micrografias de MEV do compósito PP/30FCo/3C submetidos à fadiga em amplitude de tensão de 10 MPa (a) região de início e propagação de trinca e (b) falha abrupta.


Através da análise da Fig. 3, observa-se que, nas regiões de início e crescimento da trinca (região esbranquiçada), a matriz polimérica sofreu deformação plástica e as fibras estão desacopladas e arrancadas da matriz (Fig. 3a), indicando que o carregamento cíclico provocou a falha por deformação plástica do compósito, iniciando a trinca. Quando esta trinca atingiu um tamanho crítico, o material falha abruptamente, levando a uma fratura com ausência de consideráveis deformações plásticas da matriz polimérica, ou seja, fratura frágil (Fig. 3b).

Quando se avalia a vida em fadiga do PP em diferentes frequências de solicitação cíclica (3 e 6 Hz), tal como apresentado na Fig. 4, pode-se observar a que principal diferença é o limite de resistência à fadiga, consideravelmente, maior quando o PP é solicitado em frequências menores, comportamento explicado pela natureza viscoelástica dos polímeros, que gera a formação de histerese na curva de tensão-deformação. Menores frequências de carregamento proporcionam tempos maiores para que o calor gerado seja dissipado, diminuindo o efeito de aquecimento e consequentemente, escoamento do PP.

Os mesmos efeitos de frequência foram observados em todos os compósitos aqui avaliados, tal como apresentado nas Fig. 4b. Isto é, quando os compósitos foram solicitados em frequências de carregamento maiores (6 Hz), todos apresentaram curvas S-N inferiores as àquelas obtidas a 3 Hz de frequência de carregamento.
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Figura 4: Curvas S-N do (a) PP e (b) do compósito PP/30FCo2/20T/3C, em duas frequências de carregamento (3 e 6 Hz).
CONCLUSÕES

Os compósitos PP/20T, PP/30FCo/3C e PP/30FCo/20T/3C apresentaram números de ciclos para falha sob fadiga superiores àqueles apresentados pela matriz de PP. No entanto, as curvas de tendência de fadiga S-N indicam que a resistência limite de fadiga de todos os compósitos aqui avaliados apresentam vida útil sob fadiga inferior à observada pela matriz de PP.

Análise de superfície de falha mostrou que, apenas a matriz de PP fadiga por falha térmica, enquanto que os compósitos apresentaram fratura frágil. No entanto, a análise de microscopia eletrônica de varredura (MEV) mostrou que há deformação plástica da matriz na região de inicio e propagação da trinca e seguida por fratura frágil.
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STUDY ON FATIGUE LIFE OF HYBRID COMPOSITES OF POLYPROPYLENE REINFORCED WITH COCONUT FIBER AND TALC
ABSTRACT

The objective of this study was to investigate the fatigue behavior of PP composites with hybrid reinforcement of coconut fiber and talc and compatibilized with maleated PP. The composites were prepared in a corrotaing twin screw extruder with varying total and relative concentrations of coconut fiber and talc. Based upon the short-term tensile properties characterization of the various hybrid composites, we chose to study the fatigue behavior of hybrid composite with 30% coconut fiber and 20% talc composites and their references. Fatigue was conducted under tension-tension at two different frequencies, 3 and 6 Hz. The fatigue fracture surface was analyzed by scanning electron microscopy (SEM). The results indicated that the fatigue endurance limit of the hybrid composite is greater than that of its composite references in both frequencies evaluated.
Key-words: hybrid composites, PP, natural fiber, mineral filler, fatigue behavior.

