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RESUMO 

Neste trabalho avaliou-se a potencialidade do emprego de uma argila 

esmectitica como carga para o polipropileno. Utilizou-se um misturador interno 

acoplado a um Redmetro de torque System 90 da Haake-Buchler para produzir os 

compositos de PP/argila com teores de carga variando de 0 a 40% em peso. 

Propriedades mecanicas (resistencia a tracao, alongamento na ruptura, modulo elastico e 

dureza) e termicas (Tm, Tc e gc) foram determinadas e os resultados mostram que o teor 

otimo de carga e de 10% em peso. Investigou-se o efeito de modiflcacoes acidas na 

carga para o teor de carga otimizado. Para tanto, utilizou-se os acidos cloridrico e 

sulfurico em concentracoes de 2,5, 5; 10; 15 e 25% em massa e as propriedades acima 

mencionadas determinadas. Os melhores resultados foram obtidos para a carga tratada 

com acido cloridrico a 10% pois, neste caso, houve um decrescimo significativo no teor 

de ferro, aluminio e magnesio da argila, sem grandes perdas nas propriedades mecanicas 

e termicas do composite. 



ABSTRACT 

In this work, the potential application of a smectite clay as a filler to 

polypropylene was investigated. A Haake-Buchler System 90 Torque Rheometer 

operating with an internal mixer accessory was used to produce PP/clay composites at 0-

40% w/w filler content. Mechanical (tensile strength and elongation at break, elastic 

modulus and hardness) and thermal (Tm, Tc, gc) properties were determined and the 

results showed optimum filler content to be 10% . The effect of an acid modification of 

the filler was investigated for the optimized filler content Hydroclhoric and sulphuric 

acid concentrations of 2.5, 5, 10, 15 and 25% w/w were employed and the properties 

mentioned above determined The best results were obtained for the 10% HC1 treated 

clay as in this case there was a significant decrease on iron, aluminum and magnesium 

contents of the clay without much loss on the mechanical and thermal properties of the 

composite 
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1. INTRODUCAO 

As pesquisas na area de compositos polimericos tern crescido muito nos 

ultimos anos. Nesta area, maior atencao vem sendo dada aos compositos com matriz 

termoplastica pelo fato de que os termoplasticos apresentam menor densidade, 

capacidade de processamento em grandes volumes, maior facilidade de moldagem em 

forma complexas e possibilidade de reciclagem primaria e secundaria, quando 

comparados aos termofixos (PINHAO, 1990). 

Dentre os varios estudos realizados com compositos termoplasticos, aqueles 

com cargas minerals tern se tornado cada vez mais frequente (DECKER, 1991). O 

grande consumo deste tipo de carga pode ser atribuido ao fato de que a incorporacao de 

cargas minerals favorece a obtencao de materials com boas propriedades mecanicas, 

termicas e termomecanicas a custos relativamente baixos (SHEN et al., 1993, 

DENAULT & VU-KHANFL1988). Portanto, a necessidade de desenvolver materials 

compositos com boa relacao custo^eneficio tern resultado no estudo da viabilidade e 

conveniencia da utilizacao de cargas nao convencionais. Com base nisto, o Grupo de 

Pesquisa de Polimeros do DEMA/CCT/UFPB, vem estudando a influencia de cargas 

minerals regionais como: atapulgita, mica, caulim e carbonato de calcio nas propriedades 

dos termoplasticos. O primeiro estudo foi realizado por RABELLO (1989) que avaliou 

as potencialidades da atapulgita como carga para o polipropileno. Dando continuidade 

ao estudo de Rabello, LARANJEIRA (1992) avaliou o efeito do tratamento superficial 

da atapulgita nas propriedades mecanicas do polipropileno. Um outro estudo foi 
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realizado por SILVA (1992) que investigou compositos de polietileno de baixa 

densidade com atapulgita e avaliou o efeito do tratamento acido (cloridrico e nitrico) na 

carga nas propriedades mecanicas dos compositos. RAMOS (1994), estudou o efeito da 

atapulgita no envelhecimento de compositos a base de polipropileno moldados por 

injecao. Mais recentemente PINTO (1994) estudou o efeito do tratamento superficial da 

mica nas propriedades mecanicas e termomecanicas de compositos polipropileno/mica, e 

avaliou tambem o efeito do tamanho de particulas de mica nas propriedades destes 

compositos. 

Dando continuidade aos estudos realizados nesta area, objetivou-se neste 

trabalho, avaliar as potencialidades de uma argila esmectitica como carga para o 

polipropileno, visto que esta se encontra em grande abundancia na regiao, 

especificamente, no Estado da Paraiba (distrito de Boa Vista, municipio de Campina 

Grande), e com custos inferiores as demais cargas regionais como caulim, atapulgita e 

mica. Para tanto, inicialmente deteirninou-se o teor otimo de carga a ser incorporada ao 

polipropileno em estudo. Objetivou-se tambem, avaliar o efeito do tratamento desta 

carga com os acidos cloridrico e sulfurico de diferentes concentracoes nas propriedades 

mecanicas e termicas dos compositos de polipropileno/argila esmectitica com teor de 

carga otimizado. 
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2. REYISAO DA LITERATURA 

2.1 Introducao 

Este capitulo foi dividido em tres partes principais. A primeira trata de: 

a) compositos polimericos, b) polimeros geralmente utilizados como matriz para 

compositos; sendo dada maior atencao ao polipropileno que foi o polimero usado como 

matriz polimerica neste estudo e c) cargas minerals comumente incorporadas a polimeros 

como agente de reforco (carga ativa) ou redutor de custos (carga inerte). A segunda 

parte diz respeito aos fatores que afetam as propriedades de um composite. A terceira 

parte esta relacionada com a literatura sobre compositos de polipropileno/cargas 

minerals, visando enfatizar e discutir os principais artigos sobre o assunto, os quais 

servirao de base para a discussao dos resultados obtidos neste trabalho. Devido a 

pequena quantidade de trabalhos feitos sobre a utilizacao de argilas esmectiticas como 

carga para termoplasticos, atencao especial sera dada aos compositos de poliolefinas 

carregadas com cargas minerals tais como mica, talco, carbonato de calcio, caulim, 

sepiolita e atapulgita. 
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2.2 Fundamentos Teoricos 

2.2.1 Compositos Polimericos zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

Compositos sao definidos como uma combinacao fisica de dois ou mais 

materiais, para produzir um sistema multifasico com propriedades diferentes das dos 

componentes individuals, onde cada um permanece com suas caracteristicas 

(FELDMAN, 1990) Um composite polimerico e constituido por uma fase continua, ou 

matriz polimerica, e uma fase dispersa que e a carga, a qual pode ser de diferentes 

formas estruturais: esferica (particulada), lamelar (plaqueta) e fibrosa ou acicular 

(cilindrica). Os componentes de um composite nao devem dissolver-se, ou fundir-se na 

faixa de temperatura de processamento do polimero (CASTELLANOS, 1987). 

Compositos polimericos tambem podem ser definidos como uma classe de 

materiais heterogeneos em uma escala microscopica (e as vezes, em escala 

macroscopica), multifasico, em que um dos componentes, descontinuo, da a principal 

resistencia ao esforco (componente estrutural), e o outro, continuo e o meio de 

transferencia desse esforco (componente matricial ou matriz) (NUNES, 1989). 

Grande atencao esta sendo dada aos materiais compositos tanto do ponto de 

vista de propriedades fisicas quanto ao ponto de vista economico Com base nisto a 

escolha de materiais a serem utilizados como matriz e como carga e fundamental. Os 

compositos polimericos so apareceram em larga escala na primeira metade do seculo 

XX, com o advento da producao comercial de algumas resinas plasticas. Inicialmente 

essas resinas foram reforcadas com fibras naturais, como madeira, tecido, serragem, 

entre outras. A partir de 1940, apos o desenvolvimento da fabricacao de fibras de vidro, 
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o uso de compositos polimericos/fibras de vidro teve um impulso muito grande e deu 

origem a era dos materiais compositos avancados. O periodo pos - segunda guerra 

mundial proporcionou um grande avanco no uso dos compositos, principaimente nas 

industrias aeroespacial, aeronautica, automobilistica, naval e eletroeletronica 

(HAGE JR, 1989). 

Nos dias atuais a conjugacao de propriedades atraves de materiais 

compositos, atingiu tamanha importancia que o futuro das aplicacoes de materiais esta 

baseado no desenvolvimento dos compositos. Estes materiais sao os responsaveis pelo 

grande consumo de cargas minerals como, carbonato de calcio, talco, mica, caulim e 

varios silicatos (MAITI & LOPEZ, 1992). 

A incorporacao dessas cargas ao polipropileno tem aumentado, 

principaimente em aplicacoes onde grande rigidez e estabilidade dimensional a elevadas 

temperaturas sao requeridas, e mais importante, com um acompanhamento da reducao 

de custos. Alem do mais, elevado modulo e resistencia especifica, em reiacao aos 

materiais tradicionais como os metais, sao obtidos pela incorporacao de cargas a 

polimeros. Isto e um fator de grande importancia, principaimente nas industrias acima 

mencionadas (HULL, 1981). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

2.2.2 Matriz Polimerica 

A matriz polimerica representa a superficie final do artefato, determinando 

importantes propriedades como resistencia a agentes quimicos, comportamento termico 

e eletrico, aparencia superficial e capacidade de transferir as tensoes recebidas para a fase 

dispersa. Os materiais utilizados como matriz polimerica em compositos podem ser do 

tipo termoplastico, termofixo ou elastomero. Dentre estes, os termoplasticos sao muito 
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empregados, sendo as poliolefinas, o poli (cloreto de vinila), as poliamidas, o 

policarbonato, o poli (tereftalato de etileno) e poli (tereftalato de butileno) os mais 

utilizados, embora, de uma forma geral, todos os termoplasticos comercialmente 

disponiveis sejam usados em compositos (GACHTER & MULLER, 1985, 

FREIRE, 1992). 

O grande interesse em se utilizar termoplasticos como matriz para 

compositos, diz respeito a sua baixa densidade, capacidade de processamento em 

grandes volumes (possibilidade de moldagem por extrusao e injecao), maior 

confiabilidade na reproducao das pecas, boa tenacidade e possibilidade de reciclagem 

primaria e secundaria destes materiaiszyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA (PrNHAO, 1990, MIJOVIC, 1989, 

WORTHY, 1987) Este ultimo fator e de grande relevancia nos dias atuais, quer seja em 

funcao da preservacao do meio ambiente, quer seja em funcao da reducao dos custos 

para obtencao de novos artefatos. 

A estrutura dos materiais termoplasticos e constituida de macromoleculas 

formadas a partir de ligacoes covalentes e coesas entre si por fracas interacoes 

intermoleculares Esta ultima caracteristica estrutural, limita a temperatura de uso destes 

polimeros comparando-se com outros tipos de materiais, como por exemplo, os 

termofixos, os metais e as ceramicas (RABELLO, 1989) Entretanto, quando estes sao 

adequadamente aditivados estas limitacoes podem ser miriimizadas. Por exemplo, a 

incorporacao de cargas a termoplasticos, gerando os compositos termoplasticos, 

favorece a obtencao de materiais com ampla faixa de rigidez, elevada resistencia 

mecanica e termica, boa estabilidade dimensional e tenacidade, alem de reduzir a 

permeabilidade a gases e liquidos, elevando os termoplasticos aos padroes de 
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desempenho de plasticos de engenharia. e ampliando suas faixas de aplicacao 

(DEANTN, 1981; RAMOS, 1994). 

Existem varios criterios utilizados na selecao de um termoplastico a ser 

utilizado como matriz para compositos. Dentre eles, o custo, a densidade e a facilidade 

de processamento sao de grande importancia. Com base nisto, a matriz termoplastica 

selecionada para este estudo foi o polipropileno, que e um polimero muito utilizado 

industrialmente devido a sua resistencia a produtos quimicos e a umidade, alem de poder 

substituir materiais mais caros e possuir um dos valores mais baixos de densidade 

(0,902 - 0,905 g/cm3), em relacao a outros termoplasticos (NEUMANN, 1977; 

DOAKetal. , 1986). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

2.2.2.1 Polipropileno 

O polipropileno foi produzido inicialmente em 1950, na forma de liquido 

viscoso (pegajoso). A producao deste polimero na forma de um termoplastico solido 

ocorreu em 1953, quando o professor K. Ziegler e posteriormente o professor G. Natta 

descobriram que certas combinacoes de complexos metalicos alcalinos e halogenetos de 

metais de transicao polimerizam monomeros de forma estereoespeciflca gerando 

polimeros estereoregulares (SCALES, 1990; OGORKLEWICZ, 1970). 

A partir de 1957, os polimeros estereoregulares foram entao produzidos em 

escala industrial, onde o polipropileno na presenca do sistema catalitico estereoespecifico 

(tipo Ziegler - Natta) ganhou novas aplicacoes no mercado, em virtude da maior rigidez, 

maior facilidade de moldagem, maior resistencia mecanica, quimica e eletrica e maior 

resistencia a oxidacao, provocadas pela maior quantidade de material potencialmente 
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cristalizavel apresentada pelo polipropileno isotatico em comparacao ao polipropileno 

atatico (OGORKIEWICZ, 1970; JJEBERMAN & BARBE, 1985). A rea<?ao de 

polimerizacao para a obtencao do polipropileno esta apresentada na Figura 1. 

Na estrutura isotatica (Figura 2a), estrutura do polipropileno comercial, os 

grupos metila estao arranjados predominantemente de um mesmo lado do piano da 

cadeia principal, embora haja tambem a presenca de pequenas quantidades destes grupos 

arranjados alternadamente e aleatoriamente ao longo da cadeia, nas formas sindiotatica e 

atatica, respectivamente (Figura 2b e 2c) (ODIAN, 1981, RUDIN, 1992). A forma 

sindiotatica tern propriedades similares as da forma isotatica, mas so ocorre em pequenas 

quantidades no processo de polimerizacao. A forma atatica, por outro lado, e indesejavel 

por conferir ao polimero propriedades pouco utilizaveis, reduzindo sua resistencia 

mecanica e estabilidade dimensional entre outras. Durante a sintese do PP isotatico, 

sempre ocorre a formacao da estrutura atatica (em torno de ± 6%) que e extraida do 

polimero na etapa de purificacao e vendida para fabricacao de colas e adesivos 

(SCALES, 1990). 

Desde a sua introducao e comercializacao, o polipropileno isotatico 

estabeleceu-se em aplicacoes que requeriam uma boa combinacao de resistencia 

mecanica, rigidez, resistencia ao calor, resistencia quimica e facilidade de fabricacao 

(OGORKIEWICZ, 1970; SCALES, 1990). Para atingir a todos estes objetivos, o 

polipropileno e utilizado em combinacao com estabilizantes, agentes antiestaticos, 

agentes retardantes de chama e cargas, entre outros. Os estabilizantes sao usados para 

protecao contra a degradacao, pois como a maioria dos termoplasticos, o polipropileno e 

susceptivel a degradacao quando exposto a luz, oxigenio e calor, apresentando 

degradacao foto-oxidativa, com perda de algumas propriedades mecanicas, tais como 
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resistencia ao impacto e resistencia a tracao (AGNELLI et al., 1991). Isto e devido a 

presen?a de carbonos terciarios na estrutura do PP e tambem a residuos metalicos dos 

catalisadores empregados que aceleram a sua degradacao quando da armazenagem, 

processamento, conformacao, uso e exposicao ambiental (KOEKOTT, 1989, 

SCHODENBUNG, 1988) 

Figura 1 - Reacao de polimerizacao do propileno 

O polipropileno isotatico tern provado ser um material extremamente versatil 

com largos usos em muitos setores da industria. Intrinsecamente ele tern uma 

combinacao muito util de propriedades e o constante esforco de produzir polimeros, 

adequados a fins especificos tem aumentado seu campo de aplicacao. Uma notavel 

descoberta nos anos 60 foi a introducao de copolimeros os quais melhoram fortemente a 

resistencia ao impacto especialmente a baixas temperaturas, sem significante reducao na 

dureza. 

Nos ultimos anos, o uso de polipropileno reforcado e carregado tem 

aumentado, principaimente em aplicacoes requerendo grande rigidez e estabilidade 

dimensional a temperaturas elevadas se comparadas aos polimeros basicos. Assim como 

os copolimeros possibilitam ao polipropileno estender suas aplicacoes a baixas 

temperaturas de servico (inferiores a 0°C) as formulacoes carregadas e reforcadas sao 

largamente usados em aplicacoes onde as temperaturas sao elevadas (RAMOS, 1994). 
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c) Estrutura Sindiotatica 

Figura 2 - Formas isomericas configuracionais do polipropileno 

O polipropileno carregado e reforcado esta sendo usado em aplicacoes onde 

os metais nao podem ser usados devido a ambientes corrosivos. Bons exemplos destas 

aplicacoes sao os componentes principais do corpo para uma unidade de spray de 

agricultura moldado em polipropileno carregado com talco (REEVES, 1975 ). 
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O polipropileno e facilmente processado por tecnicas convencionais Pode 

ser moldado por injecao, extrusao ou compressao A moldagem por compressao, embora 

nao economica em escala comercial, pode ser usada para fazer blocos e folhas para 

prototipo de trabalho Este polimero, com sua combinacao de alto peso molecular, 

tenacidade, resistencia a altas temperaturas, rigidez e excelente resistencia ao ataque 

quimico, pode ser usado para uma extensa faixa de aplicacoes, incluindo utensilios 

domesticos, moveis, componentes automotivos, engradados, brinquedos, conexoes, 

tubos, recobrimento de fios, chapas, folhas, tarugos, garrafas, potes, entre outras 

(OGORKIEWICZ, 1970, FERRARO JR, 1990 ) Alem disso, a adicao de cargas, tais 

como carbonato de calcio, talco e mica, ao polipropileno tem recebido consideravel 

atencao para varias aplicacoes de engenharia por causa da sua influencia positiva nas 

propriedades de rigidez (dureza), temperatura de distorcao termica e custo (SFfEN et al., 

1993, DENAULT & VU-KHANH, 1988 ) zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

2.2.3 Cargas 

A palavra carga tem sido geralmente aplicada a todas as substancias inertes, 

naturais ou sinteticas, organicas ou inorganicas que quando adicionadas a polimeros 

provoca a modificacao das caracteristicas fisico-quimicas desses materiais ou reduz os 

custos dos mesmos (DELPFflN, 1991). Desta forma, as cargas podem ser definidas 

como substancias solidas, compostas de particulas insoluveis, nao volateis e inertes aos 

polimeros na faixa de temperatura de processamento dos mesmos. Elas podem ter muitas 

funcoes quando incorporadas a polimeros, como por exemplo, introduzir variacoes no 

volume, melhorar propriedades e reduzir os custos do produto final 

(MUSHACK et a l , 1991). 
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De acordo com a sua acao, as cargas sao geralmente classificadas como 

inertes e ativas No caso de cargas ativas pode-se esperar que a carga influencie nao 

somente o processo de cristalizacao e fusao mais tambem a estrutura e morfologia na 

interacao polimero-carga (RYBNJXAR, 1991). 

As cargas para polimeros, incluem minerals nao-metalicos, pos-metalicos e 

materiais organicos adicionadas em concentracoes acima de 5% sobre um volume base 

da resina. Nas ultimas decadas, o grande consumo de cargas minerals foi destinado a 

obtencao de compositos polimericos. Segundo DECKER (1991), a industria de 

plasticos e a terceira maior consumidora de cargas minerals depois das industrias de 

papel e tinta Elas cobrem uma larga variedade de tamanhos, formas de particulas e 

composicao quimica As formas tem variado de simetricas a irregulares, de granular a 

plaquetas ou mesmo fibrosas e a composicao quimica cobre muitas classes diferentes, 

tais como oxidos, carbonatos e silicatos (MORALES, 1988). As cargas mais comumente 

utilizadas em polimeros sao caulim, carbonato de calcio, talco e mica 

(MUSHACK et al., 1991) 

Estas cargas proporcionam aumento na rigidez, na dureza e, algumas vezes, 

na temperatura de distorcao termica dos polimeros (HAGE JR., 1989, 

MORALES et al., 1992) Algumas cargas minerals como talco, carbonato de calcio e 

caulim sao utilizados geralmente para diluir os custos dos compositos Entretanto, estas 

cargas podem ser consideradas reforcantes sob alguns aspectos O talco, por exemplo, e 

um forte nucleante para o PP provocando aumento na cristalinidade, rigidez e modulo 

em flexao e tracao dos compositos em relacao ao PP puro. Produtos sinteticos como 

silica, dioxido de titanio, alumina trihidratada e negro de fumo (para borracha) sao 

tambem utilizados como carga (DECKER, 1991). 
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A incorporacao de cargas minerals a termoplasticos e uma pratica comum em 

tecnologia de plasticos. Essas cargas melhoram as propriedades fisicas dos polimeros 

virgens, ajudam a reduzir os custos de produtos moldados e tambem na adaptacao do 

material para as qualidades exigidas (XAVIER et al., 1990). Entretanto, o uso de cargas 

e delicado por duas razoes principais. Primeiro, sua acao e muitas vezes especifica a um 

tipo de polimero. Segundo, a carga pode promover uma acao favoravel em uma 

caracteristica particular, enquanto causa efeito adverso em outra. Apesar disto, as cargas 

estao se tornando indispensaveis para muitos materiais plasticos. As cargas particuladas 

tendem a aumentar a rigidez da matriz polimerica, mas podem ou nao aumentar a 

tenacidade ou a resistencia a tracao, dependendo da ductilidade da matriz e do grau de 

adesao na interface carga-matriz (DELPFflN, 1991). 

Freqiientemente a compatibilidade da superficie da carga com o polimero e 

muito baixa. Neste caso a melhor solucao para o problema e promover ligacoes entre a 

carga e a matriz. Isto pode ser feito atraves da modificacao superficial da carga com 

agentes de acoplamento bifuncionais, que sao materiais capazes de reagir com a 

superficie da carga e com a matriz polimerica; modificacao superficial da carga atraves 

de tratamentos acidos, pois isto contribui para o aumento da area especifica das cargas e 

modificacao da propria matriz polimerica, entre outros (MUSHACK et al., 1991). 

A influencia da presenca de cargas particuladas em compositos de matriz 

polimerica nao e importante somente com relacao as propriedades mecanicas. Varias 

outras propriedades fisicas podem ser afetadas pela incorporacao de cargas particuladas, 

como permeabilidade, condutividade termica e eletrica, coeficiente de expansao termica e 

densidade (AHMED & JONES, 1990). A adicao de particulas rigidas a polimeros pode 

produzir um numero de efeitos desejaveis, por exemplo, um aumento na dureza, uma 
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reducao do coeficiente de expansao termica e melhoramento na resistencia a 

fissuramento e tenacidade na fratura (JIAN & YUANFU, 1992). As cargas particuladas 

estao se tornando muito importantes, alem do ponto de vista economico, pois estas 

melhoram o processamento pelo seu efeito na condutividade termica. Carbonato de 

calcio, talco, silica e wolastonita sao minerals com uma elevada condutividade termica. A 

incorporagao desses minerals no composto auxiliara na transferencia de calor e resulta 

em uma producao mais rapida (DECKER, 1991). 

Alem da capacidade de melhorar algumas propriedades particulares do 

polimero base, os seguintes atributos sao frequentemente requeridos de uma carga: baixo 

custo, disponibilidade, baixa gravidade especifica, facilidade de moagem e classificacao, 

facilidade de mistura e moldagem e sua acao nao abrasiva ou ataque quimico no 

misturador ou equipamento de moldagem (RABELLO, 1989). O custo da carga e seu 

efeito no custo do composito e uma das consideracSes mais importantes na escolha da 

carga particular para os termoplasticos. O custo das cargas em relacao aos custos do 

polimero em um dado volume do composto e particularmente importante na decisao, se 

ocorre economia ou se algum custo adicional pode ser justificado pelo melhoramento nas 

propriedades do composito. A utilizacao de uma carga de baixo custo tende a diminuir o 

custo do composito. Desta forma, a carga utilizada para este estudo foi uma argila 

esmectitica que apresenta custo inferior as demais cargas regionais. A importancia desta 

para o desenvolvimento de compositos polimericos deve-se a sua abundancia relativa e 

baixo custo, bem como a capacidade de melhorar certas propriedades, como dureza, 

estabilidade dimensional, entre outras. 
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2.2.3.1 Argila Esmectitica zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

As argilas esmectiticas sao constituldas predominantemente por 

argilominerais do grupo da montmorilonita ou esmectita, que compreende os seguintes 

argilominerais: montmorilonita propriamente dita, beidelita, nontronita, saponita, 

hectorita e sauconita. Estes argilominerais sao constituidos por duas camadas de silicato 

tetraedrica, com uma camada central octaedrica, unidas entre si por oxigenios comuns as 

camadas (SOUSA SANTOS, 1992). 

A estrutura cristalina dos argilominerais esmectiticos, usualmente aceita, e 

aquela chamada Marshall-Hendricks, semelhante a da mica moscovita, ou seja, possui 

por camada unitaria um terco da carga da moscovita em funcao das substituicoes 

isomorficas, como por exemplo, Mg" 2 substituindo AT 3 na camada octaedrica da 

montmorilonita propriamente dita; cada substituicao da origem a uma unidade de carga 

eletrica negativa que e balanceada pelo cation trocavel existente entre as camadas 

lamelares estruturais. 

As argilas esmectiticas naturais possuem com maior frequencia como cations 

trocaveis o Na", H 3 0", Mg" 2 , Ca"2, A l " 3 e Fe"3. A ocorrencia mais comum e de 

esmectiticas policationicas com predominancia de um cation como o Na' nas bentonitas 

(argila esmectiticas cujo argilomineral predominante e a montmorilonita propriamente 

dita) de Wyoming (EUA) ou Ca"2 nas bentonitas do Mississipi (EUA). Os cations 

trocaveis sao os fatores deterrninantes para os usos industrials das argilas esmectiticas 

(SOUSA SANTOS, 1976). 

A formula teorica do grupo da esmectita e Al4Si802o(OH)4.nH20 (n = agua 

interlamelar). Entretanto, os argilominerais naturais sempre diferem dessa composicao 
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devido as substituicoes isomorficas no reticulado cristalino e a presenca dos cations 

trocaveis (SOUSA SANTOS, 1992). 

As argilas esmectiticas brasileiras estudadas, sao normalmente policationicas, 

sendo geralmente calcio e magnesio os cations predominantes (ZANDONADI, 1972). A 

unica argila brasileira contendo parte apreciavel de sodio como cation trocavel e a de 

Boa Vista (PB) (SOUSA SANTOS, 1992). 

As reservas brasileiras de argilas esmectiticas estao localizadas em sua 

maioria (cerca de 75%) no estado da Paraiba (distrito de Boa Vista, municipio de 

Campina Grande ), sendo encontradas tambem nos estados de Sao Paulo (13%), Bahia 

(10%), Parana e Minas Gerais (1%) (CHAVES, 1991). 

As argilas esmectiticas de Boa Vista sao de origem sedimentar, tendo como 

argilomineral predominante uma montmorilonita sodio-calcica, sendo normalmente 

usadas na perfuracao de pocos de petroleo do norte e nordeste do Brasil 

(SOUSA SANTOS, 1992). 

As jazidas esmectiticas da Paraiba reunem condicoes que lhes asseguram 

importancia economica entre as demais do nordeste. Dentre essas condicoes favoraveis, 

pode-se citar o volume exploravel de elevada grandeza, capaz de suportar um processo 

de lavra continuo e intenso por um prolongado periodo e a boa qualificacao das argilas 

presentes nas jazidas, fator que as torna aptas a utilizacao como materia-prima de base 

para produtos homogeneos e de alto padrao tecnico (CHAVES, 1991). Os depositos 

paraibanos de esmectiticas estao favoravelmente ao alcance de boas rodovias 

pavimentadas e de ferrovias com trafego regular. O centro de distribuicao das jazidas 

situam-se proximo aos centros consumidores do nordeste e aos portos maritimos de 

Recife, Cabedelo e Natal. 
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As argilas esmectiticas, principaimente a bentonita, sao amplamente usadas 

em aplicagoes tecnologicas e industrials. Dentre as aplicacoes mais importantes pode-se 

citar: em engenharia civil como aditivo para cimentos, concretos e argamassas; como 

agente descorante, apos ativacao, de oleos vegetais, animais e minerals, em catalise 

como agente catalitico de craqueamento; no espessamento de tintas em ceramica e 

esmaltes, como agente plastificante ou suspensor; em papel, para prevenir aglomeracao 

de polpa de ceras e resinas; em borrachas como agente estabilizador e espessador 

(SOUSA SANTOS, 1992). Alem disso, a bentonita tem sido tambem avaliada como 

agente de nucleacao para o polipropileno (KHUNOVA et al., 1988). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

2.3 Interacao Polimero - Carga 

A interacao polimero - carga e influenciada por fatores como: caracteristicas 

da carga, caracteristicas do polimero, teor de carga, tratamento superficial da carga, bem 

como, pelas condicoes de processamento utilizadas. Isto porque os materiais 

compositos, conforme ja mencionado, sao separados por uma interface ou regiao 

interfasica que depende desses fatores. A influencia desta regiao nas propriedades dos 

compositos e significante. A interface transfere esforcos recebidos pela matriz para fase 

dispersa. Portanto, ela tem uma importante influencia nas propriedades mecanicas dos 

compositos (CHEN et al., 1995). Desta forma, numerosos estudos foram conduzidos nos 

ultimos anos para investigar o efeito da interface polimero-carga no comportamento de 

compositos (MTKATA & TAYA, 1985; MUCATA & TAYA, 1986, PAGANO & 

TANDON, 1990, CHEN & YANG, 1990, QIU & WENG, 1991). 
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2.3.1 Caracteristicas da Carga zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

As caracteristicas da carga que exercem maior influencia nas propriedades 

dos compositos sao a constituicao quimica e mineralogica e o tamanho e a forma das 

particulas A constituicao quimica e mineralogica sao muito importantes, ja que elas tem 

efeito na afinidade com o polimero e sua eficiencia em nuclear polimeros cristalizaveis A 

adesao polimero-carga, a morfologia cristalina e o grau de cristalinidade dos compositos 

dependent desses fatores. O tamanho das particulas de carga tambem tem grandes efeitos 

nas propriedades dos materiais compositos Cargas particuladas de pequenos tamanhos 

proporcionam maior eficiencia na interacao polimero-carga, pois grandes areas 

superficiais proporcionam um maior numero de sitios ligantes e bons niveis de resistencia 

sao atingidos devido a adsorsao mais eficiente e ate difusao das macromoleculas na 

estrutura da carga, permitindo o agarramento mecinico Por outro lado, se as particulas 

apresentarem tamanhos muito pequenos, menores que 1 um, elas tendem a interagir 

fortemente e se aglomerar, diminuindo assim a interacao polimero-carga (MANRICH, 

1982). 

Embora as cargas particuladas de pequenos tamanhos proporcionem uma 

maior interacao carga-matriz, os compositos com cargas particuladas (razao de aspecto 

aproximadamente igual a unidade) nao apresentam boa resistencia mecanica ja que o 

esforco aplicado ao composito nao e transmitido diretamente para as inclusSes, e quando 

a falha ocorre a mesma sera geralmente na interface ou na matriz (assumindo-se que as 

particulas de carga sao mais fortes do que a matriz). No outro extremo, quando a razao 

de aspecto tende a irmnito (fibras continuas), e possivel assumir que as fibras e a matriz 

apresentam a mesma deformacao, sendo a carga aplicada dividida entre as duas fases em 
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proporcoes relativas a area da secao transversal e ao modulo elastico. Neste caso, pode-

se notar que a incorporacao de um elevado teor de fibra de elevada resistencia e elevado 

modulo a uma matriz plastica, torna possivel o uso de sua resistencia e dureza. No caso 

intermediario, fibras curtas e plaquetas, embora o esforco seja aplicado diretamente a 

matriz, ele pode ser dividido com as fibras curtas ou plaquetas, deste que a ligacao ou a 

friccao interfacial entre a matriz e as fibras seja suficientemente elevada para permitir a 

transferencia de tensao da matriz para as fibras ou plaquetas 

(AHMED & JONES, 1990). Assim sendo, em geral a resistencia a tracao aumenta e a 

resistencia ao impacto diminui com o aumento da razao de aspecto (razao entre a maior 

e menor dimensao da particula) da carga (RAMOS, 1994). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

2.3.2 Caracteristicas do Polimero 

Existem varios tipos de polimeros desenvolvidos para atender aos diversos 

processos de transformacao e as necessidades de amplas faixas de aplicacoes finais Para 

se obter um determinado desempenho, e importante a escolha do tipo adequado de 

polimero. Na pratica, isto envolve a escolha de homopolimeros e copolimeros, a 

definicao do indice de fluidez e a selecao dos aditivos adequados, pois estes influenciam 

as propriedades de adesao polimero-carga no composito final 

(MACHION &zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA Sn vU E LLI , 1980). 

2.3.3 Teor de Carga 

A concentracao de carga e provavelmente uma das principais variaveis a ser 

considerada quando uma nova carga mineral e avaliada no desempenho de um 

composito. 
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O nivel otimo de carga para cada sistema polimero - carga dependera de 

varios fatores, tais como aplicacao final do composito, custo da carga e do polimero e 

fracao maxima de empacotamento da carga Particulas de cargas em elevadas 

concentracoes no polimero, geralmente tem uma grande tendencia a formar 

aglomerados A proximidade das particulas aumenta o efeito das forcas de atracao que 

exist em entre elas Sendo assim, as cargas nao sao totalmente recobertas pelo polimero, 

o que gera uma menor interacao polimero - carga e, consequentemente, uma maior 

concentracao de tensao no material o que fragiliza o mesmo (LEE, 1985). 

O efeito da concentracao de carga na resistencia a tracao no escoamento de 

materiais compositos e visto geralmente como uma diminuicao desta propriedade com o 

aumento da concentracao de carga A resistencia ao impacto do composito tambem 

apresenta o mesmo comportamento. Outra propriedade que diminui com o aumento da 

concentracao de carga e o alongamento no escoamento Isto e explicado com base no 

aumento da concentracao de tensSes (RAMOS, 1994). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

2.3.4 Tratamento Superficial da Carga 

A adesao entre a carga e a matriz afeta fortemente a resistencia dos materiais 

compositos (XAVT£R et a l , 1990) A adesao inadequada entre as fases envolvidas na 

interface poderao provocar o inicio de falhas, comprometendo o desempenho do material 

(HAGE JR., 1989). Portanto boa adesao e/ou compatibilidade sao fatores que devem 

promover melhoramentos nas propriedades mecanicas de um composito 

(ACOSTA et a l , 1986). 
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A interagao entre os componentes depende na pratica de dois fatores: o grau 

de contato (molhabilidade) das superficies na interface e das forcas coesivas 

(adesividade) nesta regiao. Estes dois fatores sao interdependentes pois se nao houver 

uma area de contato suficiente entre os componentes sera dificil assegurar boa 

adesividade entre as fases. A molhabilidade de uma superficie pela outra depende por sua 

vez da energia superficial e da area superficial de contato (HAGE JR.,zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA 1989). 

As caracteristicas da superficie da carga em contato com a matriz e um 

parimetro fundamental no processo de interacao entre as fases. A natureza de uma carga 

inorganica impoe propriedades intrinsecas a superficie da particula (energia livre de 

superficie, molhabilidade, presenca de grupos hidroxilas, entre outras) e por 

conseqiiencia influencia a qualidade da ligacao entre a matriz e a carga 

(TROTIGNON, 1991). Alem da boa adesao, compatibilidade e satisfatorio acoplamento 

mecanico devido as tensoes produzidas no encolhimemo da matriz, e necessario 

considerar que a superficie de uma carga contem asperezas, que o estado de 

conformacao da matriz pode ser diferente na interface e que varias imperfeicoes e 

gradientes de tensao ou singularidades podem existir na regiao interfacial. Por isso o 

conceito de interfase ou mesofase tem sido introduzido para refletir a presenca de uma 

camada interfacial com suas proprias propriedades e sua propria interface com a matriz 

(MANSON, 1985). 

As interacoes polimero-carga podem ser aumentadas pelo tratamento 

superficial da carga (BISSAAD & BEN1SKA, 1989). Estas modificacoes podem ser 

feitas atraves de tratamentos superficiais especificos. Existem basicamente dois tipos de 

tratamentos: a alteracao da caracteristica superficial da carga e o recobrimento da carga 

com uma substantia de caracteristica bifuncional (PINTO, 1994). A primeira alternativa 
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consiste em modificar o tamanho das particulas de carga (area superficial) atraves da 

alteracao de sua estrutura. A formacao de particulas de pequenos tamanhos aumenta a 

area superficial favorecendo uma maior interacao com a matriz. A segunda alternativa 

consiste em revestir superficialmente o reforco com uma camada ultra fina, de poucos 

angstrons, de uma substantia denominada agente de acoplamento 

(HAGE JR., 1989), sendo os mais comuns os silanos e os titanatos. 

Em se tratando de cargas minerals, uma das formas de se alterar a area 

superficial das mesmas e ativando-as com acidos. O processo de ativacao consiste no 

aumento da area especifica de um solido pela diminuicao do tamanho das particulas do 

mesmo em particulas de tamanhos coloidais. A formacao dessa area especifica consome 

energia que fica armazenada na forma de energia livre superficial, que confere uma 

"atividade" ou reatividade a superficie do solido particulado que determina as 

propriedades cineticas das reacoes solido-solido e fluido-solido (SOUSA SANTOS, 

1975). A ativacao de argilas (cargas minerals) pela acao de acidos e uma tecnica muito 

empregada na industria, para aumentar sua capacidade adsorvente, descorante e 

catalitica, principaimente para o processo de craqueamento do petroleo (ALVAREZ & 

CHESA, 1962). Alem do aumento na area especifica, a ativacao acida de argilas tem 

sido utilizada com objetivo de se eliminar cations como ferro, aluminio e magnesio das 

suas estruturas. Estas cargas sao adicionadas aos polimeros para a obtencao dos 

compositos polimericos, e a presenca de cations metalicos (aluminio, ferro e magnesio) 

sao os responsaveis pela rapida degradacao dos compositos polimericos (JIANGQING, 

1991). Portanto, a remocao destes cations metalicos tem por conseqiiencia o aumento da 

vida util dos artigos plasticos. 
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ESCARD et al. (1950) e TECHNER (1950), observaram que as argilas 

tratadas com acido sofrem transformacao em sua composicao quimica e estrutura, 

podendo atingir atividade maxima. Este estado otimo de transformacao depende de 

determinados parametros tais como: narureza e concentracao do acido, tempo de 

tratamento, temperatura do processo, relacao argila/volume de liquido e tamanho da 

particula. Como conseqiiencia, existem diversos metodos de ativacao nos quais cada 

autor elege as variacoes que considera mais adequadas, de acordo com a narureza do 

material original, a influencia dos diferentes parametros sobre o processo e o fim a que se 

propoe. Os acidos mais largamente usados sao os acidos cloridrico e sulfurico. 

Segundo regra geral, o acido atua extraindo progressivamente os cations 

Al* 3 , Fe*3 e Mg" 2 , principais componentes da camada octaedrica das argilas, uma vez que 

substitui os cations trocaveis por hidrogenio Por outro lado, a intensidade do ataque 

acido aumenta o conteudo de silica amorfa devido a uma alteracao sofrida pela camada 

tetraedrica com a conseqiiente peptizacao da silica resultante 

(ALVAREZ & CHESA, 1962). 

Estas variacoes na composicao quimica da argila sao acompanhadas de 

mudancas estruturais constatadas por ALVAREZ et al. (1963-a). Eles observaram que 

de acordo com a evolucao da estrutura, a superficie especifica correspondente ao silicato 

deve aumentar com a intensidade do ataque acido ate certo lirnite, que corresponde a 

uma maxima separacao das laminas dentro da particula sem grande destruicao. Por outro 

lado, deve diminuir quando o ataque acido for muito intenso, por conseqiiencia da 

destruicao partial da estrutura das particulas. Como conseqiiencia, o material ativado 

constitui-se de tres fases: 1) material intacto e portanto sem silica amorfa; 2) silica 

amorfa, formada durante a destruicao de uma parte do silicato original, 3) fase 
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intermediaria, formada por particulas constituidas por menor numero de laminas e menor 

conteudo de A l " 3 , Fe*3 e Mg" 2 , mas conservando a estrutura original O conteudo das 

tres fases dependera da intensidade do ataque acido 

Quanto as modificacoes morfologicas, ALVAREZ et al (1963-b) 

observaram uma mudanca progressiva na morfologia do solido em funcao da intensidade 

do ataque acido. Primeiramente ocorre a formacao de geis e, para concentrac5es 

crescentes do acido, predomina o ataque de particulas, caracterizado pela maior 

transparencia das mesmas, sendo detectada a formacao de novos cristais com um ataque 

acido mais severe 

O tratamento da carga, com acidos, pode aumentar ou diminuir a resistencia 

tensil do composito, dependendo essencialmente da eficiencia da transferencia de tensoes 

na interface carga-matriz Alem disso, o efeito da dispersao da carga, diametro da 

particula, razao de aspecto, capacidade de nucleacao, entre outros fatores, tem grande 

influencia na morfologia do polimero e consequentemente nas propriedades 

macroscopicas apresentadas pelo mesmo. Entretanto, e geralmente observado que a 

ductilidade e reduzida na presenca de cargas, as quais agem como concentradores de 

tensao promovendo a iniciacao da fratura em deformacoes macroscopicas menores do 

que aquela do material nao carregado (TROTIGNON & VERDU, 1992). 

A resistencia ao impacto e uma propriedade mecanica importante, que e 

dificil de ser predita em um polimero carregado. A resistencia ao impacto de um 

polimero carregado tambem depende de grau de adesao polimero-carga, mas de uma 

maneira mais complexa que a resistencia tensil. Outros fatores, tais como variacoes 

morfologicas da matriz em microescalas, causadas pela carga, afetam a resistencia ao 

impacto dos polimeros carregados A presenca de carga pode tambem causar uma 
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variacao no mecanismo de fratura em testes de impacto Quanto ao modulo, esta 

propriedade e mais facilmente estimada por ser uma propriedade massica, que depende 

principaimente da geometria, modulo, distribuicao do tamanho de particulas e 

concentragao de carga 

2.4 Revisao Bibliografica Especifica 

Junto com o intenso esforco para desenvolvimento de diversos tipos de 

materiais especificos, tem-se observado a tendencia de se combinar dois ou mais 

materiais a fim de proporcionar, quando da sua aplicacao, propriedades superiores 

aquelas dos componentes individuals A pratica de materiais compositos ou conjugados 

nao e recente, porem vem conquistando amplo espaco no ambito dos materiais 

avancados, devido a possibilidade de suprir necessidades especificas em diversas 

aplicacoes nas tecnologias de ponta, em especial nas industrias belica, aeroespacial e 

automobilistica (PINHAO, 1990). 

A utilizacao de cargas em materiais plasticos tem avancado espetacularmente 

nos ultimos anos Isto tem sido motivado por duas razdes: a primeira de ordem 

economica, levando em consideracao a crise do petroleo que repercutiu de forma 

ostensiva nos precos dos monomeros, dissolventes e energia, e a segunda de ordem 

tecnologica, dada a necessidade de se manufaturar plasticos com propriedades cada vez 

mais especificas (LINARES & ACOSTA, 1983) 

Em razao das diferentes naturezas quimicas dos componentes de um material 

composito, torna-se extremamente dificil a predicao das propriedades desses materiais 
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em funcao do grande numero de parametros que influenciam essas propriedades A 

estrutura, morfologia e as propriedades resultantes, dependem principaimente do 

tamanho, forma, orientacao, quantidade e distribuicao das particulas da carga Para um 

dado sistema polimerico, o conhecimento desses fatores e de grande importancia 

A importancia das cargas minerals para materiais plasticos tem sido 

extensivamente revisada na literatura por diferentes autores Dentre estes podemos citar 

o trabalho de BURDITT (1991), que fez uma avaliacao geral das cargas utilizadas em 

matrizes polimericas termoplasticas e temorrigidas, enfatizando seus efeitos nas 

propriedades fisicas do produto final DELPHTN (1991), publicou um excelente trabalho 

sobre os melhoramentos impostos pelas cargas nas propriedades fisico-quimicas dos 

materiais plasticos Outra importante publicacao foi feita por MUSHACK et al (1991), 

na qual foi feita uma revisao geral do uso de cargas brancas nos compositos polimericos 

DECKER (1991), publicou um trabalho sobre o desenvolvimento do uso de cargas 

minerals para plasticos no mercado europeu 

Muitos estudos tratando de compositos de polipropileno com cargas 

minerals tem sido realizados XAVTER et al (1990) estudaram as propriedades 

mecanicas de fratura de compositos de polipropileno com diferentes cargas minerals Os 

autores analisaram a influencia do tipo de carga e da sua granulometria (no caso da mica) 

nas caracteristicas de propagacao de fratura dos compositos. Os testes mecanicos 

mostraram que das cargas utilizadas, somente o carbonato de calcio apr-ssentou falha 

catastrofica a -30 °C. A temperatura ambiente todos os compositos nao apresentaram a 

fratura fragil, o que nao ocorreu com o polipropileno puro. O talco levou a produtos 

com modulos mais altos em todas as faixas de temperatura estudadas, enquanto a mica 

ficou em posicao intermediaria e o carbonato de calcio promoveu um aumento 
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insignificante nesta propriedade. A incorporacao de mica com maior tamanho das 

laminas, gerou produtos com modulo elevado em comparacao ao obtido com laminas 

pequenas. 

LAGUNA et al. (1987), estudaram a influencia do conteudo, geometria e 

tamanho de particulas de carga nas propriedades mecanicas de compositos de 

polipropileno/talco. Concluiram que o modulo, a resistencia a tracao e a temperatura de 

deflexao termica aumentaram em funcao do aumento do conteudo de carga, enquanto 

que a resistencia ao impacto e o alongamento na ruptura apresentaram valores inferiores 

ao polipropileno puro. Observaram tambem que para tamanhos menores de particulas de 

talco houve um aumento nas propriedades investigadas para um mesmo conteudo de 

carga, o que foi atribuido a mudancas produzidas na interface. Propriedades como o 

modulo, tendem a aumentar com a diminuicao do tamanho de particulas, ja que as 

particulas pequenas tem maior area superficial, o que proporciona uma maior interacao 

polimero - carga para o mesmo conteudo de carga. Alem disso, o valor do modulo 

depende tambem do fat or de empacotamento e da distancia interparticular das cargas 

(TROTGNON et al., 1992). 

As propriedades tenseis de compositos de polipropileno/caulim foram 

analisadas por MAITI & LOPEZ (1992). Os autores concluiram que o modulo tensil 

aumentou com o conteudo de carga e a resistencia a tracao e o alongamento na ruptura 

diminuiram. O aumento do modulo foi atribuido a restricao na mobilidade molecular do 

polimero imposta pelas particulas do caulim. A diminuicao do alongamento foi tambem 

um efeito desta restricao juntamente com a interferencia da transferencia de tensao pelas 

particulas. A geracao de descontinuidade na estrutura do composito pela formacao de 

pontos de concentracao de tensao e a explicacao para a queda na resistencia a tracao. O 
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estudo morfologico feitozyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA atraves de microscopia eletronica de vaiTedura (SEM), 

confirmou a presenca de vazios e particulas de caulim nao aderidas a matriz polimerica e 

seus aglomerados com cantos vivos nesses compositos. 

No estudo realizado por FAULKNER & SCHMIDT (1977), perolas de 

vidro foram incorporadas ao polipropileno e as propriedades mecanicas e reologicas do 

composito com diferentes teores de carga foram avaliadas. Os autores constataram um 

aumento significativo na viscosidade da massa fundida com a adicao da carga Em 

termos de propriedades mecanicas, observaram uma diminuicao na resistencia a tracao 

com o aumento na fracao volumetrica da carga, fato atribuido pelos autores a fraca forca 

de adesao entre as fases Foram tambem realizados testes de tracao em diferentes taxas 

de deformacao, e concluiu-se que em baixas taxas de deformacao, as perolas de vidro 

reforcam o reticulo emaranhado, o que nao ocorre em altas taxas Este mesmo efeito foi 

observado por MITSUICHI et al (1985) em compositos de polipropileno e carbonato de 

calcio 

O grande desenvolvimento da aplicacao de cargas minerals em compositos 

polimericos inclui a necessidade do conhecimento da natureza da interacao entre a carga 

e a matriz e de sua influencia nas propriedades mecanicas dos produtos polimericos 

(HTCHEV et al., 1991). Assim, muitos trabalhos tern sido publicados sobre o 

tratamento superficial de cargas e sua influencia nas propriedades finais de compositos 

polimericos MANRICH et al (1988) utilizaram escamas de vidro (EV) nao tratadas e 

tratadas com agente silano como carga para o polipropileno. Observaram que a adicao 

de escamas de vidro ao pobpropileno proporcionou um aumento maximo de 40 % no 

modulo de elasticidade, obtido para o composito com 30 % de EV nao tratadas e 

tratadas. A resistencia a tracao diminuiu com a presenca de EV, sendo essa diminuicao 
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mais acentuada para os compositos contendo cargas nao tratadas. A temperatura de 

deflexao termica aumentou significativamente quando comparadas ao polipropileno 

puro. Observaram tambem um aumento significativo na resistencia ao impacto para 

baixos teores de EV, enquanto que para altas concentracoes ocorreu diminuicao nao 

significativa. 

LAPvANJEIRA (1992) avaliou o efeito de um tratamento superficial na 

atapulgita com agente de acoplamento titanato no sistema PP/atapulgita e observou que 

com o tratamento superficial da carga houve uma diminuicao das propriedades 

mecanicas do composito, quando comparadas com compositos com a carga nao tratada. 

Neste caso, o agente de acoplamento nao foi eficaz e agiu como um lubrificante. 

SUVA (1992) realizou um tratamento a base de acidos minerals 

(inorganicos) na atapulgita e preparou compositos com PEBD. Com relacao as 

mudancas sofridas pela carga. foi observado que o tratamento quimico aumentou a area 

especifica da carga, notadamente quando o tratamento foi realizado com acido nitrico. 

Quanto as propriedades mecanicas, SELVA observou um aumento na resistencia a tracao 

com o aumento do teor de carga para os compositos com atapulgita tratada com acido 

nitrico quando comparada com o sistema com atapulgita tratada com acido cloridrico, o 

que foi atribuido a melhor adesao entre a carga e o polimero devido ao maior aumento 

da area especifica das particulas. A resistencia ao impacto diminuiu para todos os 

compositos com o aumento do teor de carga, ja que este aumento causa uma maior 

fragilizacao do material. 

PINTO (1994) realizou um tratamento superficial na mica com dois tipos de 

agente silano no sistema PP/mica, verificando que o tratamento superficial com agente 

silano UCARSIL PCI A/PC IB elevou as propriedades mecanicas dos compositos a 
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niveis consideraveis, com teores de carga de ate 20% em peso O agente silano A-174 

nao se mostrou eficiente para este sistema Neste mesmo trabalho, a autora observou que 

o tamanho das particulas de carga afetou as propriedades dos compositos, sendo os 

melhores resultados obtidos para particulas com tamanho na faixa 75 um Esse efeito foi 

atribuido a uma melhor interacao carga-polimero, melhor dispersao das particulas na 

matriz e a uma estrutura cristalina com maior numero de moleculas atadoras. 

TARANCO et al (1993) estudaram o efeito da modificacao superficial do 

talco com n-butilamina em compositos a base de polipropileno. Verificaram que o 

tratamento provocou uma mudanca significativa no comportamento mecanico desses 

compositos Essas mudancas foram atribuidas a modificacao na atividade interfacial entre 

o talco e o polipropileno com relacao ao mesmo sistema com talco nao tratado. 

Observaram tambem um nivel crescente de interacao interfacial com o tempo de 

tratamento, concluindo que a maxima interacao polimero-carga e atingida para um 

tempo de tratamento de trinta minutos 

ACOSTA et al (1986a-1986c), desenvolveram um amplo estudo para 

analisar o potencial da sepiolita como carga para o polipropileno Os autores utilizaram 

sepiolita modificada com diferentes acidos organicos e estudaram o efeito desse 

tratamento na microestrutura dos compositos (ACOSTA et al., 1986a), constatando que 

a sepiolita produz uma mesofase na matriz polimerica, cuja estrutura varia em funcao do 

tratamento superficial e, consequentemente todas as propriedades tambem sao alteradas 

Verificaram que tanto a sepiolita nao tratada como a tratada apresentaram boa adesao e 

compatibilidade com o polipropileno Com relacao as propriedades tenseis, a resistencia 

a tracao apresentou um aumento significativo para uma fracao em peso da carga acima 

de 25% para os compositos com sepiolita nao modificada. Os compositos com sepiolita 
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modificada apresentaram uma diminuicao dessa propriedade com relacao aos compositos 

com sepiolita nao modificada Foi observado tambem um aumento do modulo de 

elasticidade e temperatura de amolecimento Vicat A resistencia ao impacto diminuiu 

significativamente Os autores estudaram ainda as propriedades termicas 

(ACOSTA et al., 1986b) e o processo de cristalizacao isotermica e nao isotermica dos 

mesmos sistemas (ACOSTA et al., 1986c). 

BISSAAD & BENISKA (1989) efetuaram uma modificacao quimica do 

polipropileno com anidrido maleico e introduziram em compositos de PP/carbonato de 

calcio Foi constatado o aumento da resistencia quando da adicao de 2% do 

polipropileno modificado Em outra publicacao (1990), os autores estudaram a influencia 

do m-fenilbismaleimida como agente de acoplamento nas propriedades do sistema 

PP/talco Concluiram que o m-fenilbismaleimida intensificou a interacao entre o 

polipropileno e o talco, pois um aumento das propriedades mecanicas foi observado 

quando da comparacao com o mesmo sistema nao contendo o m-fenilbismaleimida Este 

reagente tambem atuou como agente de nucleacao heterogenea 

KHUNOVA et al (1988) realizaram um estudo sobre a influencia de 

diferentes tipos de cargas na cinetica de cristalizacao do polipropileno Foi verificado que 

a incorporacao de carbonato de calcio, zeolita e argila da china provocou uma 

diminuicao do grau de cristalinidade do PP, quando do aumento do teor de carga Isto 

foi atribuido a reducao da mobilidade e mudanca da densidade das macromoleculas na 

interface polimero-carga Essas cargas nao influenciaram o mecanismo de crescimento, 

mais modificaram a taxa de nucleacao. No caso da bentonita, foi observado um aumento 

do grau de cristalinidade na matriz polimerica para baixos teores de carga Altos teores 

de bentonita (5,10 e 20% em peso) provocou uma diminuicao da resistencia e do grau de 
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cristalinidade A diminuicao da resistencia tensil foi atribuida a formacao de um maior 

numero de aglomerados, bem como a desintegracao das particulas Esses efeitos sao 

causados pelo tamanho das particulas da carga utilizada Em ambos os casos, a carga 

atua como um concentrador de tensoes 
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3. MATERIAIS E METODOS 

3.1 Introducao 

Neste capitulo descreveremos os materiais utilizados neste estudo, a 

metodologia empregada para o tratamento da carga (ativacao acida) e para preparacao 

dos compositos, bem como as tecnicas empregadas para a caracterizacao do polimero. 

da carga e dos compositos. 

3.2 Materiais 

O polimero utilizado neste estudo foi o polipropileno KM6100. fornecido 

pela Polibrasil S. A. Indiistria e Comercio - Camacari/BA. 

A argila esmectitica. fornecida pela Uniao Brasileira de Mineracao - Distrito 

de Boa Vista/PB, foi utilizada como carga. Esta argila foi incorporada ao polipropileno 

KM6100 de forma nao tratada e apos ser tratada com dois tipos de acidos (acido 

cloridrico e acido sulfurico) de diferentes concentracoes. 
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3.3 Metodologia 

3.3.1 Tratamento da Argila Esmectitica 

No tratamento da argila esmectitica com acido cloridrico (HC1) e acido 

sulfurico (H2S04), nas concentracoes de 2,5, 5; 10, 15 e 25% em peso, empregou-sezyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA 0 

seguinte procedimento: em um balao de fundo chato adicionou-se lOOg de argila e 500 

ml de solucao de acido cloridrico (ou sulfurico) para cada uma das concentracoes 

empregadas. Conectou-se ao balao um condensador de Liebig e aqueceu-se ate ebulicao 

durante 2 horas. Em seguida, a argila foi filtrada a vacuo e lavada com agua destilada a 

quente para eliminar o excesso de acido. Este metodo baseia-se no descrito por 

ALVAREZ (1962). A argila tratada foi mantida a 110 ± 5°C em estufa por um periodo 

de 24 horas, suficiente para secagem, em seguida desaglomerada em almofariz. passada 

em peneira ABNT N° 200 (D = 74 um) e seca em estufa por 72 horas, a 110 ± 5°C. 

Apos secagem a argila esta pronta para ser incorporada ao polipropileno para a 

preparacao dos compositos. 

3.3.2 Preparacao dos Compositos 

As argilas esmectiticas natural e tratada, passadas em peneira ABNT N° 200 

(D = 74 um) e secas em estufa, a 110 ± 5 °C por 72 horas, conforme ja mencionado, 

foram incorporadas ao polipropileno KM6100 (previamente triturado em moinho de 

facas, modelo B5611088 - marca NBR 7094) em teores de 10,20, 30 e 40% em peso (no 

caso da argila natural) e em teor otimizado (no caso da argila tratada) atraves de uma 

mistura dispersiva realizada em um misturador interno, com rotores tipo roller, do 
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Redmetro de Torque System 90 da Haake-Buchler. As condicoes de homogeneizacao 

foram: velocidade de rotacao de 80 rpm. temperatura de 180°C ± 5 °C, volume de cada 

amostra de 46 ml e um tempo de mistura de 10 min. Os compositos homogeneizados 

foram resfriados a temperatura ambiente e, posteriormente triturados no moinho de facas 

(modelo B5611088) para se obter o material com tamanho medio de particulas em torno 

de 3 mm. As amostras trituradas foram moldadas por compressao em moldes vazados na 

forma de corpos de prova de tracao segundo ASTM D-638. Para tanto, utilizou-se 

prensa hidraulica uniaxial operando a uma temperatura 

180°C ± 10°C e pressao de 100 kgf/cnr. O procedimento utilizado foi o seguinte: Os 

moldes vazados contendo o material, foram colocados entre folhas finas de aluminio, 

recobertas por uma fina pelicula de desmoldante. Em seguida, todo o conjunto foi 

transferido para a prensa, operando na temperatura de 180 °C ± 10 °C e mantido nesta 

temperatura durante 5 minutos. seguido de uma prensagem a 100Kgf/cm por 5 minutos 

na mesma temperatura. Os moldes foram entao resfriados a temperatura ambiente , e 

posteriormente, os corpos de prova foram desmoldados e sofreram acabamento final. 

3zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA.4 Caracterizacao 

3.4.1 Caracterizacao do Polipropileno 

Testes fisicos foram conduzidos no Laboratorio da Polibrasil S.A. Industria e 

Comercio - Camacari/BA visando caracterizar o polipropileno em estudo. As 
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propriedades avaliadas foram resistencia a tracao, modulo de flexao, resistencia ao 

impacto Izod a 23 °C, dureza, indice de fluidez, temperatura de amolecimento Vicat e 

temperatura de distorcao termica Este polimero tambem foi caracterizado no 

Laboratorio de Engenharia de Materiais da Universidade Federal da Paraiba - Centro de 

Ciencias e Tecnologia Neste ultimo caso, as propriedades avaliadas foram: resistencia a 

tracao na ruptura, modulo de elasticidade, alongamento na ruptura e durezazyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA O objetivo 

desta ultima caracterizacao foi avaliar as propriedades do polipropileno KM6100 nas 

mesmas condicoes empregadas para preparacao de todas os compositos em estudo. 

3.4.2 Caracterizacao da Argila 

Para caracterizacao da argila em estudo utilizou-se os metodos de analise 

quimica, fisica (area especifica) e mineralogica (difracao de Raios-X). 

3.4.2.1 Analise Quimica 

As amostras da argila esmectitica natural e tratada foram submetidas a 

analise quimica, segundo o metodo N° 88 do Ministerio do Interior - Superintendencia 

do Desenvolvimento do Nordeste - DRN/Divisao de Geologia'SAN. A referida analise 

foi realizada no Laboratorio de Analises Minerals da Universidade Federal da Paraiba 

3.4.2.2 Analise Fisica 

O metodo de analise fisica foi empregado visando determinar as areas 

especificas da argila esmectitica natural e tratada O termo "area especifica" refere-se a 
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area externa total das particulas de um solido pulverulento referido a unidade de massa e 

mais raramente a unidade de volume. E normalmente expressa m2/g ou cm2/g 

(BRITO, 1984). 

As argilas e caulins apresentam varios habitos cristalinos e uma variada gama 

de valores das dimensoes das particulas, alem da forma anisometrica (placas e tubos), o 

que dificulta a determinacao de sua area especifica. fazendo com que surja um grande 

numero de metodos para sua determinacao, metodos esses que fornecem resultados nem 

sempre concordantes (FERREIRA et al., 1972). 

As areas especificas da argila esmectitica natural e tratada foram 

determinadas pelo metodo do Permeametro de Blaine descrito por BLAINE (1943) e 

RIDGEM (1943), pelo metodo de BET. descrito por BRUNAUER et al. (1938). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

3.4.2.2.1 Metodo do Permeametro de Blaine 

Este metodo consiste em fazer passar uma quantidade determinada de ar, 

atraves de uma camada do po. de porosidade bem definida. O numero e tamanho dos 

poros da camada sao funcao do tamanho das particulas e determinam a velocidade com 

que o ar atravessa a camada. Essa velocidade e traduzida, nas expressoes que dao a area 

especifica, pelo tempo de fluxo de ar atraves da amostra (ABNT, 1966). 

As areas especificas foram obtidas segundo ASTM-C204 e NBR-7224. 

Utilizou-se como padrao. uma amostra de cimento fornecida pela Associacao Brasileira 

de Cimento Portland, de area especifica igual a 0,342 m2/g e densidade 3,24 g/cnr. O 

equipamento utilizado foi um Aparelho Blaine de permeabilidade ao ar. 

A equacao utilizada para o calculo das areas especificas foi a seguinte: 
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S P - p P 0 - e > 

onde: 

Se: e a area (superficie) especifica da amostra em ensaio, em cnr/g; 

Sp: e a area (superficie) especifica do padrao em cm2/g ; 

p: e a massa especifica da amostra em estudo em g/cm3, 

p p : e a massa especifica do padrao em g/'cm3; zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

T: e o intervalo de tempo medido devido a queda do manometro na 

amostra em ensaio, em segundos; 

Tp; e o intervalo de tempo medido devido a queda do manometro no 

padrao, em segundos; 

n: e a viscosidade do ar na temperatura de determinacao na amostra 

em ensaio, em Poise; 

np: e a viscosidade do ar na temperatura de determinacao em ensaio, 

em Poise; 

e: e a porosidade da camada preparada com a amostra em ensaio, 

adimensional; 

ep: e a porosidade da camada preparada com o padrao, adimensional. 

3.4.2.2.2 Metodo de B. E. T. 

O metodo descoberto por BRUNAER, EMMET & TELLER (1938), baseia-

se na determinacao do volume de nitrogenio adsorvido fisicamente, a diversas pressoes 
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3.4.2.2.2 Metodo de B. E. T. 

O metodo descoberto por BRUNAER, EMMET & TELLER (1938), baseia-

se na determinacao do volume de nitrogenio adsorvido fisicamente, a diversas pressoes 

parciais, na temperatura de nitrogenio liquido (cerca de -195 °C), empregando-se nos 

calculos uma equacao por eles estabelecida Essa equacao permite, a partir de algumas 

experiencias em aparelhagem especial, determinar o volume de nitrogenio necessario 

para formar uma camada monomolecular sobre o material que adsorve o nitrogenio A 

teoria de B ET , como e designada, leva realmente a equacao linear com duas constantes 

e emprega as mesmas consideracoes feitas por LANGMUIR, que assumia uma adsorsao 

em multicamada, pois o tratamento da monocamada localizada pode ser estendido a 

diversas camadas do seguinte modo: cada espeeie adsorvida na primeira camada serve 

como sitio para a adsorsao na segunda camada e cada espeeie adsorvida na segunda 

camada como sitio de adsorsao para a terceira camada e assim por diante 

campo da catalise heterogenea e que permite a medida da area especifica e de calores de 

adsorsao, e: 

A equacao BET., que foi, possivelmente, o maior fator de progresso no 

P 1 C - l P (02) 

V g (P 0 -P)~V m C + V f f i C P0 

onde 

e o volume dezyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA N2  adsorvido a pressao parcial P, 

P • e a pressao de saturacao do N 2 liquido; 



40 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

V7

m: e o volume de N 2 para cobrir a superficie livre do adsorvente com 

uma camada monomolecular, 

C: e uma constante na qual intervem a energia de condensacao do N 2 

liquido 

A funcao linear que resulta da equacao anterior e do tipo: y = 3 + bx 

onde: 

y = 

a = 

x = 

V g(P 0-P) 

1 
v m c zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

P_ 

Po 

C - l 
v c 

p 

Determina-se experimentalmente y = y _ P^ 3 o s diversos valores 

P 
inferiores a 0,3. Tabela-se os resultados e determina-se grafica ou analiticamente 

valores de "a" e "b" e a partir destes o valor de "V, 
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m a + b 

O calculo da area especifica e feito segundo a equacao: 

S - = S » V » = S ° ( a T b ) ( 0 3 ) 

onde: 

Se: e a area especifica do po, em cm2/g 

S„: e a area coberta em cm2/cmJ de N 2 nas CNTP. 

As detenriinacoes das areas especificas, atraves deste metodo. foram 

realizadas no Centro de Caracterizacao e Desenvolvimento de Materiais -

UFSCar/UNESP. O equipamento utilizado foi um medidor de area especifica 

ASAT 2000 Micromeritice. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

3.4.2.3 Analise Mineralogica 

A composicao mineralogica media da bentonita natural e tratada foi 

determinada atraves da analise de Difracao de Raios-X, realizada no Laboratorio de 

Ciencia dos Materiais e Metalurgia, PUC/RJ, utilizando-se um Difratometro de Raios-X, 

modelo kristalloflex D5000 da SIEMENS, operando a 40 kV e 30 mA com intervalo AG 

de 0,5°. 
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3.4.3 Caracterizacao dos Compositos 

Os compositos em estudo foram caracterizados mecanica e termicamente Na 

caracterizacao mecanica determinou-se a resistencia a tracao na ruptura, alongamento na 

ruptura, modulo de elasticidade e dureza Na caracterizacao termica determinou-se a 

temperatura de fusao (Tm), temperatura de cristalizacao (T c) e o grau de cristalinidade 

(8c) 

3.4.3.1 Caracterizacao Mecanica 

Os testes de resistencia a tracao foram conduzidos em uma maquina 

Universal de ensaio tipo Testometric Micro 350, a uma velocidade de deformacao de 50 

mm/min, temperatura de 23 °C ± 2 °C e umidade relativa do ar em torno de 50 % ± 5 %, 

segundo ASTM D-638 com corpos de prova tipo I (com dimensoes de 110 mm de 

comprimento, 13 mm de largura e 2 mm de espessura) 

O modulo de elasticidade e o alongamento na ruptura foram determinados no 

mesmo equipamento a partir das curvas tensao x deformacao obtidas durante os testes 

de tracao. 

Os ensaios de dureza foram realizados em um durometro Shore Wultest, 

modelo MP-20 escala D, com o tempo de aplicacao da carga de 5 segundos, com corpos 

de prova de tracao tipo I , baseado nas normas ASTM D-2240. 
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3.4.3.2 Caracterizacao Termica 

As curvas de calorimetria diferencial de varredura (DSC), tambem 

denominada de calorimetria exploratoria diferencial. foram obtidas atraves de um 

calorimetro Thermal Analyst 2000 - DSC 10, operando a uma taxa de aquecimento e 

resfriamento de 10 °C/min. As amostras, com peso medio de 5 mg, foram colocadas em 

panelinhas de aluminio (nao-hermeticas) e submetidas a aquecimento (de 30 °C ate 

200 °C) e mantidas a 200 °C por 5 min e resfriadas (de 200 °C ate 60 °C) nas taxas de 

aquecimento e resfriamento acima mencionadas. A cristalinidade foi calculada de acordo 

com a equacao abaixo: zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

g-(%)=A:H(S1 0 0 % (06) 

onde: 

gc*. e o grau de cristalinidade do polimero, A'H(am) e a variacao 

da entalpia de fusao da amostra e A[H( 100) e a variacao da entalpia de fusao para o 

mesmo polimero 100% cristalino, sendo considerado para o calculo o valor de 

39,42 cal/g (HAGE JR. et al., 1988). Considerando o teor de polimero no composito, foi 

feita uma correcao no valor da entalpia de fusao da amostra, uma vez que o calor de 

fusao e inversamente proporcional a massa da amostra. Por exemplo, no composito com 

80% de polipropileno, a entalpia de fusao foi dividida por 0,8. 

A partir desta analise determinou-se tambem a temperatura de fusao 

cristalina (Tm) e a temperatura de cristalizacao (Tc) de todas as amostras em estudo. 
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO 

4.1 Introducao 

Os resultados obtidos atraves deste estudo estao apresentados neste capitulo 

Serao mostrados inicialmente os resultados obtidos para a caracterizacao do 

polipropileno KM6100 e da argila esmectitica. Em seguida, serao avaliadas os efeitos da 

concentracao de argila esmectitica nas propriedades mecanicas e termicas do 

polipropileno onde determinar-se-a o teor otimo de carga para o mesmo. A argila em 

teor otimizado foi incorporada ao polipropileno de forma natural e quando tratada (com 

os acidos cloridrico e sulfurico de diferentes concentracoes). O efeito deste tratamento 

nas propriedades mecanicas e termicas do polipropileno em estudo, foi avaliado. 

4.2 Caracterizacao do Polipropileno 

As propriedades fisicas do polipropileno KM6100, fornecidas pelo 

Laboratorio da Polibrasil S.A. Indiistria e Comercio - Camacari/BA estao apresentadas 

na Tabela 1 

A Tabela 2, apresenta os resultados das propriedades fisicas do polipropileno 

KM6100 moldado por compressao. Estes resultados foram obtidos atraves das analises 

realizadas no Laboratorio de Engenharia de Materiais do CCT/UFPB. 



Tabela 1 - Propriedades fisicas do polipropileno KM6100 moldado por injecao zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

PROPRIEDADES POLIPROPILENO KM6100 

tndice de fluidez (g/lOmin) 3,5 

Modulo de flexao (GPa) 1,30 

Temp, de amolecimento Vicat (°C) 152 

Resistencia a tracao na ruptura (MPa) 34 

Resistencia ao impacto a 23 °C (J/m) 30 

Dureza (Shore D) 70 

Temperatura de distorcao termica 

455 KPa (°C) 105 

1820KPa(°C) 57 

Tabela 2 - Propriedades fisicas do polipropileno KM6100 moldado por compressao 

PROPRIEDADES POLIPROPILENO KM6100 

Resistencia a tracao na ruptura (MPa) 33,7 

Modulo de elasticidade (GPa) 1,38 

Alongamento na ruptura (%) 12,5 

Dureza (Shore D) 64,1 
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4.3 Caracterizacao da Argila Esmectitica 

4.3.1 Analise Quimica 

Os resultados da analise quimica da argila esmectitica natural e tratada estao 

apresentados na Tabela 3, onde verifica-se o predominio de oxido de silicio e presenca 

dos oxidos de aluminio e ferro, em teores consideraveis, para o caso onde a carga nao foi 

tratada. Os resultados apresentados para a argila esmectitica tratada com os acidos 

cloridrico e sulfurico de diferentes concentracoes, mostram que o tratamento acido 

promove uma alteracao na composicao quimica da argila. sendo esta alteracao 

intensificada a medida que se aumenta a concentracao dos acidos. A extracao crescente 

dos oxidos de aluminio e magnesio, indica que o acido ataca fortemente a estrutura do 

material argiloso, pois esses oxidos sao os constituintes da camada octaedrica da 

montmorilonita (principal constituinte da argila esmectitica em estudo). A extracao do 

oxido de ferro tambem aumenta com a intensidade do ataque acido e, como resultado 

foram obtidas argilas esmectiticas de coloracao bem mais claras. Isto se justifica pelo 

fato de que o ferro e o principal responsavel pela cor escura da argila esmectitica em 

estudo. 

A eliminacao dos oxidos ferro, aluminio e magnesio. representa portanto, 

uma grande vantagem para os artigos em plastico pois, alem de favorecer a obtencao de 

artefatos mais claros, contribui para uma maior vida util desses materiais. Segundo 

JIANGQLNG et al. (1991), a foto-oxidacao do polipropileno e acelerada por estes 

elementos (principalmente pelo ferro) que absorvem a luz ultra-violeta e induzem 

reaches fotoquimicas secundarias. Conforme estudos realizados por RAMOS (1994), a 

presenca desses elementos afetou fortemente a vida util dos compositos de 
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polipropileno/atapulgita. A autora verificou que periodos de 1200 h de envelhecimento 

natural, 720 h de envelhecimento acelerado (Weather-o-Meter) e 48 h de envelhecimento 

termico a 150°C , foram suficientes para tornar o composito de polipropileno com 5 % 

em peso de atapulgita inadequado para ser utilizado em service 

Tabela 3 - Analise quimica da argila esmectitica tratada com acido sulfurico e cloridrico 

de diferentes concentracoes zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

ARGILA TEOR (%) 

ESMECTITICA PR RI SiCh Fe,Ch AljOj CaO MgO Na,0 KjO 

NATURAL 7,60 0,42 64,36 7,72 16,03 2,05 1,97 0,06 0,03 

T-H 2S0 4 2,5% 7,00 0,39 66,70 7,80 16,16 Nihil 1,93 Nihil Nihil 

T-H2SO410% 6,13 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA129 71,67 4,90 14,52 Nihil 1,45 Nihil Nihil 

T- H 2 S0 4 25% 622 1,39 79,14 2,17 10,40 Nihil 0,71 Nihil Nihil 

T-HC1 2,5% 6,08 0,71 68.09 7,16 16,01 Nihil 1,93 Nihil Nihil 

T-HC1 10% 7,44 1,08 75,48 2,72 12,00 Nihil 1,20 Nihil Nihil 

T-HC1 25% 5,54 0,79 86,69 0,77 5,48 Nihil 0,48 Nihil Nihil 

Com relacao ao conteiido de silica, verifica-se um aumento percentual com o 

aumento da intensidade do ataque acido devido a uma lixiviacao parcial das camadas 

tetraedricas e octaedricas da montmorilonita, o que resulta no aumento percentual da 

silica combinada (camada tetraedrica) e da silica livre que e pouco atacada pelo acido. 

Estes resultados estao de acordo com os obtidos por ALVAREZ (1963), que atribuiu o 

aumento da quantidade de silica amorfa a intensidade do ataque acido na estrutura da 

bentonita utiiizada por ele. Observa-se ainda na Tabela 3, que os cations trocaveis 

(Ca't2,Na+ e K + 2 ) foram substituidos pelo hidrogenio do acido. 
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Comparandose os resultados obtidos com a argila esmectitica tratada com 

os acidos sulfurico e cloridrico, conclui-se que o tratamento da carga com acido 

cloridrico, para todas as concentracoes do acido em estudo, foi mais eficiente, pois este 

promoveu um maior ataque na estrutura da argila, o que foi observado atraves da maior 

reducao dos teores de oxido de ferro, aluminio e magnesio (Tabela 3). zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

4.3.2 Analise Fisica 

Os valores das areas especificas, determinados pelos metodos do 

Permeametro de Blaine e B E T para a argila esmectitica natural e tratada estao 

apresentados na Tabela 4. Atraves desta tabela verifica-se que a area especifica da argila 

determinada pelos dois metodos empregados, aumenta com a intensidade do ataque 

acido, sendo este aumento mais significativo para o caso onde o acido cloridrico foi 

empregado Isto pode ser atribuido ao fracionamento das particulas e tambem a 

destruicao progressiva das laminas, liberando silica amorfa (Tabela 3) com grau de 

polimerizacao crescente conforme mencionado por ALVAREZ (1969), visto que nos 

materiais argilosos de estrutura lamelar, a area superficial depende respectivamente da 

area das laminas acessiveis a substantia adsorvida e do teor de silica amorfa presente 

Desta forma, o aumento da area especifica em funcao da intensidade do ataque acido 

depende fortemente das mudancas sofridas pelo material. Fica evidenciado que dos 

metodos utilizados, o que apresentou melhor reprodutibilidade foi o B E T por este ser 

mais eficiente e confiavel. entretanto, existe boa concordancia entre os resultados obtidos 

pelos dois metodos. 
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Tabela 4 - Area especifica da argila esmectitica natural e tratada zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

AREA ESPECIFICA (m
2

/g) 

ARGILA ESMECTITICA BLAINE BET 

NATURAL 0,2133 82.5 

T-zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA H 2 S O 4  2,5% 0,3199 91,8 

T - H 2 S O 4 1 0 % 0.3979 181,7 

T- H 2 S O 4  25% 0.3914 217,7 

T-HC1 2.5% 0.4009 106,6 

T-HC1 10% 0,3794 206.9 

T-HC1 25% 0,4177 217,6 

4.3.3 Analise Mineralogica 

Os resultados de difracao de Raios-X da argila esmectitica natural e tratada 

com os acidos cloridrico e sulfurico estao mostrados nas Figuras 3,4,5 e 6. 

A Figura 3, mostra o difratograma da argila esmectitica natural. Atraves 

desta observou-se a presenca de picos caracteristicos da montmorilonita e picos 

caracteristicos do quartzo-cc. 

O difratograma da argila esmectitica tratada com acido cloridrico de 

concentracao 2,5% esta apresentado na Figura 4. Observa-se a presenca de picos 

caracteristicos da montmorilonita e picos caracteristicos de quartzo-a, apresentando as 

mesmas caracteristicas da argila esmectitica natural. 
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1 - Montmonlonita 

2 - Quartzo-a 

Figura 3 - Difratograma da argila esmectitica natural 

2-ThaU - G c * l « DriMrl«Mmto * • C [ » * c UzyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA dam r U t v r l a l a a . r - , . . FUC-B to es-e*l—199S 16:50 
1 r — ' 1 — i i i 1 1 1 1 

1 - Montmonlonita 

2 - Quartzo-a 

i a 1> 12 14 16 14 2B 22 24 26 29 

Figura 4 - Difratograma da argila esmectitica tratada com acido cloridrico de 

concentracao 2,5 % 

A Figura 5, mostra o difratograma da argila esmectitica tratada com acido 

cloridrico de concentracao 25%. Observa-se picos caracteristicos da montmonlonita e 

picos caracteristicos de quartzo-a. Observa-se tambem, picos mal definidos e com 

pequena intensidade, o que provavelmente deve-se a destruicao das camadas tetraedricas zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

OFPb/ BIBLIOTECA/ pim ] 
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e octraedricas da argila pelo ataque acido, o que foi verificado pela analise quimica 

(Tabela 3) onde se observa uma maior extracao de oxidos ferro, aluminio e magnesio e 

um consequente aumento percentual de silica da estrutura da argila para concentracoes 

crescentes do acido. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
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Figura 5 - Difratograma da argila esmectitica tratada com acido cloridrico de 

concentracao 25 % 

A Figura 6, apresenta o difratograma da argila esmectitica tratada com acido 

sulfurico de concentra?ao 25%. Foram observados picos caracteristicos da 

montmorilonita e picos caracteristicos do quartzo-a. Observou-se tambem, picos mal 

definidos e de pequena intensidade, o que provavelmente deve-se a uma perda partial da 

estrutura da argila, devido ao ataque acido nas camadas tetraedricas e octaedricas da 

arcila. 
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Figura 6 - Difratograma da argila esmectitica tratada com acido sulfurico de 

concentracao 25 % 

4.4 Caracterizacao dos Compositos 

4.4.1 Otimizacao do Teor de Carga para o Polipropileno 

Para se avaliar o teor otimo de carga (argila esmectitica) a ser incorporada 

ao polipropileno em estudo, os compositos de PP/argila esmectitica natural, com teores 

de carga variando de 0 a 40 % em peso, foram caracterizados mecanica e termicamente. 

4.4.1.1 Caracterizacao Mecanica 

A influencia do teor de argila esmectitica natural, nas propriedades 

mecanicas dos compositos a base de polipropileno moldados por compressao, estao 

apresentados na Tabela 5 e Figuras 7, 8, 9 e 10. 
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Tabela 5 - Propriedades mecanicas dos compositos de PP/argila esmectitica natural a 

diferentes teores de carga zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

TEOR R.T. M.E. AlONG. DUREZA 
(%) (MPa) (GPa) (%) (Shore D) 

0 33,7 1,38 12.50 64,1 

10 32,2 1,47 6,27 71,1 

20 29,8 2,44 6,02 7 U 

30 26,7 2,52 4,32 72,4 

40 24,0 2,69 3,73 73,6 

Atraves da Tabela 5 e das Figuras 7 e 8, verifica-se que o modulo de 

elasticidade e a dureza aumentam com o conteudo de carga. Estes aumentos podem ser 

atribuidos a restricao na mobilidade molecular do polimero imposta pelas particulas de 

argila. 

Figura 7 

0 10 20 30 

Concentracao de Carga (%) 

Modulo de elasticidade dos compositos polipropileno/argila esmectitica a 

diferentes teores de caraa 
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Figura 8 - Dureza dos compositos polipropileno/argila esmectitica a diferentes teores de 

carga 

A resistencia a tracao e o alongamento na ruptura, por outro lado, diminuem 

com o aumento do teor de carga (Figuras 9 e 10, respectivamente) A diminuicao do 

alongamento tambem pode ser atribuida ao efeito da restricao molecular do polimero, 

juntamente com a interferencia da transferencia de tensao pelas particulas de carga. A 

geracao de descontinuidade na estrutura dos compositos pela formacao de pontos de 

concentracao de tensoes e a explicacao para a queda na resistencia a tracao Estes 

resultados estao de acordo com os obtidos por MAJTI & LOPEZ (1992), em um estudo 

realizado sobre as propriedades tenseis de compositos de PP/caulim. Outros autores 

(MITSUICHI,1985, FAULKNER & SCHMIDT, 1977) tambem observaram uma 

diminuicao na resistencia a tracao e no alongamento e aumento no modulo e na dureza 

do polipropileno pela incorporacao de cargas particuladas (esferas de vidro e carbonato 

de calcio). 
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Figura 9 - Resistencia a tracao na ruptura dos compositos polipropileno/argila 

esmectitica a diferentes teores de carga 
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Figura 10 - Alongamento na ruptura dos compositos polipropileno/argila esmectitica a 

diferentes teores de carga 

4.4.1.2 Caracterizacao Termica 

Os resultados desta analise estao apresentados na Tabela 6 e Figuras 11, 12 e 

13. Atraves da Tabela 6 e Figura 11, verifica-se que a temperatura de fusao do 

polipropileno nao sofreu alteracao em funcao da incorporacao da argila esmectitica nos 

teores estudados Por outro lado, a temperatura de cristalizacao aumenta 



56 

progressivamente com o teor de carga (Figura 12), evidenciando o efeito nucleante 

desta carga para o polipropileno 

Tabela 6 - Propriedades termicas de compositos de PP/argila esmectitica natural a 

diferentes teores de carga zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

TEOR(%) Tm(°C) TC(°C) ASH(am) gc(%) 

0 162,47 111.35 73,01 44,76 

10 161,00 110,50 80,33 48,71 

20 161,00 113,00 74,56 45,20 

30 161,00 114,00 71,77 43,52 

40 161,00 115,50 71,67 43,45 

10 20 30 40 

Concentracao de Carga (%) 

Figura 11 - Temperatura de fusao dos compositos polipropileno/argila esmectitica a 

diferentes teores de carga 
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Figura 12 - Temperatura de cristalizacao dos compositos polipropileno/argila esmectitica 

a diferentes teores de carga 

Este comportamento tambem foi observado por KFfUNOVA et al (1988), 

no estudo sobre a influencia da bentonita na estrutura do polipropileno. Estes autores 

observaram que o aumento de concentracao da bentonita favorece a cinetica de 

cristalizacao e, portanto, o tempo medio para cristalizacao diminui com o aumento da 

concentracao de carga, indicando um aumento na taxa de cristalizacao Os autores 

observaram tambem que o grau de cristalinidade atingiu um valor maximo quando baixos 

teores de bentonita foram incorporados ao polipropileno Concentracoes mais elevadas 

de bentonita (10 e 20 % em peso) diminuem a cristalinidade da fase polipropileno com 

uma correspondente diminuicao da resistencia tensil. Essa tendencia foi similar ao 

sistema estudado por nos, onde fica evidenciado pela Figura 13, um maximo grau de 

cristalinidade para teores de argila esmectitica na faixa de 10 % em peso. Teores acima 

deste valor diminuem a cristalinidade do polipropileno. 
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Figura 13 - Grau de cristalinidade dos compositos polipropileno/argila esmectitica a 

diferentes teores de carga 

Com base nesses resultados, conclui-se que o teor otimo de argila 

esmectitica para o polipropileno em estudo, situa-se na faixa de 10 % em peso. Desta 

forma, os compositos de polipropileno com argila esmectitica tratada com os acidos 

sulfurico e cloridrico de diferentes concentracoes, foram preparados para este teor de 

carga. 

4.4.2 Efeito do Tratamento da Carga nas Propriedades dos Compositos 

O efeito do tratamento acido na argila esmectitica nas propriedades dos 

compositos a base de polipropileno, pode ser observado atraves dos resultados 

apresentados pelas propriedades mecanicas e termicas dos mesmos. 

4.4.2.1 Caracterizacao Mecanica 

Os resultados obtidos para as propriedades mecanicas dos compositos de 

polipropileno com 10 % em peso da argila esmectitica tratada com os acidos (sulfurico e 
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cloridrico) de diferentes concentracoes, estao mostrados na Tabela 7 e Figuras 14, 15, 16 

e 17. 

Com base na Tabela 7 e Figura 14, observa-se que a resistencia a tracao dos 

compositos com a argila tratada. com os acidos sulfurico e cloridrico, dirninui com a 

intensidade do tratamento acido. Isto pode ser atribuido ao fato de que o acido atua na 

estrutura da argila, provocando uma diminuicao progressiva no tamanho das particulas 

da carga (como visto atraves do aumento da area especifica, Tabela 4) com a intensidade 

do ataque acido e, portanto, estas tendem a interagir fortemente e se aglomerar. Estes 

aglomerados agem como particulas de grandes tamanhos, as quais geram 

descontinuidade ao longo da estrutura, aumentando a probabilidade de ocorrencia de 

grandes falhas, que leva a uma diminuicao da resistencia tensil do material. Observa-se 

tambem, que os compositos com carga tratada com acido cloridrico apresentam menores 

valores de resistencia a tracao para todas as concentracoes do acido, exceto para a 

concentracao de 25 %, cujo pequeno aumento da resistencia nao e claro. Isto pode ser 

atribuido a uma maior reducao do tamanho das particulas da carga quando tratada com o 

acido cloridrico, conforme observado pelo aumento progressive da area especifica com a 

intensidade do ataque acido (Tabela 4). 



60 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

Tabela 7 - Propriedades mecanicas dos compositos de PP com 10 % em peso de argila 

esmectitica tratada com acidos sulfurico e cloridrico de diferentes 

concentracoes 

COMPOSITOS PP/10% DE R.T. M.E. AlONG. DUREZA 

ARGILA ESMECTITICA (MPa) (GPa) (%) (Shore D) 

NATURAL zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA322 1,31 6,27 71,1 

T-H2S04 2,5% 29,0 0,69 12,01 692 

T-H2S04 5% 27,8 0,67 12,12 652 

T-H2S04 10% 25,2 0,55 9,21 65,7 

T-H2S04 15% 23,3 0,52 9,07 65,5 

T-H2S04 25% 20,6 0,46 7,32 66,7 

T-HC12,5% 29,1 0,63 10,98 69,4 

T-HC1 5% 26,2 0,66 1025 69,6 

T-HC110% 23,6 0,57 8,15 69,1 

T-HC1 15% 23,4 0,50 7,48 692 

T-HC1 25% 25,2 0,57 7,91 68.4 
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Figura 14 - Resistencia a tracao dos compositos de polipropileno com 10 % em peso de 

argila esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de diferentes 

concentracoes 

A influencia do tratamento acido no modulo de elasticidade esta mostrada na 

Tabela 7 e Figura 15. Verifka-se uma diminuicao desta propriedade com a intensidade 
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do tratamento acido. Isto pode ser atribuido ao fato de que o tratamento acido leva a 

diminuicao do tamanho das particulas da carga, conforme observado atraves do aumento 

da area especifica (Tabela 4) e, consequentemente. elas tendem a se interagir fortemente 

(devido aos tamanhos muito pequenos apresentados pelas particulas da argila 

esmectitica), e se aglomerar. Os aglomerados agem como particulas de grandes 

tamanhos, e. particulas de grandes tamanhos diminuem a adesao carga-matriz e como 

resultado se tern uma diminuicao no modulo de elasticidade. Esta diminuicao foi muito 

brusca (50 % de perda) quando do tratamento acido da carga de concentracao 2,5 %. 

Para concentracoes de acido maiores (ate 25 %), esta queda foi menos acentuada (70 % 

de perda na proporcao a concentracao de acido de 25 %). HARDY (1983) entre outros 

autores, estudaram o efeito do tamanho de particulas de carga no modulo elastico de 

compositos polimericos e os resultados mostraram um aumento no modulo de 

elasticidade com o decrescimo do tamanho de particulas, o oposto do observado em 

nosso estudo. Uma possivel explicacao para esta discrepancia e que, naquele estudo as 

particulas apresentavam tamanhos superiores a lum, enquanto que em nosso estudo. 

acredita-se que as particulas da argila apresentam-se com tamanhos predominantemente 

inferiores a lum Segundo FERRIGNO (1978) e BIGG (1983), quando as particulas 

tornam-se muito pequenas os campos de forca (forca de Van der Waals, forcas de pontes 

de hidrogenio, forcas eletrostaticas e de dipolo-dipolo) tornam-se mais eficientes, dai a 

tendencia a formar aglomerados. 



62 

3 

o 4zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA 1  1  1  1  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

0 5 10 15 20 25 

Concentracao de Acido (%) 

Figura 15 - Modulo de elasticidade dos compositos de polipropileno com 10% em peso 

de argila esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de 

diferentes concentracoes 

A Figura 16 e Tabela 7, mostram o comportamento do alongamento na 

ruptura para os compositos de PP/10 % de argila esmectitica tratada com os acidos 

sulfurico e cloridrico. Fica evidenciado que o tratamento acido na argila tende a 

aumentar esta propriedade quando o tratamento e efetuado com os acidos de 

concentracao 2,5 e 5 %. A explicacao para este aumento nao e bem clara. Em 

concentracoes do acido acima de 5 %, esta propriedade tende a diminuir devido 

provavelmente a diminuicao da interacao carga-matriz com a intensidade do ataque 

acido. Verifica-se uma dispersao consideravel nesses resultados pois, como visto por 

BENACHOURS et al. (1990), microheterogeneidades afetam mais determinadas 

propriedades como, por exemplo, alongamento na ruptura e no escoamento e resistencia 

ao impacto do que outras propriedades como resistencia a tracao na ruptura e no 

escoamento 
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Concentracao de Acido (%) 

Figura 16 - Alongamento na ruptura dos compositos de polipropileno com 10 % em 

peso de argila esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de 

diferentes concentracoes 

O efeito do tratamento acido da carga na dureza dos compositos a base de 

polipropileno com 10% em peso de argila esmectitica, esta mostrado na Tabela 7 e 

Figura 17. Observa-se que esta propriedade apresentou uma diminuicao mais 

significativa para a carga tratada com acido sulfurico. 
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Figura 17 - Dureza dos compositos de polipropileno com 10% em peso de argila 

esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de diferentes 

concentracoes 
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4.4.2.2 Caracterizacao Termica 

Na Tabela 8 e nas Figuras 18, 19 e 20, estao mostrados os resultados das 

propriedades termicas (Tm, T c e gc), para os compositos de polipropileno com 10 % em 

peso de argila esmectitica tratada Atraves desta tabela e da Figura 18, observa-se que a 

temperatura de fusao cristalina praticamente nao foi afetada pelo tratamento da carga 

com os acidos em estudo Por outro lado, verifica-se que a temperatura de cristalizacao 

tende a aumentar com a intensidade do ataque acido (Figura 19), o que pode ser 

atribuido ao aumento do numero de centros de nucleacao pelo fracionamento das 

particulas da argila, conforme evidenciado pelo aumento da area especifica da mesma 

(Tabela 4) 

Tabela 8 - Propriedades termicas dos compositos de PP com 10 % em peso de argila 

esmectitica tratada com acidos sulfurico e cloridrico de diferentes 

concentracoes 

COMPOSITOS PP/10% DE 

ARGILA ESMECTITICA 

Tm(°C) TC(°C) AsH(am) gc(%) 

NATURAL 161,0 110,50 80,33 48,71 

T-zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA H 2 . S O 4  2,5 % 157,64 111,41 88,30 53,53 

T-zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA H 2 S O4  5 % 160,77 115,09 89,30 54,14 

T-H 2 S0 4 10% 159,14 115,42 72.32 43,85 

T-H 2 S04l5% 160,02 115,76 70,43 42,70 

T- H 2 S O . 25 % 159,71 115,43 70,98 43,04 

T-HC12,5 % 161,09 114,71 83,36 50,54 

T-HC1 5 % 160,06 115,44 70,71 42,87 

T-HC1 10 % 159,05 115,51 78,06 47,33 

T-HC115% 159,54 115,83 77,88 47,23 

T-HC125 % 159,93 116,13 83,43 50,58 
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Figura 18 - Temperatura de fusao dos compositos de polipropileno com 10% em peso de 

argila esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de diferentes 

concentracoes 

130 

0 

-—O) AcMo Sulfurico 

- - O" " Aeid° Ckjridneo 

20 25 5 10 15 

Concentracao de Acido (%) 

Figura 19 - Temperatura de cristalizacao dos compositos de polipropileno com 10% em 

peso de argila esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de 

diferentes concentracoes 

Os valores do grau de cristalinidade para os compositos de polipropileno 

com 10 % em peso de argila esmectitica tratada, estao mostrados na Tabela 8 e 

Figura 20. Observa-se que o tratamento acido provoca uma dirninuicao do grau de 

cristalinidade. Isto pode ser atribuido ao aumento do numero de centros de nucleacao, 
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como ja descrito anteriormente, o que provoca uma diminuicao no tamanho dos cristais 

e, consequentemente, na perfeicao dos mesmos, uma vez que um numero maior de zonas 

cristalinas seriam nucleados, havendo. portanto, maior numero de impedimentos ao seu 

crescimento, resultando eventualmente num decrescimo do grau de cristalinidade. Isto 

foi tambem observado por KHUNOVA et al. (1988), em um estudo sobre a influencia de 

cargas na estrutura do polipropileno. Observa-se tambem, que para a argila esmectitica 

tratada com acido cloridrico os valores do grau de cristalinidade diminuem para 

concentracoes de acido em torno de ate 15 % e, voltam a aumentar para concentracoes 

superiores. Isto pode ser explicado pela tendencia de aglomeracao das particulas de 

bentonita com a severidade do ataque acido. Aglomerados funcionam como particulas de 

grandes tamanhos, levando, consequentemente, a formacao de um menor numero de 

centros de nucleacao e, portanto. a formacao de cristais maiores e mais perfeitos. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
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Figura 20 - Grau de cristalinidade dos compositos de polipropileno com 10% em peso de 

argila esmectitica tratada com os acidos sulfurico e cloridrico de diferentes 

concentracoes 

Com base nos resultados apresentados, fica evidenciado que o tratamento 

acido na argila esmectitica tern um efeito significativo nas propriedades do polipropileno. 
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Todas as propriedades mecanicas em estudo apresentaram melhores resultados para os 

compositos com carga tratada com os acidos de concentracao 2,5 e 5 % Entretanto, 

melhor relacao propriedade/vida util dos artigos em plastico pode ser obtida para os 

compositos com carga tratada com o acido cloridrico de concentracao 10 %, pois neste 

caso, ha uma eliminacao consideravel dos oxidos de ferro, aluminio e magnesio da 

estrutura da argila sem perdas significativas das propriedades mecanicas e termicas dos 

materiais Isto e uma grande vantagem para os artigos em plastico, pois alem de 

favorecer a obtencao de artefatos mais claros contribui para uma maior vida util dos 

mesmos 
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5. CONCLUSOES 

A argila esmectitica e uma das cargas minerais de maior abundancia na 

regiao Nordeste, especificamente no estado da Paraiba (distrito de Boa Vista, municipio 

de Campina Grande ) e mais importante, de custo mais baixo (R$ 70/tonelada) em 

comparacao as outras cargas regionais, como por exemplo, atapulgita 

(R$ 300/tonelada) e caulim (R$ 250/tonelada). Com base nisto, avaliou-se neste trabalho 

as potencialidades desta argila como carga para o polipropileno. Os resultados obtidos 

neste estudo levaram as seguintes conclusoes: 

- a argila esmectitica natural nao atua como carga reforcante para o 

polipropileno. Este efeito foi verificado atraves da resistencia mecanica do material, 

- a argila esmectitica natural atua como agente de nucleacao para a 

cristalizacao do polipropileno em todos os teores de carga estudados. Isto foi verificado 

pelo aumento da temperatura de cristalizacao do polimero; 

- a argila em estudo pode ser utilizada como carga potential para compositos 

a base de polipropileno, desde que incorporada ao polimero em teores de 10% em peso, 

embora nao sejam verificadas perdas significativas nas propriedades estudadas para 

teores de carga ate 20 % em peso; 

- o tratamento da argila com os acidos sulfurico e cloridrico promoveu a 

eliminacao dos oxidos de ferro, aluminio e magnesio da estrutura da argila. Esta 

eliminacao aumentou com a intensidade do ataque acido (acidos de maior concentracao) 

e foi mais pronunciada para a carga tratada com o acido cloridrico; 

- o tratamento da argila com os acidos sulfurico e cloridrico proporcionou 

um aumento da area especifica da argila, que tambem aumentou em funcao da 
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concentracao dos acidos. Os maiores valores desta propriedade foram obtidos para a 

carga tratada com o acido cloridrico; 

- o aumento da area superficial da argila com o tratamento acido nao 

proporcionou aumento na interacao polimero-carga devido, provavelmente, a tendencia 

que as particulas da argila esmectitica tern de se aglomerar por serem de tamanhos muito 

pequenos (provavelmente inferiores a 1 urn ), 

- as propriedades mecanicas dos compositos de PP/10% de argila esmectitica 

diminuiram com o tratamento acido na carga, sendo esta diminuicao mais pronunciada a 

medida que se aumenta a concentracao dos acidos. As propriedades apresentadas pelos 

compositos com carga tratada com os acidos sulfurico e cloridrico mantiveram-se em 

niveis muito proximos; 

- o tratamento da argila esmectitica com os acidos sulfurico e cloridrico 

intensificou o efeito nucleante desta carga para a cristalizacao do polipropileno, estando 

este aumento no mesmo nivel para os dois acidos e sendo mais pronunciado para 

concentracoes dos acidos em torno de 5 %. Concentracoes acima deste valor nao 

apresentaram efeitos significativos nesta propriedade, 

- os compositos de polipropileno com 10 % em peso de argila esmectitica 

tratada com acido cloridrico de concentracao 10 % apresentaram melhor relacao 

custo/beneficio, pois neste caso, houve uma ehminacao consideravel de ferro, aluminio e 

magnesio da estrutura da argila sem perdas significativas das propriedades mecanicas e 

termicas do material; 

- a eliminacao de ferro, aluminio e magnesio da estrutura da argila 

esmectitica e uma grande vantagem para os artigos em plastico, pois alem de favorecer a 

obtencao de artefatos mais claros contribui para uma maior vida util destes materiais. 
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6. SUGESTOES PARA TRABALHOS POSTERIORES 

- Fazer um estudo comparativo dos compositos de polipropileno/argila 

esmectitica com sistemas utilizando carbonato de calcio e caulim. 

- Avaliar o efeito nucleante da argila esmectitica para o polipropileno (teores 

de 0 a 5% em peso da carga). 

- Estudar as propriedades dos compositos de polipropileno/argila esmectitica 

moldados por extrusao e injecao. 

- Fazer um estudo de envelhecimento nos compositos de polipropileno/argila 

esmectitica natural e tratada com acido cloridrico de diferentes concentracoes. 

- Fazer uma avaliacao mais completa do efeito do tratamento acido na carga 

atraves de analise termica diferencial (ATD), termogravimetria (ATG) e microscopia 

eletronica de varredura (SEM). 

Estudar outras propriedades mecanicas dos compositos de 

polipropileno/argila esmectitica tais como, modulo de flexao e resistencia ao impacto, 

alem de propriedades termodinamicas como temperatura de distorcao termica (FLDT) e 

temperatura de amolecimento Vicat. 
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- Realizar um estudo da microestrutura dos compositos polipropileno/argila 

esmectitica natural e tratada 

- Variar as condicoes de resfriamento apos a moldagem por compressao para 

verificar a influencia no grau de cristalinidade 

- Avaliar as propriedades eletricas dos compositos em estudo 
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