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RESUMO

Atualmente, o interesse mundial em materiais que geram menos impacto ambiental vem crescendo
consideravelmente, e com isso, a busca de tecnologias que permitam que os polimeros se tornem
biodegradaveis a partir da incorpora¢do de materiais naturais, principalmente as fibras e/ou uso
de plastificantes, crescem como forma de contornar a ndo biodegradabilidade desses materiais. O
uso de plastificantes incorporado ao acetato de celulose (AC) confere um produto final com menor
rigidez, facilitando o seu processamento. Este trabalho teve como objetivo avaliar a influéncia da
adi¢do dos plastificantes, trietilcitrato (TEC) e dimetilftalato (DMP), na obten¢do de biocompdsitos
mais sustentaveis. As misturas foram realizadas em extrusora dupla-rosca e a moldagem por
injecdo. Os efeitos do tratamento quimico e da concentragdo (2-6% em massa) da fibra de sisal
(FS) nas propriedades térmicas e mecdnicas destes biocompdsitos foram avaliados e indicaram
uma nova perspectiva de aplicagdo em produtos com design sustentavel. As analises das curvas
termogravimétricas (TGA) para os acetatos plastificados mostraram que a temperatura de
degradag¢do na presenca do DMP é menor que a do TEC. A adi¢do das fibras naturais no acetato
plastificado com DMP resultou em uma boa resisténcia a tra¢do comparados com o acetato puro,
ja os biocompositos com TEC apresentaram uma pequena melhora em rela¢do com a utilizagdo do
plastificante DMP.

Palavras- chave: Acetato de celulose, fibras naturais, plastificantes, compdositos, propriedades
mecdanicas.

INTRODUCAO

Atualmente, o interesse mundial em materiais que gerem um menor impacto ambiental vem
crescendo consideravelmente, e um exemplo dessa preocupacdo € a crescente busca por novas
tecnologias que permitam que os polimeros se tornem biodegradaveis, ou seja, que degradem-se
pela acdo de microorganismos naturais como bactérias, fungos e algas. Nesse sentido, tem sido feito
estudos na incorporacdo de fibras naturais em compositos poliméricos, os quais obtiveram
resultados positivos com relagdo ao aprimoramento das propriedades dos biopolimeros quando
comparado com os polimeros sem a incorporacao de fibras. A vantagem da utilizagdo da fibra
natural em relagdo a sintética corresponde ao fato das fibras naturais serem biodegradaveis,
consumirem menos energia ¢ serem capazes de gerar renda para diversas familias. A fibra de sisal,
proveniente da folha Agave Sisalana, ¢ uma das fibras mais cultivadas do mundo e, em compositos,
essa fibra ¢ capaz de conferir uma 6tima resisténcia ao impacto, a tracao e flexao devido a fibra de
sisal apresentar um maior modulo de elasticidade e resisténcia mecénica, quando comparada a
outras fibras naturais. **)

O acetato de celulose ¢ originado da celulose e possui como principal caracteristica a
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biodegradabilidade, além de apresentar alta transparéncia, brilho e tenacidade, ser de baixo custo e
atoxico. Gutiérrez et al. conduziram estudos da produgdo de compdsitos de acetato de celulose
utilizando fibras de curaua e perceberam que um balango ideal na aplicagdo de dosagem das fibras
com o plastificante utilizado apresentaram propriedades mais equilibradas.”” Também foram obtidos
resultados interessantes visando a incorporacdo de fibras naturais em outras matrizes poliméricas,
como por exemplo, na matriz de poli (acido latico) (PLA), em que produziram compositos com um
aumento das propriedades mecanicas de flexdo, impacto e tracdo quando adicionado de 5 a 15% da
fibra de sisal na matriz.°®

A merceriza¢do € um processo quimico que gera mudangas estruturais em um material. Gutiérrez et
al. mostraram que a mercerizacdo das fibras de curaua quando comparadas com a fibra sem
tratamento, resultando em um aumento da rugosidade superficial das fibras tendo um bom
resultado como ligamento interfacial em forma de ancoragem com a matriz polimérica, aumentando
o processo de adesdo e gerando uma melhora no seu médulo elastico.!?

A utilizacdo do plastificante trietilcitrato (TEC) na obtengdo de biocompodsitos de acetato de
celulose e fibra de sisal (AC/FS) foi motivada pelo fato dele ser um produto biodegradavel e
ecologicamente correto.* J4 o plastificante dimetilftalato (DMP), ja4 vem sendo utilizado pela
industria, porém ndo foram encontrados relatos académicos sobre a sua utilizagao.

Desta forma, neste trabalho sdo apresentados os resultados obtidos para estudos sobre a influéncia
da concentra¢do e tratamento da fibra de sisal, bem como o tipo de plastificante empregado no
processamento em extrusora dupla-rosca e avaliagdo das propriedades térmicas e mecanicas de
biocompositos acetato/fibra de sisal.

MATERIAIS E METODOS

A fibra de sisal (FS) na forma de fibras curtas com dimensdo de 3,5 mm foi adquirida por meio de
doagao da empresa Hamilton Rio. A FS foi lavada com agua para retirar qualquer tipo de impurezas
durante 2 horas e secas em uma estufa de circulagdo por 5 horas a 80°C. Os plastificantes utilizados
foram o citrato de trietila (TEC) da marca Neon e o dimetilftalato (DMP). O acetato de celulose
(AC) foi obtido por meio de doagdo da Metalzilo e oriunda da linha M49®bioplastics
(Mazzuchelli). O AC foi seco na estufa de circulagdo durante 7 horas em uma temperatura de 85°C
com a finalidade de remover a umidade.

Primeiramente, foi feito o tratamento da fibra natural, em que foi separado e pesado uma quantidade
de sisal para que realizassem os tratamentos de limpeza das fibras por mercerizagdo. O tratamento
de mercerizagao foi feito com o hidroxido de s6dio (NaOH) em uma solucao de 10% de NaOH por
um periodo de 2 horas. Apos esse periodo foram realizadas sucessivas lavagem com agua para ser
retirado todo NaOH. Depois de lavar, a secagem foi feita em uma estufa de circulagdo de ar por um
periodo de 5 horas.

Apds a pré-mistura, conforme a Tabela 1, as formulacdes foram submetidas ao processamento
termomecanico em extrusora dupla rosca (Rheomex 600) acoplado ao redmetro de torque (Polylab
OS) da Haake-Thermo Scientific. Este processo foi conduzido em dez zonas de temperatura,
variando de 180 a 190°C (zonas de alimentag¢do, compressdo, dosagem e matriz) e velocidade de
rotacdo de 300 rpm. Os biocompositos extrudados foram resfriados a temperatura ambiente e
peletizados.

Tabela 1: Nomenclatura das formulacdes dos compodsitos

LOIHO NG Lol PLASTIFICANTE| FIBRADE | TRATAMENTO
AMOSTRAS (%) MASSA DE (1,2%) SISAL (%) DA FIBRA
ACETATO/FIBRA (%) ’

AC 100 - - -
AC2FSN/T 96,8/2 TEC 2 Natural
AC2FSM/T 96,8/2 TEC 2 Mercerizacao
AC2FSN/D 96,8/2 DMP 2 Natural




AC2FSM/D 96,8/2 DMP 2 Mercerizagdo
AC4FSN/T 94,8/4 TEC 4 Natural
AC4FSM/T 94,8/4 TEC 4 Mercerizacao
AC4FSN/D 94,8/4 DMP 4 Natural
AC4FSM/D 94,8/4 DMP 4 Mercerizacao
AC6FSN/T 92,8/6 TEC 6 Natural
AC6FSM/T 92,8/6 TEC 6 Mercerizacdo
AC6FSN/D 92,8/6 DMP 6 Natural
AC6FSM/D 92,8/6 DMP 6 Mercerizacao

Ap0s a peletizagdo, as amostras foram submetidas a secagem em estufa com circulagdo de ar e
armazenadas para os ensaios de caracterizagdo por analise termogravimétrica (TGA) e ensaio de
tragdo. Os corpos-de-provas para os ensaios mecanicos foram obtidos através da moldagem por
injecdo na mini injetora de bancada (Haake MiniJet Pro da Thermo Fisher), conforme ilustrado na
Figura 1. Os testes de resisténcia a tracdo foram realizados em uma maquina Universal de Ensaios
Mecanicos da marca Monsanto operando segundo a Norma ASTM D638. Utilizou-se
corpos-de-provas do tipo V e velocidade de 25mm/min.

O tempo de injecdo e recalque foi de segundos, respectivamente, com uma pressao de inje¢ao de
800 bar. A temperatura do molde foi programada em 50°C enquanto a temperatura de inje¢ao foi
programada com 190°C.

Figura 1: (a) Extrusora dupla-rosca; (b) Injetora Haake MiniJet; (c) Corpos de prova injetados (cunho V).

A andlise termogravimétrica (TGA) foi realizada no equipamento marca Shimadzu modelo
DTG-60H e os parametros de andlise corresponderam a um aquecimento sob atmosfera de
nitrogénio desde a temperatura ambiente at¢ 700°C a uma taxa de aquecimento de 5°C/min.

RESULTADOS E DISCUSSOES

Notou-se que a merceriza¢do modificou o aspecto visual das fibras de sisal e dos compositos
AC/FST quando comparado com os compositos obtidos com a fibra sem tratamento. O hidroxido de
sodio modificou o composito mais claro mesmo nas maiores concentragdes de fibras pelo fato de
terem retirado sujeiras e ceras da corda de sisal.

Foi possivel perceber, por meio da analise termogravimétrica, que nao houve uma varia¢ao
significativa com relagdo a utilizacdo de plastificante e porcentagem de fibra, uma vez que as curvas
obtidas apresentaram resultados similares (Figura 2). Aos 150°C foi obtida a primeira etapa de
decomposi¢do térmica das fibras de sisal e entre 180 e 220°C a perda de massa referente a
condensagdo dos grupos acetoxi do acetato de celulose. A segunda etapa da decomposigdo térmica
da fibra de sisal ¢ atribuida a degradacdo das hemiceluloses da fibra de sisal, que ocorreu entre



200°C e 300°C, enquanto que a terceira etapa

de decomposicdo térmica da fibra de sisal ocorre

entre 300°C e 400°C, que ¢ atribuida a degradagdo da celulose em que ha uma estabilizagao da

perda final até os 480°C, resultados que corrobo

ram com o estudo de Samouh, Z. (2019). Ademais,

foi possivel identificar que a perda total de massa foi de 98%.
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Figura 2: (a), (c) e (d) Curvas de TGA dos biocompédsitos AC/FS com 2, 4 ¢ 6% de fibra; (b), (d) e ()

Curvas de DTG dos biocompositos com 2, 4 € 6% de

fibra.

As propriedades mecénicas, como resisténcia a tragao e alongamento, foram apresentados na Tabela

2. A amostra que apresentou maior resisténcia

a tracao foi o composto AC4FSM/T, obtendo um



valor de 30MPa. Ja o melhor resultado referente ao alongamento foi o composto AC2FSN/T, o qual
apresentou 11% de alongamento.

Tabela 2: Resultados do ensaio mecanico de tracdo dos compositos de AC/FS

AMOSTRAS (%) ﬁif;f)e?ﬁ;‘, :) Alongamento (%) M"d‘(‘ll\‘;l]f;;‘“‘“’

AC 20+ 1 6+ 1 402 + 30
AC2FSN/T 23+ 1 1141 485 + 25
AC2FSM/T 26+ 1 6+ 1 513 + 20
AC2FSN/D 2742 9+ 1 501 + 17
AC2FSM/D 242 g+ 1 492 + 15
AC4FSN/T 2241 g+ 1 440 + 28
ACAFSM/T 3042 6+1 434+ 10
ACAFSN/D 2742 71 438 + 25
AC4FSM/D 2542 8§+ 1 451 + 20
ACGFSN/T 26+ 1 541 410+ 15
ACGFSM/T 28+ 1 6+ 1 400+ 17
ACGFSN/D 26+ 1 6+ 1 413 + 30
ACG6FSM/D 25+ 1 7+2 421+ 19

Utilizando 6% de fibra, pode-se perceber que os resultados foram similares aos de 4%, ndo gerando
uma melhora significativa no resultado de resisténcia a tragdo. Ja para alongamento, quando o
acetato plastificado com TEC e a fibra natural, podemos perceber que o aumento da fibra conferiu
maior propriedade ao composto, enquanto o uso de outros plastificantes com fibra natural e NaOH
ndo demonstraram influéncia na propriedade de alongamento. Com a presenga de 2% de fibra de
sisal nota-se um discreto aumento no modulo de elasticidade. O discreto aumento no moddulo
elastico pode estar associado a adicdo do plastificante, porém percebe-se que com 4 e 6% ocorre
uma diminui¢do em decorréncia da sobrecarga de fibra. Contudo, os resultados podem ter sido
influenciados pela maneira de como a fibra estava dispersa na matriz polimérica.

CONCLUSAO

Foi possivel obter compdsitos AC/FS com os dois tipos de plastificantes e avaliar o seu
desempenho mecanico e a performance do processamento. Os resultados obtidos nao apresentaram
diferenca significativa com a adi¢do de maiores quantidades de fibra e tratamento quimico da fibra.
Com relacdo as propriedades mecanicas, o plastificante TEC proporcionou uma melhora na
resisténcia a tracdo e alongamento, tendo um aprimoramento significativo somente até 4% de
adicao da fibra de sisal. J4 nas amostras com 6% de fibra, a resisténcia a tracdo ndo obteve
resultados favoraveis devido a uma possivel saturacdo de fibra no composito. Os biocompositos
com 6% de fibra apresentaram um aspecto visual menos interessante quando comparado com as
outras porcentagens. Sendo assim, fica a sugestdo de se utilizar os compostos com o plastificante
TEC, uma vez que ele ¢ biodegradavel e torna o compdsito mais sustentavel, bem como utilizar os
compositos contendo 4% de fibra, pela melhor apresentagdo visual, para a confec¢do de novos
produtos.
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