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RESUMO

O crescente desperdicio de materiais plasticos no meio ambiente juntamente com a preocupagdo com a futura
escassez do petrdleo tem aumentado o interesse por polimeros biodegradaveis, como o amido. Nos Ultimos
anos, 0 amido tem sido utilizado em misturas com diferentes polimeros sintéticos. Essas misturas tém sido
compatibilizadas por meio do uso de agentes compatibilizantes do tipo copolimeros. O presente trabalho tem
como objetivo avaliar a influéncia da adi¢éo do copolimero graftizado (PP-g-MA) nas propriedades mecani-
cas, térmicas e morfoldgicas de misturas de polipropileno (PP) e amido termopléastico (TPS). O TPS foi obti-
do em uma extrusora monorosca com 20 % (m/m) de glicerol, usado como plastificante. Posteriormente, mis-
turas PP/TPS 80:20 % (m/m) foram processadas em uma extrusora de rosca dupla co-rotacional, na presenca
de 3, 5 e 7% (m/m) do PP-g-MA. A morfologia das misturas foi avaliada através de microscopia eletronica
de varredura. Os resultados mostraram uma reduc&o significativa da fase dispersa de amido, com a adigéo do
compatibilizante. As misturas processadas em presenca do PP-g-MA apresentaram uma distribuicdo mais
homogénea da fase de amido na matriz de PP. Os resultados dos ensaios de resisténcia a tragdo mostraram
gue 0 médulo do PP sofre um ligeiro aumento, com a adi¢do do amido e do compatibilizante. A resisténcia
das misturas no ponto de escoamento apresentou valores similares aos do PP. Apesar disso, a deformacdo na
ruptura diminui drasticamente com a incorporagdo do amido. A adi¢do de amido ao polipropileno, entretanto,
aumenta significativamente a resisténcia ao impacto do polimero sintético. Com a adi¢do de PP-g-MA a mis-
tura PP/TPS, a resisténcia ao impacto sofre uma queda, que pode ser atribuida a redugdo da fase de amido na
mistura. A estabilidade térmica das misturas PP/TPS sofre um ligeiro aumento com a incorporacao do agente
compatibilizante. Os materiais obtidos podem ser utilizados em substituicdo ao PP.
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ABSTRACT

The growing waste of plastics in the environment coupled with concerns about future oil shortages has in-
creased interest in biodegradable polymers such as starch. In recent years, starch has been used in blends with
different synthetic polymers. Such blends have been compatibilized by the use of compatibilizing agents of
the copolymer type. In this study, the morphological, mechanical and thermal properties of polypropylene
(PP)/thermoplastic starch (TPS) blends obtained in the presence of the compatibilizing agent (PP-g-MA)
were evaluated. The thermoplastic starch was obtained in a single screw extruder with 20% (mass/mass) of
glycerol used as plasticizer. PP/TPS blends were prepared by melt mixing in a co-rotating twin-screw extrud-
er. The concentration of the compatibilizing agent was 3, 5 and 7% (mass/mass). The morphology of the
blends was evaluated by scanning electron microscopy. The results showed a significant reduction of the dis-
persed starch phase with the addition of the PP-g-MA. The blends obtained in the presence of PP-g-MA
showed a more homogeneous distribution of the starch phase in the PP matrix. The results obtained with the
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tensile tests showed that the elastic modulus of PP undergoes a slight increase with the addition of the starch
and the compatibilizer. The tensile strength of the PP was not significantly affected. However, there was a
significant decrease of the elongation at break with the incorporation of starch. The starch incorporated in the
PP matrix led to a significant increase in the impact strength of the final material. However, with the addition
of PP-g-MA to the PP/TPS blend, the impact strength falls. This result can be attributed to the reduction of
the starch phase in the PP matrix. The thermal stability of the PP/TPS blends was slightly increased with the
incorporation of the compatibilizing agent. The materials obtained can be used instead of PP.

Keywords: Polypropylene, Thermoplastic starch, Blends, Morphology, Compatibilizing agent.

1. INTRODUCAO

Nos dltimos anos, o desenvolvimento crescente da indUstria de polimeros tem promovido um descarte cada
vez maior de polimeros sintéticos no meio ambiente. Essa quantidade crescente de lixo plastico, juntamente
com a preocupacgéo com a futura escassez do petréleo tem aumentado o interesse por materiais poliméricos
biodegradaveis, como o amido [1]. A aplicacdo desses materiais na area de embalagens, no campo da medi-
cina e em setores automotivos em substituicdo aos polimeros sintéticos convencionais tem sido explorada por
muitos centros de pesquisa e inddstrias [2].

O amido é o principal polissacarideo de reserva de carboidratos do reino vegetal, e € acumulado por
plantas verdes sob a forma de granulos, sendo composto por duas principais macromoléculas: amilose, que é
essencialmente linear e amilopectina, que apresenta diversas ramificacdes ao longo de sua cadeia [3,4]. As
vantagens do uso de amido em substituicdo aos polimeros sintéticos, é que esse bipolimero pode ser encon-
trado abundantemente na natureza, apresenta um baixo custo, pode ser misturado com diferentes polimeros
sintéticos, pode ser utilizado como carga para a diminui¢do do custo do produto final, além de ser totalmente
biodegradavel [4]. As desvantagens de materiais baseados em amido termoplastico (TPS), material obtido
apos plastificagdo do amido in natura na presenca de glicerol, em extrusora ou em misturadores [3], é que o
TPS é um material hidrofilico, que absorve facilmente a umidade do ambiente. A absor¢do de umidade pelo
amido termoplastico leva a uma reducdo significativa em suas propriedades mecanicas [5,6].

A mistura de TPS com polimeros sintéticos convencionais tem sido uma das alternativas mais utiliza-
das nos ultimos anos para superar as desvantagens da utilizacdo do amido na inddstria de polimeros [7-9]. No
entanto, o desenvolvimento dessas misturas, na maioria das vezes, leva a obtencdo de materiais com baixas
propriedades mecénicas. 1sso ocorre devido & baixa miscibilidade entre o amido e a maioria dos polimeros
sintéticos convencionais, j& que o amido é um polimero hidrofilico, enquanto a maioria dos polimeros sintéti-
cos convencionais apresenta um forte carater hidrofébico.

Diversos trabalhos tém avaliado a compatibilizagdo de misturas poliméricas de amido com polimeros
sintéticos por meio da utilizacdo de agentes compatibilizantes comerciais, do tipo copolimeros [3,10-12].
Geralmente, os copolimeros utilizados sdo copolimeros em bloco e/ou copolimeros graftizados. Esses compa-
tibilizantes (também chamados de modificadores interfaciais ou emulsificantes) sdo espécies macromolecula-
res que atuam na interface de misturas poliméricas imisciveis. Esses agentes compatibilizantes promovem a
redugdo da tensdo interfacial, além de proporcionar uma melhor dispersdo de uma fase polimérica em outra
[13].

O polipropileno (PP) é um dos polimeros apolares mais utilizados na industria nos dltimos anos, prin-
cipalmente devido ao seu baixo custo, baixa densidade, boas propriedades térmicas e mecénicas e excelente
processabilidade. Diferentemente de misturas de polietileno e amido termopléstico, h4 na literatura muito
poucos trabalhos sobre misturas de polipropileno e amido [7].

O objetivo do presente trabalho é avaliar a compatibilizacdo de misturas de polipropileno e amido
termoplastico, em presenca do agente compatibilizante polipropileno graftizado com anidrido maleico (PP-g-
MA). As misturas foram obtidas em extrusora de rosca dupla co-rotacional e avaliadas quanto a morfologia,
propriedades mecanicas e propriedades térmicas. O teor de amido presente nas misturas foi de 20 % (m/m).
O teor de PP-g-MA adicionado as misturas foi de 3, 5 e 7 % (m/m). Os diferentes materiais obtidos foram
caracterizados através de microscopia eletronica de varredura (MEV), ensaios de resisténcia a tragdo, ensaios
de resisténcia ao impacto e analise termogravimétrica (TGA).

2. MATERIAIS E METODOS

2.1 Materiais

O polipropileno utilizado no presente trabalho foi o homopolimero PP H501HC doado pela Braskem. Segun-
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do o fornecedor, esse homopolimero apresenta um indice de fluidez de 3,5 g/10 min (230°C/2,16 kg). O ami-
do de milho (Amidex 3001) foi doado pela Ingredion Brasil Ingredientes Industriais Ltda. (Mogi Guagu, SP).
O glicerol P.A., usado como plastificante, foi fornecido pela Sigma-Aldrich (Duque de Caxias, RJ). O poli-
propileno graftizado com anidrido maleico (PP-g-MA), Polybond 3200, com indice de fluidez de 109 ¢/10
min (190°C/2,16 kg), foi fornecido pela Chemtura Industria Quimica do Brasil Ltda.

2.2 Obtencéo das pré-misturas de amido de milho

Pré-misturas de amido in natura e glicerol foram homogeneizadas em um béquer de plastico, sob agitacdo
mecanica a 450 rpm, por um periodo de 10 minutos em um misturador convencional IKA, modelo RW20, de
forma a favorecer a incorporacdo do plastificante ao amido. O teor de glicerol adicionado as amostras de
amido foi de 20 % m/m (baseado no peso seco do amido). As pré-misturas foram condicionadas em sacos
plasticos fechados para evitar a perda de material, e mantidas em refrigerador por 48 horas, a fim de permitir
a completa absorcao do plastificante pelo amido.

2.3 Obtencédo do amido termoplastico (TPS)

O amido termoplastico (TPS) foi obtido a partir das pré-misturas de amido de milho, em uma extrusora mo-
norosca AX Plasticos, modelo AX30:32, com um perfil de temperatura de 70/90/90/90°C e velocidade de
rotacdo de 90 rpm. O amido termoplastico foi resfriado ao ar livre sob temperatura média de 23°C e umidade
relativa do ar em torno de 50% durante 2 horas e, posteriormente, granulado em maquina peletizadora.

2.4 Preparacédo das misturas PP/PP-g-MA/TPS

A amostra de polipropileno foi previamente seca em estufa a 60°C durante 24 horas. O agente compatibili-
zante (PP-g-MA), por ser um material muito reativo, foi apenas mantido em dessecador, durante 0 mesmo
periodo. ApGs secagem, os materiais foram misturados manualmente em concentragBes pré-determinadas
(Tabela 1). O PP puro e as diferentes misturas foram processados em extrusora de rosca dupla co-rotacional
Leistritz modelo ZSE 18 MAXX, com perfil de temperatura das diferentes zonas de aquecimento da extruso-
ra de 160/170/170/180/180/185/185/190/190/190°C, da zona de alimentacdo até a matriz da extrusora, res-
pectivamente. A velocidade de rotagdo das roscas durante o processamento foi mantida em 500 rpm. A dosa-
gem do material na zona de alimentacdo foi de 5 kg/h. As condi¢des de processamento das diferentes mistu-
ras foram previamente definidas por meio de testes preliminares efetuados com amostras de polipropileno
virgem. Os materiais extrusados foram resfriados em agua fria e, posteriormente, granulados em maquina
peletizadora para posterior caracterizacdo e obtengéo de corpos de prova para realizacdo de ensaios mecéni-
cos.

Tabela 1: Composicao das misturas PP/PP-g-MA/TPS.

COMPOSIGAO PROPORGAO DOS COMPONENTES (%)
PP TPS PP-g-MA
op 100 0 0
PP/TPS 80/20% (m/m) 80 20 °
PP/PP-g-MA/TPS 77/3/20% (m/m) L 20 2
PP/PP-g-MA/TPS 75/5/20% (m/m) 5 20 >
PP/PP-g-MA/TPS 73/7/20% (m/m) 3 20 !

2.5 indice de fluidez (MFI)

O indice de fluidez do polipropileno e das diferentes misturas foi determinado em um plastémetro de extru-
sdo CEAST 7021. As medidas de MFI foram determinadas a 230°C, sob carga de 2,16 kg e tempo de corte de
30 segundos, de acordo com a norma ASTM D1238 [14]. O valor de indice de fluidez (MFI) foi calculado
através da média aritmética de dez amostras para cada experimento.

2.6 Obtencdo de corpos de prova para ensaios mecanicos
Corpos de prova para a realizacdo de ensaios de resisténcia a tragdo e resisténcia ao impacto foram obtidos

através de moldagem por injecdo, efetuado em injetora Arburg, modelo Allrounder 270 S (400-170) com
perfil de temperatura das diferentes zonas de aquecimento da injetora de 200/190/180/170/160°C. A presséo
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de injecdo usada foi de 800 bar e a velocidade de injecdo de 30 cm®s. O tempo de resfriamento foi de 30
segundos. Para os ensaios de resisténcia a tracdo, corpos de prova tipo | foram obtidos, de acordo com a nor-
ma ASTM D638 [15]. Corpos de prova para ensaios de resisténcia ao impacto foram obtidos, de acordo com
anorma ASTM D256 [16].

2.7 Avaliacdo das propriedades mecénicas de tracao

Ensaios de resisténcia a tracdo das diferentes amostras foram realizados em Maquina Universal de Ensaios
SHIMADZU, modelo AG-X Plus, equipada com garras para tracdo com distancia de 50 mm e célula de carga
de 5 kN. A velocidade de afastamento das garras foi de 20 mm/min. Os ensaios foram realizados de acordo
com a norma ASTM D638 [15], com corpos de prova do tipo I. No minimo, 7 corpos de prova para cada
amostra foram usados para a obtencdo dos dados mecanicos. As amostras foram analisadas apds condiciona-
mento a uma temperatura média de 21°C e umidade relativa do ar em torno de 50 % durante 48 horas.

2.8 Resisténcia ao impacto Izod

Os ensaios de resisténcia ao impacto foram realizados de acordo com a norma ASTM D256 [16] em méaquina
tipo péndulo CEAST 9050. Os corpos de prova foram obtidos através de moldagem por injec&o, entalhados e
submetidos ao teste de impacto do tipo 1zod, empregando-se martelo com energia maxima de 0,5 J e tempe-
ratura ambiente de aproximadamente 21°C. O valor de resisténcia ao impacto foi calculado através da média
aritmética de dez corpos de prova para cada experimento. As amostras foram analisadas ap6s condiciona-
mento a uma temperatura média de 21°C e umidade relativa do ar em torno de 50 % durante 48 horas.

2.9 Avaliacdo da morfologia

A morfologia das misturas PP/PP-g-MAJ/TPS foi avaliada em um microscopio eletronico de varredura HI-
TACH, modelo TM3000, utilizando-se uma voltagem de aceleracdo de 20 kV. Os corpos de prova das amos-
tras obtidos por moldagem por injecdo foram imersos em nitrogénio liquido para fratura criogénica. A super-
ficie das amostras foi recoberta por uma fina camada de ouro em um metalizador.

2.10 Anélise termogravimétrica (TGA)

A estabilidade térmica do polipropileno e das misturas PP/PP-g-MAJ/TPS foi avaliada em um analisador ter-
mogravimétrico T.A. Instruments, modelo Q500. Cerca de 15 mg de cada amostra foi analisada. As analises
foram efetuadas em atmosfera de nitrogénio, em faixa de temperatura de 30 a 700°C e taxa de aquecimento
de 10°C/min.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 indice de fluidez das misturas PP/PP-g-MA/TPS

O indice de fluidez (MFI) foi utilizado para se obter uma estimativa das caracteristicas reoldgicas do polime-
ro fundido e com isso, determinar as condi¢cdes de processamento. As medidas do indice de fluidez foram
importantes na caracterizagdo das misturas PP/PP-g-MA/TPS, de maneira a avaliar a influéncia do amido e
do agente compatibilizante na processabilidade do polipropileno. A Tabela 2 apresenta os valores do indice
de fluidez do PP virgem, do PP extrusado e das diferentes misturas processadas em extrusora de rosca dupla.
O indice de fluidez do polipropileno extrusado sofreu um pequeno aumento, em comparacéo ao polipropileno
virgem. Apesar disso, essa alteracdo no indice de fluidez foi muito pequena, demonstrando que o PP ndo so-
fre reacdes de degradacdo significativas durante o processamento na extrusora, nas condi¢des experimentais
adotadas.
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Tabela 2: indice de fluidez do polipropileno virgem, do polipropileno extrusado e das misturas PP/PP-g-MA/TPS.

COMPOSICAO MFI (g/10 min)

PP virgem 310£0,03

PP extrusado 3:31£0,06

PP/TPS 80/20 % (m/m) 395£017

PP/PP-g-MA/TPS 77/3/20 % (m/m) |+14+0.14

PP/PP-g-MA/TPS 75/5/20 % (m/m) | 469 *0.06
5,22+0,12

PP/PP-g-MA/TPS 73/7/20 % (m/m)

Para a mistura PP/TPS 80/20 % (m/m), a adi¢do de 20 % (m/m) do amido termoplastico proporcionou
um pequeno aumento no indice de fluidez do polipropileno (Tabela 2). Para as misturas processadas em pre-
senca do agente compatibilizante (PP-g-MA) um aumento no indice de fluidez dessas misturas com 0 aumen-
to do teor de PP-g-MA presente na mistura foi observado. Esse aumento pode ser explicado pelo valor do
indice de fluidez do compatibilizante, que segundo o fabricante é de 109 g/10 min (190°C/2,16 kg). Logo, a
adicdo de uma pequena quantidade desse material nas misturas PP/TPS promoveu o aumento nos valores do
indice de fluidez observado. Os resultados obtidos mostraram que a adi¢do conjunta do amido e do agente
compatibilizante contribui para uma melhor processabilidade do polimero sintético. Esse fato é importante,
uma vez que a melhor processabilidade das misturas pode contribuir para uma melhor disperséo da fase de
amido termoplastico na matriz de polipropileno.

FERREIRA et al., [7] avaliaram o efeito da adi¢do de argila organofilica em misturas de amido ter-
moplastico e polipropileno (TPS/PP 70:30 % m/m), processadas em extrusora de rosca dupla. O teor de argila
presente nos compositos foi de 1,0, 2,5 e 5,0 %, em relacdo a massa total da mistura. O polipropileno grafti-
zado com anidrido maleico (PP-g-MA), Polybond 3200, foi adicionado as misturas como agente compatibili-
zante. As caracteristicas de fluidez dos diferentes materiais obtidos foram investigadas através de reometria
capilar e os valores de viscosidade foram reportados como viscosidade aparente. Segundo 0s autores, a mis-
tura processada em presenca do agente compatibilizante foi a que apresentou 0os menores valores de viscosi-
dade, sob a taxa de cisalhamento aplicada [7]. Semelhantemente ao observado no presente trabalho, a adicéo
do agente compatibilizante diminui a viscosidade da mistura e melhora a processabilidade do material. A
diminuicdo da viscosidade da mistura final contribui para a quebra da fase dispersa em gotas menores e, con-
sequentemente, melhora a disperséo da fase de amido pela matriz de PP.

3.2 Morfologia das misturas PP/PP-g-MA/TPS

Em misturas poliméricas, o0 estudo da morfologia do produto final é muito importante, j& que muitas das pro-
priedades do material, principalmente as propriedades mecénicas, dependem fortemente do tipo de morfolo-
gia apresentada pelas misturas [17]. Existem diversos fatores que sdo responsaveis pelo tipo de morfologia
desenvolvida por uma mistura polimérica como: natureza dos componentes, razdo de viscosidade de ambos
0s polimeros na temperatura de mistura, composi¢do da mistura e condi¢fes de processamento [18]. Entre
todos os fatores que afetam a formacéo da morfologia, a adesdo interfacial entre os componentes da mistura
apresenta um papel relevante nas propriedades mecéanicas das misturas poliméricas. Através da técnica de
microscopia eletrénica de varredura (MEV) foi possivel a anélise da morfologia e da interacdo entre as fases
de polipropileno e amido termopléstico nas misturas PP/PP-g-MA/TPS. As micrografias obtidas também
permitiram avaliar a dispersao da fase de amido pela matriz de PP, com o aumento do teor do agente compa-
tibilizante PP-g-MA. A Figura 1 mostra as micrografias obtidas por MEV para a mistura PP/TPS 80/20 %
(m/m) processada sem o agente compatibilizante, com aumentos de 500 e 1000 vezes.
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Figura 1: Micrografias obtidas por MEV da mistura PP/TPS 80/20 % (m/m) com diferentes aumentos: (a) 500 vezes e
(b) 1000 vezes.

As micrografias da mistura mostram uma distribui¢do heterogénea da fase de amido termopléstico pe-
la matriz de PP, sendo possivel observar na superficie fraturada da amostra varios pontos onde hé auséncia da
fase do polissacarideo. Esses pontos onde ha auséncia da fase de amido sdo destacados na micrografia da
Figura 1b por circulos vermelhos. Comportamento semelhante foi observado por OLIVEIRA et al., [19] na
avaliacdo morfolégica de misturas de polipropileno e amido termoplastico. Também € possivel notar na mi-
crografia da Figura 1la que a fase de amido termoplastico esta mal dispersa pela matriz de PP, o que pode ser
confirmado pela observagdo de gotas de amido de diferentes formatos e tamanhos. Duas gotas de amido de
diferentes tamanhos sdo destacadas na micrografia da Figura 1a por elipses amarelas.

Esses resultados mostram que para essa mistura, as condi¢des de processamento na extrusora ndo le-
varam a quebra de maneira eficiente da fase de amido e ndo possibilitaram uma dispersdo eficiente do polis-
sacarideo na matriz de polipropileno. Essa mistura mostra caracteristicas tipicas as de um compdsito imisci-
vel, devido a falta de interacdo interfacial entre as fases de polipropileno e TPS. A micrografia obtida com
1000 vezes de aumento (Figura 1b) mostra a presencga de espacos vazios entre as duas fases. Na micrografia
da Figura 1b um espaco vazio entre as duas fases é destacado na figura através de uma elipse de cor azul.

A Figura 2 apresenta as micrografias das misturas PP/PP-g-MA/TPS obtidas com diferentes teores do
agente compatibilizante.
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Figura 2: Micrografias obtidas por MEV das misturas PP/PP-g-MA/TPS: (a) PP/PP-g-MA/TPS 77:3:20, (b) PP/PP-g-
MAJTPS 75:5:20, (c) PP/PP-g-MA/TPS 73:7:20.

As micrografias dessas misturas mostram uma distribui¢do mais homogénea da fase de amido na ma-
triz de polipropileno, sendo possivel observar que a fase de amido estd bem mais distribuida na matriz de PP
(Figuras 2a, 2b e 2c). Também é possivel observar através das micrografias que a fase de amido foi quebrada
em gotas menores. O didmetro dessas gotas de amido parece diminuir com o aumento do teor de agente com-
patibilizante adicionado a mistura PP/TPS. Isso mostra que, na presenga do agente compatibilizante, as con-
dicdes de processamento na extrusora de rosca dupla foram suficientes para quebrar a fase de amido em gotas
de menor didmetro e diminuir a possibilidade de ocorréncia de coalescéncia da fase dispersa.

KONING et al., [20] afirmam em seu trabalho de revisdo sobre estratégias para a compatibiliza¢do de
misturas poliméricas, que a presenca de moléculas do agente compatibilizante na superficie das particulas da
fase dispersa, impede que ocorra a coalescéncia da fase dispersa durante o processamento das misturas. Nes-
sas misturas, os agentes compatibilizantes sdo capazes de gerar e estabilizar uma morfologia mais fina. A
emulsificagdo de misturas poliméricas tem sido proposta como o método mais eficiente para a obtencdo de
uma morfologia de fase fina e, consequentemente, melhores propriedades mecénicas do material final. A
adicdo do agente compatibilizante PP-g-MA nas misturas PP/TPS promoveu a obtencdo de materiais com
dispersdo mais eficiente do amido termoplastico no polipropileno e que apresentam morfologia mais fina e
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melhores propriedades de adesdo devido a diminuicdo da tenséo interfacial, o que pode promover a obtengédo
de propriedades mecénicas superiores.

CERCLE et al. [4] avaliaram a eficiéncia de compatibilizagdo de copolimeros de polietileno graftiza-
do com anidrido maleico em misturas de PE/TPS 80:20 % (m/m). Os copolimeros foram adicionados a mis-
tura em concentracdes de até 20 % (m/m). A observacdo da superficie fraturada das misturas por microscopia
eletrdnica de varredura (MEV) mostrou que a adi¢cdo do agente compatibilizante nas misturas proporcionou
uma reducdo significativa no didmetro da fase dispersa de amido. A mistura processada com 20 % (m/m) do
copolimero graftizado mostra um didmetro médio da fase dispersa de 600 nm [4].

Em um trabalho publicado recentemente na literatura [21], os autores avaliaram a morfologia de mis-
turas de polietileno de baixa densidade e polietileno linear de baixa densidade com amido termoplastico
(LDPE/LLDPE/TPS). As misturas LDPE/LLDPE 70:30 % (m/m) foram processadas em extrusora de rosca
dupla com 5-20 % (m/m) de TPS e 3 % (m/m) de polietileno graftizado com anidrido maleico (PE-g-MA).
Os resultados obtidos por microscopia eletrénica de varredura mostraram uma boa dispersao das particulas de
amido pelas matrizes de polietileno. Segundo os autores, a boa dispersao da fase de amido pela matriz é rela-
cionada a presenca de uma interacdo quimica do anidrido maleico (PE-g-MA) com os grupos hidroxila pre-
sentes no amido. A presenca dessa interacdo possibilita a criagdo de uma interface nas misturas e diminui a
tensdo interfacial entre as fases.

3.2 Propriedades mecénicas de tragéo

As propriedades mecanicas do polipropileno e das misturas PP/PP-g-MA/TPS foram investigadas através de
testes sob tracdo. As curvas de tensdo-deformacdo das amostras de PP e de suas misturas com o amido ter-
moplastico sdo apresentadas na Figura 3. Através da observacdo das curvas é possivel verificar que a adigdo
do amido termoplastico no polipropileno causa uma reducéo significativa na deformacdo na ruptura desse
polimero. A resisténcia a tragdo do PP sofre uma ligeira queda com a adi¢do do polissacarideo.
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Figura 3: Curvas de tensdo-deformac&o do polipropileno e das misturas PP/PP-g-MA/TPS.

Os valores das propriedades mecanicas, obtidas a partir das curvas de tensao-deformacdo: médulo de elasticidade
(E), tensdo maxima (cmax) € deformacéo na ruptura (€,) S80 apresentados na Tabela 3.
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Tabela 3: Propriedades mecanicas do polipropileno e das misturas PP/PP-g-MA/TPS.

MODULO DE|TENSAO MAXIMA |DEFORMACAO NA

COMPOSIGAO YOUNG (MPa) |(MPa) RUPTURA (%)
PP 1407,67 +32,33 |36,26 +0,71 271,49 £ 44,10
PP/TPS 80/20 % (m/m) 1469,47 + 23,17 |32,77 £0,41 7,41+0,77
PP/PP-g-MA/TPS 77/3/20 % (m/m) 1506,47 +11,85 |35,50 £0,28 7,74+1,14
PP/PP-g-MA/TPS 75/5/20 % (m/m) 1457,30 £ 19,45 | 34,52 +0,32 11,27 + 1,42
1415,35+29,49 |34,38 +0,39 11,57 + 1,56

PP/PP-g-MA/TPS 73/7/20 % (m/m)

O modulo de Young esta associado a rigidez do material. Através da avaliacdo dos resultados do
mabdulo de elasticidade apresentados na Tabela 3 é possivel observar que a adicdo do amido termoplastico ao
polipropileno resultou em um aumento de apenas 5 % do mddulo elastico. Esse resultado pode ser atribuido
ao baixo teor de amido adicionado a matriz de PP. AlteragBes mais significativas nos valores de modulo em
misturas de poliolefinas com TPS, geralmente sdo observados quando teores de amido acima de 30 % (m/m)
estdo presentes na mistura [8]. PEDROSO e ROSA [22] avaliaram o efeito da adicdo do agente
compatibilizante PE-g-GMA nas propriedades mecénicas em tracdo de misturas de amido com dois tipos de
polietilenos de baixa densidade (virgem e reprocessado). As misturas foram processadas em extrusora de
rosca dupla com e sem adigcdo de 3 % (m/m) do agente compatibilizante. O teor de amido presente nas
misturas foi 30, 40 e 50 % (m/m). Segundo os autores, a adi¢do do PE-g-GMA as misturas PE virgem/amido
provocou um aumento no moédulo de Young apenas para as misturas obtidas com 50 % (m/m) de amido [22].
Os resultados das propriedades mecéanicas das misturas PP/PP-g-MA/TPS mostraram também que a adi¢do
de 3 % do agente compatibilizante a mistura PP/TPS resultou em um aumento do médulo elastico, o que ndo
foi observado para as misturas processadas com maiores teores do compatibilizante. Resultados referentes ao
grau de cristalinidade devem ser obtidos de forma a elucidar esses resultados.

Com relacéo a resisténcia a tracdo das diferentes misturas PP/PP-g-MA/TPS obtidas em extrusora de
rosca dupla, os resultados mostram que a adicdo de 3 % (m/m) de PP-g-MA promoveu um aumento na resis-
téncia a tracdo da mistura em comparagdo com a mistura PP/TPS 80/20 %. O valor de resisténcia a tracdo
para essa composicao foi de 35,5 MPa, que é bem préximo ao valor apresentado pela amostra de PP. Esse
resultado mostra que essa mistura com um teor de 20 % de polimero biodegradavel apresenta propriedades
em tracdo superiores as apresentadas pelo polipropileno, se a deformacéo na ruptura ndo for um parametro de
desempenho requerido. O aumento da concentracdo do agente compatibilizante, entretanto, ndo provocou
alterac@es significativas dessa propriedade. Segundo PEDROSO e ROSA [22], esse aumento na resisténcia &
tracdo pode ser atribuido a melhor interacdo entre as fases presentes na mistura. A avaliacdo das diferentes
misturas através da microscopia eletrénica de varredura mostrou uma morfologia bem mais fina e estavel
com a adi¢do do agente compatibilizante. OROMIEHIE et al. [8] avaliaram as propriedades mecénicas em
tracdo de misturas de polietileno de baixa densidade e amido termoplastico, processadas em presenca do
agente compatibilizante LDPE-g-MA. Segundo os autores, a resisténcia a tragdo é inversamente proporcional
ao teor de amido presente na mistura. A queda na resisténcia a tracdo ocorre devido a natureza fragil do ami-
do termopléstico. Para as misturas processadas no presente trabalho, a queda da resisténcia a tragdo nao foi
tdo acentuada devido ao baixo teor de amido termopléstico utilizado (20% m/m).

Com relag8o a deformacéo na ruptura, os dados apresentados na Tabela 3 mostram uma queda signifi-
cativa nos valores dessa propriedade para as misturas PP/PP-g-MA/TPS quando comparadas a deformacdo na
ruptura do polipropileno. A deformagéo na ruptura diminui de 271 % para 7 % com a adi¢do de 20 % (m/m)
de amido a matriz de PP. A adicdo do agente compatibilizante as misturas PP/TPS aumenta muito pouco a
deformac&o na ruptura em comparacdo com a mistura PP/TPS 80/20 % (m/m). De acordo com o trabalho de
OROMIHIE et al. [8], em misturas de polietileno de baixa densidade (LDPE) e amido termoplastico (TPS),
isso ocorre devido a dois principais fatores: (a) a incorporagdo fisica do amido na matriz de LDPE tornam
mais fracas as forcas de London entre as cadeias de LDPE e (b) o fato do amido, um polimero de baixo peso
molecular, apresentar uma baixa deformacéo na ruptura quando comparado ao polietileno.

HUNEAULT e LI [23] avaliaram as propriedades mecénicas de misturas de amido termopléstico
(TPS) e diferentes polimeros: polietileno de alta densidade, polipropileno, poliestireno, poli(acido lactico) e
policaprolactona. As misturas foram processadas em extrusora de rosca dupla com e sem a adicdo de diferen-
tes copolimeros graftizados com anidrido maleico. No caso das misturas de TPS com PE e PP, o médulo de
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elasticidade e a resisténcia a tracdo apresentaram valores proximos aos valores dos polimeros puros, enquan-
to a deformacdo na ruptura foi drasticamente reduzida. Provavelmente, essa elevada reducdo na deformacéo
na ruptura do polipropileno com a adi¢do do amido termoplastico (TPS) possa ser atribuida a baixa deforma-
¢do na ruptura do TPS em comparacédo ao polimero sintético.

3.3 Resisténcia ao impacto Izod

Medidas de resisténcia ao impacto Izod também foram utilizadas para a avaliacdo das propriedades mecani-
cas das misturas PP/PP-g-MAJ/TPS. Os ensaios foram realizados a temperatura ambiente (23°C). A resistén-
cia ao impacto da mistura PP/TPS processada sem a adi¢do do PP-g-MA e das misturas processadas em pre-
senca de 3 diferentes teores do agente compatibilizante sdo apresentados na Figura 4. A resisténcia ao impac-
to do polipropileno obtida foi de 23 J/m.
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Figura 4: Resisténcia ao impacto Izod das misturas PP/PP-g-MAJ/TPS.

A adicdo de amido termoplastico ao polipropileno proporcionou um aumento significativo na
resisténcia ao impacto do polimero sintético. Aumento semelhante foi observado por OLIVEIRA et al., [19]
na avaliagdo da resisténcia ao impacto de misturas PP/TPS. A mistura PP/TPS 80:20 % (m/m) mostrou uma
resisténcia ao impacto de 39 J/m, o que corresponde a um aumento de 70 % em relag8o a resisténcia ao im-
pacto do PP. Para as misturas processadas em presenca do PP-g-MA, a adi¢do de 3 % (m/m) do agente com-
patibilizante a mistura proporcionou uma reducgdo significativa nessa propriedade. Com a adicdo de 5 %
(m/m) do PP-g-MA, a resisténcia ao impacto voltou a aumentar. Apesar disso, 0 valor encontrado para essa
mistura ficou abaixo do valor obtido para a mistura processada sem a adicdo do agente compatibilizante. A
adicdo de um maior teor do compatibilizante, 7 % (m/m), ndo provocou alteragdes na resisténcia ao impacto
em relacéo a adicdo de 5 % do compatibilizante, levando-se em consideragdo o desvio-padréo.

S&o poucos trabalhos na literatura que avaliam as propriedades de resisténcia ao impacto de misturas
de amido com polimeros sintéticos, como polietileno e polipropileno. TAGUET et al. [3], avaliaram a
resisténcia ao impacto 1zod de misturas de polietileno de alta densidade e amido termoplastico (HDPE/TPS)
processadas com diferentes teores de glicerol como plastificante do amido. O agente compatibilizante PE-g-
MA foi adicionado ao HDPE sob diferentes concentra¢fes. Os autores observaram um aumento significativo
na resisténcia ao impacto da mistura com 0 aumento da concentragdo de agente compatibilizante presente na
mistura [3].

TAGUET et al. [9], investigaram as propriedades mecénicas de impacto de misturas de polietileno de
alta densidade (HDPE) e amido termoplastico (TPS) processadas sem e com a adicdo do agente
compatibilizante (HDPE-g-MA). As misturas foram preparadas com 20 % (m/m) de TPS e 80 % (m/m) de
HDPE. O amido termopléstico foi obtido com diferentes concentragGes de glicerol como plastificante: 24, 28,
36 e 40 % (m/m). Os resultados obtidos com a avaliacdo das diferentes misturas através de ensaios de
resisténcia ao impacto mostraram que para as misturas processadas na presenca do copolimero graftizado
(HDPE-g-MA), os valores de resisténcia ao impacto foram mais baixos do que as misturas processadas sem a
adicdo do agente compatibilizante. Segundo os autores, a compatibilizacdo das misturas HDPE/TPS aumenta
a area superficial das particulas de TPS devido a reducdo da fase dispersa de amido. Como o amido é um
material mais fragil do que o polietileno, mesmo quando plastificado, as particulas de TPS atuam como
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concentradores de carga na matriz de polietileno, o que proporciona a falha do material através de
propagacdo de trinca na interface matriz-fase dispersa. Quanto maior o nimero de particulas de TPS na
matriz de PE, maior sera a reducdo da resisténcia ao impacto [9].

Para as misturas PP/PP-g-MA/TPS avaliadas no presente trabalho, a reducéo da resisténcia ao impacto
das misturas com a adicdo do agente compatiblizante pode ser explicada pelo aumento significativo da
dispersao da fase de amido termoplastico na matriz de polipropileno. A adicdo do PP-g-MA proporcionou a
quebra da fase de amido em gotas menores, como pode ser observado nas micrografias das misturas com
diferentes concentragdes do compatiblizante (Figura 2). Com a reducédo da fase dispersa de amido ha um
aumento da area superficial das particulas de TPS, o que leva a uma menor resisténcia ao impacto.

3.4 Andlise termogravimétrica

No presente trabalho, o objetivo do uso da técnica de andlise termogravimétrica (TGA) constituiu-se em de-
terminar a temperatura de degradacéo das misturas PP/TPS processadas em presenca do agente compatibili-
zante (PP-g-MA) e avaliar o efeito do PP-g-MA sobre a estabilidade térmica dos diferentes materiais obtidos.
A Figura 5 mostra as curvas de analise térmica do polipropileno (PP), do amido termoplastico (TPS) e das
diferentes misturas PP/PP-g-MA/TPS processadas em extrusora de rosca dupla. As correspondentes curvas
de derivada de perda de massa dos diferentes materiais processados sdo apresentadas na Figura 6.
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Figura 5: Curvas de andlise térmica do polipropileno (PP), do amido termoplastico (TPS) e das misturas PP/PP-g-
MA/TPS.
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Figura 6: Curvas de derivada de perda de massa do polipropileno (PP), do amido termoplastico (TPS) e das misturas
PP/PP-g-MA/TPS.

As curvas de andlise térmica das misturas PP/TPS mostram a presenca de trés etapas de perda de mas-
sa. A primeira etapa de perda de massa tem inicio em torno de 160°C e é devido a evaporacdo do glicerol
adicionado a fase de amido como plastificante. A segunda etapa de perda de massa €é atribuida a decomposi-
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cdo térmica da fase de amido e tem inicio em 290°C. A degradacdo da fase de PP presente nas misturas tem
inicio proximo de 430°C e se refere a terceira etapa de perda de massa observada nas curvas.

As temperaturas de degradacdo obtidas para o polipropileno e para as misturas PP/TPS processadas
com e sem a adi¢do do agente compatibilizante (PP-g-MA) sdo mostradas na Tabela 4. Os resultados obtidos
com a avaliagdo das curvas de analise térmica mostraram que para as misturas PP/PP-g-MA/TPS, a presenca
do compatibilizante proporcionou um ligeiro aumento na estabilidade térmica dos produtos obtidos em com-
paracdo aos produtos derivados das misturas PS/TPS processadas sem adi¢do do PP-g-MA. Os resultados
foram evidenciados pela determinagdo da temperatura de inicio da degradagao, Tsonset, € da temperatura de
taxa maxima de degradacéo, Tsqeq, ambas referentes a terceira etapa de perda de massa, atribuida & degrada-
¢do da fase de PP (Figuras 5 e 6).

Tabela 4: Temperatura de inicio da degradacao, Tsonset, € temperatura de taxa maxima de degradagéo, Tsgeq, d0 polipropi-
leno e das misturas PP/PP-g-MA/TPS.

COMPOSICAO T3onset (°C) Tageq (°C)
PP 429 451
PP/TPS 80/20% (m/m) 427 447
PP/PP-g-MA/TPS 77/3/20 % (m/m) 434 453
PP/PP-g-MA/TPS 75/5/20 % (m/m) 433 448

435 452

PP/PP-g-MA/TPS 73/7/20 % (m/m)

4. CONCLUSOES

No presente trabalho a eficiéncia de compatibilizacdo do copolimero graftizado PP-g-MA em misturas de
polipropileno (PP) e amido termoplastico (TPS) foi avaliada. Resultados obtidos por microscopia eletronica
de varredura mostraram a obtencdo de uma morfologia mais fina nas misturas PP/TPS com a incorporagéo do
agente compatibilizante, além de uma maior interagdo interfacial entre 0s componentes da mistura. A avalia-
¢do das propriedades mecénicas das misturas mostrou que 0s materiais obtidos apresentam um grande poten-
cial para utilizagdo como substituintes do polipropileno em aplica¢fes onde a deformagdo na ruptura néo seja
um parametro de desempenho mecanico significativo. Os diferentes materiais obtidos mostraram um ligeiro
aumento na estabilidade térmica das misturas com o aumento do teor do agente compatibilizante.
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