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RESUMO

Poli(butileno succinato) (PBS) e poli(butileno adipato co-tereftalato) (PBAT) sdo polimeros
biodegradaveis amplamente estudados como alternativas aos plasticos convencionais nédo
biodegradaveis. Ambos apresentam propriedades fisicas e mecanicas adequadas para
aplicacbes em escala industrial, porém o alto custo limita sua ampla adogdo comercial. A
incorporacdo de amido termoplastico (TPS) como componente majoritario da matriz polimérica
representa uma estratégia promissora para a producdo de materiais biodegradaveis mais
econdmicos e sustentaveis. Neste trabalho, foram desenvolvidos dois filmes biodegradaveis por
extrusao por sopro, compostos por PBAT/TPS e PBS/TPS, na proporcao de 30/70% em massa.
A formulacdo visou combinar as propriedades mais favoraveis de cada polimero: a flexibilidade
do PBAT, a resisténcia mecénica do PBS e 0 baixo custo e biodegradabilidade do TPS. A
caracterizacdo dos filmes incluiu analise de opacidade, cor, difracdo de raios X, microscopia
eletrénica de varredura (MEV) e propriedades mecanicas em tragdo. Ambos os filmes
apresentaram coloracdo amarelada e elevada luminosidade, com a mesma cor geral (CIELab).
O filme PBS/TPS apresentou maior cristalinidade (11,0%) e opacidade (62,4%) quando
comparado ao filme PBAT/TPS (7,0% e 53,8%, respectivamente), 0 que é coerente com a
natureza mais cristalina e opaca do PBS. A anélise morfoldgica revelou que o filme PBAT/TPS
apresentou superficie mais continua e homogénea, com morfologia fibrilar, enquanto o filme
PBS/TPS apresentou uma estrutura bifasica, indicando menor compatibilidade entre os seus
componentes. Ainda assim, o filme PBS/TPS apresentou maior resisténcia a tracao (6,1 MPa)
e modulo de Young (62,4 MPa), em comparacdo ao filme PBAT/TPS (5,0 MPa e 19,7 MPa,
respectivamente), comportamento atribuido as propriedades intrinsecas do PBS. Por outro lado,
0 alongamento na ruptura foi maior no filme PBAT/TPS (198,5%), em comparagdo ao
PBS/TPS (23,1%), refletindo a maior flexibilidade do PBAT. Os resultados obtidos indicam
que a substituicdo parcial de PBAT ou PBS por TPS pode ser uma alternativa viavel para a
obtencdo de embalagens sustentiveis, com desempenho mecéanico ajustdvel conforme a
aplicacdo desejada. A utilizacdo de processos convencionais de extrusdo de filmes reforca o
potencial de escalabilidade industrial. Além disso, a exploracdo de outras proporgdes entre 0s
componentes poliméricos pode levar a formulagdes com desempenho ainda mais equilibrado,
permitindo otimizacdes direcionadas conforme o uso final pretendido.
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1. INTRODUCAO

A crescente preocupagdo com 0s impactos ambientais dos plasticos convencionais tem
impulsionado a busca por materiais biodegradaveis que combinem desempenho técnico e
menor custo ambiental. Entre os polimeros sintéticos biodegradaveis com destaque, estdo o
poli(butileno succinato) (PBS) e o poli(butileno adipato co-tereftalato) (PBAT), que apresentam
boas propriedades mecanicas e térmicas, além de processabilidade adequada para aplicagdes
industriais, como filmes e embalagens (George et al., 2020; Muthuraj et al., 2014).

Entretanto, o elevado custo do PBS e do PBAT, trés a quatro vezes superior ao de
polimeros convencionais como o polietileno de baixa densidade (LDPE), limita sua ado¢do em
larga escala (Rosenboom et al., 2022). Nesse contexto, 0 uso de amido termoplastico (TPS)
como matriz majoritaria desponta como alternativa promissora, devido ao seu baixo custo,
abundancia, biodegradabilidade e capacidade de formar filmes (Thunwall et al., 2008; Wang et
al., 2020).

Estudos com misturas binarias PBS/TPS e PBAT/TPS produzidas por extrusdo por sopro
sdo escassos e geralmente, seu escopo se limita a misturas fundidas ou moldadas por
compressdo, que sdo técnicas mais estaveis e menos complexas em comparagcdo com filmes
produzidos por extrusdo por sopro. Essa técnica é amplamente usada na industria de embalagens
flexiveis por permitir producdo continua e escalavel (Wei et al., 2021; Yap et al., 2020)

2. OBJETIVO

O presente trabalho tem como objetivo desenvolver e caracterizar filmes biodegradaveis
a base de PBAT/TPS e PBS/TPS, na proporcdo de 30/70% (massa/massa), produzidos por
extrusdo por sopro. A proposta visa unir a flexibilidade do PBAT, a resisténcia do PBS e a
sustentabilidade do TPS, explorando seu potencial para aplicagbes como embalagens
sustentaveis.

3. MATERIAL E METODOS

3.1. Material

Foram utilizados poli(butileno adipato co-tereftalato) (PBAT) e poli(butileno succinato)
(PBS) como polimeros biodegradaveis, adquiridos de fornecedores comerciais. O amido de
milho nativo foi utilizado para a producdo de amido termoplastico (TPS), plastificado com
glicerol (70/30% massa/massa). A razao massica para a composicdo do TPS foi de 70%,
enguanto os poliésteres (PBAT ou PBS) foram adicionados na proporcao de 30%. Assim, duas
formulagdes foram desenvolvidas: PBAT/TPS (30/70%) e PBS/TPS (30/70%).

3.2. Producéo dos Filmes Biodegradaveis

Pellets e filmes foram produzidos utilizando uma extrusora monorrosca (modelo EL-25,
BGM, Brasil), com diametro de rosca de 25 mm e comprimento de rosca de 700 mm. Os
componentes (PBS, PBAT, glicerol, &cido citrico e amido de milho) foram misturados e
alimentados na extrusora que operou com um perfil de temperatura no barril de
90/120/120/115 °C da zona de alimentagdo até a zona da matriz, e velocidade da rosca de 40
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rpm, utilizando matriz com dois orificios de 2 mm de diametro. Em seguida, os perfis cilindricos
extrudados foram pelletizados e novamente extrusados para a producéo dos filmes. Os pellets
foram processados com perfil de temperatura de 90/120/120/130 °C nas quatro primeiras zonas
e 135 °C na matriz de sopro (50 mm), com velocidade da rosca de 40 rpm. As taxas de
alimentacéo e fluxo de ar foram mantidas constantes para garantir a espessura dos filmes entre
100 —150 pm. Os filmes foram armazenados em embalagens aluminizadas seladas até a
realizacdo das analises de caracterizacéao.

3.3. Opacidade e Cor

A opacidade aparente e a cor dos filmes biodegradaveis foram determinadas utilizando
um colorimetro (CR-400, Konica Minolta, Japdo) com iluminante D65 (luz do dia) e angulo
visual de 10°, de acordo com a metodologia proposta por Olivato et al. (2017). A opacidade (Y)
foi determinada como a razao entre a opacidade do filme sobre o padrédo preto (Yb) e o padrdo
branco (Yw), conforme indicado na Equacdo (1). As medicdes foram realizadas em cinco
pontos diferentes de cada filme.

Y(%) = (5—3) x 100 1)

Nas mesmas condicdes, a cor de cada filme foi determinada pelo sistema CIELab,
representado por L (luminosidade), a* (cromaticidade, -a verde, +a vermelho) e b*
(cromaticidade, -b azul, +b amarelo). Os pardmetros AL*, Aa* e Ab* correspondem as
diferengas nos respectivos valores CIELab medidos entre a amostra sobre o padréo branco e o
padrao branco. A diferenga total de cor (AE) foi calculada pela Equacgao (2).

AE x= \/(AL¥)? + (Aa*)? + (Ab*)2 (2)

3.4. Difracéo de Raios X

Os padrdes de difracdo de raios X foram obtidos utilizando um difratdmetro (XPert PRO,
Panalytical, Philips, Holanda) com radiacio Ka do cobre (A = 1,5406 A), operando a
temperatura ambiente, 20 mA e 30 kV. A varredura na regiao de 20 foi de 2,0° a 90,0°, com
passo de 0,05° e velocidade de 0,05°/s. O indice de cristalinidade relativa (RCI) foi calculado
em funcéo da area das regides cristalinas (CR) e da area das regides amorfas (AR), conforme a
Equacdo (3).

CR
CR+AR

RCI (%) = x 100 3)

3.5. Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV)

As imagens de microscopia eletronica de varredura dos filmes (fratura e superficie) foram
avaliadas por um microscépio eletrénico (FEI Quanta 200, EUA). As amostras foram
criofraturadas em nitrogénio liquido, secas em dessecador com cloreto de célcio (= 0% UR), e
metalizadas com ouro (Sputter Coater BAL-TEC SCD 050, Alemanha). As imagens das
fraturas e superficies dos filmes foram obtidas com aumento de 1600x.
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3.6. Propriedades Mecanicas

A resisténcia a tra¢do (o, MPa), o alongamento na ruptura (g, %) ¢ o mddulo de Young
(YM, MPa) dos filmes biodegradaveis foram determinados utilizando uma maquina universal
de ensaios (EMIC, INSTRON, Brasil), equipada com célula de carga de 50 kgf, conforme a
norma ASTM D882-18 (2018) com modificagdes. Dez corpos de prova de cada formulagao
foram cortados na dire¢do longitudinal (100 mm x 25 mm) e testados. A velocidade do cabegote
foi ajustada para 0,8 mm/s, e a distancia inicial entre as garras foi de 60 mm. Antes dos ensaios,
os filmes foram mantidos em dessecador por 72 h, a temperatura de 25 + 2°C e umidade relativa
de equilibrio de 53 £ 2%.

4. RESULTADOS E DISCUSSOES
4.1. Aparéncia, Opacidade e Cor

As amostras PBAT/TPS e PBS/TPS apresentaram coloragdo amarelada e elevada
luminosidade, atribuidas a presenca do amido termoplastico (TPS) e as condic¢des térmicas do
processamento. Ambas exibiram valores de luminosidade (L*) elevados, indicando superficies
claras e homogéneas, o que é coerente com estudos anteriores com filmes TPS/poliéster
(Olivato et al., 2017; Garcia et al., 2014).

Em termos de opacidade, observou-se que o filme PBS/TPS apresentou maior valor
(62,4%) em comparacao ao PBAT/TPS (53,8%). Essa diferenca é coerente com a natureza mais
cristalina do PBS, que dispersa mais a luz incidente, aumentando a opacidade (Wei et al., 2021).
Além disso, a alta opacidade é caracteristica de materiais com teor alto de TPS na sua
formulacdo. Particularmente, essa caracteristica pode ser vantajosa em aplicacdes que
demandam menor transparéncia, como embalagens para produtos sensiveis a luz.

Apesar das diferencas nos valores de opacidade, ambos os filmes mantiveram uma
aparéncia visual semelhante. Os valores dos parametros de cromaticidade (a* e b*) foram
proximos entre si, com tendéncia ao amarelo (b* positivo), refletindo a influéncia do TPS no
perfil de cor. A diferenga total de cor (AE*) entre as formulacdes foi pequena, o que sugere que
mudancas no tipo de poliéster ndo causaram varia¢des perceptiveis ao olho humano.

PBS,PBAT,, PBS3,PBAT,

Figura 1. Imagens dos filmes.
4.2. Cristalinidade

A andlise de difracdo de raios X evidenciou diferencas na organizacdo estrutural dos
filmes. O filme PBS/TPS apresentou maior cristalinidade relativa (11,0%) em comparacao ao
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PBATI/TPS (7,0%). Este resultado esta de acordo com a literatura, que aponta 0 PBS como um
polimero semicristalino com alta tendéncia & formagdo de regiGes ordenadas durante o
resfriamento (Muthuraj et al., 2014; Fahrngruber et al., 2020).

A maior cristalinidade do PBS/TPS esta associada ndo apenas a sua estrutura quimica,
mas também a sua maior capacidade de recristalizacdo durante a extrusdo, mesmo em presenca
de TPS, um componente mais amorfo. Essa organizacdo mais densa e regular impacta
diretamente nas propriedades fisicas e mecanicas do material, como resisténcia a tracao e
rigidez (George et al., 2020).

4.3. Morfologia

As micrografias obtidas por microscopia eletronica de varredura revelaram diferencas
morfoldgicas entre os filmes. A amostra PBAT/TPS apresentou superficie mais continua e
homogénea, com morfologia fibrilar bem distribuida, indicando boa compatibilidade e
dispersdo entre o0 PBAT e o TPS. Esse comportamento esta alinhado com estudos que
demonstram que o PBAT apresenta melhor miscibilidade com TPS, mesmo sem o uso de
compatibilizantes (Wei et al., 2021; Yap et al., 2020).

Figura 2. Micrografias dos filmes.

Por outro lado, o filme PBS/TPS mostrou uma estrutura bifasica, com presenca de
dominios distintos e descontinuidade na interface, evidenciando uma menor compatibilidade
entre 0 PBS e 0 TPS. Essa separacdo de fases pode afetar negativamente propriedades como
alongamento e resisténcia ao impacto, além de favorecer falhas mecanicas localizadas (Garcia
etal., 2014).

4.4. Propriedades Mecanicas

As propriedades mecanicas em tracdo revelaram o comportamento contrastante das duas
formulagdes. O filme PBS/TPS apresentou maior resisténcia a tragdo (6,1 MPa) e modulo de
Young (62,4 MPa) em comparagdo ao PBAT/TPS (5,0 MPa e 19,7 MPa, respectivamente),
resultado coerente com a maior cristalinidade e rigidez do PBS. Esses valores estdo em
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conformidade com a literatura que relata 0 PBS como um polimero com excelente resisténcia
e modulo elastico, mesmo quando combinado com TPS (Bilck et al., 2021; Muthuraj et al.,
2014).

Entretanto, o alongamento na ruptura foi maior no filme PBAT/TPS (198,5%) em relagdo
ao PBS/TPS (23,1%). O elevado valor de alongamento do PBAT/TPS reflete sua estrutura mais
flexivel e sua melhor compatibilidade com o TPS, favorecendo maior deformacéo antes da
ruptura — caracteristica desejavel em embalagens flexiveis, como filmes agricolas ou sacolas
(Yap et al., 2020; George et al., 2020).

Esses resultados demonstram que a escolha do poliéster influencia diretamente o
desempenho mecanico dos filmes: enquanto o PBS/TPS é mais rigido e resistente, 0o PBAT/TPS
é mais flexivel e deformavel. A combinacdo com TPS, mesmo em alta proporcao (70%),
permitiu a producdo de filmes com propriedades distintas e ajustaveis conforme a aplicacdo
final.

5. CONCLUSOES

Os filmes biodegradaveis PBAT/TPS e PBS/TPS desenvolvidos neste estudo
apresentaram propriedades &pticas, estruturais e mecanicas distintas, atribuidas as
caracteristicas intrinsecas dos poliésteres utilizados. O PBAT conferiu maior flexibilidade aos
filmes, enquanto o PBS proporcionou maior rigidez e resisténcia. A presenca de TPS em ambos
os sistemas pode reduzir custos e aumentar a biodegradabilidade, mantendo propriedades
técnicas adequadas para aplicagdes em embalagens.

Os resultados obtidos demonstram que a substituicdo parcial de PBS ou PBAT por TPS
é uma alternativa vidvel para a producdo de embalagens sustentaveis. Além disso, a utilizacdo
da extrus&o por sopro como técnica de processamento reforca o potencial de aplicacdo industrial
dessas formulagdes. A exploracdo de outras proporc¢des entre 0s componentes pode levar a
formulacdo de materiais com desempenho ainda mais equilibrado.
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