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Resumo

O desenvolvimento de materiais poliméricos biodegradaveis tem ganhado destaque como
estratégia para a reducdo do impacto ambiental causado por residuos plasticos. O
polibutileno(adipato-co-tereftalato) (PBAT) é um copoliéster que combina a resisténcia e boa
processabilidade de polimeros convencionais com sua estrutura hidrolisavel que o torna
biodegradavel. O custo elevado do PBAT pode ser compensado na combinacdo deste com
biopolimeros de menor custo, como é o caso do amido que ainda pode contribuir com sua alta
biodegradabilidade. Neste trabalho, foram produzidas blendas compostas por 70% de PBAT e
30% de amido termopléstico (TPS) plastificado com glicerol na proporcédo amido/glicerol de
70/30. O TPS foi preparado a partir de diferentes fontes de amido: amido de milho modificado
(AMM) e farinha de mesocarpo de babagu (FMB): 100% AMM, 100% FMB, e mistura dos
dois amidos nas proporg¢des 1:1 (FMB:AMM). As formulagdes foram processadas em rebmetro
de torque a 150°C e 60 rpm por 5 minutos, promovendo uma mistura eficiente dos
componentes, e posteriormente moldadas por injecdo para avaliagéo de suas propriedades. O
objetivo do trabalho foi investigar a influéncia da fonte de amido nas propriedades mecéanicas
e térmicas das blendas, visando possiveis aplicacdes em embalagens biodegradaveis. As
amostras foram caracterizadas por ensaios de tracdo, flexdo e impacto, além de analises
térmicas por calorimetria diferencial exploratoria (DSC) e termogravimetria (TGA). Os
resultados demonstraram que o TPS a base de amido de milho modificado apresentou melhor
compatibilidade com o PBAT, gerando materiais mais flexiveis e com melhor desempenho na
resisténcia ao impacto. Em contrapartida, a FMB atuou de modo a enrijecer o biopolimero e
aumentou levemente sua resisténcia mecanica, porém com significativa reducdo no
alongamento e na tenacidade das amostras. As andlises térmicas evidenciaram varia¢es nas
temperaturas de transicdo e degradacdo térmica, atribuidas as diferengas na composicéo e
estrutura dos TPS utilizados. Os resultados destacam o potencial da FMB como alternativa
regional e renovavel ao amido convencional, promovendo o aproveitamento de residuos
agroindustriais na fabricacdo de materiais sustentaveis.
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1. INTRODUCAO

A necessidade crescente por alternativas sustentaveis, aliada a urgéncia de mitigar os
impactos ambientais provocados pelo descarte inadequado de pléasticos convencionais, tem
impulsionado a pesquisa e 0 desenvolvimento de polimeros biodegradaveis e compositos
com materiais provenientes de recursos renovaveis [1-3]. Nesse cenério, destaca-se o
polibutileno(adipato-co-tereftalato) (PBAT), um copolimero alifatico-aroméatico que
combina boa processabilidade com a capacidade de se degradar em condi¢fes ambientais
adequadas, 0 que o torna atrativo para aplicagdes como filmes agricolas e embalagens
descartaveis [1].

Para otimizar as propriedades desse polimero, a incorporagdo de cargas vegetais,
como fibras naturais e amido, tem sido amplamente investigada. Essas cargas contribuem
para 0 aumento da rigidez, melhoram a estabilidade térmica e ainda permitem a reducédo de
custos [2,4,5]. O amido, em especial, é amplamente disponivel, apresenta alta
biodegradabilidade e possui baixo custo, sendo, portanto, um candidato promissor na
formulacédo de blendas e compdsitos com PBAT [6,7].

Quando o amido é processado sob calor e na presenca de plastificantes, como glicerol
ou sorbitol, ele forma o0 amido termopléstico (TPS), um material com propriedades moldaveis
e alto potencial de biodegradacéo, adequado para aplicacGes sustentaveis [8-10]. A blenda
de PBAT com TPS, assim, se propde uma alternativa viavel para confecgdo de plasticos de
uso Unico em substituicdo aos plasticos convencionais.

Dentro do mesmo contexto, a farinha de mesocarpo de babacu (FMB) aparece como
uma fonte renovavel promissora. Derivada do residuo do coco babacu, fruto da palmeira
Orbignya phalerata, a FMB ¢ obtida a partir da por¢do intermediaria do fruto, situada entre
0 epicarpo e o endocarpo. Durante o beneficiamento do coco, o principal produto é o 6leo
extraido das améndoas, enquanto a FMB surge como subproduto [11-13].

Estudos demonstram que a FMB pode ser usada diretamente para formar filmes
devido a sua elevada concentracdo de amido. Além disso, 0 amido presente na FMB pode ser
isolado por diferentes métodos, o que permite a producdo de filmes com propriedades
diferenciadas de acordo com cada método de extracdo, como maior resisténcia a permeacao
de gases ou maior hidrofobicidade, sem comprometer a atividade antioxidante conferida
pelos compostos fendlicos presentes na farinha [14-17].

Enquanto as fibras do epicarpo e do endocarpo do babagu tém aplicacdo como reforco
em compositos poliméricos, a FMB atua como carga de enchimento rigida, contribuindo para
a biodegradabilidade dos materiais [18-23]. Rica em amido e largamente disponivel nas
regides Norte e Nordeste do Brasil, a FMB se configura como um recurso renovavel regional
de alto potencial industrial [24].

A composi¢do da FMB é majoritariamente amido, representando entre 50 e 80% do
seu contetdo, além de incluir quantidades variadas de proteinas, lipideos, celulose,
hemicelulose e lignina [24-27]. A presenca de minerais, como ferro, calcio e magnésio, e de
compostos fendlicos bioativos, como catequina, epicatequina e epigalocatequina galato,
também torna a FMB atrativa para uso em embalagens com funcionalidade bioativa
[11,12,17,24,28].

No entanto, a adicdo da FMB ao PBAT pode provocar uma redugdo na
compatibilidade entre a matriz polimérica e a carga. Uma abordagem para minimizar esse
efeito € o uso de plastificantes, que contribuem para aumentar a ductilidade e tenacidade do
composito final, além de facilitar a dispersdo da carga e reduzir a rigidez [29-31]. O
plastificante possui também a capacidade de expandir e romper os granulos de amido,
levando a desestruturacdo das regides cristalinas e a solubilizagdo parcial das cadeias



poliméricas, processo conhecido como gelatinizacdo que d& a formacdo do amido
termoplastico [32,33].

A mistura de diferentes fontes de amido também se torna uma estratégia interessante,
uma vez que amidos de fontes diferentes possuem morfologias e propriedades distintas o que
pode diferenciar o amido termopléastico de acordo com sua fonte e, consequentemente, as
propriedades em blendas biopoliméricas [34-36].

2. OBJETIVO

O presente trabalho tem como objetivo avaliar o efeito da fonte de amido em blendas
biodegradaveis de PBAT/TPS, utilizando um amido modificado de milho (AMM) e farinha de
mesocarpo de babacu (FMB) buscando compreender a influéncia dessas fontes nas
propriedades mecanicas, termicas e morfolégicas. Tal abordagem contribui para o
desenvolvimento de produtos com menor impacto ambiental e ampliagdo do potencial de
aplicacdo de biopolimeros em embalagens de uso unico.

3. MATERIAIS E METODOS
3.1. Materiais

Para este estudo foi utilizado o polibutileno(adipato-co-tereftalato) (PBAT) de nome
comercial ecoflex® F Blend C1200, do fabricante BASF SE. De acordo com o fabricante, o
PBAT tem temperatura de fusdo entre 110 e 120°C e indice de fluidez entre 2,7 e 4,9 g/10 min
(190°C e 2,16 kg). A farinha de mesocarpo de babacu (FMB) utilizada foi obtida a partir da
moagem industrial do mesocarpo de babacu realizado pela empresa Florestas Brasileiras S.A.
(Itapecuru-Mirim, Maranhdo, Brasil). O amido comercial utilizado foi um amido de milho
modificado (AMM) de nome comercial Stamul PG, fornecido pela Horizonte Amidos. Glicerol
fornecido pela Anidrol com alto grau de pureza foi empregado como plastificante para
producdo de amido termoplastico.

3.2. Formulacdo e processamento dos materiais

Para a mistura dos materiais foi utilizado um reémetro de torque Thermo Scientific
Haake Rheomix OS com rotores do tipo roller. Antes de serem incorporados na camara, 0S
materiais fonte de amido (FMB e AMM) foram misturados manualmente com o glicerol até
terem seus granulos umectados pelo plastificante. Inicialmente o PBAT foi colocado na cdmara
de mistura e, apos estabilizacdo do torque, cerca de 1 minuto, foram introduzidos o restante
dos materiais e misturados até atingir a marca de 5 minutos desde a introdugdo do PBAT. A
mistura dos materiais ocorreu na temperatura de 150°C e com velocidade de 60 rpm para todas
as formulacdes. A nomenclatura e respectiva composicdo das amostras esta disposta na Tabela
1.

Todas as formulacOes foram injetadas em um equipamento Thermo Scientific
HAAKE™ Mini-Jet Il, utilizando temperatura do cilindro de 150°C, temperatura do molde de
60°C e presséo de injecdo de 400 bar por 10 segundos, seguido de presséo de recalque de 250
bar por mais 10 segundos. Ap0s as injecdes, 0s corpos de prova injetados foram armazenados
em dessecadores com silica-gel por 48 horas antes das caracteriza¢cfes mecéanicas.



Amostra PBAT (%) TPS (%) Razéo FMB:AMM

PBAT_FMB 70 30 1:0
PBAT_FMB_AMM 70 30 1:1
PBAT_AMM 70 30 0:1

Tabela 1. Composicdo das formulacées e suas nomenclaturas.

3.3. Caracterizacgdes

As andlises termogravimétricas foram conduzidas em uma balanca termogravimétrica
modelo Q50 (TA Instruments), sob atmosfera de nitrogénio com fluxo de 90 mL/min. Amostras
com massa aproximada de 10 mg foram aquecidas de 25°C a 700°C, com uma taxa de
aquecimento de 20°C/min. A andlise das curvas termogravimétricas foi realizada por meio do
software TA Universal Analysis.

A analise de calorimetria diferencial exploratéria (DSC) foi realizada em um
equipamento modelo Q20 (TA Instruments), sob atmosfera de nitrogénio com fluxo de 50
mL/min. Amostras com massa de aproximadamente 10 mg foram submetidas a um ciclo
térmico composto por um aquecimento inicial de 25°C a 200°C, com taxa de 10°C/min, seguido
de um resfriamento até -50°C na mesma taxa e um segundo aquecimento até 200°C sob igual
taxa de aquecimento.

O célculo da cristalinidade relativa (X,) foi realizado com base na entalpia de fusdo
(AHf) obtida no segundo aquecimento, utilizando a seguinte equacao (1).

. AH; 1
X:(%) = AH;’BAT X oo x 100

1)

Onde AH; é a entalpia de fusdo da amostra (J/g), AHF 4" ¢ a entalpia de fuséo tedrica
do PBAT 100% cristalino (114 J/g), € @ppar € a fracdo massica de PBAT na formulacéo (0,70
para as blendas e 1,00 para o PBAT puro). Este calculo permite estimar o grau de cristalinidade
da fase de PBAT, considerando a interferéncia das fases TPS na organizagdo da matriz
polimérica.

A medicdo do indice de fluidez (IF) foi realizada em um plastdmetro CEAST lItaly
MeltFlow Modular Line, seguindo o método A da norma ASTM D1238. As condigdes
empregadas para teste das formulac6es foram carga de 2,16 kg e 120 segundos de residéncia.
As temperaturas empregadas para a medicdo do IF foram 130, 140, 150 e 160°C. Ao medir 0
IF em pelo menos trés temperatura diferentes, pode-se calcular a energia de ativacdo do fluxo
viscoso (Ea) baseando-se em uma modificacdo da equacéo de Arrhenius, conforme equacéo (2).

IF = Be Ea/RT (2)

Ea é calculado pela inclinacdo da reta In(/F) versus a inversa da temperatura 1/T o
termo B é uma constante, enquanto R ¢ a constante dos gases (8,314 J/mol K) e T a temperatura
em Kelvin. A equagdo (2), ao ser linearizada, gera a equacdo (3), onde a inclinacdo da
In(IF) x 1/T é igual ao termo —Ea/R.



In(IF) = In(B) — % X % 3)

O ensaio de tracdo foi realizado em corpos de prova injetados seguindo as diretrizes da
norma ASTM D638. O teste foi conduzido em um equipamento INSTRON EMIC, modelo 23-
5D, com célula de carga de 1 KN. As amostras foram submetidas a uma taxa de deformacdo de
50 mm/min. A tensédo e alongamento foram registrados até a ruptura dos materiais.

As propriedades de flexao foram avaliadas por ensaio de flexdo em 3 pontos de acordo
com a norma ASTM D790 no equipamento INSTRON EMIC 23-5D em corpos de prova
retangulares 63,50 x 12,75 x 3,25 mm. A distancia entre apoios (span) foi de 50 mm e a taxa
de aplicacdo de carga foi de 2 mm/min. Por possuirem alta flexibilidade, as amostras
apresentam deformacdo elevada e, portanto, a carga e a deflexdo foram registradas até a
deformacéo de 5%.

A resisténcia ao impacto foi determinada pelo ensaio de impacto lzod, conforme a
norma ASTM D256. Os corpos de prova utilizados foram de formato retangular de dimensdes
de 63,50 x 12,75 x 3,25 mm e com entalhe previamente realizado em entalhador NotchVis. O
teste foi executado em equipamento Resil Impactor da CEAST, utilizando um martelo de 1 J.

A avaliagdo da morfologia dos materiais foi realizada através da microscopia eletronica
de varredura (MEV) da superficie de fratura das amostras ensaiadas no teste de impacto. As
micrografias foram adquiridas em um equipamento JOEL modelo JSM 6010-LA e as imagens
obtidas utilizando um detector de elétrons secundario, operando a uma voltagem de 15 kV.
Todas as amostras foram previamente recobertas com uma fina camada de ouro para 0 aumento
da condutividade.

4. RESULTADOS
4.1. Propriedades Térmicas

A Figura 1 apresenta as curvas de termogravimetria (TG) e derivada da
termogravimetria (DTG) das blendas formuladas com PBAT e diferentes fontes de amido para
formacdo do TPS. De forma inesperada, observou-se que a formulacdo PBAT_AMM
apresentou maior estabilidade térmica inicial e maior residuo final em comparacdo & amostra
PBAT_FMB, que contém exclusivamente farinha de mesocarpo de babacu. Este
comportamento contraria a expectativa inicial, uma vez que os componentes fibrosos da FMB,
como celulose, hemicelulose e lignina [23] normalmente conferem maior estabilidade térmica
devido a sua estrutura aromatica da lignina e a geracdo de residuos carbonaceos durante a
degradacéo [37].

Uma possivel explicacdo para esse comportamento estad na modificacdo quimica do
amido de milho comercial utilizado (AMM). Dependendo do tipo de modificacdo, como
reticulacdo, oxidacdo ou esterificacdo, 0 amido pode apresentar maior resisténcia térmica, com
formagéo de estruturas mais estaveis e, portanto, menos suscetiveis a degradacdo por calor
[38,39]. Alem disso, essas modificacbes também podem reduzir a hidrofilicidade do amido,
resultando em menor teor de umidade residual, o que retardaria a perda inicial de massa
observada nas curvas.



Por outro lado, a FMB, por ser um material de origem natural e ndo purificado, pode
conter residuos de lipidios, proteinas e acUcares que iniciam degradacdo em temperaturas mais
baixas [27], como pode ser observado pela curva de DTG em temperaturas abaixo de 300°C.
Fibras do babacu, por exemplo, se mostraram menos resistentes a degradacéo térmica quando
comparadas a outras fibras naturais como a de madeira e cana-de-agucar [40] caracteristica que
pode ser devido a falta de tratamento e purificacdo da matéria prima.
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Figura 1. Curvas de TG (a) e DTG (b) das amostras de PBAT e blendas com TPS.

A Figura 2 apresenta as curvas de DSC obtidas durante o segundo aquecimento e 0
resfriamento do PBAT puro e das blendas com TPS. Os valores das temperaturas de transicé&o,
entalpias e cristalinidade extraidos dessas curvas sdo apresentados na Tabela 1, contendo os
valores de transicdo vitrea (Tg), temperatura e entalpia de fusdo (Tf e AHf), temperatura e
entalpia de cristalizagdo (Tc e AHc), e o célculo da cristalinidade relativa (Xc).
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Figura 2. Curvas de DSC obtidas durante o segundo aquecimento (a) e resfriamento (b)
das amostras de PBAT e blendas com TPS.

A amostra de PBAT puro apresentou 0 maior grau de cristalinidade com um valor 15%,
seguido das demais blendas que ficaram com valores bastante proximos entre si e com uma
cristalinidade abaixo dos 10%. A reducdo da cristalinidade nas blendas indica que a presenca
de TPS interfere negativamente na organizagéo cristalina da matriz de PBAT. Isso € atribuido
a dispersdo do TPS na matriz, que atua como obstéculo fisico a recristalizacéo, além da possivel
incompatibilidade entre as fases, dificultando a reorganizacgéo ordenada das cadeias poliméricas



durante o resfriamento. Outros autores apresentam essa mesma tendéncia de diminuicdo da
cristalinidade do PBAT com adi¢do de TPS [41-43], apesar de ser esperado para amidos
modificados, como € o caso do amido de milho utilizado neste trabalho, haver um aumento da
cristalinidade em alguns casos [43,44].

Amostra Tg (°C) Tf (°C) AHf (J/g) Tc (°C) AHc (J/g) Xc (%)
PBAT -22,63 125,13 17,59 40,49 19,75 15,43
PBAT_FMB -28,80 119,85 7,656 76,02 12,37 9,6
PBAT_FMB_AMM -22,39 122,13 6,222 80,37 11,21 7,8
PBAT_AMM -26,17 126,12 6,776 80,31 11,85 8,5

Onde: Tg = Temperatura de transi¢do vitrea, Tf = Temperatura de fusdo; AHf = Entalpia de fusio;
Tc = Temperatura de cristalizagdo; AHc = Entalpia de cristalizagdo; Xc = Cristalinidade.

Tabela 2. Valores relacionados as transi¢fes térmicas e cristalinidades das amostras.

A presenca de TPS também afetou a temperatura de cristalizacdo (Tc). Enquanto o
PBAT puro cristalizou a 40,49 °C, as blendas apresentaram Tc¢ mais elevadas proximas aos
80°C. Esse aumento pode ser atribuido a presenca de componentes naturais na FMB ou da
prépria estrutura do TPS, que atuam como nucleantes, promovendo o inicio da cristalizacdo em
temperaturas mais altas, ainda que o processo de cristalizacdo seja menos intenso [41]. No
entanto, as entalpias de cristalizacdo (AHc) nas blendas foram significativamente menores que
no PBAT puro, evidenciando que a quantidade total de cristais formados foi menor, mesmo
com inicio antecipado da cristalizacéo.

As transicOes vitreas (Tg), observadas entre -29°C e -22°C ficaram com valores
préximos, mas com uma tendéncia para a leve diminuicdo da Tg das blendas. Esse
deslocamento da temperatura de transicdo vitrea para valores menores pode sugerir maior
mobilidade molecular possivelmente causado pelo plastificante glicerol ou a presenca de
componentes de baixa massa molar na FMB, ainda que sem mudanga significativa.

A fusdo das amostras, representada pelo pico endotérmico entre 119°C e 126°C, também
foi influenciada pela presenca do tipo de TPS. A blenda PBAT_AMM apresentou a maior
temperatura de fusdo (126,12°C), proxima ao valor do PBAT puro (125,13°C). J4 a blenda
PBAT_FMB, com Tf de 119,85°C, revelou maior variacdo na temperatura de fusdo,
possivelmente causada pela heterogeneidade da FMB, mas ainda sem mudanga significativa.
Mais uma vez, a amostra contendo os dois tipos de amido obteve um comportamento
intermediario.

4.2. Propriedades Reoldgicas

O indice de fluidez (IF) das amostras foi avaliado em diferentes temperaturas, conforme
apresentado na Tabela 3. Com base nos valores obtidos, foram construidas curvas de In (IF) em
funcdo da inversa da temperatura (1/T), ajustadas linearmente pela equagdo de Arrhenius,
permitindo o calculo da energia de ativacéo do fluxo viscoso (Ez). Os respectivos valores de Ea
e os coeficientes de determinacdo (R?) das regressdes também estdo apresentados.

Entre as formulacGes, a amostra PBAT_FMB apresentou os menores valores de IF em
todas as temperaturas, indicando maior resisténcia ao fluxo, comportamento compativel com a



presenca de particulas vegetais estruturais, como celulose e lignina, e outros residuos da FMB.
Esses componentes podem restringir o movimento das cadeias poliméricas, contribuindo para
0 aumento da viscosidade da blenda. Essa formulacéo também apresentou o maior valor de E,,
mostrando maior sensibilidade térmica do seu fluxo viscoso.

IF (9/10min)
Amostra Ea (kJ/mol) R?
130°C 140°C 150°C 160°C
PBAT 28,19 41,90 64,69 86,02 6,55 0,9973
PBAT_FMB 12,58 19,74 36,42 51,34 8,35 0,9915
PBAT_FMB_AMM 20,69 41,99 49,66 67,57 6,51 0,9412
PBAT_AMM 31,33 51,44 66,41 92,31 6,07 0,9906

Tabela 3. Indice de fluidez (IF) em diferentes temperaturas, energia de ativacio do fluxo
viscoso (Ea) e coeficiente de determinacgéo (R?) para as amostras analisadas.

A formulacdo PBAT_AMM, contendo apenas TPS a base de amido de milho
modificado, apresentou IFs elevados e uma das menores energias de ativacao, sugerindo uma
matriz com menor resisténcia interna ao fluxo. Isso pode estar relacionado a melhor
compatibilidade entre 0 AMM plastificado e 0 PBAT, além de uma dispersdo mais homogénea
da fase TPS. A maior fluidez observada nesta formulacdo também é consistente com os efeitos
esperados de modificages quimicas no amido [39].

A formulacdo PBAT_FMB_AMM, contendo ambas as fontes de amido, apresentou
valores intermediarios de IF e Ea. Isso indica uma combinag&o dos efeitos estruturantes da FMB
e da maior fluidez conferida pelo AMM. A fase TPS proveniente do amido de milho modificado
pode estar atuando de forma a compatibilizar as demais fases do material, TPS de FMB e matriz
de PBAT.

Por fim, o PBAT puro exibiu IFs crescentes e uma E, de 6,55 kJ/mol, servindo como
referéncia para a analise das demais formulacdes. A energia de ativacdo relativamente baixa
evidencia a boa fluidez intrinseca do PBAT, sendo influenciada, nas blendas, pela adi¢do de
TPS e cargas naturais.

Esses resultados demonstram que o comportamento reolégico das blendas é fortemente
influenciado pela natureza e composicdo da fase TPS, impactando diretamente na
processabilidade dos materiais. A formulacdo com FMB apresentou maior resisténcia ao
escoamento e maior Ea, enquanto a presenca de AMM favorece o fluxo. A combinagdo de FMB
e AMM na formulacdo de TPS aproxima os valores de fluidez e Ea do PBAT puro, reduzindo
o efeito da viscosidade concedido pela FMB.

4.3. Propriedades Mecanicas

As propriedades mecénicas das blendas de PBAT com amido termoplastico produzido
a partir de diferentes fontes de amido estdo apresentadas na Tabela 4. Observa-se que a variagédo
na composicao da fase TPS, utilizando farinha de mesocarpo de babagu ou amido de milho
modificado, influenciou significativamente o desempenho mecénico das formulagGes.



Tracéo Flexao Impacto
Amostra
o1 (MPa) r (%0) Er (MPa) | oF (MPa) Er (MPa) RI (J/m)
PBAT_FMB 8,33+0,21 | 53,1+129 | 106,2+4,7 | 6,04 +0,53 | 140,2+15,3 | 656+7,2
PBAT FMB_AMM | 6,13+0,14 | 239,6 +83,3 | 61,9+2,1 |3,09+0,10 | 582+12 | 1315+85
PBAT_AMM 6,92+0,29 | 4895+55,2 | 420+19 | 255+£002| 475+14 NB *

Onde: ot = Resisténcia a tracdo; ek = Alongamento na ruptura; Er = Mddulo de elasticidade em tracéo;
or = Resisténcia a flexdo; Er = Mddulo de elasticidade em flexdo; Rl = Resisténcia ao Impacto lzod.
*NB = ndo houve ruptura.

Tabela 4. Resultados das propriedades mecanicas das formulagdes.

A amostra PBAT_FMB, contendo exclusivamente FMB como fonte de amido,
apresentou a maior resisténcia a tragdo (oT) entre as formulacdes, com valor médio de 8,33
MPa. Esse resultado pode estar associado a presenca de componentes estruturais na FMB,
como fibras vegetais e residuos de lignina, que atuam como cargas rigidas, promovendo maior
resisténcia mecanica. No entanto, essa formulagdo exibiu o menor alongamento na ruptura (&r),
com apenas 53,1%, evidenciando comportamento mais fragil, tipico de materiais com alto teor
de cargas rigidas ou pouco compatibilizados. O resultado pode também indicar baixa
plastificacdo do amido presente na FMB.

Por outro lado, a amostra PBAT_AMM, composta apenas por TPS a base de AMM,
apresentou o maior alongamento na ruptura (489,5%) e o menor médulo de elasticidade em
tracdo, refletindo o carater mais flexivel e compativel dessa fase com a matriz de PBAT.

A formulacdo mista, PBAT _FMB_AMM apresentou propriedades mecanicas
intermedidarias entre as demais com um bom equilibrio entre rigidez e flexibilidade, o que pode
ser atribuido a combinacao do efeito enrijecimento da FMB e flexibilidade associada ao AMM
plastificado, ainda assim essa formulagéo teve o menor valor em resisténcia mecanica.

Nos ensaios de flexdo, 0 comportamento mostra tendéncias similares as observadas na
tracdo. A amostra PBAT _FMB apresentou a maior resisténcia a flexdo e o maior médulo em
flexdo. Por outro lado, a amostra PBAT AMM apresentou menores valores de oF € Er
coerentes com sua natureza mais ductil. Novamente, aamostra PBAT_FMB_AMM apresentou
valores intermediarios, porém mais préximos ao da amostra que contendo somente AMM na
formulacédo de TPS.

A resisténcia ao impacto das formulag6es apresentou variacdes significativas de acordo
com a fonte de amido utilizada na preparacdo do TPS. Amostras com uma Unica fonte de TPS
mostraram comportamentos contrastantes. O material PBAT_FMB apresentou uma resisténcia
ao impacto significativamente inferior as demais, podendo ser resultado da presenca de
celulose ou lignina na FMB que, embora aumentem a rigidez, tendem a formar interfaces
menos compativeis com a matriz polimerica, favorecendo a propagacao de trincas e reduzindo
a capacidade de absorcédo de energia sob impacto [45]. Novamente, é levantada a possibilidade
da pobre plastificacdo do amido contido na FMB e sua menor compatibilidade com a matriz
de PBAT.

Por outro lado, a amostra PBAT_AMM, composta exclusivamente por TPS a base de
AMM, ndo sofreu ruptura durante o ensaio de impacto (NB) nas condicdes testadas, o que
indica elevada tenacidade. Essa resposta esta alinhada ao elevado alongamento na ruptura



observado nos ensaios de tracdo, sugerindo que a matriz PBAT com TPS a base de AMM
apresenta elevada tenacidade, caracteristica desejavel em embalagens flexiveis

A formulagdo PBAT_FMB_AMM, que combina em partes iguais a farinha de
mesocarpo de babacgu e o amido de milho modificado, exibiu resisténcia ao impacto de 131,5
J/m, sendo duas vezes superior ao valor médio da amostra PBAT_FMB. Esse resultado indica
que o AMM possui efeito de tenacificante, enquanto a FMB de enrijecedora.

Esses resultados sugerem que a FMB atua como uma carga rigida e pouco compativel,
conferindo maior rigidez e resisténcia mecanica, mas reduzindo a ductilidade. Resultados
semelhantes foram observados em estudos de blendas poliméricas contendo FMB, como
formulacbes com PLA, PBAT ou PHB [46-49]. J4 0 AMM contribui para a maior flexibilidade
das blendas, resultando em materiais mais ducteis e resistentes ao impacto. A formula¢do com
ambos os componentes de amido (PBAT_FMB_AMM) se destaca por apresentar propriedades
equilibradas dentre as demais.

4.4. Morfologia

A Figura 3 apresenta micrografias de MEV das superficies de fratura das amostras PBAT_FMB,
PBAT_FMB_AMM e PBAT_AMM. As imagens revelam diferencas morfolégicas importantes
relacionadas a disperséo da fase TPS, & presenca de poros e & interagdo interfacial entre os componentes
das blendas.
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Figura 3. Micrografias das blendas PBAT/TPS (magnificacio de 800x).

A micrografia da amostra PBAT_FMB apresenta uma superficie de fratura mais irregular e
rugosa, com cavidades alongadas e dominios de fase mal distribuidos. Observam-se particulas da FMB
dispersas na matriz polimérica com dimensdes e formatos irregulares. Essa morfologia é indicativa de
baixa compatibilidade entre 0 PBAT e os constituintes da farinha de mesocarpo de babagu. A presenca
de falhas interfaciais sugere que a FMB possui interagdo com a matriz limitada, o que esta de acordo
com os resultados de menor alongamento e resisténcia ao impacto obtidos nos ensaios mecanicos.

Na amostra PBAT_FMB_AMM, observa-se uma superficie mais homogénea, com menor
quantidade de porosidade visivel e melhor distribuicdo dos dominios dispersos. Ainda é possivel
identificar regides esféricas associadas aos granulos de amido, mas com interfaces mais coesas em
comparagdo a amostra com FMB puro. Esse comportamento indica um efeito de compatibilizagdo
parcial promovido pela presenca do amido de milho modificado plastificado, que pode ter melhorado a
interacdo entre a FMB e a matriz de PBAT. Essa observacao é consistente com os resultados observados
nos ensaios mecanicos e reoldgicos.

A amostra PBAT_AMM apresenta uma superficie visivelmente mais continua e regular, com
dominios bem distribuidos. No entanto, sdo notaveis algumas cavidades arredondadas isoladas, que



podem ter duas origens possiveis: (i) cavidades formadas por extracdo de dominios da fase TPS durante
a fratura no impacto; ou (ii) poros reais formados durante o processamento, oriundos de volateis ou
umidade residual. Ainda que essas estruturas se assemelhem a poros, 0 seu contorno liso e isolado
sugere que sejam mais provavelmente cavidades de tracdo. Apesar disso, a morfologia geral da amostra
indica melhor miscibilidade entre PBAT e TPS, com uma superficie mais homogénea e interfaces
menos defeituosas, o que se alinha com os resultados de maior alongamento e resisténcia ao impacto.
Essa morfologia da amostra também pode explicar a menor energia de ativagdo observada para essa
formulacdo, indicando fluxo mais facilitado durante o processamento.

Essas andlises confirmam que a morfologia da fratura esta diretamente associada ao tipo de TPS
utilizado, sendo a FMB menos compativel com a matriz de PBAT, enquanto o AMM promove uma
estrutura mais homogénea e continua. A presenca de AMM na amostra mista apresenta melhora a
interacdo entre os componentes da formulagdo e corrobora com os demais resultados mecanicos,
térmicos e reoldgicos discutidos anteriormente.

5. CONCLUSOES

O presente estudo avaliou o efeito da fonte de amido na formulagdo de blendas de PBAT
com amido termoplastico (TPS), utilizando farinha de mesocarpo de babacu (FMB) e amido de
milho modificado (AMM). As formulagdes foram comparadas quanto as suas propriedades
térmicas, reoldgicas, mecanicas e morfologia, evidenciando o impacto direto da natureza do
TPS no desempenho final dos materiais.

As andlises térmicas mostraram que a adicdo de TPS, reduziu a cristalinidade do PBAT
e causou leve alteracdo nas temperaturas de transicéo vitrea e de fusdo das blendas. Observou-
se ainda um aumento substancial na temperatura de cristalizagdo para todas as blendas,
sugerindo possivel efeito nucleante promovido pelos constituintes do TPS, ainda que esse efeito
ndo se tenha traduzido em aumento da cristalinidade.

Os ensaios de TGA revelaram que, ao contrario do esperado, a formulagdo com AMM
apresentou maior estabilidade térmica inicial e maior residuo final do que a com FMB, o que
foi atribuido a modificacdo quimica do amido de milho e a presenca de impurezas e
constituintes termicamente instaveis na FMB.

A andlise reoldgica demonstrou que a formulacdo com FMB apresentou 0 menor indice
de fluidez (IF) e maior energia de ativagdo do fluxo viscoso (Ea), caracterizando um material
mais resistente ao escoamento e mais sensivel a temperatura. Por outro lado, a amostra com
AMM foi a mais fluida, com menor E,, evidenciando melhor processabilidade e maior
compatibilidade entre o TPS e o PBAT nessa formulagéo.

Nas propriedades mecanicas, a FMB conferiu maior resisténcia a tracao e a flexdo, bem
como maior rigidez denotado pelos valores superiores de modulo elastico na tracdo e flexdo.
No entanto, o alongamento e a resisténcia ao impacto foram drasticamente comprometidos
nessa amostra. JA 0 AMM favoreceu o alongamento e a tenacidade, enquanto a combinacéo de
ambos 0s amidos resultou em propriedades mecanicas equilibradas.

A andlise morfolégica por MEV confirmou essas observacdes, mostrando que a
presenca da FMB gera superficies de fratura mais irregulares e com dominios mal distribuidos
e com baixa compatibilidade, visto pelos vazios formados entre as fases. A amostra contendo
somente AMM promove uma morfologia mais continua com maior compatibilidade entre os



componentes. Ja a amostra PBAT_FMB_AMM apresentou morfologia intermediaria, com
distribuicdo mais homogénea dos dominios e reducéo de falhas interfaciais em relacdo a FMB
pura, indicando que o AMM contribuiu para uma melhora parcial da disperséo e da adesao entre
as fases.

Dessa forma, conclui-se que a FMB atua como uma carga natural rigida com potencial
de aplicagdo em materiais com maior rigidez, enquanto o AMM favorece a obtencdo de
materiais mais flexiveis e processaveis. A combinacdo de ambos permite ajustar o perfil de
propriedades, sendo promissora para aplicagdes especificas, como embalagens biodegradaveis
com requisitos mecanicos e térmicos balanceados. Além disso, o uso da FMB representa uma
alternativa sustentavel e regionalmente vidvel ao amido convencional, contribuindo para o
aproveitamento de residuos agroindustriais.
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