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RESUMO

Esta dissertacdo investiga a adigdo de embalagens flexiveis multicamadas recicladas em uma
matriz de polipropileno copolimero, como um aspecto crucial para desenvolver um composito.
O objetivo principal foi o reaproveitamento deste residuo, minimizando impactos ambientais e
otimizando a disponibilidade de matéria-prima reciclada. Para alcancar esses objetivos, foi
adotada uma metodologia de adicdo de diferentes percentuais deste residuo através da
reciclagem mecanica e incorporacao por extrusao, com posterior injecdo. O estudo foi dividido
em duas etapas, sendo que a primeira etapa foi de inser¢do na matriz polimérica dos teores de
20, 30, 40, 50 e 60% do residuo de embalagens flexiveis multicamadas. Os ensaios mecanicos
demonstraram que quanto maior o percentual de residuo no compdsito, mais rigido e menos
resistente ao impacto, ao passo que a densidade aumentou e o indice de fluidez reduziu. O
MEV/EDS mostram que a superficie ficou bastante heterogénea. A analise de TGA mostrou
gue tem uma elevacdo do grau de degradacdo e no teor de cinzas residual, indicando que o
residuo e possui contaminantes inorganicos. O DSC demonstrou uma reducdo no grau de
cristalinidade a medida que aumenta a adicdo de residuo. Ja na segunda etapa, foi mantido o
percentual de residuo fixo em 50%, devido ao balango de propriedades e para maximizar o
impacto ambiental. Foi adicionado nestes compositos, via extrusao e posterior injecdo, 2,5%,
5% e 10% de agente de acoplamento Polybond 3200. As mesmas analises da primeira etapa
foram realizadas e, em algumas delas, resultados otimizados foram obtidos. O indice de fluidez
aumentou ao passo que a densidade ficou estabilizada. A cristalinidade voltou a aumentar,
conforme foi sendo aumentada a concentracdo do Polybond 3200. Mas, com a adi¢do do agente
de acoplamento em concentracdo de 2,5% houve um acréscimo de 42,50% na resisténcia a
flexdo, ao passo que para as amostras de 5% e 10% os acréscimos foram de 33% e 34%,
respectivamente.

Palavras-chave: embalagens flexiveis multicamada, polipropileno, agente de acoplamento.



ABSTRACT

This dissertation investigates the addition of recycled multilayer flexible packaging into a
polypropylene copolymer matrix as a crucial aspect of developing a composite. The main
objective was to reuse this waste, minimizing environmental impacts and optimizing the
availability of recycled raw material. To achieve these goals, a methodology was adopted that
involved adding different percentages of this waste through mechanical recycling and
incorporation by extrusion, followed by injection molding. The study was divided into two
stages, with the first stage involving the incorporation of 20%, 30%, 40%, 50%, and 60% of the
multilayer flexible packaging waste into the polymer matrix. The mechanical tests showed that
the higher the waste percentage in the composite, the stiffer and less impact-resistant it became,
while density increased and melt flow index decreased. SEM/EDS revealed that the surface
became quite heterogeneous and embedded. The TGA analysis showed an increase in the
degree of degradation and residual ash content, indicating the presence of inorganic
contaminants in the waste. DSC demonstrated a reduction in crystallinity as the amount of waste
increased. In the second stage, the waste percentage was fixed at 50%, due to the balance of
properties and to maximize environmental impact. In these composites, 2.5%, 5%, and 10% of
Polybond 3200 coupling agent were added via extrusion followed by injection molding. The
same analyses from the first stage were performed, and some showed optimized results. The
melt flow index increased, while the density remained stable. Crystallinity increased again as
the concentration of Polybond 3200 was raised. However, with the addition of 2.5% coupling
agent, there was a 42.50% increase in flexural strength, while the samples with 5% and 10%
showed increases of 33% and 34%, respectively.

Keywords: multilayer flexible packaging, polypropylene, coupling agent.
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1 INTRODUCAO

Com o avango tecnoldgico, os polimeros ganham destaque devido a sua versatilidade,
propriedades mecanicas aprimoradas e baixo custo, sendo amplamente utilizados em setores
como automoveis, vestuario e implantes médicos (KUMAR et al., 2021). Contudo, a produgéo
em crescimento resulta em desafios ambientais, com estimativas apontando para a geragéo
anual de 460 milhGes de toneladas de residuos poliméricos até 2030 (KUMAR et al., 2021;
NOGUEIRA et al., 2023).

A preservacdo ambiental, vinculada a recuperacdo e reciclagem de polimeros, torna-se
crucial para a qualidade de vida, dada a dificuldade de decomposicdo desses materiais. A
reciclagem de polimeros é promovida por programas governamentais em todo o mundo,
trazendo beneficios econdmicos e ambientais, mas embalagens laminadas com aluminio,
comuns em alimentos, representam um desafio devido a dificuldade de reciclagem eficiente
(KUMAR et al., 2021).

A falta de infraestrutura adequada para o tratamento dessas embalagens laminadas
contribui para baixos percentuais de reciclagem, resultando em grande parte desses residuos
sendo destinados a aterros sanitarios. E imperativo que se invista em tecnologias avancadas de
reciclagem, promovendo iniciativas para conscientizacdo da populacao, visando a reducédo do
impacto ambiental causado por essas embalagens (ABRE, 2022).

No Brasil, embalagens laminadas sdo um desafio significativo para reciclagem,
compreendendo 33,6% da producdo fisica total no setor de embalagens poliméricas flexiveis
(ABRE, 2022). Essas embalagens, utilizadas para alimentos como snacks e café, sdo compostas
por camadas de polimero e aluminio, dificultando a reciclagem convencional e levando a baixos
indices de reciclagem (ABRE, 2022). As embalagens poliméricas metalizadas, contendo
camadas de polimero revestidas por metais como aluminio, apresentam desafios adicionais a
reciclagem devido a complexidade na separacdo de materiais diferentes, tornando o processo
dispendioso e menos sustentavel (SOARES et al., 2023).

Um estudo conduzido por Seier et al (2024) analisou 240 embalagens pds-consumo coletadas de
lixeiras domésticas no leste da Austria entre 2018 e 2023, focando em categorias de produtos de vida
atil curta, como queijos fatiados, carnes curadas, lanches, refeicGes prontas, tubos e alimentos
congelados, representando uma ampla variedade do mercado austriaco. Apés a reciclagem mecénica, as
embalagens foram testadas quanto as combinagdes de polimeros encontrados nos fluxos de residuos e
suas propriedades. Os resultados foram promissores, indicando bons indicios de processamento e

utilizacdo destes materiais.
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A busca por alternativas ecologicamente corretas e préaticas de reciclagem de embalagem,
tal qual a conduzida por Seier et al (2024), torna-se fundamental para mitigar os impactos
negativos dessas embalagens no ambiente. Diante desse cenario, o trabalho proposto busca
explorar a utilizacdo dessas embalagens complexas como reforco em compositos poliméricos,
considerando a diversidade de materiais envolvidos, sendo altamente relevante e alinhando-se
aos Objetivos de Desenvolvimento Sustentavel (ODS) da Agenda 2030 da Organizacdo das
Nacdes Unidas (ONU). A abordagem busca enfrentar desafios ambientais como a gestdo de
residuos, ODS 12, promovendo a economia circular ao reintroduzir materiais reciclados na
cadeia produtiva. Além disso, ao reduzir a quantidade de residuos destinados a aterros
sanitarios, contribui para a meta de reducdo de poluicdo e conservagdo de recursos,
representadas pela ODS 11 e ODS 14.

Ao avaliar o impacto de diferentes teores de residuos reciclados nas propriedades dos
compositos, a pesquisa contribui para o desenvolvimento de tecnologias limpas e sustentaveis,
além de promover a inovagao na industria de materiais, caso tratado pela ODS 9. Portanto, a
relevancia deste trabalho se estende além dos aspectos técnicos, contribuindo
significativamente para o avanco em direcdo a uma economia mais sustentavel e responsavel,

alinhada com os Objetivos de Desenvolvimento Sustentavel da ONU.
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1.1 OBIJETIVO GERAL

Avaliar o efeito da adicdo de embalagens flexiveis recicladas nas propriedades fisicas,

quimicas, térmicas e morfoldgicas de compdsitos de polipropileno copolimero heterofasico.

1.2 OBIJETIVOS ESPECIFICOS

Analisar as propriedades fisicas, quimicas, morfologicas e térmicas de embalagens
flexiveis recicladas mecanicamente.

Analisar as propriedades fisicas, quimicas, morfoldgicas e térmicas de diferentes teores
de embalagens flexiveis recicladas mecanicamente nas propriedades de compdsitos de
polipropileno copolimero.

Avaliar o efeito do teor de adicdo de agente de acoplamento nas propriedades

mecanicas, fisicas e térmicas destes compasitos.
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2 REFERENCIAL TEORICO

A industria petroguimica converte aproximadamente 10% dos hidrocarbonetos fosseis
em polimeros, totalizando 350 Mt globalmente anualmente, principalmente destinados a
embalagens, mas também aplicados em setores como automotivo e construcdo (LANGE, Jean-
Paul, 2021). No entanto, cerca de 10% dos 1,1 Gt anuais de Residuo So6lido Urbano (RSU) sédo
polimeros, com apenas 12% desse polimero sendo reciclado globalmente (WASTE ENERGY
COUNCIL, 2016). A questdao ambiental resultante desse descarte motivou a adocdo da
economia circular promovendo um fluxo continuo e rastreabilidade do ciclo de vida dos
polimeros (HUNDERTMARK et al., 2018).

A predominancia de embalagens single-use plastics (SUPSs), que sdo embalagens de uso
unico, ou seja, apds uma utilizacdo sdo descartadas, nas embalagens alimenticias aumenta 0s
desafios de reciclagem, destacando a necessidade de soluc@es para as estruturas multicamadas.
Em 2018, a producgdo da industria de embalagens cresceu 2,5%, com embalagens flexiveis
liderando, seguidas por embalagens poliméricas rigidas e cartonadas assépticas (MRFF, 2020).
Apesar da retracdo no volume de embalagens entre 2014 e 2018, devido a crise econémica, 0
estudo indica perspectivas de crescimento a longo prazo para todos os tipos de embalagens até
0 ano de 2024, conforme demonstra a Figura 1 (ABRE, 2018).
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Figura 1. Crescimento dos principais setores de bens de consumo (ABRE, 2018).

2.1 RECICLAGEM DE POLIMEROS

O aumento das preocupaces ambientais relacionadas ao uso dos polimeros tem se

tornado uma questdo cada vez maior. Por isso e pelo fato de a maior por¢do dos polimeros ainda



16

remanescer sem reciclagem, muitos pesquisadores estdo trabalhando em métodos de reciclagem
mais sustentaveis e eficientes (HUANG et al, 2022). Atualmente h& quatro tipos de processo de

reciclagem, primario, secundario, terciario e quaternario, conforme Tabela 1.

Tabela 1. Normas sobre reciclagem (A AUTORA, 2023).
Defini¢cdes ASTM Defini¢des Norma I1SO

D7209:2015 15270:2008

Exemplo

_ o ) . Embalagens ligadas a economia circular
Reciclagem Priméaria Reciclagem mecanica )
com ciclo fechado

Reciclagem ) . Reciclagem que gera produtos de menor
o Reciclagem mecénica
Secundaria valor agregado
Reciclagem ) o o .
o Reciclagem quimica Depolimerizacao de poliésters
Terciaria
Reciclagem ) ) o
Recuperacao de energia Pirolise

Quaternaria

A reciclagem primaria abrange a transformacdo de materiais pré-consumo em
polimeros, enquanto a reciclagem secundaria processa residuos poés-consumo, exigindo
separagdo manual e extrusdo para reprocessamento. A reciclagem terciaria complementa
métodos tradicionais, selecionando polimeros e retornando-os a estrutura monomeérica inicial,
como no caso da reciclagem de garrafas PET. A reciclagem quaternaria, por sua vez, é destinada
a polimeros degradados, envolvendo a recuperacao de energia via pirolise, embora possa gerar
consequéncias ambientais e sociais (ANUAR SHARUDDIN et al, 2016; MARIS et al, 2018).

Ja na hierarquia dos residuos, que € a determinacdo de prioridades para o uso eficiente
dos recursos, a reciclagem mecanica pode ser inserida como a terceira, atras somente de evitar
0 desperdicio do residuo polimérico e de reutilizar, conforme Figura 2. O processo de
reciclagem envolve a moagem, lavagem, separacao, secagem, regranulacéo e, em alguns casos,
compounding, que € a criagdo de um composto de matriz polimérica com o intuito de melhorar
alguma propriedade. E mesmo assim, a reciclagem mecanica deve ser favorecida em relacéo a

recuperacao e descarte de energia, inerentes a outros tipos de reciclagem (JESSON et al, 2014).
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Prevengao
Reutilizagdo
Reciclagem

Valorizacdo,

Y

Figura 2. Hierarquia de residuos (Adaptado da Diretiva 2008/98/EC).

A incineracdo tem o potencial de recuperar a energia térmica vinculada ao polimero,
correspondente ao seu potencial energético. Como alguns polimeros tém poder calorifico em
uma faixa proxima ao petroleo bruto (40 MJ/kg), os residuos poliméricos podem estar
relacionados como um substituto do petréleo. Entretanto, deve ser notério que a energia de
processamento que é necessaria para produzir itens poliméricos ndo pode ser recuperada por
incineracdo. Dependendo do tipo de polimero, a faixa de energia de processamento vai de 27
MJ/kg para o PE a 53 MJ/kg para o PET. O beneficio ecoldgico da reciclagem mecanica ocorre
pelo resultado das economias de energia de processamento menos a energia utilizada para
coletar, transportar e reprocessar o polimero, aproximadamente 9 MJ/kg (KAISER; SCHMID;
SCHLUMMER, 2018).

No geral, ha dois métodos que podem ser utilizados para reciclar itens de embalagens
multicamadas: a primeira opcdo € utilizar os componentes juntos em uma etapa de
compatibilizagdo (reciclagem mecanica) e a segunda op¢ao € separar os diferentes componentes
e deixa-los disponiveis para reciclagem em fluxos separados de reciclagem (reciclagem
quimica). Para a separacdo dos diferentes componentes, dois métodos sdo aplicados: uma
separacao que pode acontecer tanto por delaminacéo do sistema ou por uma seletiva dissolucéo-
precipitacdo dos diferentes componentes (KAISER; SCHMID; SCHLUMMER, 2018).

2.2 EMBALAGENS FLEXIVEIS MULTI E MONOCAMADAS E SUA RECICLAGEM

Registrando um aumento de 1,3% no volume de producdo brasileiro em 2022 em
comparacdo ao ano anterior, o setor de embalagens poliméricas flexiveis difere de outras

atividades industriais que utilizam o polimero como materia-prima principal. Foram produzidas
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no Brasil 2.167 mil toneladas, em contraste com as 2.139 mil toneladas de 2021. O setor é
composto por 4.079 empresas, sendo mais de 80% localizadas nas regides Sul (1.166) e Sudeste
(2.239) do pais. As embalagens poliméricas flexiveis, conhecidas por sua versatilidade e
sustentabilidade, registram crescimento no Brasil. Em 2022, das 2.167 mil toneladas, 114 mil
toneladas foram provenientes de materiais reciclados, representando um aumento de 9% em
relagdo ao ano anterior (CLUBE DA EMBALAGEM, 2023).

Destinando 80% dos filmes a fabricacdo de embalagens, o restante é utilizado no
agronegocio (11%) e sacolas plasticas (9%). Em 2023, as embalagens multicamadas
aumentaram sua participacdo em 2%, representando 51% do total produzido, enquanto as
monocamadas mantiveram-se estaveis. A industria de bebidas liderou o consumo, com um
aumento de 9%, seguida pelo setor agropecuério (7%) (CLUBE DA EMBALAGEM, 2023). A
industria de polimeros multicamadas conseguiu reduzir a espessura media das embalagens ao
mesmo tempo em que combina propriedades funcionais de resisténcia mecanica e tolerancia a
variacOes de temperatura. Porém, a estrutura molecular densa de embalagens fabricadas em
aluminio é a que confere a propriedade de barreira ao oxigénio e a umidade, 0 que ndo ocorre
em materiais poliméricos, especialmente nas espessuras comumente utilizadas para filmes. A
estrutura molecular polimérica é composta de cadeias entrelagcadas e orientadas como uma
grande rede. Mesmo que seja possivel criar uma quantidade maior de redes de interligacdo, ndo
sera suficiente para alcancar niveis de barreira eficientes para embalagens alimenticias, como
ocorre com embalagens de aluminio. Por isso, 0s revestimentos metalicos sdo utilizados para
este fim, sendo entdo uma material multicamada polimérico laminado com aluminio,
confeccionados por um processo denominado metalizacdo, conforme Figura 3 (BRASKEM,
2021).
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Figura 3. Processo de Metalizacdo (BRASKEM, 2021).

Este processo de metalizacdo, conforme evidenciado na Figura 3, é o mais utilizado pela
industria. E realizado através da fusio e vaporizagio de um metal no vacuo, neste caso é mais
comumente utilizado, o aluminio, enquanto que o filme polimérico passa através de um rolo
resfriado e sobre a regido de vaporizacao do aluminio. O filme metalico é conferido no polimero
pelo acimulo na superficie fria do filme, das moléculas vaporizadas (BRASKEM, 2021).

As embalagens desenvolvidas para alimentos frescos costumam ter entre quatro e sete
camadas de diferentes componentes, formando uma gama enorme de propriedades fisicas e
guimicas que, unidas, mantém as propriedades destes alimentos quase que intactas (KAISER;
SCHMID; SCHLUMMER, 2018). Na Tabela 2 é descrito um resumo dos principais materiais

utilizados nas embalagens e suas principais funcionalidades.
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Tabela 2. Alguns materiais e suas aplicagcfes nas embalagens multicamadas alimenticias (adaptado de

SOARES et al, 2020).

Material

Funcionalidade da Camada

Exemplo de Aplicacéo

Polietileno (PE)

Selante de temperatura

Barreira de umidade

Em combinacdo com PA ou EVOH
proporciona barreira a gas/aroma

Caixas de bebidas (geralmente
LDPE)

Polipropileno (PP)

Barreira de umidade

Resisténcia mecéanica

Em combinagdo com PA ou EVOH
proporciona barreira a gas/aroma

Produtos de higiene pessoal,
cosméticos, embalagens de
alimentos para micro-ondas

Polietileno
tereftalato (PET)

Barreira de umidade

Resisténcia mecanica

Barreira a gas/aroma

Embalagens de bebidas
(garrafas) ou para carne e queijo

Polimeros Selante de temperatura
sintéticos . ;
Permeabilidade de gas Capacidade de impressdo com
Poliestireno (PS) Boa capacidade de impressdo tinta na parte externa da
Barreira a gas/aroma embalagem
Barreira a gas/aroma
Ql_or_eto de — — Filme Stretch
polivinila (PVC) Resisténcia mecanica
Barreira a gas/aroma i ici
Poliamida (PA) — — Embalagenfs allmdentlmas
Resisténcia mecanica termoformadas
Poli(etileno-co-
alcool vinilico) Barreira ao oxigénio Embalagens sensiveis & oxigénio
(EVOH)
Acetato de vinila Adesivo Intercamada para colar PE com
(EVA) Selante de temperatura PVC
Barreira leve
Folha de Aluminio Barreira a gas/aroma Embalagens sensiveis a oxigénio
Outros Barreira de umidade
materiais

Papel ou papeldo

Resisténcia mecanica

Resisténcia a abrasdo

Caixas de bebidas

Outro tipo de embalagem multicamada pode ser produzida com diferentes camadas de

um mesmo polimero, que é quimicamente modificado para obter determinadas caracteristicas

e funcionalidades e sdo denominadas embalagens monomateriais multicamadas. A

diferenciacdo das caracteristicas moleculares permite a modificagdo fisica, mecéanica e de

barreira. Entretanto, este tipo de embalagem usualmente tem propriedades limitadas,

principalmente as de barreira e selantes, sendo improprias para utilizacdo em embalagens
alimenticias (ANUKIRUTHIKA et al, 2020).
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Em um estudo da Associacdo Brasileira de Embalagens (ABRE) (2021) foi relatado que
0s consumidores ndo apreendem as tecnologias de embalagem e o valor que ela traz na
ampliacdo da vida util e na diminuicdo do desperdicio de alimentos. Uma pesquisa de 2013 da
ONG WRAP revelou que 61% dos consumidores entrevistados consideravam que frutas e
vegetais se estragavam mais rapidamente em suas embalagens, e somente 13% tinham ciéncia
de que manter os alimentos em suas embalagens originais 0s manteria frescos por mais tempo.
Uma pesquisa feita pela Comissdo Europeia do Meio Ambiente, evidenciou que 89% dos
clientes de supermercados nos Estados Unidos acham que os residuos de embalagem sdo mais
prejudiciais ao meio ambiente do que os alimentos descartados. No entanto, 40% dos alimentos
nos EUA acabam sem ser consumidos, o que implica em um desperdicio de 165 bilhdes de
ddlares anualmente. Adicionalmente, 20% da terra, 30% da agua potavel disponivel e 34,7
milhdes de toneladas de alimentos sdo descartados em aterros, onde se degradam em condicGes
anaerdbicas e emitem 25% de todas as emissdes de metano dos aterros nos Estados Unidos
(GUARANY, 2017).

2.3 RECICLAGEM DE EMBALAGENS FLEXIVEIS MULTI E MONOCAMADAS

Por outro lado, considerando que as embalagens monomateriais s&o mais homogéneas
que as multimaterias, o sistema convencional de reciclagem conseguiria absorver estas
correntes de residuos. Porém, apds a mistura das embalagens multi e monomateriais no residuo
solido urbano, fica dificil para o sistema convencional de reciclagem separa-las, principalmente
pelo fato da m&o de obra nas recicladoras ndo ser estavel e constante. Desta forma, a grande
maioria destes produtos, tanto multi-material quando monomaterial, acabam sendo descartados
de forma a dificultar, ou até inviabilizar, a reciclagem (RAGAERT et al, 2020).

A Figura 4, apresenta uma representagdo visual do ciclo de vida dos polimeros, enfocando
desde sua producdo até sua fase de descarte e subsequente impacto nos compartimentos
ambientais e na biosfera. A notavel persisténcia dos polimeros no ambiente é motivo de
preocupacdo, uma vez que pode acarretar consequéncias desconhecidas. Diante desse contexto,
Ahamed et al (2021) realizaram uma exploracdo detalhada das rotas de entrada, destino,
exposicdo e efeitos adversos resultantes do manejo inadequado do residuo de embalagens
poliméricas flexiveis nos diversos segmentos ambientais, ressaltando, ao mesmo tempo, as
lacunas existentes no ambito das pesquisas. Ademais, procederam uma andlise das tecnologias
proeminentes destinadas ao tratamento das embalagens flexiveis. Por fim, sugeriram

abordagens abrangentes de mitigacao, incluindo o fomento do desenvolvimento da economia
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circular e a aplicagdo de métodos de reciclagem avancados, como meios de superar os desafios
impostos pela problemética dos residuos poliméricos.

embalagem
Compostagem

Reciclagem mecanica

Reciclagem quimica

Reciclagem energética reciclagem

consumidores

Figura 4. Ciclo de vida dos polimeros (SINDIPLAST, 2017).

A reciclagem é uma escolha preferencial, destacando-se na gestdo de residuos pela
circularidade no fluxo de materiais. Contudo, sua viabilidade comercial depende da aceitacdo
de materiais recuperados por compradores potenciais. A reciclagem mecéanica enfrenta desafios
na segregacdo de diferentes polimeros e na gestdo de materiais multicamada, enquanto para
materiais mono, a reextrusdo ¢ comum, exigindo processos de classificacdo, limpeza e secagem.
Estratégias de design sustentavel e produtos incentivadores da reciclagem estdo sendo
propostos, mas a separacdo ainda € um obstaculo. A reciclagem de residuos poliméricos
urbanos ou industriais mostra potencial, enquanto polimeros recuperados do ambiente apos
intempéries sao menos valiosos. A recuperacdo de residuos marinhos é pouco explorada devido
a desafios na coleta, separacgdo e caracterizacdo. A adigdo de até 5% em massa de PP reciclado
de origem marinha ao PP virgem para novos granulos é viavel, mesmo com perda minima de
desempenho mecénico (AHAMED et al., 2021).

Para embalagens flexiveis alimenticias, a reestruturacdo visa facilitar a reciclagem,
especialmente para filmes multicamada. A customizacdo dessas embalagens, com diversas
camadas de polimeros e ndo-polimeros, dificulta os processos de reciclagem, exigindo solucdes

mais direcionadas. Embalagens multicamadas flexiveis correspondem a cerca de 10% de todas
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as solucgdes de embalagem. A quantidade relativa pode ndo parecer alta, mas pelo menos 40%
de todos os produtos alimenticios ao redor do mundo sdo embalados por flexiveis, fato que pode
tornar este numero extremamente relevante (BAUER et al, 2021).

Por isso, a solucdo de reciclagem para estes produtos deve contemplar todos estes vieses,
facilitando e aumentando a sua reciclagem, de forma que serd mais facil e vantajoso
economicamente fazer a segregacdo destas embalagens, evitando sua destinacdo para aterros
sanitarios ou plantas de coprocessamento, que € o processo que transforma residuos sélidos
industriais em uma fonte de energia para alimentar fornos de cimento, contribuindo para a
reducédo das emissdes de CO2 e diminuindo a quantidade de materiais descartados em aterros
sanitarios (RCR AMBIENTAL, 2023). Na etapa de queima, a combustdo desempenha um papel
essencial ao promover a reacao que converte as matérias-primas em clinquer, um componente
vital na producdo de cimento. A técnica empregada no coprocessamento de residuos solidos é
conhecida como blendagem, que consiste na mistura cuidadosa dos materiais até se atingir uma

consisténcia homogénea, pronta para ser reutilizada (RCR AMBIENTAL, 2023).

R RESIDUO SOLIDO
. [ ' v,
Dl SELEGAO DE / ‘
GERADORDE * . RESIDUOS PASSIVEIS 4
@ RESIDUOS / DE TRIAGEM  PICADORES
. r COPROCESSAMENTO
N N
e RESIDUO PASTOSO
ADIGAO DE
ADITNOS \ ‘ )
1 ¢ ¢ ’ ‘ 4
;
\' \ i~ ENSACADEIRA
SILOS DE MOINHO DE —

CUNQUER CIMENTO SILO DE
CIMENTO

Figura 5. Etapas de coprocessamento (PEREIRA et al, 2019).

Em um case de sucesso, as empresas Nestle e Boomera implementaram uma iniciativa
inovadora e sustentavel, transformando os sachés dos produtos Nestlé em itens esportivos
circulares, como traves de futebol, cestas de basquete e postes de volei. Essa acdo foi
desenvolvida como parte do projeto global de reciclagem mecénica de embalagens flexiveis,

reforcando a importancia da circularidade dos produtos. Para viabilizar esse projeto que
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transformou mais de 200 embalagens flexiveis em itens esportivos foi desenvolvida uma resina
pos-consumo (PCR) exclusiva. Os materiais resultantes foram doados para a ONG Bairro da
Juventude, localizada em Criciima, no estado de Santa Catarina. Além disso, as cooperativas
de catadores envolvidas no projeto também se beneficiaram dessa iniciativa. Esses catadores
desempenharam um papel fundamental, permitindo que duas toneladas de materiais flexiveis
deixassem de ser descartados em aterros sanitarios e ganhassem uma nova vida, através de
plantas de reciclagem, conforme Figura 6. Com a venda desses residuos para a realizacdo do

projeto, as cooperativas conseguiram melhorar sua renda (AMBIPAR GROUP, 2021).

Figura 6. Esteira de reciclagem (AMBIPAR GROUP, 2021).

Porém, a maioria dos polimeros que compdem uma embalagem multicamada sdo
imisciveis, como por exemplo PP com PE e poliamida (PA) ou PET, o que pode dificultar a o
processo de reciclagem mecanica, que é hoje a rota de reciclagem convencional, além de mais
barata e eficiente em comparagdo a reciclagem quimica, por exemplo (GARCIA,
ROBERTSON, 2017).

Um estudo conduzido pela PLASTICO SUL (2021) utilizando um filme composto por
cinco camadas, incluindo 15% de copoliamida, demonstrou a viabilidade da reciclagem desse
material, conforme Figura 7. Além disso, é relevante salientar que a tecnologia de reciclagem
avaliada é compativel com a utilizada no processo de reciclagem do polietileno, corroborando
a reciclabilidade e a sustentabilidade de filmes contendo PE/PA. Portanto, a presenca de
poliamida na composicdo ndo afeta adversamente o fluxo de reciclagem do polietileno.
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Figura 7. Espessura de embalagens multicamadas (PLASTICO SUL, 2021).

Nos estudos de Kaiser et al (2017) foi discutido a possibilidade de solucionar esta
imiscibilidade dos polimeros e ndo desviar a rota de reciclagem mecénica da economia circular
destas embalagens fazendo uso de agentes de acoplamento. Uma vez que a grande maioria das
embalagens BOPP possuem a camada de metalizacdo acima mencionada, mesmo que haja uma
completa miscibilidade entre as camadas poliméricas, sempre havera pelo menos duas fases no
produto da reciclagem mecénica destas embalagens: a fase polimérica e a fase metalica. Devido
a isso, os produtos que forem processados utilizando este polimero reciclado serdo

compreendidos como compasitos.

2.4 COMPOSITOS POLIMERICOS

Os materiais compoésitos sdo compostos por duas ou mais fases, a matriz e a fase
dispersa, ou reforco. A primeira, deve ser continua e possuir uma fragdo volumétrica maior na
mistura, quando em comparacdo com a fase dispersa. A finalidade desta mescla de fases é de
agregar ao material final propriedades especificas. Sendo assim, as caracteristicas de uma fase
complementam as caracteristicas da segunda fase. De acordo com a norma ASTM D3878 -

2016, um composito pode ser definido conforme descri¢do abaixo:

Material compdsito é uma substancia que consiste de uma ou mais camadas de
materiais, insollveis entre si, que sdo combinadas a fim de formar materiais de
engenharia que quando combinados possuem propriedades ndo presentes nos
constituintes separados.

Polimeros termorrigidos, como poliésteres insaturados e resinas epdxi, tém sido comuns

em compositos, mas os termoplasticos, como o polipropileno (PP), emergem como
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concorrentes devido a processos mais rapidos e propriedades de resisténcia ao impacto.
Compositos baseados em PP oferecem solugBes econdmicas para desafios de engenharia,
destacando-se pela compatibilidade com varias cargas de reforco para ajustar propriedades
especificas (ALTAY et al, 2021). A incorporacdo de pos metalicos, ceramicas, carbonos e
minerais tem sido estudada para aprimorar rigidez, durabilidade e estabilidade dimensional
(ALTAY et al, 2021).

Estudos morfologicos, como os de Nofar, Ozgen e Girginer, exploraram a orientacao
cristalina em compdsitos PP/talco, observando influéncias da temperatura e teor de talco nas
propriedades mecanicas. Rallini e Kenny (2017) investigaram proporcdes diferentes de talco
em compositos PP, observando aumento de modulo e reducéo de ductilidade. Wang et al. (2018)
examinaram a influéncia da reextrusdo e diferentes teores de talco, destacando degradacédo
termomecanica e altera¢cdes no tamanho do talco. O tipo, tamanho e teor de particulas do reforco
foram identificados como influentes nas propriedades mecénicas dos compositos (AKKOYUN,
2022).

O padrao de classificacdo para compositos considera geometria e conformacao espacial
das particulas da fase dispersa, sendo essencial para as propriedades do material. A dispersédo
do reforco na matriz, considerando forma, orientacdo e tamanho, é crucial. Compositos
poliméricos com refor¢o metélico, por exemplo, mantém flexibilidade e tenacidade do polimero
com alta condutividade térmica e elétrica da fase metalica (AKKOYUN, 2022).

Para o processamento dos compdsitos deve sempre ser avaliado as condices de
processamento, pois pode variar dependendo da concentracao e do tipo de reforco. Reforcos
naturais tendem a ter uma degradacéo acelerada se expostas a altas temperaturas ou a elevados
niveis de cisalhamento, enquanto que reforgos minerais tendem a suportar uma temperatura
maior de processamento, diminuindo inclusive o indice de fluidez do compdsito, se tratando de
um termoplastico (FERREIRA, 2020).

A morfologia, tamanho das particulas e energia superficial sdo significativamente
importantes para 0 sucesso de um compaosito. Porém, quanto menor forem as particulas, tais
como as nanomeétricas e micrométricas, havera uma maior propensdo a uma dispersdo menos
homogénea, pois estes reforgos tém uma forte tendéncia de se aglomerarem umas nas outras
(FERREIRA, 2020).

Em relagdo a matriz pura, uma dispersdo homogénea das particulas pode levar a
formagéo de uma regido denominada interface, promovendo modifica¢Ges nas propriedades do
composito. Porém, muitas vezes, ndo sdo explorados a dispersdo adequada, a geometria do

reforco ou 0 aumento da razédo de aspecto. Neste cenario, mesmo com o tamanho das particulas,
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0 compdsito obtido é classificado como convencional, resultando em pouca ou nenhuma
melhoria em suas propriedades. Os elementos primordiais que incidem na interface e se
vinculam as trés camadas compreendem: a flexibilidade da cadeia, que modifica a temperatura
de transicdo vitrea; a configuracao da cadeia polimérica e as rea¢fes quimicas entre as camadas.
Portanto, para alcan¢ar uma adeséo interfacial mais eficaz, além de uma disperséo apropriada,
é imprescindivel que a tensdo superficial entre as fases seja comparavel e que haja afinidade
quimica entre elas, o que pode ser adquirido utilizando agentes de acoplamento
(BRANDENBURG et al., 2017).

2.4.1 Agentes de Acoplamento

A obtencdo de uma interface eficaz entre o reforco e a matriz € um desafio crucial na
tecnologia de materiais compositos. Estratégias investigadas incluem interacdo quimica por
meio de agentes de acoplamento, modificacéo do reforco ou alteracdo da matriz, tendo impactos
significativos na energia interfacial, estabilidade da morfologia e adesdo entre fases
(FAGUNDES, 2022). A introducdo de cargas de reforco em polimeros semicristalinos altera
suas propriedades, exigindo controle da quantidade do refor¢o para evitar diminuicdo nas
propriedades mecanicas da matriz (FAGUNDES, 2022).

Diversos métodos de compatibilizacdo sdo empregados, como 0 processo de
polimerizacdo in situ e a adicdo de copolimeros em bloco para estabelecer ligacdes entre
polimeros (FERREIRA, 2020). Os aditivos compatibilizantes, como metacrilato de glicidila
(GMA), é&cido acrilico (AA) e anidrido maleico (MA), sdo frequentemente usados para
melhorar a adesdo. O MA, em particular, destaca-se pela acessibilidade e miscibilidade com a
maioria dos polimeros usados em embalagens multicamada, reagindo com grupos hidroxila e
amina para melhorar propriedades pos-reciclagem. Esses aditivos podem ser incorporados
diretamente em estruturas multicamadas, tornando-as reciclaveis e representando uma
alternativa promissora (BRAGA et al, 2019).

Muitas vezes, a eficacia de compdsitos depende da presenca de agentes de acoplamento
na interface entre seus componentes. Isso ocorre porque a fungdo desses agentes é reduzir a
tensdo e promover a adesdo interfacial entre as fases, resultando em uma dispersdo mais
eficiente do refor¢o nos polimeros. Consequentemente, hd uma maior distribuicdo de fase e
uma reducdo no tamanho dos aglomerados. Essa melhora na interacéo é possivel devido a uma
alteracdo na polaridade da cadeia polimérica em alguns sitios, dependendo do mondmero

adicionado, permitindo a interacéo ou reacéo entre polimeros apolares e a carga adicionada. A
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Figura 8 apresenta um esquema de funcionamento da interacdo induzida pelos agentes de
acoplamento (FAGUNDES, 2020).

Cadeia polimérica
apolar

Grupo funcional
graflizado

Interagio secundaria |

Figura 8. Funcionamento do agente de acoplamento (FAGUNDES, 2022).

A incorporacdo de agentes de acoplamento baseados em MA durante o processo de
reciclagem em embalagens multicamadas tem sido relatada na literatura. Filmes de
PP/PET/SiOx compatibilizados com polipropileno com anidrido maleico foram estudados
(WYSER; LETERRIER; MANSON, 2000). Os resultados mostraram que a incorporagio de
5% em massa de agente de acoplamento proporciona controle da microestrutura e propriedades
de interface, melhorando consideravelmente as propriedades mecanicas do material reciclado e
permitindo aplicacBes de alto valor agregado. Outra pesquisa investigou filmes de PET/PE
compatibilizados com metacrilato de glicidila (E-GMA) ou PE-g-MA (UEHARA; FRANCA;
CANEVAROLO JR, 2015). Os estudos destacados incorporaram aditivos compatibilizantes
durante o processo de reciclagem, o que pode resultar em custos para o reciclador e até mesmo
impossibilitar a reciclagem dessas embalagens. Assim, a incorporacdo de um aditivo
compatibilizante diretamente na estrutura multicamada é uma alternativa que pode solucionar
0 problema de residuos compostos por materiais maltiplos, especialmente quando s&o
reciclados em fluxos de PE ou PP. Portanto, embora esses aditivos compatibilizantes resultem
em um material multicamada reciclavel, sua incorporacdo direta pode influenciar a propria
embalagem primaria. Uma elucidacdo completa dessas influéncias é indispensavel, pois além
de interferir no desempenho do material, a possibilidade de migracéo do aditivo pode ser um
fator limitante para seu amplo uso comercial (AUMNATE; RUDOLPH, 2019).
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O PP, que possui resisténcia a tracao e alta temperatura de distor¢ao térmica, porém sua
fragilidade em baixas temperaturas restringe sua aplicagdo em campos especializados, como o
desenvolvimento de componentes e estruturas de alto desempenho. Nas Ultimas décadas, tem
sido realizada uma quantidade substancial de pesquisas tedricas e experimentais sobre
compdsitos de PP para uma variedade de aplicacdes potenciais, incluindo retardante de chamas
e aumento da resisténcia mecanica. O PP é intrinsecamente semicristalino e geralmente mostra
falta de compatibilidade com a maioria dos outros polimeros, embora a inclusdo de agentes de
acoplamento e o processo de extrusdo reativa possam torna-lo compativel com outros polimeros
e permitir a adi¢do de reforgos. Os aditivos mencionados anteriormente, como anidrido maleico
resina epoxi, &cido acrilico e copolimero estireno etileno butileno estireno (SEBS), sdo alguns
dos compatibilizantes preferidos para o PP, pois reduzem significativamente a tensdo interfacial
entre os dois polimeros constituintes, melhorando a adeséo do refor¢o ao PP e resultando em
compdsitos de alto desempenho (SINGH; KATIYAR; SINGH, 2023).

No presente momento, as preocupacdes crescentes com 0 meio ambiente em relacédo ao
uso excessivo de polimeros e aditivos derivados do petroleo estdo impulsionando a pesquisa de
novos materiais poliméricos amigavel do meio ambiente obtidos a partir de recursos naturais.
A criacdo de compdsitos verdes representa um salto significativo para solucionar esses
problemas ambientais, uma vez que esses materiais inovadores combinam um polimero de fonte
féssil a um aditivo baseado em materiais naturais. A adicdo de cargas, aditivos ou polimeros
naturais a polimeros termoplasticos fosseis oferece diversas vantagens, incluindo a reducédo de
custos e da pegada de carbono equivalente (CO2eq.) (RAPOPORT; LEVY; DOTAN, 2023).

2.5 ESTADO DA ARTE

O estudo de Soares et al (2022) sobre os cenérios da reciclagem de embalagens
multicamadas utilizou entrevistas em profundidade, planejamento de cenarios e uma pesquisa
online com especialistas para explorar o futuro da reciclagem de embalagens poliméricas
multimateriais e multicamadas. Profissionais de diversas areas, incluindo ciéncia de polimeros
e economia industrial, contribuiram com perspectivas de diferentes paises. O planejamento de
cenarios envolveu a identificagdo de incertezas criticas e a criagdo de cenarios futuros, enquanto
a pesquisa online buscou feedback sobre esses cenarios e outros fatores relevantes para o futuro
da reciclagem de embalagens. O estudo analisou quatro cenarios futuros para a reciclagem de
embalagens poliméricas multimateriais e multicamadas (MMPP), com base em duas variaveis

principais: a pressdo regulatdria para a reciclagem e o avango das tecnologias de triagem.
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I. Reciclagem de alto desempenho: Caracterizado por uma forte regulamentacdo e
tecnologias avancadas de triagem, resultando em materiais reciclados de alta qualidade,
semelhantes aos polimeros virgens. Este cenario é ideal, mas requer investimentos
significativos.

ii.  Reciclagem para hidrocarbonetos (feedstock): Com uma regulamentacéo rigorosa,
mas sem tecnologias avancadas de triagem, a reciclagem quimica para hidrocarbonetos
torna-se uma solucdo viavel, embora com desafios de consumo energético e custos
elevados.

iii.  Business as Usual (BAU): Sem uma regulamentacdo forte ou tecnologias de triagem
eficazes, a gestdo de residuos de MMPP permanece inalterada, com descarte em aterros
ou recuperacdo de energia, especialmente em paises de baixa renda.

iv.  Reciclagem de baixo desempenho (Downcycling): Com algumas tecnologias de
triagem e uma regulamentacdo menos rigorosa, a reciclagem mecanica produz produtos
de baixa qualidade, adequados para uso limitado e sem suportar uma economia circular

robusta.

Em suma, a reciclagem de embalagens poliméricas multimateriais e multicamadas
enfrenta desafios devido a complexidade de coleta e separacdo, com avancos tecnoldgicos
esperados para melhorar o processo, especialmente em paises de alta renda. A integracdo entre
os atores da cadeia de valor é crucial para uma economia circular transparente, enquanto
materiais baseados em fontes renovaveis podem oferecer uma solucdo sustentavel de curto
prazo (SOARES et al, 2022).

O estudo conduzido por Seier et al (2024) no trabalho supracitado na secdo de
Introducdo deste trabalho, estudaram as embalagens multicamadas alimenticias. As camadas
internas e externas das embalagens foram investigadas utilizando FTIR, calorimetria diferencial
de varredura (DSC) e microscopia para medir as espessuras das camadas. Posteriormente, foram
processadas e testadas utilizando extrusdo e moldagem por inje¢do, com a resisténcia ao
impacto e a taxa de fluxo de fusdo (MFR) medidas conforme normas ISO. A morfologia das
superficies fraturadas foi analisada por microscopia eletronica de varredura (MEV), e as
distribuictes de Weibull dos tamanhos das particulas foram geradas. O estudo revelou que mais
de 90% das 240 embalagens poés-consumo analisadas eram multilayer, contendo
predominantemente PET (41,3%), PE-LD/LLD (37,4%), e PP (13,3%). A reciclagem dessas
embalagens € desafiada pela complexidade das misturas poliméricas e pelos contaminantes

presentes. Esses contaminantes incluem residuos de alimentos, adesivos, tintas e outros
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materiais, que podem chegar a até 12% da massa total da embalagem. Durante o processo de
reciclagem, esses contaminantes podem causar degradacdo térmica e quimica, resultando em
reciclados de qualidade inferior, com propriedades mecanicas inadequadas para aplicacfes
exigentes. A conclusao do estudo enfatiza a necessidade de melhorar o design das embalagens
para facilitar a reciclagem e a importancia de uma infraestrutura e politicas adequadas para
apoiar a transi¢do para uma economia circular.

Em um estudo similar com embalagens poliméricas multicamadas, Ovchinnikov et al
(2020) tiveram como foco o desenvolvimento de um novo material compoésito polimérico
utilizando residuos de embalagens multicamadas recicladas. O objetivo principal foi criar um
compésito de baixo custo que apresente propriedades aprimoradas para uma variedade de
aplicacdes industriais. Para alcancar esse objetivo, 0s pesquisadores iniciaram O Processo
separando os residuos de embalagens tetraédricas em seus componentes basicos: aluminio,
polietileno e celulose. Essa separacdo foi feita utilizando um dispersor aerodindmico, 0 que
permitiu evitar o uso excessivo de agua. A caracterizacdo dos materiais resultantes dessa
separacdo confirmou a presenca de particulas de aluminio e celulose distribuidas
uniformemente dentro do composito. O composito foi entdo preparado com uma composicao
de 61% de PolyAl (uma mistura de aluminio e polietileno), 23% de PolyCel (polietileno
misturado com celulose) e 16% de Caps (que contém véarios polimeros). O processo de
fabricacdo envolveu a mistura por fuséo desses componentes. As propriedades mecénicas e
térmicas do composito foram analisadas, revelando uma matriz polimérica composta de LDPE,
HDPE e PP. Este novo material apresentou uma resisténcia a tracdo e um modulo de
elasticidade superiores aos do polietileno puro, devido a inclusdo de particulas de aluminio e
celulose. No entanto, foi observado que o alongamento na ruptura do compésito foi reduzido
em comparagdo com o polietileno. A concluséo do estudo destaca que 0 compaosito polimérico
desenvolvido a partir de residuos de embalagens multicamadas recicladas ndo s6 possuli
propriedades mecanicas melhoradas, mas também € uma alternativa economicamente viavel
para diversas aplicacbes. O material apresenta beneficios ambientais consideraveis,
especialmente por contribuir para a reciclagem de residuos poliméricos dificeis de processar.
Além disso, os pesquisadores sugerem que o desempenho do compdsito pode ser ainda mais
aprimorado com a adicdo de aditivos especificos, que poderiam melhorar sua elasticidade e
fluidez, tornando-o0 mais adequado para uma gama ainda mais ampla de usos, como 0s agentes
de acoplamento, por exemplo.

Para corroborar a sugestédo de Ovchinnikov et al (2020) de que agentes de acoplamento

podem aprimorar as propriedades dos compdsitos desenvolvidos, Zhan et al (2024) estudaram
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0 processo de composicdo térmica de uma mistura composta por 70% de LDPE, 20% de
LLDPE-g-MA (polipropileno linear de baixa densidade graftizado com anidrido maleico) e
10% de EVOH, para simular o reprocessamento termomecanico de embalagens poliméricas
multicamadas. A mistura foi submetida a seis ciclos de composicao térmica, moagem mecanica
e moldagem por injecdo para avaliar o comportamento do material durante a reciclagem e
reutilizacdo. O estudo analisou as propriedades mecénicas, morfoldgicas, quimicas e térmicas.
Os resultados mostraram que o LDPE puro apresentou comportamento tipico de escoamento e
encruamento, enquanto a mistura com EVOH, mais rigida, exibiu maior tensdo de ruptura e
auséncia de escoamento. A rigidez aumentou com os ciclos de reprocessamento devido a maior
interacdo entre LLDPE-g-MA e EVOH, evidenciada por géis de EVOH e aumento na cor escura
do material. A andlise FTIR confirmou a presenca de grupos funcionais caracteristicos dos
componentes e a formacdo de novas ligagbes. As propriedades térmicas mostraram que 0s
pontos de fusdo do LDPE e LLDPE-g-MA se mantiveram estaveis, enquanto o ponto de fuséo
do EVOH diminuiu com os ciclos, indicando uma reducgéo na cristalinidade de 30,8% para 5,6%
no EVOH devido a interacdes com LLDPE-g-MA. As curvas de cristalizacdo também
mostraram uma diminuic¢éo na temperatura de cristalizacdo do EVOH, refletindo restri¢cbes no
processo de cristalizagdo causadas pela reticulagdo entre LLDPE-g-MA e EVOH.

O estudo conduzido por Anton et al (2020) investigou a reciclagem de embalagens
alimenticias multicamada, como Tetra Pak®, sem separar seus componentes (polietileno,
aluminio e papeldo). O objetivo é evitar o descarte em aterros ou incineragéo, e explorar uma
nova forma de reutilizacdo desses materiais. Para isso, eles propuseram um processo de
fabricacdo que envolve a aplicacdo ndo simultanea de temperatura e pressao para unir varias
camadas das embalagens, utilizando a fusdo do polietileno como agente adesivo. Os autores
analisaram como varidveis como temperatura, pressdo, tempo e numero de camadas
influenciam nas propriedades mecanicas do material reciclado. Eles realizaram testes de flexao
em trés pontos para obter a resisténcia a flexdo e 0 modulo de flex&o, além de usar microscopia
para estudar a morfologia antes e depois dos testes. A confiabilidade dos materiais foi
determinada utilizando o método de Weibull, considerando tanto a resisténcia a flexdo quanto
a porosidade como propriedades criticas. Os resultados mostraram que os materiais reciclados
apresentaram propriedades mecanicas comparaveis aos materiais a base de madeira, com boa
confiabilidade em termos de resisténcia. Além disso, o0 estudo ressalta a importancia de uma
abordagem de ciclo de vida para a gestao de residuos, destacando que a reciclagem direta dessas

embalagens multicamada sem separacdo de componentes pode ser uma solucdo vidvel e
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ambientalmente benéfica, evitando a destruicdo de matérias-primas valiosas e contribuindo para
a economia de energia.

Em sintese, os estudos revisados destacam a complexidade e os desafios associados a
reciclagem de embalagens poliméricas multicamadas e multimateriais, bem como as diversas
abordagens para superar essas dificuldades. Os estudos supracitados revelam que, embora a
reciclagem dessas embalagens enfrente obstaculos significativos, como a heterogeneidade dos
materiais e a presenca de contaminantes, ha avangos promissores na melhoria dos processos e
desenvolvimento de novos materiais reciclados. As técnicas investigadas, que vdo desde a
utilizacdo de agentes de acoplamento para otimizar compositos reciclados até a inovagdo em
processos que ndo requerem a separacdo de componentes, oferecem alternativas valiosas para
aumentar a eficiéncia e a viabilidade econdmica da reciclagem. A integracao dessas abordagens
com uma infraestrutura de suporte adequada e politicas regulatorias eficazes pode potencializar
a transi¢do para uma economia circular, maximizando o valor dos residuos poliméricos e
minimizando o impacto ambiental. Estes avangos ressaltam a importancia de continuar
investindo em pesquisa e desenvolvimento, bem como em politicas publicas que promovam
praticas sustentaveis e inovadoras no gerenciamento de residuos. Este presente trabalho também
busca levar em consideragdo todos os atuais avancos em relacdo a reutilizacdo de embalagens
multicamadas p6s-consumo, minimizando e facilitando este processo, a fim de desenvolver
compdsitos com propriedades adequadas e passiveis de reintroducdo na cadeia de

transformacéo de polimeros, visto que foram encontrados poucos estudos sobre o tema.
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2 MATERIAIS E METODOS

3.1 MATERIAIS

Os materiais utilizados foram polipropileno grade CP 442XP, copolimero heterofésico
com indice de fluidez 6,0 g/10min, fornecedor Braskem, e os residuos de embalagens flexiveis
metalizadas foram separados e disponibilizados para o presente trabalho, oriundos da coleta
seletiva de Caxias do Sul, aglutinados por uma recicladora caxiense.

Além disso, foi utilizado o agente de acoplamento Polybond 3200, que é um agente de
acoplamento de polipropileno modificado com anidrido maleico de alta viscosidade, com teor
entre 0,8 e 1,2% em massa, produzido pela SI Group.

3.2 METODOS

O presente trabalho foi desenvolvido em duas etapas principais, as quais correrdo de

acordo com o Fluxograma 1.

Fluxograma 1. Descrigdo das macroetapas da pesquisa, etapa 1 e 2 (A autora, 2024).

ETAPA1

Mistura fisica do residuo aglutinado ao polipropileno

v

Extrusdo com 20, 30, 40, 50 e 60% de residuo
reciclado no PP

A 4

Injecdo dos corpos de prova

!

Ensaios laboratoriais e defini¢do do teor mais
adequado para 0 compasito
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ETAPA 2

Remisturar Amostra PP/50R

"Adlgao de

Polybond 3200 - 2,5%, 5% e 10%

\4

PP/50R/025P, PP/50R/05P
PP/50R/10P

!

Extrusao das trés amostras

\ 4

Injecdo de corpos de prova

\ 4
Ensaios laboratoriais

Foram misturados manualmente 20%, 30%, 40%, 50% e 60% em massa de residuo (R)
de embalagens flexiveis ja aglutinados na matriz polimérica. Teores em concordancia com o
trabalho de Favaro et al (2017), que estudaram a resisténcia ao impacto de compdsitos de
polietileno com embalagens multicamadas. Os autores conseguiram adicionar de forma
eficiente e criando compositos com propriedades adequadas até 50% de residuo. Desta forma,
foi adicionado o percentual de 60%, para entender se os resultados obtidos com 50% se mantém
em percentuais maiores.

Cada mistura foi extrusada em extrusora monorosca marca Seibt, com temperatura
variando de 160°C-220°C e velocidade de rotacdo da rosca de 60 rpm. A codificacdo das
amostras esta apresentada na Tabela 3. As amostras foram previamente secas em estufa com
circulacdo de ar a 80°C por no minimo 8h. As amostras foram moldadas por injecdo em injetora
marca HIMACO, modelo LH150-80, com temperaturas variando de 170°C -190°C. Foram
moldados corpos de prova para ensaios de tracdo, flexao e impacto.
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Tabela 3. Identificagdo das amostras na etapa 1 (A autora, 2024).

Amostra Proporcéo PP/Reciclado
PP PP
PP com 20% do residuo PP/20R
PP com 30% do residuo PP/30R
PP com 40% do residuo PP/40R
PP com 50% do residuo PP/50R
PP com 60% do residuo PP/60R

Apos a finalizagdo dos ensaios da etapa 1, foi definida a propor¢cdo com o melhor balanco
entre percentual de adicdo de residuo e propriedades térmicas e mecéanicas. Desta forma,
definido o compdsito, a segunda etapa consistiu em refazer as misturas com o percentual
escolhido e modifica-lo com o agente de acoplamento Polybond 3200 em concentrac@es de 2,5,
5 e 10% em massa, para avaliar a melhoria no compésito, gerando as amostras conforme Tabela
4. Estes teores foram utilizados com base na analise de Serra et al (2024) que estudaram
compositos de polipropileno com 30% de fibra de algodéo, variando os teores de agente de

acoplamento de 0% a 10%.

Tabela 4. Numeracdo das amostras na etapa 2 (A autora, 2024).

Amostra PPIRecicado
PP com 50% do residuo reciclado PP/50R
PP com 50% do residuo reciclado + 2,5% POLYBOND 3002 PP/50R/025P
PP com 50% do residuo reciclado + 5% POLYBOND 3002 PP/50R/05P
PP com 50% do residuo reciclado + 10% POLYBOND 3002 PP/50R/10P

3.2.1 Espectroscopia no Infravermelho por Transformada de Fourier (FTIR)

A andlise de Infravermelho com Transformada de Fourier é uma técnica analitica
utilizada para identificar os grupos funcionais presentes em uma amostra e caracterizar sua
composi¢do quimica. Na anélise, uma amostra é exposta a radiacdo infravermelha, que provoca
vibragdes nos grupos funcionais das moléculas. Essas vibracfes sdo detectadas e registradas
como um espectro, onde cada banda corresponde a uma frequéncia especifica de vibragéo,
associada a determinados tipos de ligacdes quimicas. Dessa forma, o FTIR permite identificar

0S compostos presentes na amostra, auxiliando na analise de materiais organicos e inorganicos,
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como polimeros, compostos quimicos e minerais. A analise foi realizada no modo de reflexdo
total atenuada (ATR), em um espectrofotobmetro Nicolet 1S10 Termo Scientific (EUA), por
meio da média de 32 varreduras, no intervalo de 4000 a 400 cm, com resolucéo de 4 cm?,

para o as embalagens metalizadas apés a reciclagem mecanica.

3.2.2 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A morfologia de cada amostra foi analisada pela microscopia eletrénica de varredura
por emissdo de campo (MEV/FEG). O ensaio foi feito pds fratura do ensaio de resisténcia ao
impacto. O equipamento utilizado é da marca Tescan (Tchéquia), modelo MIRA3. A tensdo de

aceleracao utilizada foi de 10kV.

3.2.3 Massa Especifica (p) e indice de Fluidez (MFI)

A determinacdo da massa especifica foi realizada com base na norma ASTM D792-13.
As amostras foram pesadas em balanca analitica e posteriormente, mergulhadas em etanol e
pesadas novamente. A massa especifica foi obtida através da média de trés medicdes para cada
uma das placas amostradas.

O indice de fluidez das amostras foi determinado com auxilio de um plastdmetro baseado
na norma ASTM D1238-10, nas seguintes condi¢6es 230°C e 2,16kg.

3.2.4 Anélise Termogravimétrica (TGA)

A analise termogravimétrica € uma técnica que mede a mudanca de massa de um material
em funcdo da temperatura ou do tempo, permitindo avaliar a estabilidade térmica e a
composicdo de materiais. J& a andlise derivada termogravimétrica (DTG) é uma técnica
complementar que registra a taxa de perda de massa, fornecendo informagdes detalhadas sobre
0s estdgios de decomposicdo térmica dos materiais. A analise foi realizada utilizando um
equipamento TGA-50, Shimadzu (Japéo), considerando um intervalo da temperatura ambiente
até 600°C a uma taxa de aquecimento de 10 °C/min, em atmosfera de N.. A massa de cada

amostra foi de aproximadamente 10 mg.
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3.2.5 Calorimetria Exploratéria Diferencial (DSC)

Foram avaliadas também as propriedades térmicas dos materiais, no equipamento
NETZSCH DSC300 Classic. As condi¢cfes de analise ocorrerdo a uma taxa de 10°C min em
atmosfera de N2. A primeira corrida foi realizada a temperatura ambiente até 220°C, com
resfriamento até aproximadamente -50°C, j& a segunda corrida estendeu-se até 220°C.

3.2.6 Ensaio de Propriedades Mecanicas: Tracdo, Flexdo e Impacto

As amostras para 0s ensaios mecanicos de tragéo, flexdo e impacto foram previamente
acondicionadas a temperatura de 23°C e umidade relativa do ar de 50% por um periodo de 48
horas. O ensaio de tracdo foi realizado em cinco corpos de prova com velocidade de ensaio de
5 mm.min, conforme ASTM D638-10. Os ensaios de flexdo foram realizados de acordo com
a ASTM D790-03 em maquina universal de ensaios EMIC DL3000, em cinco corpos de prova.
A velocidade de ensaio utilizada foi de 1,5 mm.min™. Os ensaios de resisténcia ao impacto
Izod, com entalhe, foram realizados em equipamento CEAST Resil 25 com martelo de 1J,

conforme a ASTM D256-04, em dez corpos de prova.
3.2.7 Anélise Estatistica
A diferenca estatistica entre médias foi determinada por analise de variancia (ANOVA)

e por teste de Tukey, ambos com intervalo de confianca de 95%. As anéalises foram feitas
utilizando o software OriginPro verséo 8.5.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO
41 RESULTADOS DAS ANALISES DO RESIDUO

411 FTIR

O espectro de FTIR do residuo analisado, proveniente de embalagens flexiveis
laminadas com aluminio recicladas e aglutinadas, apresenta diversas bandas de absorc¢éo que

indicam a presencga de diferentes grupos funcionais, conforme Figura 9.
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Figura 9. Espectro de FTIR do residuo analisado (A autora, 2024).

A banda localizada em 3300 cm™ sugere a presenga de grupos hidroxila, comuns em
alcoois ou acidos carboxilicos, possivelmente resultantes de processos de oxidagdo ou hidrélise
do material. As bandas em 2918 cm™ ¢ 2850 cm™! sdo atribuidas as vibragdes de estiramento
assimétrico e simétrico dos grupos metileno, indicando a presenca de polimeros alifaticos como
o0 polietileno (TSOG et al, 2024).

A absor¢do em 1720 cm™! é caracteristica dos grupos carbonila, sugerindo a presenca
de compostos como ésteres, cetonas ou acidos carboxilicos, que podem estar presentes como

aditivos ou contaminantes, ou ainda como produtos de degradacdo do polimero. A banda em
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1645 cm™ pode estar relacionada as vibragdes de deformacgdo da dgua ou a grupos carbonila
conjugados, indicando possiveis interagdes com o ambiente ou com aditivos presentes
(SVECNJAK et al, 2015).

As bandas em 1455 cm™ ¢ 1380 cm™! sdo indicativas das vibracdes de deformacao dos
grupos metileno (CHz) e metila (CHs), reforcando a presenca de uma matriz polimérica alifatica.
Finalmente, a absor¢ao em 1034 cm™ sugere a presenga de estiramentos C-O, que podem
indicar a presenca de éteres ou alcoois (SONG et al, 2018).

Resultados semelhantes foram obtidos no trabalho de Tsog et al (2024), onde foram
analisados termicamente os residuos poliméricos para a fabricagdo de combustiveis. As bandas
examinadas no residuo constituido por uma mistura de polimeros ndo segregados e nao limpos,
foram em 2930 cm™ e 2850 cm™' e estdo associados a presenga de grupos metileno (CHz). Uma
banda obtida em 1460 cm™ corresponde as vibra¢des de deformagao assimétrica dos grupos
CH: e CHs, enquanto a banda em 1375 cm™! esta relacionado a vibragao de flexdo dos grupos
CHs. Uma banda fraca observada pelos autores em 1645 cm™! e sugere a presenca de alcenos.
Além disso, a banda forte em 720 cm™ foi atribuida as vibragdes de alongamento aromatico,
conforme confirmado por varios estudos. A vibragdo observada em 910 cm™ ¢ devida a
presenca de benzeno dissubstituido.

Essas caracteristicas espectrais refletem a diversidade dos materiais originalmente
presentes nas embalagens recicladas e também evidencia que além dos constituintes
elementares, o material possui sinais de contaminacao organica, inorganica, € uma mistura de
materiais que corrobora com o local em que foram coletadas as amostras e a forma a qual foram

processadas.

4.1.2 MEV/EDS

A analise dos residuos de embalagens alimenticias flexiveis recicladas, utilizando MEV
e Espectroscopia por Dispersdo de Energia (EDS), revela importantes insights sobre a
microestrutura e composicao desses materiais reciclados. A Figura 10, contém as analises de
MEV em 25x e 1000x. O MEV com ampliacdo de 25x destaca uma superficie notavelmente
rugosa e heterogénea, evidenciando a presenca de particulas de tamanhos e formas variadas.
Essa variacdo na morfologia pode ser atribuida & diversidade de polimeros e materiais presentes
nas embalagens originais, 0os quais, durante o processo de reciclagem, ndo foram totalmente

desintegrados ou, alternativamente, sofreram aglomeracéo.
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Figura 10. Micrografias obtidas para o residuo, em 25x (a) e 1000x (b) (A Autora, 2024).

O resultado ampliado em 1000x revela microfissuras e delaminagdes que séo indicativas
de mé& adesdo entre diferentes camadas de materiais. Estas caracteristicas s&o comuns em
materiais compdsitos formados por componentes com propriedades térmicas e mecanicas
divergentes. A presenca de tais defeitos pode comprometer a integridade estrutural do material
reciclado, diminuindo sua resisténcia mecénica, especialmente sob condi¢des de carga de flexdo
e impacto (MIRI et al, 2019).

Os resultados de EDS complementam estas observagdes ao mapear a composi¢céo
elementar das amostras, destacando a presenca significativa de aluminio (Al), identificado pelos

pontos em rosa na Figura 11.
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Figura 11. Andlise de EDS do residuo (A Autora, 2024).

O aluminio é comumente utilizado em embalagens para alimentos devido as suas
propriedades de barreira contra gases e umidade. No entanto, sua presenca nos materiais
reciclados, em uma distribuicio n&o uniforme, sugere uma dificuldade em separar
completamente este metal dos polimeros durante o processo de reciclagem. Essa mistura de
materiais pode resultar em uma matriz polimérica com propriedades heterogéneas e menos
previsiveis (SOARES et al., 2023).

Os resultados obtidos com MEV e EDS indicam que os residuos de embalagens
alimenticias flexiveis recicladas apresentam limitacBes significativas em termos de
homogeneidade e integridade estrutural. A presenca de microfissuras e delaminacGes,
juntamente com a deteccdo de aluminio e outros constituintes, como cloro, silicio, titanio,
apontam para uma complexidade no reprocessamento desses materiais, que pode limitar sua
aplicagdo em novos produtos. Esses desafios ressaltam a necessidade de desenvolver métodos
de reciclagem mais eficazes, capazes de separar e purificar os componentes de forma mais
eficiente. Além disso, sugerem uma reavaliacdo no design das embalagens, visando facilitar sua
reciclagem e reduzir a incluséo de materiais que dificultem o reprocessamento (HUANG et al,
2022).

4.1.3 Densidade

A densidade medida para o residuo esta apresentada na Tabela 5. A densidade de um

residuo de embalagens flexiveis poliméricas, que foi medida em 0,947 g/cms3, é
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significativamente maior do que a densidade tedrica do polipropileno copolimero, que é de
0,890 g/cm3. Esta diferenca pode ser explicada pela natureza e composi¢do do material de

embalagem flexivel reciclado.

Tabela 5. Densidade do Residuo (A autora, 2024).

Amostra Densidade (g/cm?®)
Residuo 0,947 + 0,003

Os residuos de embalagens flexiveis poliméricas frequentemente sdo compostos por
uma mistura de diferentes polimeros e aditivos, que podem incluir ndo apenas polimeros e
plastificantes, mas também contaminantes organicos, mas também contaminantes inorganicos,

como o aluminio, elevando a densidade do residuo.
4.2 RESULTADOS DAS ANALISES DA ETAPA 1

4.2.1 MEV/EDS

A Figura 12 demonstra as analises de microscopia eletrénica de varredura com aumento
de 1000x. Enquanto a amostra de PP mostra-se uniforme e sem contaminantes aparentes, as
demais amostras comegam a apresentar fases heterogéneas, em que ndo houve uma completa
compatibilidade entre a fase matriz, o polipropileno, e o residuo. Esta heterogeneidade esta
representada nas micrografias pelas setas vermelhas.

No PP, a superficie apresenta-se relativamente lisa e homogénea, com poucas
irregularidades. Esta caracteristica € tipica de um material polimérico, onde a estrutura
molecular é mais ordenada e uniforme. As superficies lisas sugerem uma resisténcia mecanica,
uma vez gque ndo ha evidéncias de microfissuras ou defeitos que possam atuar como pontos de
iniciacdo para a fratura (HUANG et al, 2022).

A analise das microestruturas dos compdsitos de polipropileno (PP) virgem e PP com
diferentes proporg¢des de residuos de embalagens flexiveis recicladas, conforme observado nas
micrografias, revela variacbes na morfologia das superficies decorrentes da adi¢do de materiais

reciclados no comportamento do material.
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Figura 12. Micrografias do PP e dos 5 compdsitos produzidos na etapa 1 (A autora, 2024).

Conforme a proporc¢do de residuos reciclados aumenta, observa-se uma alteracdo na
morfologia das superficies. Nos compdsitos PP/20R e PP/30R, comeca a surgir uma maior
irregularidade superficial e a presenga de particulas incorporadas na matriz, como indicado
pelas setas. Estas particulas podem ser fragmentos de polimeros ou contaminantes presentes
nos residuos de embalagens recicladas. A irregularidade superficial aumentada e a presenca de
inclus6es indicam uma diminuicdo na uniformidade do material, 0 que pode comprometer suas
propriedades mecanicas, especialmente sob tensdes de impacto e flexdo (HUANG et al, 2022).

Nos compdsitos com maiores proporgdes de residuos reciclados, PP/40R, PP/50R e
PP/60R, micrografias mostram uma estrutura ainda mais heterogénea e desorganizada. A
quantidade e tamanho das inclusbes aumentam, e as superficies apresentam microfissuras e
delaminages mais pronunciadas. Essas caracteristicas sugerem uma diminuicdo da interagdo

entre a matriz polimérica e os componentes dos residuos, o que € indicativo de mé ades&o entre
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as fases. A presenca de microfissuras é particularmente preocupante, pois elas podem atuar
como iniciadores de falhas, resultando em uma menor resisténcia mecénica e uma menor
durabilidade dos materiais reciclados (SEIER et al, 2023).

Resultado semelhante foi obtido no estudo de Seier et al (2024), em que foi observado
que as morfologias de composi¢des comuns de residuos pos-consumo contendo componentes
similares, como LDPE, LLDPE e EVOH, exibiram morfologias mais finas e apenas pequenas
particulas distribuidas homogeneamente em comparacdo com misturas contendo mais
polimeros estruturalmente diferentes, como por exemplo PET, LDPE, LLDPE, PP e EVOH. A
medida que foi sendo incorporado residuo na amostra de PP, a sua estrutura foi ficando mais
rugosa e irregular, caracterizando materiais diferente e/ou incompativeis entre si.

Essas observacfes sugerem que, embora seja possivel integrar residuos de embalagens
flexiveis recicladas em uma matriz de PP, ha uma clara reducdo nas propriedades mecanicas
com o0 aumento da proporcdo de residuos. A falta de compatibilidade entre os diferentes
materiais presentes nos residuos e o PP parece ser um fator critico, podendo resultar em uma
estrutura interna mais fragil e defeituosa. Para complementar os resultados obtidos parao MEV,

na Figura 13 encontram-se as analises de EDS para as amostras com 20% a 60% de residuo.
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Figura 13. Analises de EDS do PP e dos 5 compdsitos produzidos na etapa 1 (A autora, 2024).

Os resultados de EDS complementam a anélise de MEV, fornecendo informagdes sobre
a composicao elementar das amostras. A técnica de EDS é utilizada para mapear a distribuicéo
de elementos especificos na superficie dos compositos. Nas amostras analisadas, foi detectada
a presenca de elementos como carbono (C), oxigénio (O), silicio (Si), aluminio (Al), célcio (Ca)
e cloro (Cl). A presenca de alguns desses elementos sugere a incorporagdo de materiais
inorganicos, possivelmente provenientes de aditivos ou contaminantes dos residuos de
embalagens recicladas. A presenca de aluminio, em particular, confirma a existéncia de
embalagens laminadas. Pauletti et al. (2021) também evidenciou na analise das microestruturas
dos flocos de Poly-Al ap6s tratamento com solucdo alcalina de NaOH 3 M por 24 horas a
presenca de aluminio. Este processo revelou que, apesar da remocao significativa do aluminio,
ainda restaram algumas regides com depositos de aluminio e sédio, indicando a necessidade de
um tratamento mais prolongado para a remogdo completa. O estudo sobre os residuos de Poly-
Al investigou um método para reciclagem das camadas de polietileno e aluminio presentes em
embalagens cartonadas poOs-consumo. A estrutura analisada mostrou-se complexa, pois
combinam papel, polietileno e aluminio, tal qual o presente estudo (PAULETTI et al, 2021).

Na analise comparativa entre os compdsitos de PP com diferentes porcentagens de
residuos de embalagens flexiveis recicladas e os residuos reciclados, subitem 4.1.2, observam-
se diferencas marcantes na morfologia e composicdo elementar. No subitem 4.1.2, as
micrografias dos residuos reciclados mostram uma estrutura mais heterogénea e irregular, com
a presenca evidente de particulas de diferentes tamanhos e formas, além de fissuras e areas de

delaminagdo. Essas caracteristicas indicam uma natureza complexa e ndo homogénea dos
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residuos, composta por diversos materiais poliméricos e possiveis contaminantes inorganicos
(ERIKSEN et al, 2018).

Quando esses residuos sdo incorporados no PP, como nas amostras PP/20R, PP/30R,
PP/40R, PP/50R e PP/60R, as micrografias mostram que a heterogeneidade e a irregularidade
observadas nos residuos sdo parcialmente transferidas para os compdsitos. No entanto, a
extensdo e a distribuicdo dessas irregularidades variam conforme a quantidade de residuos
incorporados. As amostras com maiores porcentagens de residuos (PP/50R e PP/60R)
apresentam uma superficie mais irregular e uma maior presenca de aglomerados de particulas,
sugerindo que a compatibilidade limitada entre o PP e 0s materiais dos residuos resulta em uma

dispersdo menos eficiente.

4.2.2 Densidade

A densidade, uma propriedade inerente ao material, guarda uma relacdo direta com sua
cristalinidade, impactando caracteristicas fundamentais como dureza, modulo de elasticidade e
resisténcia ao escoamento (CERQUEIRA, 2018). O resultado do ensaio de densidade se

encontra na Figura 14.
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Figura 14. Determinagdo de densidade das amostras (A autora, 2024).

De acordo com o resultado do ensaio de densidade das amostras, observa-se que a medida
que é adicionado o residuo reciclado, a densidade das amostras aumenta. 1sso se da por alguns
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fatores, tal qual a densidade do aluminio presente na embalagem, outros tipos de materiais
poliméricos que tenham densidades mais elevadas e que fazem parte das embalagens
multicamada e também pela presenca de contaminantes. Pelo ajuste linear, o R? foi de 0,9653,
mostrando que devido a concentracdo de material reciclado adicionado entre 20 e 60% de
reciclado a densidade aumentou de forma proporcional aproximadamente 0,57% a cada 10%

de adicdo de residuo.

4.2.3 Indice de Fluidez

O mesmo efeito que ocorreu com a densidade acontece com a viscosidade do material,
conforme se dd o aumento do percentual de adi¢cdo do residuo reciclado, ela aumenta. A
viscosidade mede a resisténcia interna de um fluido ao fluxo, e polimeros mais viscosos tendem
a ser mais desafiadores de processar por injecdo (NOFAR; OZGEN; GIRGINER, 2019). Em
contraste, 0 MFI reflete a facilidade com que um polimero escoa, sendo mais alto em materiais
de fécil processamento. Em geral, hd uma relacdo inversa entre MFI e viscosidade: materiais
com alto MFI geralmente exibem baixa viscosidade, facilitando seu processamento. Por este
motivo, conforme a Tabela 6, o indice de fluidez (MFI) reduz proporcionalmente nas amostras

testadas.

Tabela 6. MFI das amostras (A autora, 2024).

Amostra MFI (g/10 min)
PP 9,44 + 0,23 2
PP/20R 6,89 + 0,07 °
PP/30R 6,88 +0,27°
PP/40R 6,68 + 0,32 ¢
PP/50R 6,44 +0,42°
PP/60R 6,46 + 0,07

Obs.: Média + desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes indicam médias estatisticamente
diferentes entre si (p-valor < 0,05).

O polipropileno, um polimero amplamente utilizado para moldagem por injecédo, é
reconhecido por sua boa moldabilidade e processabilidade. Polimeros com indices de fluidez
acima de 3,5 g/10min podem ser indicados para moldagem por injecdo. O PP grade CP442XP
foi ensaiado e obtido um resultado de 9,44 g/10min, enquanto que as amostras com adi¢éo de
residuo reciclado reduziram o MFI devido as cargas/contaminantes que ali se encontram,
principalmente materiais que ndo fluem, como o aluminio e outros contaminantes. Mesmo

tendo uma reducdo do MFI, os compdsitos mostraram um MFI muito proximo, indicando que
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0 processamento se dara de forma muito parecida, quanto ao fluxo de injecdo (ENGEL et al,
2004).

Um estudo semelhante foi conduzido por FERG e BOLO (2013), onde eles investigaram
e compararam o comportamento do fluxo de polipropileno (PP) reciclado e virgem utilizando
o método MFI para moldagem por injecdo de novos estojos e tampas de bateria. Suas
conclusdes destacaram que diversos fatores podem influenciar as propriedades do fluxo

fundido, incluindo a presenca de cargas, impurezas e polietileno na matriz polimérica.

4.2.4 Andlise Termogravimétrica

Ja a andlise termogravimétrica, foi conduzida com a finalidade de examinar as
temperaturas de decomposi¢do tanto dos materiais utilizados quanto dos compositos. Durante
a investigacdo, foi avaliada a variacdo da massa em relacdo a temperatura. As curvas resultantes

para os diferentes materiais analisados séo apresentadas na Figura 15.
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Figura 15. Curva termogravimétrica (a) e primeira derivada (b) dos materiais avaliados, referentes a
etapa 1 (A autora, 2024).

Pelo que pode-se observar da Figura 15 as amostras apresentam um unico evento de perda
de massa que inicia em 250°C e se estende até 390°C. Este resultado indica que, quanto as
propriedades térmicas do material, as amostras com incorporacdo de residuo obtiveram
resultados bem proximos ao PP, evento que demonstra que a incorporacao de até 60% em massa
de residuo ndo afeta de forma consideravel as propriedades térmicas do polipropileno.

O parametro T3% (°C) representa a temperatura na qual ocorre uma perda de massa de
3% durante o0 ensaio termogravimétrico. Essa temperatura pode indicar o inicio da degradacéo
térmica do material, fornecendo informacgfes importantes sobre sua estabilidade térmica. J& o
Trico (°C) refere-se a temperatura de pico, onde a taxa de decomposigdo térmica do material
atinge seu valor maximo. Essa temperatura indica o ponto em que a decomposicao do material
é mais significativa, destacando os momentos criticos do processo de degradacédo térmica. Por
fim, o teor de cinzas a 600 °C indica a quantidade de residuo inorganico deixado ap6s a queima
do material a uma temperatura especifica. Esse valor é uma medida da quantidade de materiais

ndo inflamaveis presentes na amostra, fornecendo informacdes sobre a composi¢do do material
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e sua capacidade de resistir a altas temperaturas sem degradacdo (FERREIRA et al, 2019). Estes
dados estdo compilados na Tabela 7.

Tabela 7. Analise termogravimétrica das amostras (A autora, 2024).

AMOSTRA Tsw (°C) Trico (°C) Teor de Cinzas a 600 °C

PP 290,8 379,1e 397,3 0,86
RESIDUO 274,7 381,4 2,82
PP/20R 289,5 372,9 ¢ 388,7 1,91
PP/30R 284,9 370,5e392,5 1,54
PP/40R 295,8 394,9 € 410,7 1,67
PP/50R 280,7 401,6 1,77
PP/60R 280,9 402,3 1,91

A partir desses dados, pode-se inferir que as amostras de PP com diferentes quantidades
de residuo reciclado apresentam uma tendéncia geral de diminuicdo na temperatura de inicio
da degradacéo térmica (T3%) em comparacdo com o PP. Isso pode ser atribuido a presenca de
residuo reciclado, que pode conter impurezas ou materiais com menor estabilidade térmica.
Além disso, as amostras com residuo reciclado mostram uma variacédo nas temperaturas de pico
(Trico), indicando que a adi¢éo de residuo pode afetar a natureza e a extensdo da degradacéo
térmica. Notavelmente, o residuo reciclado em si tem um pico com temperatura mais baixa em
comparacao com as amostras compostas. Além disso, nas amostras de PP, PP/20R, PP/30R e
PP/40R, a degradacdo térmica do polipropileno copolimero (PP) é caracterizada pela presenca
de dois picos distintas na analise termogravimétrica, as quais correspondem a degradacdo das
duas fases principais do material: a fase de polietileno e a fase de polipropileno. O primeiro
pico, geralmente observada a uma temperatura mais baixa, esta associada a decomposicao
térmica da fase etilénica, que possui maior estabilidade térmica em comparacdo a fase
propilénica. O segundo pico, que ocorre a uma temperatura mais alta, representa a degradacéo
da fase de PP, que é mais resistente ao calor. Essas bandas distintas refletem a natureza bifasica
do copolimero, onde cada fase apresenta uma resisténcia térmica diferente, evidenciando a
complexidade do processo de degradacao térmica do material (ADNAN et al, 2023).

Por fim, o teor de cinzas a 600 °C aumenta com 0 aumento do residuo reciclado nas
amostras de PP, 0 que sugere uma maior quantidade de materiais inorganicos presentes na
composicao. Isso pode ser devido a presenca de aditivos, cargas minerais ou outras impurezas

presentes no residuo reciclado.
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4.2.5DSC

A analise de DSC foi realizada com o intuito de entender a influéncia da adicdo do
residuo no grau de cristalinidade, na temperatura de cristalizacdo e fusdo das amostras, bem
como a diferenga de entalpia relativa aos compositos. O termograma resultante da analise do

primeiro aquecimento esta apresentado na Figura 16.
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Figura 16. Termogramas para a primeira etapa de testes (A autora, 2024).

Para melhor compreender os resultados desta andlise, os valores retirados da Figura 16

estdo compilados na Tabela 8.

Tabela 8. Temperaturas, entalpia e cristalinidade das amostras avaliadas por DSC (A autora, 2024).

Amostra T (°C) Tm(°C) AH (J.g71) Xc (%6)
PP 121,0 166,6 77,5 37,1
RESIDUO 110,9 1248 e 161,9 60,6 29,0
PP/20R 121,0 1246 e 169,6 71,8 34,4
PP/30R 121,1 1247 e 169,2 69,8 33,4
PP/40R 120,8 122,2 e 169,3 66,3 31,7
PP/50R 118,6 122,0e 167,0 64,7 30,9

PP/60R 118,6 122,2 e 167,0 65,0 31,1
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A andlise da curva DSC das amostras revela propriedades importantes sobre as
transicdes térmicas do polipropileno (PP) virgem e seus compositos com residuos reciclados.
As temperaturas de cristalizacdo (Tc) apresentam uma leve tendéncia de diminuicdo conforme
a proporcao de residuo aumenta, com o PP virgem exibindo uma Tc de 121,0 °C, enquanto 0s
compdsitos, como o PP/60R, mostram temperaturas mais baixas. Isso indica que a adi¢do de
residuos reciclados afeta a temperatura em que o material comeca a cristalizar (ROUX et al,
2018). Essa diminuicdo pode resultar em uma estrutura cristalina menos estavel, levando a uma
maior quantidade da fase amorfa. Fato esse que é comprovado com o indice de cristalinidade
(Xc) na Tabela 8, o qual vai reduzindo & medida que aumenta a incorporagdo de residuo na
matriz de polipropileno.

As temperaturas de fusdo (Tm) também sdo impactadas, com o PP apresentando uma
Tm de 166,6 °C e o residuo apresentando dois picos endotérmicos, um de valor mais baixo,
representando possivelmente outros tipos de materiais ou polimeros, e um pico muito préximo
ao pico de polipropileno, indicando que possivelmente hé a presenca de polipropileno dentro
do residuo reciclado. Estes dois picos se mantiveram nos compositos, sugerindo uma alteragédo
na estrutura cristalina. A presenca de dois picos de Tm em uma curva DSC indica que o material
contém diferentes fases ou morfologias. Isso pode ocorrer quando o material € um composito
ou uma mistura de polimeros, onde cada componente tem sua propria temperatura de fusdo.
Outra possibilidade é que o material apresente duas formas cristalinas distintas, que se fundem
em temperaturas diferentes. Essas transicfes de fase sdo importantes para compreender o
comportamento térmico e as propriedades fisicas do material, oferecendo informacGes sobre
sua aplicabilidade em diversas situagdes (LIN et al, 2015).

A entalpia de fusdo (AH), que representa a quantidade de calor necessaria para a fusao
do material, € maior no PP (77,5 J/g) e diminui a medida que a proporc¢éo de residuo aumenta,
refletindo uma estrutura menos ordenada. Resultado este que vai ao encontro com as reducées
de grau de cristalinidade, reiterando a uma interpretacéo de a cada adicéo de residuo no PP, a
estrutura molecular do compdsito torna-se menos ordenada (ROUX et al, 2018).

4.2.6 Propriedades Mecéanicas

Os resultados dos ensaios de propriedades mecanicas foram submetidos a analise de

variancia (ANOVA). Na Tabela 9, sdo apresentados os resultados dos ensaios de trag&o.

Tabela 9. Média e desvio padrao dos resultados de resisténcia a tragdo (A autora, 2024).
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Resisténcia a Tracéo Mdédulo de
Amostra Alongamento (%) Escoamento (MPa) Tracdo (MPa)
PP 12,54 + 0,16 2 21,95+0,402 439,7 +32,6%2
PP/20R 14,71 +0,25° 23,02 +0,18° 461,4+9,4%
PP/30R 15,39+ 0,40 ° 22,58 +0,18 2 4441 + 16,12
PP/40R 16,46 + 0,70 ¢ 21,46 +0,38 % 4188+ 17,12
PP/50R 17,94 + 0,66 ¢ 21,61 + 0,52 2 400,7 + 38,2 %
PP/60R 17,92 + 0,42 ¢ 21,76 + 0,59 acde 4376 + 15,02

Obs.: Média + desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes indicam médias estatisticamente diferentes
entre si (p-valor < 0,05).

Os resultados obtidos no ensaio de tracdo revelam algumas diferencas nas propriedades
mecanicas das amostras de polipropileno em comparagdo com as amostras contendo diferentes
porcentagens de residuo reciclado, 20%, 30%, 40%, 50% e 60%. O alongamento no
escoamento, resisténcia a tracdo e modulo de tracdo sdo parametros essenciais que refletem a
capacidade do material de suportar forcas de tracdo antes de se deformar ou romper.

Observa-se que, em geral, o aumento do teor de residuo reciclado nas amostras de PP
resulta em um aumento do alongamento de escoamento. Isso pode ser relacionado ao resultado
encontrado na anélise de DSC, em que evidencia um aumento na regido amorfa do material,
impactando nas propriedades mecanicas.

A reducdo da cristalinidade obtida no DSC também corrobora o enfraquecimento das
ligacGes intermoleculares no polipropileno, resultando em uma reducdo na capacidade do
material de resistir a aplicacdo de uma forca de tracdo. Isso pode explicar o leve decréscimo na
resisténcia a tracdo das amostras de 40, 50 e 60%, porém pode ser considerado um aumento nao
significativo, de acordo com a analise de variancia.

Quanto ao modulo de tracdo, ndo ha uma tendéncia clara com o aumento do teor de
residuo reciclado. Os valores permanecem relativamente consistentes entre as diferentes
amostras, sugerindo que o médulo de elasticidade do material ndo € significativamente afetado
pela adicdo de residuo reciclado.

Os resultados indicam que a adicéo de residuo reciclado ao polipropileno pode influenciar
suas propriedades mecénicas, afetando tanto sua resisténcia quanto sua ductilidade. Ja na Tabela

9, estdo demonstrados os resultados dos ensaios de flexdo realizados.

Resisténcia a Flexdo Maodulo de Flexdo

Amostra Deformacéo (%) (MPa) (MPa)
PP 7,86 £0,262 20,29+ 0,372 528,2+16,1%
PP/20R 794+0,192 19,61+ 0,77 @ 540,4 £ 26,1
PP/30R 7,95+0,332 19,47 + 0,26 ® 526,7+26,5%
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PP/40R 7,92+0,582 19,09 + 0,76 5254 +38,6°
PP/50R 8,15+0,492 18,96 + 0,29 * 5432+ 11,7%
PP/60R 8,27+0,36° 20,90 + 0,58 ™ 568,5+38,6°

Tabela 10. Média e desvio padréo de resisténcia a flexdo (A autora, 2024).
Obs.: Média + desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes indicam médias estatisticamente diferentes
entre si (p-valor < 0,05).

Os resultados do ensaio de flexdo indicam variacdes nas propriedades mecénicas das
amostras de polipropileno em comparacdo com as amostras contendo diferentes proporcdes de
residuo reciclado. A deformacéo, resisténcia a flexdo e modulo de flexdo sdo parametros
cruciais que refletem a capacidade do material de suportar carga e deformacéo sob flexao.

Observa-se que, em geral, a deformacdo permanece relativamente constante entre as
amostras, com pequenas variagdes que ndo seguem uma tendéncia clara com o aumento do teor
de residuo reciclado. Isso sugere que a adi¢do de residuo reciclado ao polipropileno ndo tem
um efeito significativo na deformacdo do material sob flexéo.

No que diz respeito a resisténcia a flexdo, observa-se uma tendéncia de diminui¢do com
0 aumento do teor de residuo reciclado. O comportamento observado na resisténcia a flexdo
dos compdsitos com residuos reciclados esta correlacionado com as alterages nas propriedades
térmicas do material, conforme evidenciado pela analise de DSC. A diminuicdo da resisténcia
a flexdo com o aumento do teor de residuo reciclado pode estar associada a modificacdes na
estrutura molecular do material, refletidas em uma reducéo na temperatura de cristalizagéo (Tc)
e no Xc. O termograma do DSC mostra que, a medida que a proporcao de residuo reciclado
aumenta, a Tc diminui e a entalpia de fusdo (AH) reduz, sugerindo uma estrutura cristalina
menos estavel e uma maior fase amorfa. Esta estrutura menos ordenada pode resultar em uma
capacidade reduzida de suportar cargas sob flexdo, indicando que a presenca de residuos
reciclados reduz a resisténcia do material. A presenca de mais de uma pico de fusdo também
sugere uma alteracdo nas fases cristalinas, o que pode contribuir para a reducéo da resisténcia
a flexdo, uma vez que a estrutura do compasito se torna mais defeituosa e menos coesa.

Por outro lado, 0 modulo de flexdo mostra uma tendéncia variada com o aumento do teor
de residuo reciclado. Algumas amostras apresentam um aumento no moédulo de flexao,
enquanto outras mostram uma diminuicdo ou permanecem relativamente constantes. Isso
sugere que a adicdo de residuo reciclado pode afetar a rigidez do material de forma
inconsistente, possivelmente devido a varia¢6es na distribui¢do de carga e na microestrutura do
polipropileno. Em resumo, os resultados do ensaio de flexdo indicam que a adi¢éo de residuo
reciclado ao polipropileno pode ter efeitos variados nas propriedades mecanicas do material sob
flexdo (LAHTELA et al, 2020).
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As fases heterogéneas observadas atraves do MEV nas amostras de polipropileno com
diferentes proporces de residuo reciclado podem ter uma influéncia direta nestas propriedades
de tracdo e flexdo. A presenca dessas fases distintas pode criar regiGes com diferentes
caracteristicas mecanicas dentro da matriz polimérica. Por exemplo, a presenca de inclus@es ou
impurezas nas fases heterogéneas pode atuar como pontos de concentracdo de tensdo, reduzindo
a resisténcia a tracdo e flexdo do material. Além disso, a segrega¢do de fases pode afetar a
homogeneidade da distribuicdo de carga e, consequentemente, a capacidade do material de
suportar deformacGes sob carga. Portanto, as observacdes das fases heterogéneas pelo MEV
fornecem insights importantes sobre as possiveis variacdes nas propriedades mecanicas, como
resisténcia a tracdo e flexdo, nas amostras de polipropileno com residuo reciclado (LAHTELA
et al, 2020). Essa relacdo entre a microestrutura observada e as propriedades mecanicas destaca
a importancia de um entendimento abrangente da estrutura do material para otimizar seu
desempenho em aplica¢des especificas.

Cockburn et al (2020) obtiveram um resultado semelhante ao comparar polipropileno
virgem com um moido e reprocessado 5 vezes. As amostras confeccionadas com material
reciclado manifestaram propriedades mecénicas aprimoradas. E relevante que os espécimes
derivados de material reciclado demonstram o pico do valor de resisténcia a tracdo quando
comparados & amostra de material virgem utilizada como referéncia. Efetivamente, suas
caracteristicas mecéanicas denotam um acréscimo de 3,07% para 0 médulo de Young, 10,97%
para o limite de escoamento, 27,33% para a tensdo maxima, além de uma discreta reducéo de
1,29% na deformacdo na ruptura, contrastando com as propriedades das amostras compostas
por material virgem.

Na Tabela 11, sdo apresentados os resultados obtidos para resisténcia ao impacto das
amostras. A diminuicdo desta resisténcia, originada pela inclusdo de particulas rigidas no
polipropileno, estd condicionada as propriedades intrinsecas dessas cargas, assim como as
possiveis modificagdes na matriz induzidas por elas. Por exemplo, o tamanho das particulas
exerce influéncia, embora tal efeito ndo seja independente. Particulas de dimensdes reduzidas

geralmente se mostram mais propensas a otimizar esta propriedade (COSTA, 2019).

Tabela 11. Média e desvio padrao dos resultados de resisténcia ao impacto (A autora, 2024).

Amostra Resisténcia ao Impacto (J/m)
PP 304,74 £ 3,932
PP/20R 107,23 +8,36°
PP/30R 87,75+9,21°

PP/40R 107,16 + 11,0 d



58

PP/50R 83,02 + 9,68 ¢
PP/60R 67,47 +7,00F

Obs.: Média + desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes indicam médias estatisticamente diferentes
entre si (p-valor < 0,05).

No entanto, em determinadas circunstancias, uma carga mais fina pode apresentar
aglomeracéo excessiva, resultando em uma resisténcia ao impacto. Essa resposta antecipada
estava prevista e encontra respaldo em pesquisas anteriores, corroborando a diminuicdo da
resisténcia ao impacto a medida que a rigidez dos compositos se intensifica com o aumento da
carga mineral (COSTA, 2019).

Nesse contexto, o material passa a absorver uma quantidade reduzida de energia durante
0 impacto, tornando-se mais suscetivel a fratura. Tal fenbmeno esta vinculado também a uma
ades#o interfacial deficiente entre a carga e a matriz (RYBINSKI et al, 2021).

Desta forma, ha a possibilidade de adicionar as concentracdes de cargas testadas mais
altas, 40% até 60%. J& a adicdo de apenas 20% de residuo reciclado significa o decréscimo de
quase 3 vezes o0 valor de resisténcia ao impacto em relacdo do PP. Através da Tabela 10, pode-
se notar que pela média e desvio padrdo as amostras PP/20R, PP/30R, PP/40R e PP/50R
mantiveram os valores de resisténcia ao impacto proximos entre si, a0 passo que a amostra
PP/60R iniciou um decréscimo maior em relacdo aos demais. Este decréscimo na propriedade
de impacto, principalmente na amostra com 60% de residuo reciclado pode estar relacionado
ao resultado do MEV, mostrado na Figura 10, onde pode ser visto uma grande heterogeneidade
na matriz do polipropileno, devido as impurezas ali presentes.

A amostra PP/50R se destacou em comparacgdo com o teor de residuo adicionado, devido
a sua combinacdo ideal de propriedades mecanicas e térmicas. Os resultados de MEV
mostraram gque a amostra PP/50R apresenta uma morfologia de superficie com uma distribuicéo
equilibrada dos fragmentos reciclados e da matriz de polipropileno. Essa uniformidade
contribuiu para uma resisténcia mecanica superior, evidenciada pelos testes de tracao e flexéo,
onde a amostra PP/50R exibiu uma melhoria no alongamento no escoamento em comparagao
com amostras com menor teor de residuos reciclados. A densidade também mostrou um
aumento adequado, refletindo a presenca de materiais reciclados sem comprometer mais a
resisténcia do composito, em comparag¢do com teores mais baixos.

Além disso, as analises térmicas, incluindo o DSC e o TGA, confirmaram que a amostra
PP/50R manteve um desempenho estavel em termos de propriedades térmicas. As temperaturas
de fusdo e cristalizacdo foram menos afetadas, sugerindo que a adi¢do de 50% em massa de

residuos reciclados néo alterou significativamente as caracteristicas téermicas do material em
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comparagdo com outras amostras que apresentaram maiores variagdes. 1sso demonstra que a
proporcdo de 50% de residuos reciclados ofereceu um equilibrio ideal entre a melhoria das
propriedades mecéanicas e a manutencdo da integridade térmica do composito, tornando a
amostra PP/50R a mais eficiente entre as testadas.

Optar por uma composicdo de 50% em massa de residuos reciclados no composito
PP/50R n&o sé demonstrou ser o mais estavel em termos de propriedades mecanicas e térmicas,
mas também oferece beneficios significativos do ponto de vista ambiental. A escolha desse
percentual maximiza a reutilizacdo de materiais, reduzindo a necessidade de matéria-prima
virgem e, consequentemente, minimizando os impactos ambientais associados a producéo e ao
descarte de residuos. A incorporagdo de um percentual mais alto de residuos ajuda a diminuir a
guantidade de residuos solidos e a conservacao de recursos naturais, promovendo praticas mais

sustentaveis e alinhadas com as politicas de economia circular.

4.3 RESULTADOS DA ANALISE DA ETAPA 2

4.3.1 MEV/EDS

A analise das micrografias mostradas na Figura 17 permite uma avaliacéo detalhada da
morfologia superficial dos compdsitos de polipropileno contendo residuos de embalagens
flexiveis recicladas e diferentes concentragdes de agente de acoplamento. As amostras
analisadas foram o PP/50R, PP/50R/025P, PP/50R/05P e PP/50R/10P, respectivamente.

SEM HV: 10.0 KV 12.00 mm i VEGA3 TESCAN, SEM HV: 10,0 kV WD: 12.00 mm MIRA3 TESCAN
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE 50 ym SEM MAG: 1000 x Det: SE 50 pm
View field: 277 ym | Date(m/dly): 02/08/24 Lcmicjucs View fleld: 277 ym _ Date(m/dly): 07/25/24 LcmiC | ucs

PP/50R PP/50R/025P
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Figura 17. Micrografias do PP/50R e dos 3 compositos produzidos com Polybond 3200, na etapa 2 (A autora,
2024).

Na micrografia do compdsito PP/50R, observa-se uma superficie irregular com
aglomerac6es de material, indicando uma dispersdao heterogénea dos residuos reciclados na
matriz de PP. Esta morfologia sugere uma adeséo fraca entre os residuos e a matriz polimérica,
0 que pode comprometer as propriedades mecanicas do material, como resisténcia a tracao e
flex&o.

A adicdo do agente de acoplamento nas amostras PP/50R/025P, PP/50R/05P e
PP/50R/10P resultou em mudancas visiveis na morfologia do composito. Na amostra
PP/50R/025P, as micrografias revelam uma superficie menos rugosa e mais homogénea,
indicando uma melhora na compatibilidade entre os residuos e a matriz de PP. Contudo, ainda
sdo visiveis algumas regides com particulas mal distribuidas, o que sugere que a quantidade de
compatibilizante pode ndo ser suficiente para alcancar uma compatibilizagdo ideal.

Na amostra PP/50R/05P, observa-se uma superficie mais uniforme e homogénea, com
menos evidéncias de aglomeracao de particulas. Isso indica uma melhor dispersdo dos residuos
e uma interface mais estavel entre os componentes do compdsito, o que provavelmente se traduz
em melhores propriedades mecénicas e térmicas.

Finalmente, na amostra PP/50R/10P, a superficie do compdsito apresenta uma
homogeneidade ainda maior, com uma distribuicdo de particulas muito bem dispersas e menor
quantidade de defeitos. Esta composi¢do parece proporcionar uma melhor compatibilidade
entre o PP e os residuos reciclados, indicando que a adicdo de 10% em massa de agente de
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acoplamento é a mais eficaz em termos de melhoria da dispersdo e adesdo entre as fases do
compdsito.

Em resumo, a analise das micrografias demonstrou claramente a influéncia positiva do
agente de acoplamento na melhoria da morfologia dos compdsitos de PP com residuos
reciclados. A adigdo deste compatibilizante melhora a interface entre a matriz de PP e os
residuos, resultando em uma estrutura mais homogénea e, presumivelmente, em melhores
propriedades mecanicas e térmicas, avaliadas nos proximos subitens deste trabalho.

As analises EDS realizadas nas amostras PP/50R, PP/50R/025P, PP/50R/05P e
PP/50R/10P revelaram detalhes importantes sobre a composicao elementar e a distribuicdo dos
componentes nos compositos de polipropileno (PP) misturado com residuos de embalagens
flexiveis recicladas, com diferentes percentuais de agente de acoplamento. Na Figura 18, esta
representando que cada uma dessas amostras foi examinada para entender a influéncia do agente

de acoplamento na integracdo dos residuos na matriz polimérica.
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EDS Layered Image 3
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Figura 18. Andlises de EDS do PP/50R e dos 3 compdsitos produzidos com Polybond 3200, na etapa 2 (A
autora, 2024).

Para a amostra PP/50R, a imagem EDS mostra predominantemente a presenca de
carbono (C), que ¢ o principal constituinte do PP. Além do carbono, a analise também detecta
quantidades menores de aluminio (Al), silicio (Si) e oxigénio (O). A presenca desses elementos
pode ser atribuida a contaminantes residuais ou a materiais de embalagem, como filmes de
aluminio ou revestimentos a base de silicone, que ndo foram completamente removidos durante
0 processo de reciclagem. A distribuicdo desses contaminantes & bastante heterogénea,
indicando uma disperséo limitada dos residuos na matriz de PP (ERIKSEN et al, 2018).

Na amostra PP/50R/025P, que inclui 2,5% de agente de acoplamento PP-g-MA, a
anélise EDS revela uma composi¢do semelhante, com carbono como o componente dominante.

A adicdo de PP-g-MA visa melhorar a compatibilidade entre a matriz de PP e os residuos
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reciclados, promovendo uma melhor adesdo entre eles. No entanto, a detec¢do de elementos
como aluminio e silicio continua presente, embora a homogeneidade da distribuicdo possa ter
sido levemente melhorada. Esta melhora néo € facilmente observavel apenas pela composicédo
elementar, mas € relevante para a analise da morfologia e das propriedades fisicas dos materiais.

A analise da amostra PP/50R/05P, contendo 5% de PP-g-MA, mostra uma tendéncia
similar, mas com um aumento notavel na deteccdo de elementos como aluminio e silicio. Este
aumento sugere que o compatibilizante pode estar mais eficaz em expor ou integrar
contaminantes e residuos na matriz polimérica, possivelmente facilitando uma melhor disperséo
das fases recicladas. A presenca de particulas de aluminio e silicio pode estar ligada a residuos
de embalagens compostas, que incluem camadas de aluminio ou silica como barreiras.

Na amostra PP/50R/10P, que contém 10% de PP-g-MA, a anélise de EDS continua a
mostrar carbono como o elemento predominante, com presenca adicional de aluminio, silicio e
oxigénio. A maior concentragdo de compatibilizante nesta amostra sugere uma melhor
compatibilizagdo e integracdo dos residuos na matriz de PP. No entanto, os contaminantes
identificados permanecem presentes, o que indica que mesmo com O aumento do
compatibilizante, hd uma quantidade significativa de material residual que ndo se integra
completamente na matriz de PP ou que forma fases distintas.

No estudo de Pauletti et al (2021), foi desenvolvido um método eficiente de reciclagem
de residuos de polimero-aluminio de embalagens de papeldo usando digestdo alcalina com
NaOH, que removeu o aluminio sem comprometer as propriedades térmicas do polietileno. Os
resultados indicam a presenca de carbono (C) representa 66,64% da concentracdo, seguido por
oxigénio (O) com 24,81%, sodio (Na) compde 4,39%, enquanto aluminio (Al) esta presente em
1,38%, calcio (Ca) aparece com uma concentracdo de 2,01%, Silicio (Si) com 0,50%, e Ferro
(Fe) com 0,28%. O carbono esta associado a estrutura polimérica do residuo Poly-Al, enquanto
a alta presenca de oxigénio estd relacionada as regides oxidadas do polimero e a possivel
estrutura de hidroxido ou 6xido dos elementos alcalinos e metalicos restantes na superficie do
residuo apds o tratamento. A presenca de calcio e silicio deve-se a constituicdo quimica dos
preenchimentos minerais presentes nas formulagdes das tintas flexogréficas, usadas na
impressdo em embalagens de papeldo, assim como o ferro. Essas condi¢cGes podem ser
responsaveis pela presenca desses elementos contaminantes, que, embora em pequenas
quantidades, aparecem como contaminantes na superficie do residuo de Poly-Al apds o
processo de digestéo alcalina.

As micrografias complementam a analise EDS, proporcionando uma visdo mais clara

da morfologia superficial e da distribui¢do dos residuos dentro da matriz polimérica. A amostra
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PP/50R, sem compatibilizante, mostra uma superficie com maior heterogeneidade e particulas
de tamanhos variados, sugerindo uma ma compatibilidade entre o PP e os residuos reciclados.
As particulas de aluminio e silicio sdo visiveis como inclusdes distintas e mal dispersas
(SCHYNS; SHAVER, 2021).

Nas amostras contendo o compatibilizante PP-g-MA (PP/50R/025P, PP/50R/05P e
PP/50R/10P), observa-se uma melhora na homogeneidade superficial, com uma reducdo no
tamanho e na quantidade de particulas observaveis na superficie. Isso é especialmente evidente
na amostra PP/50R/10P, onde o maior percentual de PP-g-MA parece ter facilitado uma
distribuicdo mais uniforme dos residuos. A integracdo das particulas de residuos na matriz é
mais evidente, com menos aglomerados visiveis, 0 que sugere uma melhor compatibilidade e
adesdo entre os diferentes componentes.

A combinacdo de EDS e MEV fornece uma analise detalhada dos efeitos do agente
compatibilizante PP-g-MA na morfologia e composicéo dos compdsitos de PP com residuos de
embalagens recicladas. A analise de EDS revela a composicdo elementar e a presenca de
contaminantes, enquanto o MEV destaca as mudancas na morfologia e na distribuicdo dos
residuos, mostrando como o compatibilizante pode melhorar a compatibilidade e a integracéo

dos materiais reciclados na matriz de PP.

4.3.2 Densidade

Os valores de densidade das amostras, apresentado na Figura 19, com o agente de
acoplamento adicionado nos teores de 2,5% e 5,0% nao apresentaram diferenca significativa de
densidade. J& a amostra com 10% de adicdo do agente mostrou-se sutilmente menor. Isso pode
estar relacionado ao fato de que o agente de acoplamento pode estar agindo de forma a melhorar

a adesdo interfacial entre a matriz e o residuo (LIBANO et al, 2020).
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Figura 19. Determinacdo de densidade das amostras etapa 2 (A autora, 2024).

Além disso, a densidade que consta no datasheet do Polybond 3200 é de 0,91 g/cm? (S
GROUP, 2024). Este valor menor de densidade tedrica pode indicar que a medida que o agente
de acoplamento é adicionado na matriz de PP/50R, com densidade maior, a densidade do
composito tende a ir reduzindo, uma vez que estd sendo adicionado um constituinte de
densidade menor. Porém, considerando os desvios padrdo listados na Figura 19, pode-se
considerar que ndo houveram grandes discrepancias entre as quatro amostras apresentadas,

mesmo a PP/50R/10P tendo destoado devido as explica¢fes acima.

4.3.3 indice de Fluidez

O MFI € um pardmetro estabelecido experimentalmente, sendo inversamente relacionado
a viscosidade do material fundido em uma temperatura e taxa de cisalhamento determinadas
pelas condi¢cBes de medigdo. A inclusdo de cargas, como residuos e fibras, por exemplo,
geralmente resulta na diminuigdo do MFI dos comp0sitos, uma vez que sua presenga na matriz
polimérica limita a mobilidade das cadeias, dificultando o fluxo do polimero fundido e,
consequentemente, elevando a viscosidade (BASTOS et al., 2018). Este comportamento foi
evidenciado na Tabela 5, a qual mostra que a medida que o residuo foi sendo adicionado, o
indice de fluidez em relagé&o ao polimero foi diminuindo.

Nesta segunda etapa de testes, em que a quantidade de residuo foi mantida a mesma e foi

sendo alterada a quantidade de agente de acoplamento, obteve-se um resultado oposto ao da
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primeira etapa, conforme evidenciado na Tabela 12. A amostra PP/50R/025P ndo apresentou
alteracdo significativa em relacdo a amostra PP/50R. O PP/50R/05P apresentou um aumento de
cerca de 6% em relacdo a amostra anterior. J& a amostra PP/50R/10P apresentou o0 maior
aumento dentre estas amostras, se distanciando em aproximadamente 27% da amostra com 5%
em massa de compatibilizante e cerca de 44,5% maior que a amostra sem agente de

acoplamento.

Tabela 12. MFI das amostras da etapa 2 (A autora, 2024).

Amostra MFI (g/10 min)
PP/50R 6,44 £ 0,42
PP/50R/025P 6,89+ 0,16
PP/50R/05P 7,31+ 0,09
PP/50R/10P 9,31+0,11

Obs.: Média * desvio padréo.

A medida em que o Polybond 3200 foi sendo adicionado, os resultados dos indices de
fluidez das amostras foi aumentando. Isso se deve ao fato de que, proporcionalmente, o teor de
residuo no compésito foi sendo diminuido, para dar lugar aos percentuais de agente de
acoplamento. Outro fator que pode ser decisivo neste aumento de fluidez é o préprio MFI do
Polybond 3200, que é de 115 g/10 min (S| GROUP, 2024). Sendo assim, de forma proporcional,
tende-se a ter um aumento nao linear de indice de fluidez a medida que aumenta o teor de
Polybond 3200.

O estudo de Bettanin et al (2019) que envolveu o estudo da influéncia do agente de
acoplamento nas propriedades mecanicas de compositos com filmes metalizados. O teste
reoldgico de indice de fluidez (IF) mostrou uma reducdo notavel no IF com a introducéo de
1,5% de agente de acoplamento, o que indica um aumento na viscosidade do polimero. Isso
sugere uma compatibilizacdo aprimorada entre os polimeros da amostra devido a incluséo dos
agentes de acoplamento. Contudo, com o aumento da quantidade de agente de acoplamento, o
indice de fluidez das amostras também se elevou, provavelmente porque o IF do PP-g-AM ¢é
consideravelmente mais alto do que os polimeros originalmente presentes no residuo 1Fpp.g-am
(190°C/2,16 kg) = 115 g/10 min, aproximando-se dos valores da amostra sem adi¢do de agentes.

Por fim, o valor de 9,31 g/10 min obtido para a amostra PP/50R/10P tende a facilitar o
processamento por injecdo deste composito, uma vez que a viscosidade do mesmo esta
diminuida em relagdo & amostra de PP/50R. Para processamentos por injecdo, esta condicdo
enquadra-se melhor para um processamento mais fluido e possivelmente mais eficaz (NOFAR,;
OZGEN; GIRGINER, 2019).
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4.3.4 Andlise Termogravimétrica

Esta andlise nesta secdo foi utilizada para avaliar os efeitos da adesdo na estabilidade
térmica do compdsito em comparagdo a amostra que ndo sofreu modificacdo e com o PP. Os

resultados obtidos sdo apresentados na Figura 20.
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Figura 20. Curva termogravimétrica (a) e primeira derivada (b) dos materiais avaliados, referentes a
etapa 2 (A autora, 2024).
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Os dados que melhor descrevem os valores obtidos das curvas mostradas na Figura 20
estdo descritos na Tabela 13. A amostra PP/50R apresentou mais de um pico de degradacéo,
sendo eles o primeiro em 370,1 °C, o segundo em 387 °C o terceiro em 373,6 °C e por fim o
valor listado na Tabela 13, 401,6 °C. Estes diferentes picos de degradacdo indicam que neste
compdsito ha diferentes componentes, cujas temperaturas de picos sdo distintas entre si e ndo
apresentam boa compatibilidade um com o outro. Sendo assim, esta amostra mostra-se bastante
heterogénea.

Conforme Bastos et al (2018), em um composito, cada componente (matriz polimérica,
fibras de reforgo, aditivos, etc.) possui uma temperatura de degradacgdo especifica. Durante a
analise termogravimétrica, essas diferencas se manifestam como mdultiplos picos na curva de
perda de massa em funcdo da temperatura, indicando as etapas distintas de decomposicao
térmica para cada componente. Por exemplo, a matriz polimérica ou 0s contaminantes
organicos podem se degradar em uma faixa de temperatura mais baixa, enquanto as fibras de
reforco, contaminantes inorganicos ou demais constituintes, podem se degradar em uma faixa
de temperatura mais alta. A presenca de picos distintos permite a identificacdo dos componentes
individuais e a compreensdo de suas contribuicfes especificas para a estabilidade térmica global
do composito.

Tabela 13. Resultados TGA segunda etapa (A autora, 2024).

AMOSTRA Ts% (°C) Trico (°C)! Teor de Cinzas a 600 °C
PP/50R 280,7 401,6 1,77
PP/50R/025P 483,3 459,5 0,26
PP/50R/05P 485,7 460,9 0,25
PP/50R/10P 483,4 457,9 0,24

1pico mais alto encontrado.

A analise comparativa entre o compdsito de polipropileno com 50% de material de
embalagens flexiveis recicladas, PP/50R, e as amostras contendo diferentes concentragdes de
Polybond 3200, revela importantes diferencas nas propriedades térmicas e de cinzas.
Inicialmente, ao comparar o PP/50R com a amostra PP/50R/025P, observa-se uma melhoria
significativa na estabilidade térmica. A temperatura de decomposicao inicial (T3%) da amostra
com o agente de acoplamento é substancialmente mais alta do que a do PP/50R, indicando que
0 agente de acoplamento proporciona uma maior resisténcia térmica ao composito. Esse

aumento € uma indicacdo de que o agente de acoplamento melhora a adesdo entre a matriz
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polimérica e a carga, 0 que resulta em uma maior resisténcia térmica e uma estrutura mais
estavel (ADNAN et al, 2023). Além disso, esta amostra apresentou um teor de cinzas reduzido,
refletindo uma combustédo mais eficiente e menos residuos ndo combustiveis.

Quando a concentracdo de Polybond 3200 aumenta para 5%, a temperatura de
decomposicéo inicial continua a se elevar em comparagdo com o PP/50R. Isso sugere que a
adicdo do agente de acoplamento melhora ainda mais a estabilidade térmica do compdsito. Com
um aumento adicional na temperatura de decomposicdo inicial, a amostra PP/50R/05P
apresenta uma estabilidade térmica superior a do PP/50R e a da amostra PP/50R/025P. O teor
de cinzas também diminui, indicando que o agente de acoplamento continua a promover uma
melhor compatibilidade entre a matriz e os residuos reciclados.

Na amostra com 10% de Polybond 3200, a temperatura de decomposicédo inicial é
ligeiramente menor em comparacdo com a amostra de 5% de Polybond 3200, mas ainda
superior a do PP/50R. Esse pequeno decréscimo pode ser atribuido ao excesso de agente de
acoplamento, que pode comecar a formar aglomerados ou ndo se distribuir uniformemente, o
que pode afetar a estabilidade térmica, ou também pode ser atribuido a heterogeneidade da
amostra de reciclado, a qual poderia estar mais ou menos contaminada quando incorporada na
matriz. Apesar disso, o teor de cinzas continua a ser o mais baixo entre as amostras comparadas,
0 que sugere que a adicdo de Polybond 3200 pode conferir maior homogeneidade ao material,
embora a estabilidade térmica ndo aumente proporcionalmente ao teor de agente de
acoplamento.

Em resumo, a adi¢do de Polybond 3200 apresentou melhoras na estabilidade térmica e
reduziu o teor de cinzas do composito de PP reciclado, mas a eficécia do agente de acoplamento
pode comecar a decair em concentracbes mais altas devido a possiveis problemas de
distribuicdo ou formacao de aglomerados (EL HOUDA SID et al, 2024).

4.3.5DSC

Durante a primeira etapa de andlises de DSC, foram utilizadas as amostras de
compdsitos sem nenhum tipo de modificacdo, a fim de avaliar somente a influéncia do residuo
na matriz polimérica de PP. Nesta segunda rodada, o objetivo ¢ avaliar a influéncia do agente
de acoplamento Polybond 3200, ao passo que a variavel aqui é o teor de agente, e ndo o teor de

residuo. O termograma resultante desta analise esta representado na Figura 21.
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Figura 21. Termogramas das amostras da etapa 2 (A autora, 2024).

Para melhor compreender os resultados desta analise, os valores retirados dos

termogramas estdo compilados na Tabela 14.

Tabela 14. Temperaturas, entalpia e cristalinidade das amostras avaliadas por DSC na etapa 2 (A autora, 2024).

Amostra T:(°C) Tm (°C) AH (J.g1) X (%)
PP 121,0 166,6 77,5 37,1
RESIDUO 110,9 1248 € 161,9 60,6 29,0
PP/50R 118,6 122,0 e 167,0 64,7 30,9
PP/50R/025P 120,9 1246 e 166,9 64,5 30,8
PP/50R/05P 120,7 1249 e 169,5 66,0 31,6
PP/50R/10P 121,0 124,3 e 166,6 67,2 32,2

Conforme apresentado na Tabela 15, a medida em que foi aumentado o teor de residuo
incorporado na matriz de polipropileno, a temperatura de cristalizacdo foi diminuindo,
demonstrando um aumento na fase amorfa da estrutura, o que pode ser fator indicativo de que
a estrutura ficou mais desornada. Na Tabela 14, o efeito da adi¢cdo do agente de acoplamento
causou um efeito contrario, aumentando a temperatura de cristalizacdo, até que, no percentual
de 10% de Polybond 3200, a Tc se igualou a Tc do PP virgem, indicando uma possivel alteracdo
na cristalinidade do material. Tambem pode ser notado que, & medida que a temperatura de

cristalizacdo aumentou, o grau de cristalinidade também aumentou, confirmando a hipétese de
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que o agente de acoplamento melhorou a estrutura polimérica de forma a reduzir a fase amorfa
e aumentar a fase cristalina, aumentando o grau de ordenacdo das cadeias (KOSSENTINI,
2017).

No trabalho de Burgada et al (2021) analisaram o aprimoramento do polipropileno
reciclado a partir de residuos téxteis com fibra curta de cAnhamo. Foram utilizados os teores de
10% de fibra curta de canhamo (SHF) com 2,5% de agente de acoplamento, 20% de SHF com
5% de agente de acoplamento e 30% de SHF com 7,5% de agente de acoplamento. Observaram
que em relacao a temperatura de fusdo (Tm), o polipropileno reciclado apresentou um valor de
163,7 °C, que é um valor semelhante ao do polipropileno virgem. Quando uma baixa quantidade
de fibra de cAnhamo (ou seja, 10% e 20%) € incorporada com o compatibilizante PP-g-MA, ndo
se observa variacao significativa na temperatura de fusdo; um aumento de cerca de 2 °C pode
ser visto com a adicdo de 30% de fibra de cAnhamo. E importante notar que a adicdo do
compatibilizante a estrutura ndo influencia a temperatura de fusdo dos materiais compa@sitos,
mantendo uma temperatura semelhante a do polipropileno reciclado sem preenchimento. O pico
da temperatura de cristalizacdo diminui ligeiramente com a incorporacdo de 10%, 20% e 30%
de fibra de canhamo com PP-g-MA. Isso se refere a boa interacdo do reforcante com a matriz
devido a forte ligacdo gerada pela reacdo dos grupos anidrido maleico do PP-g-MA com os
grupos hidroxila das fibras de cAnhamo; ocorre também uma interacdo com as cadeias de PP,
resultando em copolimeros de anidrido maleico enxertados.

Em relacdo a temperatura de fusdo, observa-se um comportamento parecido ao
supracitado no trabalho de Burgada et al (2020), em que a medida em que foi aumentando o
teor de agente de acoplamento, o segundo pico foi se aproximando do valor de Tm do PP,
indicando assim uma possivel melhora nas propriedades térmicas e mecanicas. Ja os valores de
variacdo de entalpia, também aumentaram em relacdo a amostra PP/50R, indicando que, mesmo
ainda distante do valor obtido para o PP, a adicdo do agente de acoplamento ajudou a ordenar
melhor a estrutura polimérica, aumentando o grau de cristalinidade proporcionalmente ao
aumento da variacdo de entalpia (RASANA; JAYANARAYANAN, 2018).

4.3.6 Ensaio Mecanico

4.3.6.1 Resisténcia a Tracao

A Tabela 15 contém os valores obtidos para o ensaio de tracdo das amostras, fazendo
um comparativo entre o PP, o PP com adi¢édo do residuo e as amostras com diferentes teores de

carga.



Tabela 15. Resultado do ensaio de tragfo para as amostras (A autora, 2024).

Amostra Alongamento (%) 'Il':{r Zs;;ge?l\c/'lg:) T'r\g((;)g(;"((lj\/ldlfa)
PP 12,54 + 0,16 @ 21,95+0,402 439,7+32,6°
PP/50R 17,94 + 0,66 ° 21,61+0,522 400,7 + 38,22
PP/50R/025P 18,00 +£ 0,43 ° 23,76 £0,27° 436,7 + 26,12
PP/50R/05P 18,13+0,81° 22,97 +0,33° 421,7+16,2°2
PP/50R/10P 17,77 £0,39° 23,96 £ 0,25 ° 405,3+19,4°%
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Obs.: Média + desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes indicam médias estatisticamente diferentes
entre si (p-valor < 0,05).
Fonte: A Autora (2024).

A amostra PP/50R demonstrou um aumento de aproximadamente 43% no alongamento,
em comparacdo a amostra de PP. Isso pode demonstrar que a heterogeneidade do residuo e,
como obtido no resultado da primeira etapa, este efeito pode ser atribuido pois as impurezas
presentes no reciclado podem agir como pontos de nucleacao e aumentar a deformacéo plastica,
levando o material a um alongamento maior antes de romper completa ou parcialmente. O
agente de acoplamento ndo demonstrou influéncia significativa no alongamento percentual das
amostras, como pode ser observado na Tabela 15, em que os resultados obtidos sdo
estatisticamente iguais entre si e em relacdo a amostra PP/50R.

Em um estudo de Hammami et al (2024) foi analisado o efeito da adi¢do de fibras da
casca da uva no polipropileno com adicdo de 5% de agente de acoplamento de polipropileno
grafitado com anidrido maleico. A adicdo da carga fez com que o composito diminuisse seu
percentual de deformacdo plastica, aumentando a rigidez e causando uma mudanca de um
material viscoelastico para um material fragil. J& o efeito do agente de acoplamento na
resisténcia a tracdo dos compositos foi de aumentar a resisténcia maxima a tracdo, mas
reduzindo a deformacéo na ruptura.

Em seu estudo de adi¢do de alumina modificada com silano e fibra de vidro no
polipropileno virgem, utilizando 2% em massa de agente de acoplamento, Muylaert (2018)
demonstrou que a aplicacdo do agente de acoplamento PP-g-MA mostrou uma tendéncia de
aumento na resisténcia a tracdo no escoamento para todos os compositos avaliados, 0 que esta
em linha com os resultados descritos na literatura. Por outro lado, 0 aumento na quantidade de
alumina levou a uma tendéncia de diminuicdo na resisténcia a tracdo no escoamento dos
compositos.

Porém, apesar da adicdo de carga ter reduzido a resisténcia a tracdo do estudo de
Muylaert (2018), a adi¢do do residuo ndo demonstrou alteracdo entre as amostras de PP e
PP/50R, portanto o residuo ndo exerceu influéncia sob esta propriedade. Nas PP/50R/025P,
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houve um aumento de cerca de 10% na resisténcia a tracdo em rela¢do ao PP/50R, enquanto a
amostra PP/50R/05P aumentou 6,3% e a PP/50R/10P cresceu 10,8%. Estes resultados
demonstram que o agente de acoplamento pode estar melhorando a adesao interfacial entre o
residuo e a matriz (ROUX et al, 2018). As diferencas de aumentos percentuais entre os trés
diferentes percentuais de Polybond 3200 estéo associados a ndo uniformidade do residuo.

Zulkifli e Samat (2013) estudaram o efeito da adi¢do de agentes de acoplamento em
polipropileno reciclado com fibras de celulose, e como resultado obtiveram que para o0s
compositos de PP reciclado (rPP) e fibra sem nenhum agente de acoplamento, a resisténcia a
tracdo e o mddulo de tracdo sdo menores em comparacao aos do rPP. No entanto, tanto a
resisténcia a tracdo quanto o modulo de tracdo aumentaram com a incorporacdo de
polipropileno modificado com anidrido maleico (MAPP) nos compésitos rPP/fibra. Presume-
se que o melhor desempenho dos compositos rPP/fibra com MAPP se deve a melhoria na forca
da ligacdo interfacial entre os grupos de anidrido maleico e as fibras de celulose. A presenca de
MAPP também aumentou a compatibilidade entre o rPP e os segmentos de PP do MAPP. No
entanto, também foi observado que as varias quantidades de MAPP (2 a 5% em massa)
resultaram em mudancas insignificantes na resisténcia a tracdo, entre si. A adicdo de 3% de
MAPP apresentou um leve ganho em relacdo as demais concentrac@es, porém foi um aumento
considerado insignificante e estaticamente igual aos demais resultados.

Anélogo ao estudo acima mencionado foram os resultados obtidos para as amostras
listadas na Tabela 15. O PP/50R teve uma reducdo do médulo de tracdo em relacdo a amostra
de PP de aproximadamente 9%, indicando que o residuo ndo é totalmente compativel com a
matriz, causando defeitos dentro do material, como fissuras ou cavidades, podendo concentrar
tensOes e reduzir a capacidade do material de suportar cargas. J4 na amostra com 2,5% de agente
de acoplamento foram observados valores mais altos de médulo, muito parecido com a amostra
de PP, mostrando que o agente de acoplamento melhorou a adesdo entre matriz e residuo. Nas
concentracdes de 5 e 10%, o mddulo volta a cair, indicando que neste caso parte do agente de
acoplamento auxiliou na melhoria da adeséo, e o0 agente de acoplamento excedente esta agindo
de certa forma como um auxiliar de fluxo, aditivos estes que tendem a reduzir o mddulo de
flexdo (LIN et al, 2015).

Lin et al (2015) obtiveram um resultado semelhante a este quando realizaram um estudo
que utiliza o método de mistura por fusdo para produzir compositos de polipropileno/fibras
curtas de vidro (SGF). O PP serve como matriz, enquanto as SGF atuam como reforgo. As
propriedades de tracdo obtidas para os varios compositos PP/SGF sdo comparadas as dos

compositos de PP/SGF puro (ou seja, o grupo de controle). Os compdsitos incorporados com
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8% em massa de PP-g-MA tém uma resisténcia a tragdo de 79,0 MPa, em comparagao com 0
grupo de controle, 67,6 MPa, tendo esta propriedade aumentado. A resisténcia a tracdo dos
compositos é proporcional a quantidade de PP-g-MA. O mdédulo de tracdo dos compositos
PP/SGF incorporados com 8% em massa de PP-g-MA é de 2004 MPa, o que € maior do que 0
do grupo de controle, 1998 MPa.

4.3.6.2 Resisténcia A Flexdo

Na Tabela 16 estdo apresentados os resultados do ensaio de flex&o para as amostras. O
ensaio corresponde aos resultados de deformacdo percentual, resisténcia a flexdo e seu

respectivo médulo.

Tabela 16. Resultados do ensaio de flexdo para as amostras (A autora, 2024).
Resisténcia a Moadulo de Flexao

Amostra Deformacao (%) Flexio (MPa) (MPa)
PP 7,86 +0,26 2 20,29 + 0,37 2 528,2 + 16,12
PP/50R 8,15+ 0,49 2 18,96 + 0,29 ° 543,2 +11,72
PP/50R/025P 6,67 +0,15° 27,03+0,54°¢ 925,1 +23,3°
PP/50R/05P 6,82 +0,26° 28,32 + 0,45 ¢ 1000,7 + 56,0
PP/50R/10P 6,96 + 0,08 ° 28,88 + 0,27 ¢ 986,2 + 40,8 P°

Obs.: Média + desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes indicam médias estatisticamente diferentes
entre si (p-valor < 0,05).
Fonte: A Autora (2024).

Os valores de deformacdo apresentados na Tabela 16 referem-se a quantidade de
deformacéo que o material sofre quando uma forca de flexdo é aplicada sobre ele. Este ensaio
é usado para avaliar a resisténcia do material a flexao e sua capacidade de resistir a deformacéo
sem quebrar. Para PP e PP/50R os resultados de deformacdo foram estaticamente iguais, mas
guando adicionado o agente de acoplamento, a propriedade tendeu a diminuir em todos 0s trés
percentuais testados. A adi¢cdo de um agente de acoplamento em compdsitos diminui a
deformacéo percentual ao melhorar a ades&o entre a matriz polimérica e o reforgo. Isso resulta
em uma transferéncia de carga mais eficiente, aumentando a rigidez e a resisténcia do
composito. O agente de acoplamento também distribui as tensdes de forma mais uniforme,
reduzindo microfissuras e delaminacgdes, e permitindo que o material suporte cargas maiores
antes de deformar significativamente. Assim, a melhoria na interagao entre a matriz e o reforgo
leva a uma menor deformacéo percentual sob carga (ADNAN et al, 2023).

Adnan et al (2023) estudaram as propriedades mecéanicas de compositos de
polipropileno reciclado com casca de arroz, variando a concentracdo de casca de arroz de 10 a

40% e mantendo constante o percentual de MAPP em 4%. A analise de flexdo descobriu que



75

0s preenchimentos na matriz possuem uma excelente ligagdo interfacial no composito. Em
comparacdo com o rPP puro, os dados mostraram que 40% em massa de fibra tem a resisténcia
e 0 modulo de flexdo maximos. Isso pode ser atribuido a introducdo do preenchimento e do
agente de acoplamento, que aumenta devido a melhoria na regido de fronteira entre o
preenchimento e a matriz. Isso é ainda comprovado pelo fato de que a resisténcia a flex&o
melhora quando o MAPP ¢ adicionado ao rPP puro.

Este comportamento descrito por Adnan et al (2023) estd alinhado com os resultados
para a resisténcia a flexdo apresentados na Tabela 17. Ha uma reducdo de cerca de 6,5% na
resisténcia a flexdo entre as amostras de PP e PP/50R, demonstrando que a ma adesdo interfacial
e a ndo compatibilidade do residuo com a matriz pode causar este decréscimo no resultado.
Mas, com a adi¢cdo do agente de acoplamento em concentracdo de 2,5% houve um acréscimo
de 42,50% na resisténcia a flexdo, ao passo que para as amostras de 5% e 10% 0s acréscimos
foram de 33% e 34%, respectivamente. O agente de acoplamento promoveu uma maior
interacdo entre a matriz e o residuo. Esta interacdo mais robusta melhora significativamente a
transferéncia de carga para a matriz, resultando em uma estrutura compadsita mais coesa e
resistente. A eficacia dessa transferéncia de carga é fundamental para a resisténcia mecanica do
material sob flexdo. Além disso, a melhor adesdo interfacial proporcionada pelo agente de
acoplamento permite que as tensdes aplicadas ao composito sejam distribuidas de forma mais
uniforme ao longo da matriz. Essa distribuicdo uniforme das tensées minimiza a concentragao
de tensGes, que de outra forma poderia levar a falhas prematuras, aumentando assim a
resisténcia global do material. A presenca do agente de acoplamento também reduz a formacao
de defeitos internos, como microfissuras e delaminagdes, que sdo pontos fracos potenciais no
composito. A redugdo desses defeitos internos contribui diretamente para a melhoria da
resisténcia a flexdo, uma vez que materiais com menos defeitos apresentam um desempenho
mecanico superior (KARINA et al, 2017).

Quanto ao mddulo de flexdo, as amostras de PP e PP/50R ndo apresentaram alteracdes
significativas, conforme demonstra a Tabela 16. Porém, quando € iniciada a adicdo de 2,5% de
agente de acoplamento a amostra comega a apresentar uma maior rigidez, expressa por um
aumento de cerca de 70% no médulo de flexdo, m relacdo & amostra sem tal aditivo. Com 5%
de agente de acoplamento, amostra PP/50R/05P, 0 aumento chega a 84% em relacdo ao PP/50R.
Um resultado muito similar ao descrito acima para as amostras de 2,5 e 5% foi observado por
Morales et al (2021) em uma investigacdo sobre a incorporagdo de das cascas de gréos de cacau
como carga de refor¢co em polipropileno reciclado, onde foi demonstrado que adicionar mais

fibra e MAPP como agente de acoplamento melhora o0 médulo de flexdo em 73% em relagédo
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ao PP. O mddulo dos compdsitos com agentes de acoplamento em alta carga de preenchimento
foi muito melhor do que o do compasito sem agentes de acoplamento.

Os resultados do médulo de flexdo das amostras mostram um aumento significativo
guando se adiciona um agente de acoplamento ao polipropileno (PP) misturado com residuos
de embalagens poliméricas recicladas e flexiveis. Esse comportamento pode ser explicado com
base na melhoria da adesdo interfacial entre a matriz de PP e os residuos reciclados, promovida
pelo agente de acoplamento. Inicialmente, a adi¢do de 2,5% e 5% de agente de acoplamento
leva a um aumento substancial no mddulo de flexdo, indicando que a ligacdo entre a matriz de
PP e os residuos poliméricos foi significativamente fortalecida. O agente de acoplamento
melhora a compatibilidade entre a matriz hidrofébica de PP e os componentes hidrofilicos
presentes nos residuos reciclados, promovendo uma melhor transferéncia de carga e
aumentando a rigidez do compadsito. Como resultado, 0s materiais se tornam mais resistentes a
flexdo, refletido nos valores mais altos do mddulo de flexdo (LIN et al, 2015).

No entanto, ao aumentar a concentragao do agente de acoplamento para 10%, a amostra
PP/50R/10P comeca a ter um decréscimo no modulo de flexdo, atingindo um resultado
intermediario entre as amostras PP/50R/025P e PP/50R/05P. Esse valor reduzido pode ser
explicado por alguns fatores, como a saturacdo da interfase, pois existe um limite para a
quantidade de agente de acoplamento que pode ser efetivamente utilizada para melhorar a
adesdo interfacial. Quando este limite é atingido, o excesso de agente de acoplamento pode ndo
se ligar eficazmente a matriz ou a carga, resultando em agregados ou regides onde 0 excesso
ndo contribui para a rigidez do material. Além disso, o efeito de plastificacdo da matriz deve
ser levado em conta. Em concentragBes muito altas, o agente de acoplamento pode atuar como
um plastificante, diminuindo a rigidez geral da matriz polimérica. Este efeito pode reduzir o
maodulo de flexdo, mesmo que a adeséo interfacial esteja melhorada. Por fim, uma concentracao
elevada de agente de acoplamento pode levar a uma distribui¢do ndo uniforme na matriz. Isso
pode criar areas com diferentes propriedades mecénicas, resultando em uma diminui¢do na
rigidez global do material (SULLINS et al, 2017).

No estudo de Lin et al (2015), descrito no subitem 4.3.6.1, também obtiveram resultados
para 0s ensaios de flexdo que estdo em concordancia ao encontrado no presente trabalho. Nas
suas analises de mddulo de flexdo, a medida que aumenta a concentracdo do agente de
acoplamento, aumenta tambem o modulo. Suas andlises limitaram-se a até 8% em massa de
agente de acoplamento. O modulo de flexdo por eles obtido foi de 3565,9 MPa para a amostra
de PP/fibras curtas de vidro como resultado da incorporacdo de 8% em massa de agente de

acoplamento, em comparacao com o grupo de controle, 3503,4 MPa.
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Serra et al (2022) estudou o comportamento de compositos com 30% em massa de fibras
recicladas de algodao em polipropileno virgem. O estudo variou os percentuais de agente de
acoplamento de 0 a 10% em massa. O resultado foi que a presenca de agente de acoplamento
facilitou a criacdo de ligacbes quimicas entre os grupos OH na superficie das fibras. O
mecanismo aceito €, por um lado, a criagdo de ligacBes de hidrogénio e ligagdes covalentes de
éster entre os grupos hidroxila da superficie das fibras e os grupos anidridos do agente de
acoplamento. Por outro lado, as cadeias de PP do agente de acoplamento se entrelagaram com
a matriz. O estudo mostrou como os compdsitos ndo acoplados tendem a apresentar uma
resisténcia a flexdo similar ou ligeiramente superior a da matriz. Assim, é comum que a regiao
de interfase seja composta principalmente por vazios e, portanto, a ancoragem mecanica ou a
criacdo de ligacdo quimica seja altamente restrita. Além disso, os compdsitos acoplados
mostram um melhor contato entre as fibras e a matriz e os vazios sdo dificeis de detectar.
Quando a porcentagem de agente de acoplamento foi aumentada até 6%, a resisténcia a flexdo
dos compdsitos também aumentou. Uma resisténcia maxima local a flex&o foi obtida para 6%
em peso de agente de acoplamento. Percentuais mais altos de agentes de acoplamento
resultaram em materiais compdsitos com resisténcia a flexdo decrescente. Fato estes que foram
observados nos resultados do ensaio de flexdo demonstrados neste trabalho, corroborando o
fato de o moédulo de flexdo ter apresentado um decréscimo em percentuais de 10% de agente de
acoplamento.

Isso pode ser explicado pelo autoenredamento das cadeias de agente de acoplamento,
gue ocorre quando ha uma concentracao excessiva de agente de acoplamento com uma matriz,
neste caso um composito de polipropileno misturado com residuos reciclados. O agente de
acoplamento, quando adicionado, promove a formacéo de ligacbes quimicas entre a matriz de
PP e os residuos reciclados, melhorando a adesdo interfacial. No entanto, quando a
concentracdo de agente de acoplamento é muito alta, as cadeias de agente de acoplamento
comecam a se entrelacar de maneira excessiva devido a sua capacidade de formar ligacdes
intermoleculares entre si. Esse fendmeno de autoenredamento resulta em uma rede complexa e
densa de cadeias de agente de acoplamento, que pode comprometer a eficiéncia do agente de
acoplamento. Em vez de melhorar a interface entre o PP e os residuos reciclados, o excesso de
agente de acoplamento pode criar uma estrutura que diminui a uniformidade do compasito,
gerando pontos de falha e reduzindo a eficacia da adesao entre as fases. Consequentemente, a
resisténcia mecanica e a performance geral do material compdsito podem ser prejudicadas,
levando a uma diminuicdo na resisténcia a flex&o e em outras propriedades mecénicas, ao inves
do aumento esperado (OLIVER-ORTEGA et al, 2018).
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4.3.6.3 Resisténcia Ao Impacto

A propriedade de resisténcia ao impacto das amostras foi também estudada. Na Tabela
17, estdo apresentados os resultados desta propriedade, que aborda a capacidade dos materiais
em absorver e dissipar a energia de impacto sem sofrer fraturas significativas, propriedade que

é crucial para avaliar a durabilidade e a integridade estrutural dos compdsitos.

Tabela 17. Resultados do ensaio de impacto (A autora, 2024).

Amostra Resisténcia ao Impacto (J/m)
PP 304,74 £3,932
PP/50R 83,02 +9,68°
PP/50R/025P 74,78 +7,86°
PP/50R/05P 82,64 + 10,56 °
PP/50R/10P 74,87 +3,53°

Obs.: Média * desvio padrdo. Ao avaliar o resultado, letras diferentes
indicam médias estatisticamente diferentes entre si (p-valor < 0,05).
Fonte: A Autora (2024).

A andlise comparativa entre o PP e o PP/50R revela uma reducédo significativa na
resisténcia ao impacto ao adicionar o material reciclado. O PP apresenta uma resisténcia ao
impacto de 304,74 J/m, enquanto o PP/50R mostra uma queda substancial para 83,02 J/m. Esta
diminuicdo acentuada pode ser atribuida a incompatibilidade entre o PP e os residuos
reciclados, que resulta em uma adeséo interfacial mais fraca e, consequentemente, a uma menor
capacidade de absorver e dissipar energia de impacto. O material reciclado, possivelmente por
ser mais heterogéneo e menos homogéneo do que o PP, compromete a integridade estrutural e
a resisténcia ao impacto do composito. Entre as amostras que contém agente de acoplamento,
h& uma variacdo nas propriedades de resisténcia ao impacto dependendo da concentragdo do
agente de acoplamento. O PP/50R/025P, com 2,5% de agente de acoplamento, apresenta uma
resisténcia ao impacto de 74,78 J/m, enquanto o PP/50R/05P, com 5% de agente de
acoplamento, mostra um leve aumento para 82,64 J/m. Por outro lado, o PP/50R/10P, tem uma
resisténcia ao impacto de 74,87 J/m, semelhante & do PP/50R/025P. Estes resultados indicam
que, embora a adicdo de agente de acoplamento melhore parcialmente a resisténcia ao impacto
em concentragdes moderadas, uma concentra¢do muito alta ndo proporciona ganhos adicionais
e pode ate reduzir a eficacia do agente de acoplamento. O aumento da concentracdo de agente
de acoplamento além de 5% parece levar a uma eficacia decrescente na melhoria da resisténcia

ao impacto, possivelmente devido ao fendmeno de autoenredamento das cadeias de agente de
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acoplamento, que pode interferir negativamente na distribuicdo e interacdo com a matriz e os
residuos reciclados (OLIVER-ORTEGA et al, 2018).

Thomason e Rudeiros-Fernandez (2020) em seu trabalho estudaram a adicdo de 10, 20
e 30% de fibra de coco em polipropileno, modificando o compédsito com 5% de agente de
acoplamento. A influéncia da carga de fibra e do conteldo de agente de acoplamento nas
propriedades de impacto foi a seguinte: no PP sem adig&o de fibra e agente de acoplamento a
resisténcia ao impacto foi de 12 kJ/m?, com 10% de fibra sem agente de acoplamento foi 5,5
kJ/m? e com 5% de agente de acoplamento foi 6,5 kJ/m? e quando a adi¢o de fibra foi maxima,
30%, a resisténcia ao impacto sem modificaco foi de 7 kJ/m? e com modificagdo de agente de
acoplamento foi de 5,5 kJ/m?. Para estes compositos, a energia de impacto entalhado diminuiu
significativamente com a adicdo inicial de 10% em massa de fibra de coco. Acima desse teor
de fibra, a resisténcia ao impacto dos compositos ndo modificados aumentou com a carga de
fibra. Em 30% de fibra, os compdsitos modificados com agente de acoplamento mostraram uma
reducdo de 20% em comparacdo com os ndo modificados. A adicdo de agente de acoplamento
resultou em uma reducdo de 62% na performance com 30% de fibra em massa. Mostrando este
resultado que a adicdo de agente de acoplamento nem sempre resultarda em uma maior
resisténcia ao impacto, e comprovando assim que, de fato, o agente de acoplamento tem um
ponto 6timo de concentracdo que quando ultrapassado interfere negativamente no desempenho

mecanico dos compasitos.
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CONCLUSAO

Este trabalho investigou as propriedades de compdsitos de polipropileno (PP) com a
incorporacdo de residuos reciclados, focando em diversos aspectos, incluindo morfologia,
propriedades térmicas e mecanicas. Os resultados demonstram que a adi¢do de residuos
reciclados afeta significativamente as propriedades do PP, revelando um comportamento
complexo que varia de acordo com a composicdo e o ciclo de reprocessamento.

No que diz respeito a morfologia, as analises de Microscopia Eletronica de Varredura
(MEV) evidenciaram uma crescente heterogeneidade na superficie dos compoésitos com o
aumento da porcentagem de residuos reciclados. Essa heterogeneidade é atribuida a distribuicéo
ndo uniforme dos componentes e a possivel segregacao de fases, 0 que impacta diretamente nas
propriedades mecanicas e térmicas do material.

Propriedades térmicas foram avaliadas através da analise termogravimétrica (TGA) e
calorimetria exploratéria diferencial (DSC). A TGA mostrou que, apesar de uma leve variagcdo
na estabilidade térmica, o principal impacto da adicao de residuos esta relacionado ao aumento
do teor de cinzas, refletindo a presenca de materiais inorganicos. Ja a DSC indicou uma reducgéo
no grau de cristalinidade dos compdsitos com residuos reciclados, sugerindo que a presenca dos
residuos interfere na organizacéo das cadeias do PP.

Em termos de propriedades mecénicas, os resultados indicam que, embora o alongamento
no escoamento aumente com a adicao de residuos reciclados, a resisténcia a tracdo e a flexdo
apresenta uma tendéncia de reducdo. Esses achados sugerem que, embora os compdsitos
possam ser utilizados em aplicacdes que demandem maior deformidade, a diminui¢do das
propriedades mecanicas requer um cuidado adicional na escolha das aplica¢des industriais.

No entanto, de maneira geral, este trabalhno demonstra o potencial da utilizacdo de
compdsitos de PP com residuos reciclados. A combinacdo de uma abordagem sustentavel com
a manutencdo de propriedades satisfatdrias torna esses comp0sitos uma opgao promissora para
a inddstria de materiais poliméricos e compositos, contribuindo significativamente para a

reducdo de residuos e a economia circular.
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