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RESUMO 

 

 

Nas últimas décadas, a disposição de resíduos poliméricos tem se tornado uma questão 

mundial, devido à escassez de recursos não renováveis e à baixa taxa de reciclagem destes 

materiais. Plásticos de curta vida útil, como os utilizados em embalagens alimentícias, são os 

mais preocupantes, por serem rapidamente descartados e se acumularem em lixões, aterros 

sanitários e em oceanos. Nesse contexto, se desenvolve a necessidade de estudos sobre 

polímeros que apresentem características de degradabilidade, como uma alternativa ao 

problema de acúmulo de resíduos. A utilização de fibras vegetais na composição do material 

colabora com a modificação de propriedades da matriz polimérica, além de representar um 

fator renovável. Dessa forma, o objetivo deste trabalho foi a produção de compósitos e de 

filmes poliméricos contendo, respectivamente, resíduo e extrato de Erva-mate (Ilex 

paraguariensis) em matriz de poli(ácido láctico) (PLA), visando futuras aplicações no setor 

de embalagens biodegradáveis. Na produção dos compósitos, utilizou-se Erva-mate comercial 

como folha (EF) e como pó (EP), na proporção mássica 70/30% m/m para PLA/EP e 

PLA/EF. Ambas as formulações, além de PLA virgem, foram misturadas e moldadas por 

injeção. As amostras foram avaliadas quanto a sua capacidade de degradação frente ao 

intemperismo natural e à compostagem, a fim de simular um ambiente de descarte similar aos 

aterros sanitários. Os compósitos apresentaram perda de massa mais significativa que o PLA 

virgem, indicando que a incorporação de fibra vegetal facilitou a degradação hidrolítica e a 

biodegradação. Dentre os compósitos, a formulação PLA/EF demonstrou maior capacidade de 

degradação, apresentando maior perda de massa, maior absorção de umidade e rachaduras 

superficiais. Além disso, os compósitos também mostraram redução no teor de cristalinidade 

e na resistência ao impacto quando comparados ao PLA virgem. Na segunda etapa do estudo 

foram produzidos filmes flexíveis de PLA contendo extrato de Erva-mate por processo de 

casting, utilizando clorofórmio como solvente. Confeccionaram-se filmes contendo teores de 

1%, 5% e 10% de extrato de Erva-mate em pó (EP). Observou-se aumento da intensidade de 

coloração, proporcional ao aumento do teor de extrato de Erva-mate utilizado. Não foram 

detectadas evidências da migração de compostos associados à atividade antioxidante da Erva-

mate para os filmes, entretanto, também não foi identificada a transferência de clorofórmio 

aos filmes. Neste sentido, a produção de filmes poliméricos por casting mostrou-se segura 

para a utilização em embalagens biodegradáveis. 
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1 INTRODUÇÃO 

 

Embora em diversos setores os resíduos poliméricos sejam reutilizados após o seu 

consumo, a taxa de reciclagem destes materiais ainda é baixa. De acordo com relatório 

apresentado ao Fórum Econômico Mundial de 2016 pela Fundação Ellen MacArthur, o 

resíduo proveniente de embalagens plásticas é o mais preocupante em escala global: do 

volume total de plástico consumido com esta finalidade, menos de 15% é coletado para 

reciclagem, e menos de 5% é reutilizado subsequentemente. O mesmo estudo estima que até 

2050 o volume de embalagens plásticas produzidas a partir de fontes não renováveis alcance 

318 milhões de toneladas anuais. Por outro lado, materiais poliméricos apresentam excelentes 

propriedades de barreira, fornecendo uma possibilidade econômica para a conservação de 

alimentos. 

Buscando a diminuição do consumo de recursos não renováveis e a diminuição do 

desperdício de materiais poliméricos, nas últimas décadas polímeros biodegradáveis têm 

ganhado espaço como uma alternativa ecológica para o desenvolvimento de embalagens 

plásticas. Dentre esses, o uso de poli(ácido láctico) (PLA) em embalagens rígidas e flexíveis 

tem sido estudado, dada a sua facilidade de processamento aliada a características de 

reciclabilidade e compostabilidade. Como fator principal para um menor impacto ambiental, a 

obtenção de PLA é oriunda de fontes naturais, por meio da fermentação de milho ou de cana 

de açúcar (AURAS et al., 2004). 

Visando a modificação e otimização das propriedades da matriz polimérica, existe um 

crescente interesse na utilização de resíduos da agroindústria e da indústria alimentícia como 

material de reforço em compósitos ricos em celulose, hemicelulose e lignina. Materiais 

lignocelulósicos são facilmente disponíveis e não oferecem toxicidade, além de apresentarem 

fator renovável e baixa abrasividade durante o processamento (SATYANARAYANA et al., 

2009). Das fibras vegetais comumente utilizadas no Brasil, as citadas em literatura como 

potenciais modificadoras de polímeros termoplásticos são o sisal, coco, juta, rami, curauá, 

fibra de bagaço de cana de açúcar e soja (MARINELLI, 2008).  

A Erva-mate (Ilex paraguariensis) é uma planta arbórea encontrada na região 

subtropical da América do Sul, tendo importante participação na economia dos estados do sul 

do Brasil (PAGLIOSA, 2009). No Rio Grande do Sul, segundo levantamentos realizados pelo 

Instituto Brasileiro de Geografia e Estatística (IBGE) através do Censo Agropecuário de 2017, 

o plantio de Erva-mate está expressivamente concentrado em áreas inferiores a 50 hectares, 

correspondendo a 89,3% dos estabelecimentos no estado. Além disso, a imensa maioria dos 



11 

 

produtores é proprietária das terras, dado que reforça a importância socioeconômica da 

indústria ervateira na região por indicar a existência de uma cadeia produtiva conduzida por 

pequenos agricultores.  

A principal forma de consumo da Erva-mate se dá na forma de chimarrão, infusão 

preparada por meio do extrato de folhas secas da planta, sob água em altas temperaturas (70 

°C ~ 90 °C). Estima-se que o consumo médio de Erva-mate beneficiada no estado do Rio 

Grande do Sul seja de 70.000 toneladas por ano (LIMA et al., 2016). A composição química 

da Erva-mate é rica em constituintes de potencial bioativo, fornecendo à bebida propriedades 

antioxidantes, principalmente devido à presença de compostos fenólicos (SOTÉRIO et al., 

2015; MATSUMOTO, 2008).   

O descarte do chimarrão pós consumo ainda não encontrou alternativas viáveis de 

reutilização (GULLÓN et al., 2018). Dessa forma, mantendo-se o interesse em uma economia 

circular, este estudo investiga a viabilidade de incorporação de resíduo de Erva-mate de 

diferentes granulometrias em compósitos de PLA/Erva-mate, propondo futuras aplicações em 

embalagens alimentícias descartáveis. Compararam-se propriedades térmicas, físicas e 

mecânicas de PLA puro e de PLA reforçado com resíduo de Erva-mate, assim como 

características de degradabilidade dos materiais através de ensaios de intemperismo e 

compostagem. Em uma segunda etapa, também foram produzidos filmes biodegradáveis de 

PLA contendo extrato de Erva-mate. Estudou-se a possibilidade de difusão dos compostos 

antioxidantes aos filmes, assim como suas características colorimétricas. 
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2 OBJETIVOS 

 

2.1 OBJETIVO GERAL 

 

Incorporar o resíduo de Erva-mate (Ilex paraguariensis) como reforço no 

desenvolvimento de um compósito biodegradável de matriz de poli(ácido láctico) e na forma 

de extrato na produção de filmes biodegradáveis de poli(ácido láctico), visando futuras 

aplicações no setor de embalagens rígidas e flexíveis. 

 

2.2 OBJETIVOS ESPECÍFICOS 

 

 Estudar a influência da incorporação do resíduo de Erva-mate gerado pós consumo de 

chimarrão em compósitos de PLA. 

 Comparar a suscetibilidade de degradação de PLA puro e de compósitos PLA/Erva-

mate por ensaios de intemperismo e compostagem. 

 Avaliar a interferência da granulometria do resíduo de Erva-mate (pó ou folha) nas 

propriedades térmicas, físicas e mecânicas dos compósitos de PLA. 

 Verificar a permanência de compostos oriundos da extração da Erva-mate em filmes 

de PLA. 
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3 REVISÃO BIBLIOGRÁFICA 

 

Este capítulo apresenta uma sucinta revisão sobre polímeros biodegradáveis, com foco 

nas características do poli(ácido láctico) (PLA) e sua capacidade de degradação. Também 

discute sobre aspectos de fibras lignocelulósicas e apresenta um levantamento acerca das 

propriedades antioxidantes da Erva-mate e seu uso como fibra de reforço na preparação de 

compósitos de matriz polimérica. Por fim, o capítulo traz um estudo sobre a produção de 

embalagens bioativas. 

 

3.1 POLÍMEROS BIODEGRADÁVEIS E BIOPOLÍMEROS 

 

Brito et al. (2011) classificam os materiais poliméricos de menor impacto ambiental 

em diferentes categorias, de acordo com seu aspecto sustentável: os biopolímeros são 

materiais oriundos de fontes renováveis, sendo uma alternativa aos danos causados pelo 

processo de extração e refino de petróleo devido ao ciclo de vida mais curto de sua matéria-

prima, enquanto que polímeros biodegradáveis são os que têm como característica o fato de 

serem completamente consumidos pela ação de micro-organismos. Muitas vezes essas 

definições se sobrepõem e opta-se por uma denominação genérica, uma vez que os materiais 

podem transitar entre uma ou outra categoria. 

Dentre os biopolímeros destacam-se duas classes predominantes: os que são oriundos 

de organismos vivos, e os que necessitam ser polimerizados, mas são obtidos por meio de 

fontes renováveis. O primeiro tipo inclui polissacarídeos, como amido e celulose; proteínas, 

como glúten de trigo, proteína de soja e gelatina; e poliésteres como poli-hidroxialcanoatos 

(PHAs), produzidos por bactérias (TANG et al., 2012; FRANCHETTI & MARCONATO, 

2006). O segundo tipo tem como destaque o poli(ácido láctico) (PLA), poli(ácido glicólico) 

(PGA), poli(ácido glicólico-co-ácido láctico) (PGLA), e poli(ε-caprolactona) (PCL) (TANG 

et al., 2012).  

Os polímeros oriundos de fontes não renováveis ainda são amplamente utilizados 

industrialmente devido, principalmente, ao seu baixo custo e alta capacidade de produção, alta 

performance mecânica e boas propriedades de barreira. Porém, dado o declínio dos recursos 

petroquímicos e a alta dos preços nas últimas décadas, além de preocupações acerca de sua 

degradação, difícil reciclabilidade e possibilidade de contaminações cruzadas durante esta 

(JAMSHIDIAN et al., 2010), nos últimos anos tem sido estudada a possibilidade de 

substituição desses polímeros por biopolímeros, a qual pode ser observada na Tabela 1. 
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Tabela 1 - Potencial de substituição de polímeros oriundos de fontes fósseis por biopolímeros. 

 

Amido PLA PHB PHBHx 

PVC - - - + 

PEAD + + + ++ 

PEBD + - - ++ 

PP + + ++ ++ 

PS + + + + 

PMMA - - - - 

PA - + - - 

PET - + - + 

PC - - - - 

++ substituição completa; + substituição parcial; - não substitui 

Fonte: Adaptado de Brito et al. (2011) 

 

 

Polímeros convencionais são resistentes a ataques microbianos, o que influencia em 

sua degradabilidade e representa um problema no aspecto ambiental (NAMPOOTHIRI et al, 

2010). Por outro lado, polímeros biodegradáveis se decompõem em moléculas simples, como 

dióxido de carbono e água, sob ação enzimática após um período de tempo definido (TANG 

et al., 2012).  

A capacidade de degradação é uma característica fundamental de polímeros 

biodegradáveis, podendo representar uma alternativa ambiental viável para a disposição de 

resíduos. A degradabilidade pode ser descrita como um processo irreversível, que conduz a 

uma alteração estrutural do material por meio da alteração de suas propriedades, como 

integridade, massa molecular e resistência mecânica. Os fatores de degradação podem variar 

desde a exposição do polímero a condições ambientais severas, como sol, calor e umidade, até 

a sua assimilação por micro-organismos vivos quando compostados (PATHAK et al., 2017). 
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3.1.1 Poli(ácido láctico) (PLA) 

 

 O poli (ácido lático) (PLA) é um dos biopolímeros de maior interesse na substituição 

de materiais poliméricos oriundos de fontes não renováveis. Sua produção remonta de 1932, 

por meio de polimerização por abertura de anel de ácido láctico (TANG et al., 2012). O PLA 

é um poliéster alifático, obtido a partir da fermentação de açúcar de milho, batata ou cana de 

açúcar. Por isso, é considerado como um material renovável (IÑIGUEZ-FRANCO et al., 

2012).  

Existe em três formas estereoquímicas, como poli(ácido L-láctico) (PLLA), poli(ácido 

D-láctico) (PDLA) e poli(ácido D, L-láctico) (PDLLA) (Figura 1). Os dois primeiros são 

estereoisômeros semi-cristalinos, enquanto que o terceiro corresponde à mistura racêmica de 

ambos, de estrutura amorfa (NAMPOOTHIR et al., 2010).  

 

Figura 1 - Estereoformas do poli(ácido láctico). 

 

Fonte: Adaptado de Nampoothiri et al. (2010) 

 

Sua sintetização permite a formação de um polímero em uma grande faixa de massa 

molar, através de dois processos: reação de policondensação direta do ácido láctico, que leva 

à formação de um produto de baixa massa molar, ou por reação de polimerização por abertura 

do anel do dímero cíclico do ácido láctico, gerando polímero de alta massa molar (LUNT, 
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1998). O PLA é considerado um bom substituto aos polímeros provenientes de fontes fósseis, 

visto que apresenta boas propriedades mecânicas e boa capacidade de moldagem (BRITO et 

al., 2011). Pode ser conformado em equipamentos de processamento convencionais da mesma 

forma do que outros termoplásticos, através de moldagem por injeção, extrusão de chapas, 

moldagem por sopro, termoformagem ou formação de filmes (GARLOTTA, 2001).  

O reforço da matriz com fibras é comum, devido a sua rigidez e fragilidade 

(OSKMAN, 2003). Nesse caso, reportam-se que os melhores resultados obtidos em termos de 

propriedades mecânicas ocorrem em compósitos que utilizam valores próximos a 30% em 

massa de fibra (BRAMBILLA, 2014). Conformado como filme, o PLA encontra aplicação no 

setor de embalagens. Porém, algumas propriedades limitam sua aplicação, como seu caráter 

rígido e sua baixa resistência ao impacto, exigindo, muitas vezes, a incorporação de aditivos 

durante o seu processamento (IÑIGUEZ-FRANCO, et al., 2012). De fato, para aplicações em 

embalagens tradicionais, o PLA não é totalmente competitivo com polímeros commodities, 

como poliestireno (PS), polietileno (PE), polipropileno (PP) e poli(tereftalato de etileno) 

(PET) (BITENCOURT et al., 2017). 

O PLA é um polímero totalmente biodegradável através da hidrólise de ácido láctico, 

que é seguida por ataque de micro-organismos sobre os resíduos fragmentados, 

metabolizando-os em água e monóxido de carbono. Sob condições de alta temperatura e 

elevada umidade, o polímero se desintegrará dentro de meses. Entretanto, sob condições 

normais de uso, o PLA é muito estável, mantendo a mesma massa molecular por anos 

(OSKMAN, 2003; BRITO et al., 2011). Oksman (2003) afirma que existem várias aplicações 

promissoras que levam em consideração as características de biodegradabilidade do PLA, 

como em utensílios descartáveis ou em sacos plásticos para a contenção de resíduos 

domésticos.  

 

3.2 FIBRAS VEGETAIS 

 

Fibras vegetais podem ser extraídas das mais diversas partes de uma planta, desde suas 

raízes, como de seu talo, sementes, frutos e folhas (JOHN & THOMAS, 2008). Seus três 

principais constituintes são moléculas de celulose, hemicelulose e lignina - por isso são 

também referidas como fibras lignocelulósicas (PEREIRA et al., 2015). A estrutura química 

destes três componentes pode ser visualizada na Figura 2. 
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Figura 2 - Estrutura química da hemicelulose, celulose e lignina. 

 

Fonte: Catto (2015) 

 

As fibras vegetais são compostas por fibrilas de celulose embebidas em matriz de 

lignina, formando uma complexa estrutura de multicamadas, que contém uma parede celular 

primária e três paredes celulares secundárias (Figura 3). As regiões amorfas e cristalinas são 

interconectadas por meio de fragmentos de lignina e hemicelulose (PEREIRA et al., 2015). 

Ainda são citados outros componentes, como pectinas, óleos e ceras. As fibras vegetais 

também apresentam um canal interno denominado de lúmen, o qual é responsável pelo 

transporte de água e nutrientes, acabando por torná-las ocas (AZWA et al., 2013).  

 

Figura 3 - Estrutura de uma fibra vegetal. 

 

Fonte: Adaptado de Azwa et al. (2013) 
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 O componente majoritário de qualquer fibra vegetal é a celulose, a qual corresponde a 

aproximadamente metade de sua composição (SPINACÉ et al., 2011). A celulose é um 

polissacarídeo de cadeia linear com fórmula química geral (C6H10O5)n, que possui uma 

estrutura organizada e parcialmente cristalina. Feixes de moléculas de celulose se alternam 

entre regiões cristalinas e amorfas, construindo fibrilas e fornecendo certa rigidez às cadeias 

unitárias. Como consequência de sua estrutura fibrosa, a celulose possui alta resistência à 

tração e é insolúvel na maioria dos solventes (CATTO, 2015). 

A hemicelulose corresponde a 20 a 40% em massa das fibras lignocelulósicas 

(SPINACÉ et al., 2011). Está presente em todas as camadas da parede vegetal, porém ocorre 

em maior concentração nas secundárias, onde se associa com celulose e lignina (PEREIRA et 

al., 2015). Ao contrário da celulose, que contém apenas uma unidade fundamental, em sua 

composição também podem aparecer outras unidades de açúcar. As hemiceluloses são 

também referidas como polioses, e apresentam cadeias moleculares muito mais curtas que as 

de celulose (CATTO, 2015). 

A lignina consiste em uma macromolécula presente entre 10 a 25% em massa da fibra 

lignocelulósica (SPINACÉ et al., 2011), sendo responsável pela rigidez da parede vegetal. As 

moléculas de lignina têm conformação totalmente diversa das duas anteriores, pois são 

constituídas por um sistema aromático composto de unidades de fenilpropano (DE PAIVA & 

FROLLINI, 2013). Tem como principais atributos a capacidade de unir as células umas às 

outras, a redução da permeabilidade da parede celular à água e a proteção da fibra contra 

micro-organismos (CATTO, 2015). A Tabela 2 relaciona a influência da celulose, 

hemicelulose e lignina em propriedades das fibras vegetais. 

  

Tabela 2 - Relação entre as propriedades da fibra lignocelulósica e seus componentes responsáveis. 

Propriedade Componente responsável 

Resistência à tração Celulose cristalina 

Degradação térmica Hemicelulose 

Degradação ultravioleta  Lignina 

Degradação biológica Hemicelulose 

Absorção de umidade Hemicelulose 

Fonte: Adaptado de Azwa et al. (2013) 
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3.2.1 Erva-mate (Ilex paraguariensis) 

  

A Erva-mate (Ilex paraguariensis) é uma planta arbórea pertencente à família botânica 

Aquifoliaceae, a qual possui mais de 700 espécies catalogadas. Destas, 60 ocorrem no Brasil, 

e cinco delas são beneficiadas para consumo (PIRES et al., 2016). Sua área natural de 

ocorrência está restrita à América do Sul, especificamente na Argentina, Brasil e Paraguai 

(Figura 4). No Brasil, este território se divide entre os estados Rio Grande do Sul, Santa 

Catarina, Paraná, Mato Grosso do Sul, São Paulo e Minas Gerais, correspondendo a uma 

extensão de cerca de 450.000 km² (BIZ et al., 2016). Principalmente no sul do país, a Erva-

mate representa um dos mais importantes ciclos sócio-econômicos, uma vez que é 

comercializada majoritariamente por pequenos produtores (PRZYGODDA et al., 2010). 

 

Figura 4 - Área de ocorrência natural da Erva-mate. 

 

Fonte: Adaptado de Daniel (2009) e Brandt & Silva (2014) 
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O porte da planta é similar ao da laranjeira, podendo atingir até 15 metros de altura 

(SCHEIDT, 2007) (Figura 5-a). Suas partes aéreas (Figura 5-b) são comumente processadas e 

comercializadas para a produção de chimarrão, infusão preparada através de repetidas adições 

de água aquecida entre 70 °C e 90 °C sobre as folhas secas e moídas da planta. Na América 

do Sul, estima-se que o consumo diário de Erva-mate por pessoa seja superior a 1 Litro 

(MATEOS et al., 2018; CANTERLE, 2005). 

  

Figura 5 - (a) Ilex paraguariensis; (b) folha de Erva-mate in natura. 

 

Fonte: Banco de Dados Flora Digital 

 

O processamento da Erva-mate consiste em pelo menos três etapas distintas. O 

primeiro deles, denominado de sapeco, envolve a passagem rápida dos ramos triturados da 

planta sobre fogo direto, em um equipamento perfurado por meio do qual a erva recebe as 

chamas. Neste processo, é eliminada a umidade superficial do material e enzimas que causam 

a sua oxidação, como peroxidase e polifenoloxidase, são inativadas. Em seguida, o produto 

passa por etapa de secagem e é encaminhado ao ciclo de cancheamento, no qual as folhas são 

limpas e moídas. Após esse processo, o material coletado passa a ser chamado de erva 

cancheada. As folhas e talos são separados por peneiramento e misturados em proporções de 

acordo com o tipo de erva desejado (ESMELINDRO, 2002; MATSUMOTO, 2008). A Figura 

6 ilustra o fluxo de obtenção e processamento da Erva-mate até a sua comercialização. 
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Figura 6 - Etapas do processamento da Erva-mate. 

 

Fonte: Adaptado de Saldanha (2005) 

 

 O consumo de infusões à base de Erva-mate remonta há centenas de anos nos povos 

indígenas Quíchua e Guarani, que a tinham como uma importante bebida utilizada para fins 

médicos e farmacológicos (LIMA et al., 2016). A investigação acerca de sua composição teve 

início no século XIX, constatando a presença de componentes orgânicos que trariam 

benefícios ao corpo humano, como compostos fenólicos (derivados cafeoilquínicos e 

flavonoides, que conferem ação adstringente e antioxidante), saponinas (responsáveis pelo 

sabor amargo e espuma, além de apresentarem atividade antiinflamatória) e metilxantinas (as 

quais é atribuída a ação estimulante do mate) (BIZ et al., 2016; MATSUMOTO, 2008). Os 

principais componentes orgânicos contidos no extrato de Ilex paraguariensis estão ilustrados 

na Figura 7.  
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Figura 7 - Principais componentes orgânicos presentes em extratos de Erva-mate. 

 

Fonte: Adaptado de Bracesco et al. (2011) 

 

A Erva-mate é rica em compostos polifenólicos, especialmente em ácido clorogênico, 

apresentando concentrações mais altas desse componente do que café, suco de maçã e chá 

(DA SILVEIRA, 2017; BRACESCO et al., 2011). É sabido que compostos polifenólicos 

caracterizam-se por sua atividade antioxidante, pois deslocalizam elétrons e formam ligações 

de hidrogênio intramoleculares, protegendo contra a reatividade de radicais livres. Dessa 

forma, a ingestão regular de extrato de Erva-mate seria uma maneira eficaz de aumentar as 

defesas antioxidantes humanas (COLPO et al., 2016; CANTERLE, 2005).  

Matsumoto (2008) afirma que as etapas de torrefação aplicadas durante o 

processamento da Erva-mate podem levar à degradação térmica, refletindo-se em uma 

possível diminuição do teor de polifenólicos e consequentemente do potencial antioxidante. 

Entretanto, Colpo et al. (2016) evidenciam que a atividade antioxidante é mantida através do 

consumo, e mesmo um chimarrão bastante diluído, submetido a 15 extrações, apresenta 

bioatividade similar ao primeiro mate. Esta informação é relevante, uma vez que o chimarrão 

é uma bebida culturamente consumida dentre um círculo de amigos, no qual cada pessoa pode 

ingerir mates aleatórios. 
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Ainda não foram encontradas alternativas viáveis para a reciclagem do resíduo gerado 

a partir da infusão de Erva-mate, o qual triplica a sua massa (GULLÓN et al., 2018). 

Recentemente, Jaramillo et al. (2016) e Arrieta et al. (2018) propuseram a reutilização da 

Erva-mate como fonte de compostos antioxidantes na produção de filmes de matriz 

polimérica. Mattos et al. (2014) e Hansen et al. (2019) estudaram a incorporação deste resíduo 

como reforço em compósitos de matriz de polipropileno. 

 

3.3 FIBRAS VEGETAIS COMO REFORÇO EM COMPÓSITOS TERMOPLÁSTICOS 

 

A incorporação de fibras vegetais como reforço em compósitos de matriz polimérica é 

um tema em constante desenvolvimento, reportado em diversos trabalhos. Atualmente, a sua 

utilização ainda é limitada a aplicações não-estruturais, devido às suas baixas propriedades 

mecânicas e pobre resistência à umidade (DITTENBER & GANGARAO, 2018). Outro fator 

limitante advém de sua natureza hidrofílica, acarretando baixa compatibilidade das fibras à 

matriz caso esta tenha caráter hidrofóbico. A hidrofilicidade inerente das fibras 

lignocelulósicas é efeito da presença de hidroxilas e de outros grupos polares em sua 

composição, ocasionando alta absorção de umidade. Como consequência, os compósitos 

produzidos tendem a falhar em condições de alta umidade, através de erosão superficial pelo 

inchaço das fibras, ou por delaminação (CHEN et al., 2009). 

Entretanto, o emprego de fibras vegetais é difundido em aplicações que levem em 

consideração a sua alta degradabilidade térmica e biológica, aliada a propriedades de baixa 

densidade e baixa abrasividade (AZWA et al., 2013). Fibras vegetais auxiliam na 

fragmentação de compósitos descartados, além de reduzirem a quantidade de material 

polimérico utilizado na fabricação dos mesmos (DE LEMOS & DE MARTINS, 2014). 

Assim, uma tendência em crescimento é a obtenção do material vegetal a partir de resíduos 

industriais, reduzindo o impacto ambiental e o custo final do compósito (PEREIRA et al., 

2015). A Tabela 3 descreve as fibras vegetais mais utilizadas como reforço em compósitos de 

matriz termoplástica, bem como os principais polímeros utilizados como matriz. 
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Tabela 3 - Principais polímeros e fibras vegetais utilizados em compósitos de matriz termoplástica.  

Matriz Reforço 

Polipropileno (PP) Curauá, linho, casca de coco verde, cânhamo, juta, palma, 

sisal, bagaço de cana-de-açúcar bagaço, palha de trigo 

Polietileno (PE) Banana, casca de coco verde, casca de arroz, sisal, bagaço de 

cana de açúcar 

Polietileno de alta densidade (PEAD) Banana, curauá, sisal, madeira 

Poliestireno de alto impacto (HIPS) Casca de coco verde, sisal, bagaço de cana de açúcar 

Fonte: Adaptado de De Lemos & De Martins (2014) 

 

 

3.4 EMBALAGENS BIOATIVAS 

 

 A necessidade de desenvolvimento de embalagens ambientalmente amigáveis é 

imprescindível em regiões onde a disposição de resíduos se dá majoritariamente por meio de 

aterros sanitários. Contudo, o campo de embalagens é ainda dominado por polímeros como 

polietileno e poliestireno, os quais são derivados de recursos não renováveis, além de não 

serem biodegradáveis (CHA & CHINNAN, 2004; TANG et al., 2012). Com o atual foco em 

explorar alternativas além do petróleo e de enfatizar o impacto ambiental reduzido, muitas 

pesquisas têm sido conduzidas em direção ao desenvolvimento de embalagens alimentícias 

produzidas a partir de materiais biopoliméricos (TANG et al., 2012).  

Tradicionalmente, materiais utilizados em embalagens alimentícias são escolhidos 

para evitar interações com o alimento (CHA & CHINNAN, 2004). Porém, nos últimos anos 

houve um crescente interesse no desenvolvimento de novos conceitos em embalagens, de 

modo que pudessem desempenhar um papel ativo em relação à preservação do produto 

(LOPEZ-RUBIO, et al., 2004). Essa tecnologia foi denominada de “embalagem ativa”, e tem 

como diferencial o fato de permitir funções que vão além de meramente prover uma barreira 

ao ambiente externo (ROONEY, 2005).  

Alimentos passam por numerosas transformações físicas, químicas e biológicas 

durante seu armazenamento. A estabilidade do alimento é uma função de alterações de seus 

componentes, devido ao ambiente e a fatores de processamento. Muitos alimentos se 

deterioram devido a fenômenos de transferência de massa, como absorção de umidade, 
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invasão de oxigênio, perda de sabor e absorção de odores indesejáveis (HAN, 2005). Dessa 

forma, uma embalagem adequada pode retardar a taxa de degradação e estender a validade do 

alimento. Nesse sentido, a tecnologia de embalagens bioativas destina-se a prolongar a vida 

útil do produto por meio de interações entre o material da embalagem e o alimento, enquanto 

sustenta simultaneamente o microambiente contido nele (CHA & CHINNAN, 2004; 

OZDEMIR & FLOROS, 2004). 

Em algumas formas de embalagem ativa, é necessário que ocorra uma migração de 

substâncias para o interior ou para o exterior da embalagem. Tais sistemas incluem, 

geralmente, a liberação de agentes antimicrobianos ou antioxidantes, bem como a absorção de 

vapor de água, oxigênio e etileno (ROONEY, 2005). O polímero necessário para suportar 

esses efeitos pode, portanto, diferir do utilizado em um plástico com um papel passivo similar 

(LOPEZ-RUBIO et al., 2004). A Tabela 4 traz os principais efeitos indesejados nos 

alimentos, juntamente à atividade requerida pela embalagem. 

 

Tabela 4 - Efeitos indesejados nos alimentos, suas consequências e a atividade requerida pela embalagem. 

Efeito Consequência Atividade da embalagem 

Mofo Deterioração microbiana Superfície antimicrobiana 

Liberação de agentes antimicrobianos 

Eliminação de oxigênio 

Oxidação Rancidificação Eliminação de oxigênio 

Absorção de odores 

Liberação de agentes antioxidantes 

Composição química do alimento Alteração da coloração Eliminação de oxigênio 

Perda de nutrientes Eliminação de oxigênio 

Formação de odores/sabores Absorção 

Deslocamento de água Alteração da textura Dessecação 

Deterioração microbiana Controle de umidade 

Envelhecimento Maturação prematura Eliminação de etileno 

Controle de umidade 

Fonte: Adaptado de Rooney (2005) 

 

A principal alternativa para a produção de embalagens bioativas é a incorporação da 

substância ativa na parede do material de embalagem (LOPEZ-RUBIO, 2004). Dainelli et al. 

(2008) reportam que folhas vegetais vêm sendo profusamente utilizadas há séculos como 

embalagens para alimentos, provendo não apenas propriedades de barreira, mas também a 

transferência de substâncias, como compostos que modificam o odor, sabor e coloração dos 
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alimentos, além de enzimas e agentes antimicrobianos e antioxidantes. Dessa forma, os 

mecanismos por trás de uma embalagem ativa são baseados nas propriedades intrínsecas do 

polímero utilizado como material de embalagem, assim como na introdução de substâncias 

específicas a ele. 

 

3.4.1 Atividade antioxidante 

 

 Antioxidantes podem ser definidos como substâncias químicas que inibem ou 

diminuem significativamente o processo de oxidação (SALDANHA, 2005). Uma vez que 

sempre existe uma interação entre alimento e matriz polimérica, esse fenômeno é utilizado 

positivamente com a incorporação de antioxidantes como aditivos em embalagens plásticas. A 

migração de antioxidantes ocorre pela liberação de substâncias de baixa massa molecular, 

inicialmente presentes na embalagem, ao alimento que está em contato com ela (IÑIGUEZ-

FRANCO et al., 2012).  

Agentes antioxidantes incorporados em embalagens flexíveis ou termoformadas visam 

reduzir a passagem de oxigênio através da estrutura plástica, ou mesmo remover o oxigênio 

de embalagens que contenham produtos alimentares secos, como cereais matinais (LOPEZ-

RUBIO et al., 2004). Também podem ser utilizados para prevenir a oxidação de gorduras e 

óleos, que leva à rancificação (HAN et al., 1987). 

Dentre os principais antioxidantes naturais, destacam-se os compostos fenólicos, 

presentes em diversas partes das plantas. São divididos entre flavonoides e ácidos fenólicos, 

cujos principais representantes são o ácido clorogênico e ácido caféico, reportados por 

apresentarem elevada ação inibitória sobre a peroxidação de células (SALDANHA, 2005). A 

Erva-mate possui altas concentrações desses compostos, que são transferidos para a bebida 

durante o processo de infusão e a tornam um interessante material a ser estudado como fonte 

de substâncias antioxidantes. 
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4 PARTE EXPERIMENTAL 

 

 O procedimento experimental adotado para a realização deste trabalho está descrito 

neste capítulo. Os materiais estudados foram confeccionados em duas etapas distintas: na 

primeira delas, foram moldados corpos de prova por injeção, enquanto que a segunda etapa 

consistiu na produção de filmes flexíveis por casting. Para ambas as conformações, 

primeiramente selecionaram-se e prepararam-se as amostras de Erva-mate a serem 

incorporadas na matriz de poli(ácido láctico) (PLA).  

Para a moldagem dos corpos de prova, a carga vegetal e o PLA foram misturados e 

moídos, sendo em seguida encaminhados para análise térmica juntamente ao polímero puro, 

que atuou como referência. Finalmente, o material restante foi injetado e conduzido aos 

demais ensaios de caracterização. A Figura 8 traz um fluxograma acerca das condutas 

seguidas na etapa de preparação e caracterização dos corpos de prova moldados por injeção. 

 

Figura 8 - Fluxograma da metodologia seguida para a confecção e caracterização dos corpos de prova moldados 

por injeção. 

 

 

 Na etapa de produção de filmes, optou-se por utilizar apenas Erva-mate na forma de 

pó (EP) como material vegetal. A seleção e preparação das amostras de Erva-mate seguiu a 

mesma sequência de confecção dos corpos de prova injetados, exigindo peneiramento, 

repouso em água quente e posterior secagem em estufa. Entretanto, neste caso o pó foi filtrado 
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em clorofórmio aquecido e misturado ao polímero dissolvido no mesmo solvente. Após a 

evaporação do clorofórmio, deu-se a formação de filmes poliméricos, em um processo 

denominado de casting. Os filmes foram então caracterizados por técnica de espectroscopia 

no infravermelho e por colorimetria. A Figura 9 representa as etapas estabelecidas para a 

preparação dos filmes obtidos por casting. 

 

Figura 9 - Fluxograma da metodologia seguida para a confecção e caracterização dos filmes produzidos através 

de casting. 

 

 

 

4.1 MATERIAIS E REAGENTES 

 

 Para a preparação das amostras, foram utilizados os seguintes materiais e reagentes: 

 

a) Poli(ácido láctico) (PLA) (Ingeo™ Biopolymer 6260D, CAS#9051-89-2), fornecido 

na forma de pellets pela empresa NatureWorks (EUA); 

b) Erva-mate comercial para chimarrão Tradicional (EP), com data de fabricação em 

fevereiro de 2019 e número de lote 1411, da indústria Nutrimate Ltda; 

c) Erva-mate comercial para chimarrão Pura Folha (EF), com data de fabricação em 

fevereiro de 2019 e número de lote 0219A1, da indústria Madrugada Alimentos Ltda; 

d) Clorofórmio P.A./ACS (99,8%) estabilizado com Amileno e densidade igual a 1,49 

g/mL, adquirido da NEON Reagentes Analíticos. 
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4.2 SELEÇÃO E PREPARAÇÃO DAS AMOSTRAS DE ERVA-MATE 

 

 Para a realização deste estudo foram selecionadas duas marcas de Erva-mate 

comercial, que diferem entre si quanto à forma de processamento industrial a qual a árvore é 

submetida. A Figura 10 mostra as distinções em relação à aparência e granulometria da Erva-

mate Tradicional (EP), em pó, e da Erva-mate Pura Folha (EF), que conserva as folhas da 

planta moídas e trituradas. As duas variedades foram utilizadas na forma comercializada, 

porém, peneirou-se a amostra EP (Figura 10-a) para obter-se melhor homogeneidade 

superficial. 

 

Figura 10 - (a) Erva-mate Tradicional (EP), após peneiramento para retirada dos palitos de erva presentes, e (b) 

Erva-mate Pura Folha (EF). 

 

 

 Com o propósito de simular o resíduo de Erva-mate (EM) gerado após o consumo de 

chimarrão, as amostras selecionadas foram mantidas em repouso em água por 2 h, na 

temperatura inicial de 80 °C. O excesso de líquido foi retirado com papel filtro e realizou-se 

secagem em estufa a 60 °C, por 24 h. Em etapa posterior, ambas as amostras foram 

encaminhadas para a confecção de corpos de prova. Adicionalmente, o resíduo em pó (EP) 

produzido foi também conduzido à formação de filmes flexíveis. 
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4.3 PROCESSAMENTO DOS CORPOS DE PROVA PLA E PLA/EM 

 

4.3.1 Preparação das misturas 

 

 Após etapa de secagem, as amostras de Erva-mate (EM) foram misturadas ao polímero 

por meio de um misturador Haake Rheomix OS Polylab, localizado no Laboratório de 

Materiais Poliméricos (LaPol) da Universidade Federal do Rio Grande do Sul. O equipamento 

utilizado possui rosca dupla, com razão comprimento/diâmetro (L/D) igual a 25. Prepararam-

se duas formulações de misturas poliméricas, na proporção mássica 70/30% m/m para 

PLA/EP e PLA/EF. Além disso, também optou-se por submeter o PLA virgem ao mesmo 

processamento aplicado aos compósitos, para que atuasse como referência na comparação de 

propriedades. As amostras nas três condições foram processadas em temperatura de 190 °C 

por um tempo total de 6 minutos, com velocidade dos rotores igual a 50 rpm. Para otimizar a 

mistura das blendas e garantir melhor homogeneização, os pellets de PLA virgem foram 

adicionados ao funil 1 minuto antes da carga vegetal, possibilitando o escoamento do 

polímero no momento da adição do reforço. 

 Com a intenção de reduzir a granulometria dos materiais processados no misturador, 

realizou-se moagem e trituramento destes em moinho de facas Retsch, modelo SM300, sob 

velocidade de 1000 rpm, com abertura das peneiras de 1 x 1 cm. A aparência das amostras 

após mistura e granulação pode ser visualizada na Figura 11.  

 

Figura 11 - (a) PLA/EP (70/30); (b) PLA/EF (70/30) e (c) PLA virgem após processamento em misturador de 

laboratório e posterior moagem. 

 

 

 



31 

 

4.3.2 Injeção dos corpos de prova 

 

 Os corpos de prova foram confeccionados com o auxílio de uma mini-injetora Thermo 

Scientific Haake MiniJet II, pertencente ao Laboratório de Materiais Poliméricos (LaPol) da 

Universidade Federal do Rio Grande do Sul. Configurou-se temperatura de injeção de 190 °C, 

com temperatura do molde de 60 °C, sob pressão de injeção de 500 bar e pressão de recalque 

de 350 bar. O tempo necessário para aquecimento foi de 3 minutos, adotando-se 20 segundos 

para a injeção, 10 segundos para o recalque e 2 minutos para o resfriamento. O processamento 

baseou-se na norma ASTM D3641-12, de forma a produzir corpos de prova sem entalhe 

utilizados em ensaios de impacto. 

 

4.4 PREPARAÇÃO DE FILMES PLA E PLA/EP 

 

 Os filmes poliméricos foram preparados em placa de Petry pela técnica de casting, 

utilizando clorofórmio como solvente. Inicialmente, aqueceu-se 30 mL de clorofórmio até que 

este atingisse a temperatura de 60 °C, adicionando-se na sequência 1 g de PLA puro ao 

líquido, sob agitação. Para a confecção de filmes poliméricos contendo Erva-mate, além da 

etapa da dissolução do PLA, repetiu-se o processo de aquecimento de Clorofórmio, para que, 

desta vez, se adicionasse o líquido a pó de Erva-mate previamente acomodado em papel filtro. 

Por fim, misturou-se o polímero dissolvido em Clorofórmio ao líquido rico em extrativos de 

Erva-mate, vertendo-se a mistura em placa de Petry até a evaporação do solvente.  

A Figura 12 mostra o protocolo e parâmetros adotados na produção dos filmes 

poliméricos, onde ROTA 1 relaciona-se à produção de filmes de PLA puro, enquanto ROTA 

2 representa os parâmetros seguidos para a fabricação de filmes contendo diferentes teores de 

Erva-mate. Por este método, foi possível a confecção de filmes de PLA puro e PLA/EP com 

teor de 1%, 5% e 10% em massa de pó de Erva-mate em relação à massa de Clorofórmio 

utilizada na solução.  
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Figura 12 - Esquema das rotas seguidas para a produção de filmes poliméricos de PLA puro e PLA/EP. 

 

 

 

 

4.5 CARACTERIZAÇÃO 

 

4.5.1 Intemperismo natural e compostagem 

 

A fim de estudar a suscetibilidade do material à degradação após o descarte, avaliou-se 

a perda de massa das amostras (PLA, PLA/EP e PLA/EF) quando expostas a ambiente natural 

externo e quando enterradas em solo compostado. Para o estudo da degradabilidade do PLA 

virgem e dos compósitos frente ao intemperismo natural, cinco corpos de prova injetados, 

referentes a cada formulação, foram expostos a ambiente natural externo no Centro Estadual 
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de Pesquisas em Sensoriamento Remoto e Meteorologia (CEPSRM) da Universidade Federal 

do Rio Grande do Sul (Figura 13).  

 

Figura 13 - (a) Estrutura onde foram fixadas as amostras para o monitoramento de intemperismo natural e (b) 

amostras selecionadas para o ensaio. 

 

 

O teste foi realizado entre os dias 17 de outubro de 2019 e 14 de novembro de 1019, 

fixando-se as amostras em ângulo de inclinação de 45° em relação ao solo, conforme dita a 

norma ASTM D 1435. Durante o período de teste, manteve-se o registro diário da umidade 

relativa média, precipitação média, temperatura máxima e índice de radiação UV máximo 

sobre a cidade de Porto Alegre. 

O ensaio de degradação por compostagem teve início no dia 26 de abril de 2019, com 

a colocação de dois corpos de prova injetados para cada composição (Figura 14) em 

recipientes contendo terra adubada com compostos orgânicos (húmus). Neste modelo, a 

biodegradação ocorre através da decomposição aeróbica de matéria orgânica por meio de 

micro-organismos heterótrofos (ITÄVAARA et al., 2002).  

 



34 

 

Figura 14 - Corpos de prova de (a) PLA virgem; (b) PLA/EF e (c) PLA/EP selecionados para ensaio de 

compostagem. 

 

 

O índice de pH do solo foi controlado semanalmente com o auxílio de fitas 

indicadoras universais. Ao final do primeiro mês, retirou-se do solo 1 corpo de prova 

referente a cada formulação, os quais foram secos em estufa a 60 °C por 24 h e pesados em 

balança de precisão. Reproduziu-se o mesmo processo após dois meses do início da 

compostagem, concluindo-se a análise em 25 de junho de 2019. A Figura 15 ilustra 

esquematicamente o procedimento adotado. 

 

Figura 15 - Representação esquemática do procedimento adotado para o ensaio de compostagem. 
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A perda de massa das amostras para ambos os ensaios foi calculada de acordo com a 

equação 1, onde mi e mf equivalem às massas inicial e final dos corpos de prova, 

respectivamente. 

 

𝑷𝒆𝒓𝒅𝒂 𝒅𝒆 𝒎𝒂𝒔𝒔𝒂 (%) =
𝒎𝒊 − 𝒎𝒇

𝒎𝒊
 × 𝟏𝟎𝟎   (Eq. 1) 

 

4.5.2 Microscopia eletrônica de varredura (MEV) 

 

 A superfície das amostras em tempo zero, compostadas e expostas a intemperismo, 

assim como a seção transversal das amostras submetidas a ensaio de impacto, foi analisada 

por meio de microscópio eletrônico JEOL, modelo JSM 6060, localizado no Centro de 

Microscopia e Microanálise (CMM) da Universidade Federal do Rio Grande do Sul. 

Estabeleceu-se observação microscópica em magnitudes de 200x e 400x, operando em tensão 

de 10 kV. Os corpos de prova a serem observados foram cortados manualmente, fixados em 

suportes e metalizados em ouro. 

 

4.5.3 Brilho e parâmetros de cor 

 

Utilizando espectrofotômetro portátil BYK, analisou-se a superfície das amostras 

injetadas, em tempo zero e após ensaios de degradação, e a superfície dos filmes poliméricos 

produzidos por casting. O ensaio foi realizado em triplicata, em concordância com a norma 

ASTM D2244-15. Através do sistema de medição de cores CIELab (Comissão Internacional 

de Iluminantes), consideraram-se os parâmetros adimensionais L*, a*, b* e brilho (g) para a 

avaliação de propriedades de luminosidade e coloração. Neste modelo, a coordenada L* 

representa a claridade da cor, variando de preto (L = 0) até branco (L = 100), enquanto que o 

eixo a* varia de verde (-a) a vermelho (+a), e o eixo b* varia de azul (-b) a amarelo (+b). 

 

4.5.4 Análise termogravimétrica (TGA) 

 

Os ensaios de degradação térmica foram realizados com cadinho de Platina em 

equipamento termogravimétrico TA Instruments TGA Q50, localizado no Laboratório de 

Materiais Poliméricos (LaPol) da Universidade Federal do Rio Grande do Sul. Aplicou-se 

taxa de aquecimento de 20 ºC/min sob atmosfera de N2 até temperatura de 900 ºC, em 
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concordância com a norma ASTM E 1131-08. Avaliaram-se amostras de PLA virgem e de 

Erva-mate comercial em pó (EP), bem como os compósitos PLA/EP e PLA/EF. 

 

4.5.5 Calorimetria exploratória diferencial (DSC) 

  

As amostras de pó de Erva-mate, PLA virgem e compósitos foram submetidas a 

aquecimento utilizando cadinho de Alumínio em calorímetro TA Instruments DSC Q20, 

pertencente ao Laboratório de Materiais Poliméricos (LaPol) da Universidade Federal do Rio 

Grande do Sul. Os ensaios respeitaram a norma ASTM D 3417, adotando taxa de 

aquecimento de 10 ºC/min sob atmosfera de N2, até a temperatura de 200 °C. Manteve-se a 

temperatura por 5 min para em seguida aplicar-se resfriamento até -80 °C e finalmente 

reaquecimento até 200 °C (segunda corrida). Todas as informações referentes às transições 

térmicas dos materiais analisados foram retiradas da curva fornecida pela segunda corrida, 

uma vez que o primeiro aquecimento tem como objetivo eliminar a história térmica do 

material (DARTORA, 2018).  

Calculou-se a fração cristalina dos polímeros pela razão entre a entalpia endotérmica 

de fusão da amostra analisada (ΔHf) e a entalpia teórica do polímero em condição 100% 

cristalina (ΔH0
f), tabelada em literatura como 93 J/g (HARRIS; LEE, 2008). Considerou-se a 

equação 2 para a determinação do índice de cristalinidade dos polímeros (Xc) (SHI et al., 

2017), na qual WPLA corresponde à fração mássica de PLA na formulação e ΔHc representa a 

entalpia de cristalização à frio, fornecida pelo ensaio. 

 

𝑿𝒄(%) =
∆𝑯𝒇 − ∆𝑯𝒄

∆𝑯𝒇
𝟎 × 𝑾𝑷𝑳𝑨

 × 𝟏𝟎𝟎    (Eq. 2) 

 

4.5.6 Absorção de água 

  

Para os ensaios de absorção de água, os corpos de prova correspondentes ao PLA 

virgem e compósitos PLA/EP e PLA/EF foram mantidos mergulhados em água em 

temperatura ambiente por um período de quinze dias, sendo diariamente retirados e 

submetidos à secagem manual do excesso de líquido. Os testes foram realizados em triplicata, 

de acordo com a norma ASTM D-570. Através da variação da massa entre a amostra seca 

(M1) e após imersão em água (M2), foi possível calcular a porcentagem de retenção de 

umidade do material, como indica a equação 3. 
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𝑾𝑨 (%) =
𝑴𝟐 −𝑴𝟏

𝑴𝟏
 × 𝟏𝟎𝟎    (Eq. 3) 

 

4.5.7 Ângulo de contato 

 

 Os valores de ângulo de contato foram determinados dispondo de uma câmera 

fotográfica com ajuste de foco e de uma fonte luminosa para projeção das imagens, segundo a 

norma ASTM D 7334-08. Analisaram-se os corpos de prova de PLA virgem, PLA/EP e 

PLA/EF, os quais foram posicionados a 3 mm de distância da ponta da agulha de uma seringa 

contendo água deionizada. Sobre cada amostra pingaram-se três gotas, que foram fotografadas 

3 s depois da aplicação e novamente após 3 min, a fim de avaliar a estabilidade do material. 

Realizaram-se dez ensaios para cada amostra, medindo-se o valor do ângulo a partir da 

subtração dos valores encontrados para os dois intervalos de tempo, com auxílio do software 

Surftens. 

 

4.5.8 Resistência ao impacto Izod 

 

 Os ensaios de resistência ao impacto foram executados em máquina de impacto Izod 

Ceast, modelo Impactor II, localizada no Laboratório de Materiais Poliméricos (LaPol) da 

Universidade Federal do Rio Grande do Sul. Avaliaram-se 5 corpos de prova injetados sem 

entalhe correspondentes a PLA virgem, PLA/EP e PLA/EF. Os testes foram realizados com 

pêndulo de 2,75 J sob temperatura ambiente, conforme determina a norma ASTM D256-10. 

 

4.5.9 Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR) 

 

 Os espectros foram adquiridos utilizando um sensor de refletância total atenuada 

(ATR) em espectrofotômetro FTIR PerkinElmer Spectrum, localizado no Instituto Federal do 

Rio Grande do Sul, na cidade de Farroupilha (RS). As leituras foram realizadas por 

transmitância na faixa de 4000 a 400 cm-1, analisando-se tanto a superfície dos filmes de PLA 

e PLA/EP (1%, 5% e 10%), quanto a amostra de Erva-mate em pó (EP). 
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5 RESULTADOS E DISCUSSÕES 

 

Este capítulo é dividido em duas etapas: a primeira delas trata da incorporação de 

resíduo de Erva-mate em matriz de PLA, discutindo acerca de sua capacidade de degradação e 

de suas propriedades térmicas, físicas e mecânicas. Na segunda etapa, é estudada a adição de 

extrato de Erva-mate na produção por casting de filmes flexíveis de PLA, analisando seus 

aspectos estruturais, principalmente no que se refere a grupos funcionais, e suas 

características colorimétricas. 

 

5.1 ETAPA 1: COMPÓSITOS DE PLA INJETADOS 

 

5.1.1 Degradação 

 

O estudo do desempenho de materiais compósitos exige uma avaliação eficiente 

quanto à resistência ao envelhecimento natural e à biodeterioração por micro-organismos, 

uma vez que a exposição dos mesmos ao ambiente natural é capaz de modificar tanto sua 

aparência quanto suas propriedades mecânicas. Ainda, a avaliação da compostabilidade é 

importante para o estudo da disposição dos resíduos poliméricos.  

A  partir da Figura 16 é possível comparar aspectos visuais do PLA puro e dos 

compósitos PLA/EF e PLA/EP em tempo zero e após a realização de ensaios de intemperismo 

e compostagem. Verifica-se que o polímero puro não passou por transformações visuais 

significativas após os ensaios, enquanto que os compósitos apresentaram descolorações e 

defeitos superficiais. 

A Figura 17 mostra a porcentagem de massa remanescente das amostras em função do 

tempo de ensaio a que foram submetidas. Com exceção do polímero puro, ambos os 

compósitos sofreram degradação gradual, principalmente as amostras que foram incorporadas 

com Erva-mate em folha (PLA/EF). Todos as formulações de compósitos mostraram maior 

perda de massa quando expostas a ensaio de compostagem. 
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Figura 16 - Comparação visual entre os corpos de prova: (a) PLA em tempo zero; (b) PLA após ensaio de 

intemperismo; (c) PLA após compostagem; (d) PLA/EF em tempo zero; (e) PLA/EF após intemperismo; (f) 

PLA/EF após compostagem; (g) PLA/EP em tempo zero; (h) PLA/EP após intemperismo; (i) PLA/EP após 

compostagem. 
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Figura 17 - Perda de massa em função do tempo de intemperismo (linha tracejada) e compostagem (linha 

contínua) para PLA puro e compósitos PLA/EP e PLA/EF. 

 

 

Durante o período de ensaio de intemperismo natural, as condições climáticas da 

cidade de Porto Alegre foram monitoradas, utilizando dados disponibilizados pelo Instituto 

Nacional de Meteorologia (INMET) (Figura 18). Nesse intervalo de tempo, observou-se alta 

umidade relativa diária, de em média 70%. Também verificou-se elevado índice de radiação 

ultravioleta, o qual alcançou valores de intensidade classificados como extremos em 

determinados dias do controle. Estes dados, aliados à quantidade de precipitação e à 

temperatura máxima diária, contribuem para a investigação da degradabilidade das amostras.  

De acordo com Azwa et al. (2013), compósitos de matriz polimérica têm grande 

tendência à absorção da umidade atmosférica, o que afeta a interface entre fibra e matriz, 

modificando suas propriedades físicas, mecânicas e térmicas. Isso se deve ao alto conteúdo 

hidrofílico das fibras lignocelulósicas, que absorvem água e acabam por desgastar a superfície 

do material por dilatação ou delaminação. Dessa forma, a aparência dos compósitos 

submetidos à umidade torna-se diferente da aparência dos compósitos secos em termos de 

vazios, porosidades, inchaços e microfissuras. Além disso, a lignina presente nas fibras 

também é capaz de absorver radiação UV, levando à mudança de coloração dos compósitos 

(BEG; PICKERING, 2008). 
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Figura 18 - Monitoramento da (a) umidade relativa média, precipitação e (b) temperatura máxima e radiação 

UV máxima na cidade de Porto Alegre durante os 30 dias de acompanhamento do ensaio de intemperismo 

natural. 

 

 

 

Embora o PLA seja um polímero biodegradável, é sabido que sua decomposição por 

compostagem é muito lenta. Entretanto, compostos vegetais são facilmente biodegradados por 

micro-organismos, como fungos e bactérias, quando enterrados no solo (OHKITA & LEE, 

2006). Nesse sentido, a incorporação de Erva-mate ao compósito pode ser responsável pelo 

aumento da taxa de degradação do material. Além disso, a adição de fibra vegetal pode 
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melhorar a mobilidade das cadeias poliméricas, o que facilita o processo de hidrólise. Isso 

conduz à formação de pequenos monômeros e oligômeros de cadeia curta que ficam 

disponíveis ao ataque de micro-organismos, resultando em uma maior taxa de decomposição 

(ARRIETA et al., 2018; JARAMILLO et al., 2016). A degradação hidrolítica do PLA produz 

ácido láctico, levando à diminuição do pH do solo compostado: de 6,0, no início do teste, para 

5,0 ao final do segundo mês de ensaio. 

As amostras reforçadas com Erva-mate em folha (EF), além de apresentarem a perda 

de massa mais evidente em ambos os ensaios de degradação biológica, também se mostraram 

mais quebradiças durante a compostagem (Figura 19). Segundo Ohkita e Lee (2006), essa 

maior capacidade de degradação pode estar relacionada a uma fraca adesão interfacial entre a 

matriz polimérica e o reforço, fator que aumentaria a área de contato superficial da fibra 

vegetal, consequentemente facilitando a sua decomposição durante exposição a micro-

organismos presentes no solo.  

 

Figura 19 - Rompimento das amostras de PLA/EF após ensaio de compostagem. 

 

 

 A Figura 20 traz uma comparação morfológica, por meio de microscopia eletrônica de 

varredura (MEV), entre o polímero e os compósitos em tempo zero e após ensaios de 

degradação biológica. Observa-se uma ligeira modificação do PLA puro quando exposto a 

intemperismo e compostagem (Figura 20-b e Figura 20- c, respectivamente), que passa a 

apresentar alguns fragmentos soltos e pontos de erosão superficial em comparação à 

superfície lisa em tempo zero (Figura 20-a).  

As duas formulações de compósitos possuem, inicialmente, superfície com 

rugosidades (Figura 20-d e Figura 20-g), porém desenvolvem rachaduras e vazios durante os 
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ensaios de degradação, atribuídos à decomposição da Erva-mate. A erosão superficial é mais 

crítica no compósito PLA/EF, com fendas de degradação nítidas após os períodos de ensaio 

(Figura 20-e e Figura 20-f). As rachaduras mais evidentes foram vistas no teste de 

compostagem, indicando que a degradação hidrolítica foi mais favorecida pela presença das 

fibras em um solo compostado, evidência que vai ao encontro da maior perda de massa 

encontrada para a amostra nesta condição (Figura 17). A morfologia do compósito PLA/EP 

mostra uma menor agressão aparente em comparação ao compósito PLA/EF (Figura 20-h e 

Figura 20-i), sugerindo que o encapsulamento do pó de Erva-mate na matriz polimérica foi 

melhor realizado, dificultando, assim, a permeabilidade de água e a degradação hidrolítica 

(SILVESTRIM, 2018). 

 

Figura 20 - Micrografias em MEV em tempo zero e após ensaios de  intemperismo e compostagem, para PLA 

puro e compósitos PLA/EF e PLA/EP. 
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As mudanças de coloração sofridas pelas amostras estão descritas na Tabela 5. Em 

relação ao tempo zero, nota-se que o ensaio de intemperismo provocou aumento intenso no 

parâmetro L* dos compósitos, o qual se refere à luminosidade (Figura 21-a). O fenômeno de 

branqueamento dos compósitos ocorre devido à foto-oxidação promovida pela radiação UV. 

De acordo com Azwa (2013), o oxigênio é utilizado antes que possa se difundir para o interior 

do material, fazendo com que a degradação se concentre próxima à superfície. Isto faz com 

que se formem gradientes de oxidação, que causam gradientes de densidade. Este efeito, 

combinado à quebra das cadeias poliméricas pela redução do peso molecular, faz com que 

rachaduras sejam iniciadas e propagadas. As fissuras superficiais acarretam a difusão da luz, 

causando o clareamento do material. Essa afirmação é corroborada pela análise morfológica 

do compósito PLA/EF, que apresenta maior valor de luminosidade e também maior número 

de defeitos superficiais após o ensaio de intemperismo. 

Os valores negativos do canal a* obtidos para o PLA puro em todas as situações 

indicam que essas amostras possuem uma maior tendência à coloração esverdeada. Nenhuma 

diferença significativa foi observada neste parâmetro após os testes realizados. Por outro lado, 

o parâmetro b*, que descreve o amarelamento dos materiais, tem expressivo aumento após a 

exposição ao intemperismo (Figura 21-b). Catto (2015) afirma que o fotoamarelamento é mais 

evidente nos compósitos, pois a perda da fração leve de lignina durante a degradação conduz 

à formação de grupos cromóforos, os quais aumentam a absorção de radiação ultravioleta. A 

tendência amarelada, portanto, é característica da formação de radicais hidroperóxidos (BEG 

& PICKERING, 2008).  

Houve diminuição no brilho (g) de todas as amostras após ensaio de intemperismo, 

associado, novamente, ao processo degradativo que ocorre devido à cisão das cadeias 

moleculares (BUTYLINA et al., 2012). Também é possível afirmar que as amostras 

submetidas à compostagem não apresentaram transformações drásticas de coloração em 

relação às amostras virgens, mas sim mudanças morfológicas. 
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Tabela 5 - Resultado da análise de luminosidade (L*), dois canais de cores (a* e b*) e brilho (g) para PLA, 

PLA/EF e PLA/EP em tempo zero e após ensaios de intemperismo e compostagem. 

Amostra L* a* b* g 

PLA (tempo zero) 63,67 ± 0,27 -1,13 ± 0,07 2,62 ± 0,14 24,21 ± 0,64 

PLA (intemperismo) 64,96 ± 0,14  -0,81 ± 0,21 5,06 ± 0,85 19,11 ± 0,69 

PLA (compostagem) 65,63 ± 0,78 -1,24 ± 0,67 2,10 ± 0,27 19,92 ± 0,14 

     
PLA/EF (tempo zero) 31,43 ± 0,35 3,77 ± 0,21 7,29 ± 0,34 9,09 ± 0,22 

PLA/EF (intemperismo) 54,14 ± 0,63 4,63 ± 0,78 14,17 ± 0,42 3,23 ± 0,31 

PLA/EF (compostagem) 34,84 ± 0,73 3,96 ± 0,42 9,18 ± 0,69 3,26 ± 0,20 

     
PLA/EP (tempo zero) 29,21 ± 0,46 2,86 ± 0,83 4,01 ± 0,85 9,02 ± 0,22 

PLA/EP (intemperismo) 50,47 ± 0,73 3,73 ± 0,12 11,11 ± 0,20 3,72 ± 0,08 

PLA/EP (compostagem) 37,03 ± 0,39 2,18 ± 0,64 5,29 ± 0,31 3,39 ± 0,87 

 

Figura 21 - (a) Parâmetro L* e (b) parâmetro b* obtidos para as amostras PLA, PLA/EF e PLA/EP em tempo 

zero e após ensaios de intemperismo e compostagem. 
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5.1.2 Propriedades térmicas 

 

Fibras vegetais dispersas em matrizes poliméricas são submetidas a calor intenso 

durante a fabricação do compósito, o que justifica a realização de um estudo térmico para 

determinar a influência de sua incorporação na estabilidade térmica do material (LUZ et al., 

2010). A decomposição térmica da Erva-mate acontece em seis etapas, indicadas na análise 

termogravimétrica apresentada na Figura 22. As temperaturas de decomposição dos extrativos 

foram extraídas em função da primeira derivada da curva de perda de massa (DTG). Dessa 

forma, é possível verificar que o pico mais acentuado da curva DTG ocorre em torno de 330 

ºC, o qual relaciona-se também à maior queda na curva TGA, correspondendo à perda de 

massa mais intensa do processo, de 32,6% (etapa 4). Em fibras vegetais, este evento refere-se 

à desintegração da celulose e é amplamente reportado em literatura, ocorrendo tipicamente em 

temperaturas entre 200 °C e 330 °C (ARRIETA et al., 2018).  

A primeira etapa da decomposição térmica, responsável pela eliminação de 7% em 

massa da amostra, ocorre em aproximadamente 80 °C e está relacionada à vaporização de 

umidade da fibra vegetal. Em seguida, observam-se duas pequenas ondulações mascaradas 

pelo pico de eliminação da celulose, correspondentes à degradação de pectinas e hemicelulose 

(ARRIETA et al., 2018): a primeira delas, em torno de 225 ºC, é relativa a frações menores 

dos compostos, enquanto que a decomposição completa acontece por volta de 275 ºC. 

Os dois picos que surgem em 460 ºC e 700 ºC (etapas 5 e 6), cuja queda é de difícil 

observação na curva da TGA, possivelmente correspondem à decomposição da lignina com 

diferentes massas molares, uma vez que esta ocorre em ampla faixa de temperaturas, entre 

100 °C e 900 °C (RAYÓN et al., 2015). Afora a degradação da celulose, de alta cinética, as 

demais etapas ocorrem lentamente, fato corroborado pela menor curvatura dos picos na DTG. 

O teor de resíduos que permanece ao final do processo, de aproximadamente 5%, geralmente 

é composto por anéis aromáticos, cujas cinzas são estáveis acima de 600 °C sob atmosfera de 

nitrogênio (GULLÓN et al, 2018; LUZ et al., 2010).  
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Figura 22 - Sobreposição das curvas de TGA (em laranja) e DTG (em azul) para a Erva-mate, identificando as 

principais etapas da decomposição térmica. 

 

 

Com a sobreposição das curvas de TGA dos compósitos, Erva-mate e PLA (Figura 23-

a), conclui-se que a incorporação de fibra vegetal acrescenta estágios referentes à eliminação 

de compostos orgânicos ao compósito, uma vez que a degradação do PLA homopolímero 

ocorre em apenas uma etapa, em torno de 355 °C. Verifica-se uma maior estabilidade térmica 

no polímero virgem, assim como uma menor quantidade de resíduos remanescentes ao final 

do processo, observação também levantada por Masirek et al. (2007) e Kowalczyk et al. 

(2011) em estudos utilizando fibras celulósicas como reforço em matriz de PLA.  

O perfil das curvas para ambos os compósitos é similar, sugerindo que, embora a 

adição de carga interfira sobre a estabilidade térmica da matriz, a granulometria da fibra não 

exerceu um papel considerável neste sentido. Em contraste ao PLA, é notável que os 

compósitos apresentam uma queda mais suave na curva de perda de massa a partir de 400 °C, 

evidenciando a existência de constituintes oriundos da Erva-mate em sua composição. Dentre 
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as quatro amostras, a Erva-mate é o primeiro material a sofrer degradação sob influência da 

temperatura, entretanto, sua decomposição é mais lenta, devido ao elevado teor de 

componentes lignocelulósicos (GULLÓN et al., 2018). 

A comparação via DTG entre compósitos e polímero virgem (Figura 23-b) mostra, 

novamente, um mesmo perfil de curva para ambos os compósitos, com quatro etapas 

detectáveis de decomposição térmica. O primeiro evento acontece em 172 °C e é relativo à 

eliminação de água e extrativos, da mesma forma como foi observado para a amostra de Erva-

mate. A temperatura de decomposição do polímero virgem está na mesma faixa de 

decomposição da celulose e representa uma intensa perda de massa, portanto, não é possível 

visualizar individualmente o pico da celulose na degradação dos compósitos. Entretanto, o 

deslocamento de temperaturas nesta etapa (de 355 °C para 327 °C) também é um indicativo 

da maior estabilidade térmica do PLA virgem em relação aos compósitos. 

Além da etapa referente à decomposição da lignina, também visível na amostra de 

Erva-mate a 460 °C, é possível observar o aparecimento de uma pequena banda em torno de 

356 °C no termograma de ambos os compósitos, em destaque na Figura 23-b. Analisando 

polifenóis puros, Ambrosi et al. (2014) associam este evento à degradação de ácido 

clorogênico, a qual foi mencionada em seu estudo como um pico suave a 214,1 °C, seguido 

de pico intenso a 361,6 °C. No termograma da Erva-mate, esta banda foi mascarada pela etapa 

de eliminação de celulose, porém, é um interessante indicativo da permanência de compostos 

antioxidantes na estrutura dos compósitos. As informações sobre o teor de constituintes 

liberados em cada etapa da decomposição térmica estão especificadas na Tabela 6. 

 

Tabela 6 - Características da decomposição térmica das amostras de PLA, PLA/EF e PLA/EP. 

Composição T10% (°C) %m1 %m2 %m3 %m4 %m5 %m6 %cinzas 

Erva-mate 213 7,0 8,1 13,6 32,6 11,0 22,9 4,8 

PLA 308 100,0 ND ND ND ND ND ND 

PLA/EF 291 2,1 75,0 7,6 14,4 ND ND 0,9 

PLA/EP 294 3,9 73,9 8,1 12,8 ND ND 1,3 

T10%: temperatura atingida em 10% de perda de massa.  

%m: teor de perda de massa em cada estágio da decomposição térmica. 

ND: não detectável. 
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Figura 23 - (a) Sobreposição das curvas de TGA para Erva-mate, PLA e compósitos, e (b) sobreposição das 

curvas de DTG para PLA e compósitos, com ênfase para as etapas pertinentes. 
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 A análise térmica realizada por calorimetria diferencial de varredura está representada 

na Figura 24 e mostra, tanto para compósitos quanto para o polímero virgem, picos de 

cristalização e de fusão, além de transição de segunda ordem definida. A curva térmica da 

Erva-mate apresenta banda endotérmica em ampla faixa de temperaturas a partir de 70 ºC, 

devido à diversidade de compostos presentes na fibra. Esta banda se refere à evaporação e 

eliminação de umidade e extrativos, melhores visualizados na análise via TGA/DTG. 

A pequena banda exotérmica junto ao pico endotérmico da fusão, aparente no 

termograma do polímero virgem e destacada em azul na Figura 24, se relaciona à fusão de 

pequenos cristalitos e indica que grande parte do polímero se encontra em estado amorfo, 

devido à rápida taxa de resfriamento aplicada (MULLER et al., 2016). As temperaturas nas 

quais ocorrem eventos característicos do material, assim como os valores de entalpia e teor de 

cristalinidade, encontram-se na Tabela 7. 

 Correa et al. (2003) reportam que a presença de fibra celulósica tende a deslocar a 

temperatura de cristalização da matriz termoplástica para valores mais elevados, enquanto que 

Arrieta et al. (2018) afirmam que a presença de partículas de Erva-mate é responsável por 

reduzir a temperatura de transição vítrea dos compósitos, além de acarretar uma ligeira 

diminuição em sua temperatura de fusão. Segundo Jaramillo et al. (2016), isso acontece 

porque os compostos polares (polifenóis) presentes na Erva-mate enfraquecem as ligações 

intermoleculares da cadeia polimérica, melhorando a sua mobilidade. 

Nota-se o aparecimento de um pequeno pico endotérmico durante a fusão da amostra 

PLA/EP, indicado em vermelho na Figura 24. Masirek et al. (2007) atribuem a ocorrência 

deste duplo pico de fusão à reorganização lamelar imposta ao compósito, provavelmente 

devido à formação de cristalitos menos estáveis no decorrer da cristalização a frio. Este 

fenômeno também pode estar associado à expressiva redução de cristalinidade sofrida pela 

amostra em comparação ao polímero virgem.  

A incorporação de Erva-mate interage com as cadeias poliméricas, dificultando o seu 

alinhamento e, consequentemente, a formação de cristais, ocasionando a diminuição no teor 

de cristalinidade dos compósitos e tendo relação com a redução da entalpia associada ao pico 

de fusão (MASIREK et al., 2007). Isto, juntamente à diminuição da temperatura de fusão, 

indica a existência de uma estrutura cristalina menos estável, exigindo menor energia para a 

fusão e levando a uma melhor qualidade para uso em fabricação de embalagens 

(JARAMILLO et al., 2016). A cristalinidade do compósito parece estar intrinsecamente 

relacionada à granulometria da fase dispersa, uma vez que a amostra incorporada com 
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partículas em pó apresentou severa redução na porcentagem cristalina. É importante salientar 

que ambas as análises térmicas confirmaram que o polímero e seus compósitos se mostram 

termicamente estáveis até temperaturas em torno de 160 °C. 

 

Figura 24 - Curvas térmicas obtidas via DSC para amostras de PLA, PLA/EF, PLA/EP e Erva-mate. 

 

 

Tabela 7 - Propriedades térmicas das amostras de PLA, PLA/EF e PLA/EP, analisadas via DSC. 

 Tg (°C) Tc (°C) ΔHc (J/g) Tf (°C) ΔHf (J/g) Xc (%) 

PLA 61,1 101,4 27,0 169,0 51,8 26,7 

PLA/EF 59,0 104,4 18,8 166,7 35,0 24,9 

PLA/EP 59,6 106,6 26,3 167,1 33,0 10,3 

 

 

5.1.3 Propriedades físicas 

 

 A Figura 25 mostra o efeito da incorporação de fibra vegetal na capacidade de 

absorção de água dos compósitos de matriz polimérica. Não foram observadas alterações 

consideráveis na retenção de umidade do polímero puro durante o tempo de condução do 



52 

 

ensaio, alcançando absorção inferior a 1% de sua massa inicial no fim do monitoramento. Por 

outro lado, a adição das fibras vegetais aumentou expressivamente a capacidade de absorção 

de umidade da matriz polimérica, principalmente para a amostra PLA/EF. Tawakkal et al. 

(2012) e Yew et al. (2005) reportaram resultados similares para matriz de poli(ácido láctico) 

reforçada com fibras celulósicas, evidenciando rápido ganho de massa durante os primeiros 

dez dias de controle. 

Conforme discutido anteriormente, a tendência à retenção de umidade está 

intrinsecamente relacionada à degradabilidade do material. Em fibras celulósicas, essa 

habilidade é produto, principalmente, da formação de ligações de hidrogênio entre os grupos 

hidroxila livres nas moléculas de celulose e nas moléculas de água. Além disso, a maior 

capacidade de absorção de água dos compósitos pode indicar dificuldades de adesão entre 

fibra e matriz, o que resulta em rachaduras e vazios entre PLA e reforço, ocasionando fácil 

penetração e armazenamento da umidade (DEMIR et al., 2006). Dessa forma, a água pode 

agir como um agente de hidrólise para a matriz polimérica, acelerando a deterioração dos 

compósitos (YEW et al., 2005) e justificando os resultados obtidos nos ensaios de 

degradabilidade, que mostraram maior erosão da amostra PLA/EF. 

 

Figura 25 - Efeito da incorporação de fibra vegetal na capacidade de absorção de água em compósitos de matriz 

polimérica. 
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 As medidas de ângulo de contato são usadas para caracterizar a molhabilidade da 

superfície e sua natureza, sendo dependentes da energia superficial do substrato. O 

acompanhamento atingiu valores máximos ao começo do teste (3 s) e diminuiu com o 

aumento o tempo (180 s) para todas as amostras avaliadas, como pode ser consultado na  

Tabela 8. A diferença entre os valores encontrados nos dois intervalos de tempo determina a 

cinética do ângulo de contato (AC).  

Em geral, cargas vegetais têm alta polaridade e apresentam ângulo de contato inferior 

a 90°, sendo classificadas como superfícies hidrofílicas (CATTO, 2015). Verificou-se que os 

compósitos apresentaram os mais baixos valores de AC e consequentemente maior 

molhabilidade, resultado também encontrado por Mattos et al. (2014) em estudo utilizando 

resíduo de Erva-mate em matriz de polipropileno (PP). 

 

Tabela 8 - Cinética do ângulo de contato das amostras de PLA, PLA/EF e PLA/EP, medido após 3 s e 180 s de 

contato. 

Amostra 
Tempo (s) 

∆AC (°) 
3 180 

PLA 84,1 78,1 6,0 

PLA/EF 73,4 71,3 2,1 

PLA/EP 73,1 67,9 5,2 

 

 

5.1.4 Propriedades mecânicas 

 

A adesão de fibras lignocelulósicas à matriz polimérica acarreta importantes 

modificações nas propriedades mecânicas do compósito. A Figura 26 representa graficamente 

a significativa diminuição na resistência ao impacto dos compósitos em comparação ao 

polímero puro, com ênfase para a amostra PLA/EF. Oksman et al. (2003) e Bax & Müssig 

(2008) correlacionam a redução dessa propriedade mecânica a uma adesão interfacial 

insuficiente entre matriz e reforço, a qual pode acarretar descolamento durante os testes 

mecânicos. 
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Figura 26 - Resistência ao impacto obtida para amostras de PLA, PLA/EF e PLA/EP. 

 

 

Analisando-se morfologicamente a superfície de fratura por meio de microscopia 

eletrônica de varredura, observa-se a ocorrência de esburacamentos na estrutura dos 

compósitos, ao contrário do que acontece no polímero puro (Figura 27-a e Figura 27-b). 

Juntamente às fibras (Figura 27-d), são visíveis pequenos vazios na superfície do compósito 

PLA/EF, os quais estão indicados na Figura 27-c e se devem à separação de pequenos 

pedaços da fibra em decorrência da fratura. Este comportamento também foi observado em 

ensaio de impacto por Masirek et al. (2007), que ainda citam a aparência de desfolhamento na 

matriz polimérica, relacionando-a à fratura frágil de regiões cristalizadas.  

Em oposição ao que ocorre na amostra PLA/EF, a presença das fibras não é 

discernível no compósito reforçado com Erva-mate em pó (PLA/EP), sugerindo uma melhor 

dispersão do reforço na matriz (Figura 27-e). Entretanto, a formação de cavidades ainda é 

notável, como destacado na Figura 27-f. Os vazios observados podem ser uma evidência de 

fraca adesão interfacial entre fibra e matriz (HANSEN et al. 2019), o que corrobora com a 

diminuição da resistência ao impacto obtida, embora seja esperado que a natureza hidrofílica 

do PLA permita uma boa interação entre as fases (BAX & MÜSSIG, 2008). 
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Figura 27 - Micrografias em MEV da superfície de fratura para PLA puro e compósitos PLA/EF e PLA/EP, 

utilizando magnificações de 200 X e 400 X. 

 

 

 

5.2 ETAPA 2: FILMES DE PLA PRODUZIDOS POR CASTING 

 

5.2.1 Identificação de compostos oriundos do extrato de Erva-mate 

 

A técnica de espectroscopia no infravermelho por refletância total atenuada (FTIR-

ATR) foi empregada a fim de avaliar os grupos funcionais presentes nas moléculas orgânicas, 

bem como para verificar a possível permanência de compostos antioxidantes nos filmes após 

a utilização de Erva-mate como extrato. 
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Verifica-se, pela sobreposição dos espectros de FTIR (Figura 28-a), que a adição de 

extrato de Erva-mate aos filmes de matriz polimérica é responsável pela diminuição da 

intensidade das bandas referentes ao PLA, proporcionalmente ao teor de extrato adicionado à 

composição. No espectro da Erva-mate, destaca-se intensa banda derivada do estiramento do 

grupo Hidroxila na faixa de 3300 cm-1, a qual é característica de compostos fenólicos. Em 

seguida tem-se, em 2925 cm-1, banda referente a ligações C-H (GULLÓN et al., 2018).  

Na faixa de 1625 cm-1 pode-se observar uma banda de grande intensidade referente a 

grupos funcionais da Carbonila (GULLÓN et al., 2018). As várias bandas existentes na faixa 

de 1500 a 1240 cm-1 possivelmente correspondem a compostos fenólicos, relacionados à 

atividade antioxidante da amostra (SIRIPATRAWAN & HARTE, 2010; LIANG et al., 2016), 

enquanto que o saliente pico em 1030 cm-1 pode se referir ao estiramento de aminas alifáticas 

(GULLÓN et al., 2018). 

No espectro do PLA puro, destaca-se o pico em 1750 cm-1, referente ao grupo 

funcional Carbonila. Ainda, se sobressaem os picos presentes na faixa de 1270 a 1070 cm-1, 

derivados da ligação C-O. De menor intensidade citam-se os picos duplos em 3000 e 2950 

cm-1, correspondentes à vibração do grupo -CH2, e a série de bandas presentes entre 1450 e 

1300 cm-1, que são indicativas da ligação C-H (EDITH et al., 2006). 

As únicas bandas acrescentadas ao espectro dos filmes de PLA/EP em comparação ao 

polímero puro foram as associadas às vibrações das ligações C-H, em 2921 e 2852 cm-1, as 

quais se replicam no mesmo comprimento de onda observado para a Erva-mate (Figura 28-b). 

Estas podem dizer respeito aos pigmentos fotossintéticos presentes nas fibras vegetais, que 

conferem a cor verde à Erva-mate (SCHMALKO et al., 2005; SCHMALKO, 2001). De fato, 

Militão (2013) menciona bandas de absorção da clorofila em 2927 e 2985 cm-1, de aspecto 

similar às reproduzidas nos filmes EP. 

Embora diversos autores reportem a permanência de compostos ligados à atividade 

antioxidante na confecção de filmes utilizando extrato de Erva-mate (ARRIETA et al., 2018; 

JARAMILLO et al., 2018) e a manutenção da atividade antioxidante após sucessivas 

extrações (COLPO et al., 2016), através da análise por FTIR-ATR não foram observadas 

evidências de sua transposição para os filmes produzidos neste estudo. A maioria dos 

compostos fenólicos, relacionados à bioatividade, são encontrados em bandas até 1700 cm-1 

(LIANG et al., 2016), as quais podem ter sido mascaradas pelos intensos picos relacionados 

ao polímero puro presentes nessa região do espectro. Nesse sentido, é recomendável que 

testes mais precisos sejam conduzidos em trabalhos futuros.  
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Entretanto, também não foram encontradas bandas que indicassem a presença de 

clorofórmio remanescente (NOGUCHI el al., 1994), considerando que este foi o solvente 

utilizado para a confecção dos filmes. Dessa forma, ainda que não confirmada a manutenção 

do potencial antioxidante nos filmes de PLA/EP, a ausência de clorofórmio no produto final 

contribui como um indicativo de segurança para a sua utilização em embalagens. 

  

Figura 28 - (a) Sobreposição dos espectros de FTIR obtidos para Erva-mate e filmes de PLA e PLA/EP e (b) 

ampliação da região do espectro influenciada pela adição de extrato de Erva-mate. 
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5.2.2 Aspectos colorimétricos 

 

 Uma vez que a coloração dos filmes pode influenciar na aceitabilidade do consumidor 

a embalagens plásticas, as mudanças colorimétricas associadas à incorporação de extrato de 

Erva-mate aos filmes de PLA foram estudadas. Ocorreram consideráveis transformações de 

acordo com o teor de extrato adicionado, as quais podem ser visualizadas na Figura 29 e estão 

descritas na Tabela 9. 

 

Figura 29 - Filmes poliméricos produzidos por casting: (a) PLA puro; (b) PLA/EP 1%; (c) PLA/EP 5% e (d) 

PLA/EP 10%. 

 

 

 

Tabela 9 - Resultado da análise de luminosidade (L*), dois canais de cores (a* e b*) e brilho (g) para filmes de 

PLA e PLA/EP. 

AMOSTRA L* a* b* g 

PLA 88,43 ± 0,39 -0,82 ± 0,22 0,09 ± 0,14 81,62 ± 0,34 

PLA/EP 1% 87,25 ± 0,35 -1,98 ± 0,20 3,87 ± 0,42 36,63 ± 0,78 

PLA/EP 5% 81,83 ± 0,27 -2,04 ± 0,12 14,48 ± 0,28 23,06 ± 0,64 

PLA/EP 10% 75,51 ± 0,46 -2,91 ± 0,64 23,81 ± 0,15 21,87 ± 0,42 
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A análise de luminosidade, correspondente ao parâmetro L*, mostra uma diminuição 

proporcional da transparência do material com o aumento do teor de extrato de Erva-mate. A 

diminuição do parâmetro a* sugere uma propensão ao esverdeamento, aspecto notável pela 

análise visual dos filmes. O canal b* apresenta aumento condizente com o aumento do teor de 

Erva-mate, indicando uma forte tendência ao amarelamento. O índice de brilho (g) se 

relaciona à morfologia alcançada durante a secagem do filme, correspondendo à rugosidade 

superficial do material. Este parâmetro apresentou drástica redução, acompanhando a 

proporção de Erva-mate adicionada. As mesmas tendências foram observadas em análises 

realizadas por Jaramillo et al. (2015) no desenvolvimento de biofilmes baseados em amido de 

mandioca contendo extrato de Erva-mate. As transformações colorimétricas sofridas podem 

estar relacionadas às bandas atribuídas à clorofila verificadas na espectroscopia por 

infravermelho, e estão representadas graficamente na Figura 30. 

 

Figura 30 – (a) Parâmetros L* e g; e (b) parâmetros a* e b* obtidos para os filmes de  PLA e PLA/EP. 
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6 CONCLUSÕES  

 

A apresentação das conclusões desse trabalho foi dividida em duas etapas, de forma a 

condizer com as duas fases de realização do estudo. São expostas, na Etapa 1, as conclusões 

referentes aos compósitos de PLA reforçados com resíduo de Erva-mate. Na Etapa 2, citam-se 

as conclusões obtidas através dos resultados analisados para os filmes de PLA contendo 

extrato de Erva-Mate. Com o desenvolvimento do estudo, foi possível afirmar que os resíduos 

de Erva-mate podem ser utilizados tanto na forma de compósitos, quanto na forma de filmes 

biodegradáveis. 

 

6.1 ETAPA 1 

 

 Foi possível o desenvolvimento de um compósito biodegradável de matriz de 

Poli(ácido láctico) reforçado com resíduo de Erva-mate na proporção 70/30, com duas 

diferentes granulometrias: partículas em pó (EP) e em folha (EF). 

 Ambos os compósitos apresentaram perda de massa superior ao polímero puro quando 

submetidos a ensaios de intemperismo e compostagem. Dentre estes, a compostagem 

foi o ensaio responsável por maior perda de massa em percentual. 

 A partir de análise por MEV, observou-se que a morfologia da matriz polimérica não 

sofreu transformações consideráveis após os ensaios de degradação, entretanto, os 

compósitos desenvolveram rachaduras e cavidades. 

 O ensaio de intemperismo provocou aumento intenso nos parâmetros de luminosidade 

dos compósitos, além de causar amarelamento e diminuição do brilho. 

 A análise térmica dos compósitos mostrou maior estabilidade térmica no polímero 

virgem. Por TGA/DTG, comprovou-se a existência de constituintes oriundos da Erva-

mate na composição dos compósitos.  

 Por DSC observou-se a diminuição do teor de cristalinidade dos compósitos em 

relação ao polímero puro, devido à interação da Erva-mate com as cadeias 

poliméricas. O compósito PLA/EP foi o que apresentou a mais severa redução do teor 

cristalino.   

 A adição de fibras vegetais aumentou consideravelmente a capacidade de absorção de 

umidade da matriz polimérica, corroborando os resultados encontrados nos ensaios de 

degradação. 
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 Tanto o polímero quanto os compósitos apresentam superfícies hidrofílicas e, 

consequentemente, boa molhabilidade. 

 Verificou-se que o compósito PLA/EF corresponde à formulação com maior 

capacidade de deterioração, apresentando maior perda de massa nos ensaios de 

degradação, bem como rachaduras mais evidentes em MEV e maior capacidade de 

retenção de umidade. 

 Obteve-se redução da resistência ao impacto nos compósitos, provavelmente 

relacionada a uma adesão interfacial insuficiente entre matriz e reforço. Por meio de 

MEV, verificou-se que a morfologia da superfície de fratura dos compósitos apresenta 

pequenos vazios, sendo mais um indicativo de fraca interação entre as fases. 

 

6.2 ETAPA 2 

 

 Por técnica de casting, foi possível a confecção de filmes poliméricos de matriz PLA 

contendo teores de 1%, 5% e 10% de extrato de Erva-mate em pó (EP). 

 A incorporação de extrato de Erva-mate aos filmes diminuiu a intensidade das bandas 

associadas ao PLA em análise por FTIR-ATR, acrescentando ao espectro do polímero 

bandas referentes às vibrações das ligações C-H. 

 Embora por FTIR-ATR sejam identificáveis as bandas referentes a compostos 

fenólicos no espectro da Erva-mate, tais picos não são detectáveis nas curvas dos 

filmes. 

 Não foram detectadas evidências da permanência da atividade antioxidante nos filmes 

poliméricos, embora a degradação térmica dos compósitos sugira a presença de pico 

associado à decomposição de compostos antioxidantes. 

 A não identificação de clorofórmio remanescente nos espectros dos filmes sugere que 

a confecção dos mesmos para a utilização em embalagens é segura neste aspecto. 

 A incorporação de Erva-mate aos filmes acarretou aumento do branqueamento e da 

tendência ao amarelamento e esverdeamento dos mesmos, além de provocar 

diminuição dos parâmetros de brilho.  
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7 SUGESTÕES PARA TRABALHOS FUTUROS 

 

 Caracterização da granulometria dos dois tipos de reforço utilizados para a produção 

dos compósitos. 

 Emprego de agente compatibilizante na fabricação dos compósitos, a fim de otimizar a 

adesão entre fibra e matriz e obter uma melhora de suas propriedades mecânicas. 

 Realização de estudo reológico sobre o índice de fluidez dos compósitos. 

 Avaliação da atividade antioxidante dos filmes poliméricos por meio de análise de 

óleo de soja em contato com as amostras. 

 Realização de ensaios de degradabilidade para os filmes poliméricos desenvolvidos. 
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