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RESUMO

O fabrico de novos suportes biodegradaveis (scaffolds) que orientam e estimulam a
regeneracdo de tecidos continua a ser uma questdo importante nas abordagens de
engenharia de tecidos. Sao necesséarios scaffolds que possuam biodegradabilidade
adequada, tamanho de poro, interconectividade, bioatividade e propriedades mecéanicas de
acordo com o tecido lesionado. O objetivo deste trabalho foi produzir matrizes de poli (4cido
lactico) (PLA) contendo nanoparticulas de pseudoboemita, produzida pelo processo sol-gel
e tratadas com octadecilamina, utilizando a técnica intercalagdo por fusdo, e avaliar suas
propriedades fisico-quimicas e mecénicas. Foram produzidos nanocompdsitos contendo 1, 3
e 5% de pseudoboemita tratada em um misturador fechado de alta rotacido, a seguir foram
moidos em um moinho de facas e, posteriormente, injetados. Os nanocompdsitos obtidos
foram caracterizados por difragéo de raios X (DRX), ensaios térmicos e mecéanicos. A adi¢cao
de pseudoboemita promoveu aumento no indice de fluidez, e provocou um decréscimo nas

propriedades mecénicas e térmicas do nanocomposto obtido.

Palavras-chave: Biopolimero. Poli(acido latico). Pseudoboemita. Nanocompdsitos

poliméricos. Scaffolds.

ABSTRACT

The manufacture of new biodegradable supports (scaffolds) that guide and stimulate tissue
regeneration continues to be an important issue in tissue engineering approaches. Scaffolds
are required that possess adequate biodegradability, pore size, interconnectivity, bioactivity
and mechanical properties according to the injured tissue. The objective of this work was to
produce poly (lactic acid) (PLA) matrices containing pseudoboemite nanopatrticles, produced
by the sol-gel process and treated with octadecylamine, using the fusion intercalation
technique and evaluating its physicochemical and mechanical properties. Nanocomposites
containing 1, 3 and 5% of treated pseudoboemite were produced in a closed high speed
mixer, then milled in a knife mill and then injected. The nanocomposites obtained were

characterized by X-ray diffraction (XRD), thermal and mechanical tests. The addition of
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pseudoboemite promoted an increase in the melt index, and caused a decrease in the
mechanical and thermal properties of the obtained nanocomposite.

Keywords: Biopolymer. Poly (lactic acid). Polymeric nanocomposites. Scaffolds.

1. INTRODUCAO

Material biocompativel pode ser definido como sendo qualquer substancia ou
combinacdo de substancias (que ndo sejam drogas), sintética ou natural, que possa ser
usada por um periodo de tempo, completa ou parcialmente como parte de um sistema que
trate, aumente ou substitua qualquer tecido, 6rgdo ou fungéo do corpo. Sdo materiais que
constituem partes de implantes, dispositivos extracorpdreos e descartaveis que sao
utilizados em medicina, cirurgia, odontologia e medicina veterinaria, em todos 0s aspectos

relacionados ao cuidado com a saude (DEE et al., 2002).

Esses materiais apresentam uma combinacéo de propriedades mecénicas, quimicas,

fisicas e biolégicas que torna viavel sua utilizagéo no corpo humano (OREFICE, 2005).

Um material biocompativel tem que ter a capacidade de apresentar uma resposta
adequada a uma situacéo especifica. Este material deve ser aceito pelos tecidos que estdo
proximos e também pelas demais partes do corpo, ndo devendo produzir irritagdo, infeccdes

ou alergia no organismo humano.

Inicialmente acreditava-se que um material era biocompativel se fosse totalmente
inerte ao corpo humano, ndo ocorrendo resposta alguma do meio biol6gico a sua presenca
mas, posteriormente. observou-se que a presenca de qualquer tipo de material sempre
ocasiona alguma resposta do organismo, podendo variar em funcéo do tipo de aplicagcéo e
das caracteristicas dos pacientes . Desta forma, a biocompatibilidade de um material &
definida a partir dos diferentes tipos de interacbes do organismo com o material,
principalmente levando-se em consideragdo sua interface como tecido ou meio circunvizinho
(OREFICE, 2005).

Os tipos de interacdo entre tecido-implante sdo fundamentalmente dependentes do
tipo de material e podem ser reunidos nos seguintes grupos: téxica, ndo-toxica (muitas
vezes chamada de bioinerte ou parcialmente inerte), bioativa e biodegradavel (PEREIRA,
VASCONCELOS; OREFICE L., 1999).

Entre os materiais bioativos e biodegradeveis destacam-se 0s polimeros
biodegradaveis que podem ser definidos os que constituem uma familia de plasticos que se
degradam em dioxido de carbono, &gua e biomassa, como resultado da acdo de

microrganismos vivos ou enzimas.
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Como exemplo, de polimeros biodegradaveis tem-se o poli(acido latico) PLA, o
poli(acido glicdlico) (PGA), a policaprolactama (PCL), o poli(tereftalato-co-adipato de
butileno) (PBAT), poli(hidroxialcanoatos) (PHAs), poli(B-hidroxibutirato) (PHB), entre outros
(FRANCHETTI; MARCONATTO, 2006).

O poli(acido lactico) (PLA) € um polimero de grande interesse tecnoldgico devido as
suas aplicagcdes no campo ambiental, como plastico biodegradavel, e na area biomédica,
como material biocompativel (CHEN, 2003).

A capacidade do PLA ser processado em equipamentos convencionais de
embalagens aliados & combinagdo de suas propriedades desejaveis, como alta claridade,
rigidez e capacidade de impressao esta proporcionando uma nova oportunidade aos setores
gue utilizam termoplasticos, que tém a oportunidade de utilizar os polimeros de forma mais
responsavel, por meio da aplicagdo de um material biodegradavel que ndo traz impacto ao
meio ambiente (PONCE; BUENO; LUGAO, 2009).

O PLA pode ser extrudado ou moldado, podendo ser também orientado biaxialmente.
Todos os processos utilizados para termoplasticos podem ser utilizados para o PLA,
variando-se alguns parametros, pois devido a sua estrutura quimica, ele absorve facilmente
a umidade, além de apresentar um baixo poder calorifico apresentando um aumento de
temperatura muito rapido durante o seu processamento. Portanto, seu processamento exige
cuidados sendo, na maioria das vezes, necessario uma secagem adequada para evitar a

degradacdo do mesmo durante o processo.

O poli(acido latico) € obtido a partir da polimerizagdo do monémero, &cido latico. Esta
reacdo origina a formagdo de polimeros semicristalinos, sendo o grau de cristalinidade
altamente dependente da massa molecular e dos parametros de processamento e de

transformagao do mesmo em biodegradavel.

Contudo, sua fragilidade e elevado custo, limitam suas aplicacbes e abrem espaco
para pesquisas com o0 propésito de melhorar suas propriedades. Pode-se destacar a
incorporacdo de nanoparticulas (formagdo de nanocompoésito), como estratégia para

melhorar as propriedades deste polimero mantendo as principais caracteristicas do material.

O é&cido latico forma o PLA atravées da reacdo de policondensacdo. A
policondensacdo € uma reagdo de equilibrio e a dificuldade de remover a 4gua formada
durante a reagdo pode limitar a massa molar alcangada devido a hidrélise das ligacdes
ésteres. A solucdo para este problema € o uso do acido latico dimmer ciclica como
precursor (PORTER, 2006).

O principal objetivo da engenharia de tecidos é a regeneracdo ou substituicdo de

tecidos ou 6rgaos danificados por doencas, les6es ou anomalias congénitas. Atualmente, os
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reparos de engenharia de tecidos danificam tecidos e 6rgdos com estruturas artificiais de
suporte (sacaffolds). Estas estruturas sao utilizadas para fixacdo e crescimento subsequente
de células apropriadas. Durante o crescimento celular ocorre biodegradacdo gradual da
estrutura de suporte e o produto final € um novo tecido com a forma e propriedades
desejadas.

Ultimamente os pesquisadores estdo trabalhando para desenvolver estruturas de
suporte (scalffolds) visando obter uma fabricagdo automatica rapida, precisa e barata
dessas estruturas. Entre as técnicas mais promissoras destaca-se a prototipagem rapida
devido ao seu alto nivel de precisdo e controle. No entanto, esta técnica precisa resolver
varios problemas antes que seja facilmente usada para fabricagdo destas estruturas, como

as propriedades adequadas do material a ser utilizado na obtencéo da estrutura.

O objetivo deste trabalho foi estudar as propriedades termomecanicas do poli(acido
latico) (PLA) contendo nanoparticulas de pseudoboemita obtidas pelo processo sol-gel

visando a sua utilizagao para obtengao de “scaffolds”.

2. REFERENCIAL TEORICO

O termo “scaffold”, significa um suporte ou um andaime adequado para tecidos ou
componentes biologicos, alojando células, fatores de crescimento, proteinas e outros
componentes que participam da regeneragdo de um tecido humano lesionado. Os
“scaffolds” fazem parte dos novos biomateriais da medicina moderna, e devem ser
fabricados a partir de materiais inertes ou de funcionais, que também participam da
regeneracdo. Podem ser construidos em varios formatos, dimensfes, e com propriedades

diferentes.

Dependendo da aplicacdo do scaffold ele devera ser formado por fibras muito finas
com dimensfBes nanométricas, ou de esponjas com micro-poros, fornecendo assim uma
grande superficie para adesdo dessas células. Podem também serem filmes densos ou
micro-esferas que proporcionam o aprisionamento e liberacdo gradual de fatores de

crescimento e proteinas, bem como nano e microparticulas .

Os materiais usados sdo em geral polimeros naturais ou sintéticos, aos quais sé&o
adicionados ou ndo outros compostos, como antibidticos e vitaminas que protegem e/ou
auxiliam na regeneracdo. Alguns desses materiais podem ser absorvidos pelo corpo, nédo
necessitando de remocao (CHAUDHURY, 2014) .
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Numerosos polimeros biodegradaveis, como o polilaticodcido acético (PLA), acido
poliglicdlico (PGA) e quitosana podem ser usados para fabricar scaffolds em aplicacdes de
engenharia de tecidos (GREMARE et al, 2017)

O acido latico forma o PLA através da reacdo de policondensacdo. A
policondensacdo € uma reacdo de equilibrio e a dificuldade de remover a 4gua formada
durante a reacdo pode limitar a massa molar alcancada devido a hidrélise das ligacdes
ésteres. A solucado para este problema é o uso do acido latico dimmer ciclica como
precursor (PORTER, 2006).

O Esquema 1 apresenta a reacdo de polimerizacdo do PLA.

o ? CHs O CHs
— HO O
O
\’H\Cm O CH; |, O

O
Esquema 1: Reacéo de polimerizagdo do PLA (QUEIROZ, 2000).

O PLA apresenta em torno de 37% de cristalinidade, temperatura de transicao vitrea
(Tg) em torno de 60-65°C, temperatura de fusdo (Tm) entre 173 a 178°C e um médulo de

elasticidade entre 2,7 a 16 GPa.

O poli(L-acido lactico) (PLLA) derivado do &cido lactico possui alta resisténcia,
comportamento termoplastico, biocompatibilidade, sensibilidade a agua, visto que se
degradam lentamente comparado com outros polimeros sollveis que incham na agua
(NAGEM FILHO et al, ; 2007).

O PLA é um polimero semi-cristalino, com temperatura de transi¢éo vitrea de 57°C e
ponto de fusdo de 174 — 184°C, o grupo metil do PLA faz com que ele seja hidrofébico e

mais resistente a hidrolise.

O interesse e desenvolvimento da nanotecnologia, nas ultimas décadas, levaram a
um crescimento na area de nanocompoésitos devido as propriedades especiais apresentadas
por estes materiais. Os nanocompdésitos além de poderem apresentar propriedades
equivalentes a dos compositos tradicionais podem também exibir propriedades oépticas,
elétricas e magnéticas Unicas, representando um grande passo na otimizacdo dos materiais,
uma vez que estendem as potencialidades dos seus componentes individuais, combinando-
os de forma a obter, produtos com propriedades de engenharia mais avancadas
(ALEXANDRE; DUBOIS, 2000).


http://translate.googleusercontent.com/translate_c?hl=pt-BR&langpair=en|pt&u=http://en.wikipedia.org/wiki/File:Polylactide_synthesis_v.1.png&rurl=translate.google.com.br&usg=ALkJrhidGZsyrJsYp-fUePLfU36h_-XxzA
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Os nanocompdsitos de materiais poliméricos mais conhecidos sdo os obtidos com
silicatos e outras cargas ceramicas e tém se tornado uma area importante de pesquisa de

compasitos poliméricos.

Em geral, os materiais inorganicos ndo apresentam uma boa interacdo com
polimeros orgénicos, o que é desejavel para obter um bom estado de disperséo no sistema
e otimizagdo de desempenho. Em funcdo da caracteristica dos sistemas poliméricos
organicos/materiais inorgénicos tém-se buscado uma solucdo para este problema por meio
de tratamentos prévios da superficie do material inorganico com modificadores organicos
(ESTEVES; TIMMONS; TRINDADE, 2004; RAY; OKAMOTO, 2003).

Uma das vantagens dos nanocompodsitos poliméricos em relacdo aos compositos
convencionais é que 0s nanocompositos podem apresentar propriedades mecanicas e
térmicas similares ou superiores aos compésitos convencionais mesmo utilizando uma
pequena quantidade do composto inorganico. O desempenho do nanocompdésito depende
dos métodos de dispersdo do material inorganico na matriz polimérica (ESTEVES;
TIMMONS; TRINDADE, 2004).

Entre as caracteristicas necessarias aos materiais inorganicos utilizados como
reforco estdo a alta razdo de aspecto e a possibilidade de intercalagdo/esfoliacdo das
camadas do material na matriz polimérica, levando a producdo de uma matriz polimérica
com um grande numero de particulas finamente dispersas (aproximadamente 1um) na

matriz polimérica.

Os nanocompdsitos, com o teor de refor¢co na ordem de 2 a 10%, podem apresentar
significantes melhorias nas propriedades em relacéo as propriedades dos polimeros virgens.

As melhorias incluem:
. Propriedades mecénicas, tais como, tracdo, médulo, resisténcia a fratura;
. Propriedades de barreira, tais como a permeabilidade e resisténcia a solventes;
. Propriedades opticas;
. Condutividade ibnica.

Esta vantagem de adicdo de menor teor de reforco apresenta implicagcbes
significantes, pois niveis mais baixos de reforgcos contribuem para producdo de
componentes mais leves que € um fator desejavel em muitas aplicacdes, especialmente
onde a leveza é importante e em aplicacdes onde s&o toleradas pequenas perdas nas
propriedades das matrizes, como por exemplo, ductilidade e resisténcia ao impacto
(ZHONG; ZHU; WANG, 2004).
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A pseudoboemita (AIOOH.xH20) é um oxi-hidréxido de aluminio sendo um precursor
da alumina. Sua producéo pode ser feita, pelo processo sol-gel, utilizando cloreto ou nitrato
de aluminio, por exemplo. A obtencédo de pseudoboemita via processo sol-gel permite que
sejam obtidos materiais com maior homogeneidade nas dimensdes dos poros e de alta area
especifica (MUNHOZ Jr, MIRANDA, UEHARA; 2006).

O grupo de Engenharia de Materiais da UPM tem desenvolvido pesquisas com
pseudoboemitas visando a utilizacdo na liberacdo controlada de farmacos e producéo de
nanocompasitos (MUNHOZ et al, 2006, MIRANDA et al, 2014; PERES et al, 2014).

Estudos sobre o envelhecimento das pseudoboemitas mostram uma alteracdo na

area de superficie especifica das pseudoboemitas obtidas (MUNHOZ et al, 2012).

Souza (2013) estudou a toxicidade aguda da pseudoboemita e sua possivel
utilizacdo como excipiente para liberagdo controlada de farmacos, sendo que os resultados
demonstraram que a pseudoboemita tem baixa toxicidade em altas doses em curto prazo e

se enquadra na categoria de atéxico.

O objetivo central deste projeto € o de obter e caracterizar nanocompadsitos de
poli(acido lactico) incorporando nanoparticulas de pseudoboemita obtidas pelo processo

sol-gel, visando sua aplicagdo em préteses bioabsorviveis.

3. METODOLOGIA

Sintese, envelhecimento e posterior tratamento com octadecilamina da

pseudoboemita

A pseudoboemita foi obtida a partir de uma solugédo aquosa de nitrato de aluminio
(AI(NO3)3.9H,0, e solugdo aquosa de hidroxido de amonio (NH4OH) e alcool polivinilico
(PVAL) (MACEDO et al, 2006).

A solugéo de (AI(NO3)3.9H,O em PVAL foi produzida por meio da mistura de duas
solu¢des: uma de (AI(NO3)3.9H,O em agua na propor¢céo de 412,59 de (Al(NO3)3.9H.0 e
500g de 4gua e outra de PVAL em 4gua na proporcao de 21,7g de PVAL em 250g de agua.
Para a obtencdo de ambas as misturas foi utilizado um agitador magnético para completa

homogeneizacdo dos componentes (cerca de 30minutos).

Apoés a solubilizacdo do PVAL, foi adicionada a solugdo aquosa de nitrato de
aluminio. O precursor, obtido pela mistura foi utilizado na obtencdo de pseudoboemita,
gotejando a solugéo precursora em uma solugéo de hidréxido de amonio (NH4sOH) em agua
(28pp%),
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Previamente a solu¢do de NH4OH foi mantida em um banho termostatico resfriado a
-9°C. A precipitacdo a baixa temperatura facilita na etapa posterior de filtracdo e lavagem do
produto obtido. Apés a completa adicdo do nitrato de aluminio no hidroxido de aménio foi
medido o pH da solucdo, apresentando um pH &cido igual a 5, tendo entéo sido adicionado
hidréoxido de amoénio para a adequacao de um pH alcalino, medindo-o novamente até a
solugéo apresentar um pH igual a 9,0.

O envelhecimento da pseudoboemita trata-se de um procedimento para que ocorra a
formacdo de cristais fibrilares e mais adequados a formacdo do nanocomposto. Ele foi
realizado em um baldo volumétrico contendo a pseudoboemita em solucéo e o conjunto foi
mantido em uma manta para aquecimento, adequado a uma temperatura de 80°C, durante
um periodo de 7 (sete) dias, monitorando diariamente quanto a temperatura e o pH da
solucéo, sendo que, toda vez que o pH da solucdo tornava-se acido, foi adicionado hidroxido
de amonio para estabilizagdo de um pH alcalino (9,0). Apés o periodo de uma semana, a
solucéo foi retirada da manta de aquecimento e mantida a temperatura ambiente e passou
por um processo de filtracdo, em um funil de bunchner, lavada com &agua destilada e
deixada secar em estufa, durante 3 (trés) dias a uma temperatura de 70°C. A
pseudoboemita envelhecida ap0s secagem, foi caracterizada por Difracdo de Raio-X e
microscopia eletrénica de varredura (MEV).

O tratamento da pseudoboemita foi realizado em solug¢do aquosa de octadecilamina.
Cada 100g de nanoparticulas foi tratada com uma solucdo obtida com 66,67g de
octadecilamina, 1,5L de etanol e 3L de agua destilada, a uma temperatura de
80°C.mantendo-se uma agitacdo constante durante 90 minutos. Posteriormente a

pseudoboemita tratada foi filtrada e a seguir liofilizada.

Preparacdo dos nanocompdsitos

Os nanocompositos forao obtidos por intercalacdo por fusdo e a incorporacdo da
pseudoboemita tratada a matriz polimérica foi realizada em um misturador fechado MIX, TH
equipamentos. Posteriormente os nanocompositos obtidos fordo moidos em um moinho de
facas SEIBT e processados por injecdo, em uma injetora ROMI, PRIMAX 65 R, para obter-
se os diferentes corpos de prova de acordo com as respectivas normas. Foram obtidos

nanocompasitos contendo 1, 3 e 5% de pseudoboemita tratada.

Caracterizacdo dos nanocompositos e da pseudoboemita obtida

As amostras serdo caracterizadas por meio de ensaios reométricos (indice de
fluidez), ensaios mecénicos (de tracdo, flexdo, compressdo, impacto e dureza) e

morfolégicos por microscopia eletrdnica de varredura (MEV).
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o indice de fluidez (MFI): Os ensaios de indice de fluidez foram realizados de acordo
com a norma ASTM D 1238.

o Tracao: A resisténcia a tracdo das amostras foi determinada de acordo com a norma
ASTM D-638-94;

o Flex&o: A resisténcia a flexdo das amostras foi determinada de acordo com a norma
ASTM 790-94;
o Compressao: A resisténcia & compressao das amostras foi determinada de acordo

com a norma ASTM D 1621;

o Impacto: A resisténcia ao impacto das amostras foi determinada de acordo com a
norma ASTM D256-93a;

o Dureza: A dureza das amostras foi obtida por meio de durébmetro Shore A , de
acordo com a norma ASTM D 2240;

o Temperatura de deflexdo ao calor — HDT : A HDT foi determinada de acordo com a
norma ASTM D 648-96;

o Temperatura de amolecimento Vicat: Foi determinada pela ASTM D1525;

o Microscopia Eletronica de Varredura (MEV): A morfologia das amostras foi
observada por meio de microscopia eletrbnica de varredura. Neste ensaio sdo avaliadas as

propriedades de adesé&o carga/matriz no nanocompdsito estudado;

o Analises Térmica: A andlise termogravimétirca (TG) e a calorimetria diferencial de
varredura (DSC) foram obtidas em um equipamento Netzsch-STA409C; aquecendo a
amostra da temperatura ambiente até heating 1300°C, com razdo de aquecimento de 10

°C/min min, e vazéo de nitrogénio de 50cm?®min.

4. RESULTADOS E DISCUSSAO
4.1 Caracterizacdo da pseudoboemita

Difracdo de raios X: Os Difratogramas 1 e 2 apresentam o DRX obtidos da

pseudoboemita sintetizada antes e apds o tratamento com octadecilamina.
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Difratograma 1: DRX obtido para a pseudoboemita sintetizada.
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Os resultados da difragdo de raios-X mostraram o difratograma tipico da
pseudoboemita com picos nao intensos como, por exemplo, os picos observados para 20
=13° (020) e 28° (021).

Difratograma 2: DRX obtido para a pseudoboemita sintetizada tratada com octadecilamina.
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No Difratograma 2 pode-se observar que além dos picos caracteristicos da
pseudoboemita também os picos caracteristicos da octadecilamina, como o pico de elevada
intensidade intensidade 20 =18° e em 19°. Destacam-se também os picos 20 =35° e em
36°.

MEV: As Micrografias 1 e 2 apresentam as morfologias da pseudoboemita pura e da

pseudoboemita tratada, respectivamente.
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DSC e TG: A curva tipica do DSC para pseudoboemita (Quadro 1-A) mostra um pico
endotérmico proximo da temperatura de 100°C, devido a vaporizacdo da &gua. A
transformagéo de pseudoboemita em y-alumina e a decomposicao de PVAL na mesma faixa
de temperatura da andlise de DSC mostram um pico complexo na faixa de 200-400°C. A
andlise de TG (Quadro 1-B) mostra a perda de massa correspondente a esses fendbmenos.
Na andlise de DSC a cerca de 1200°C observa-se um pico atribuido a transformacéo da
ultima fase metaestavel da alumina em a-alumina.



XV Jornada de Iniciacdo Cientifica e IX Mostra de Iniciagcdo Tecnoldgica - 2019

Quadro 2: A) DSC obtido para a pseudoboemita. B) TG obtido para a pseudoboemita.
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4.2 Caracterizagao dos nanocompoésitos

Andlise visual: O Quadro 1 apresenta as fotografias dos compdsitos obtidos.

Quadro 1: Compdsitos obtidos: A) PLA puro; B) PLA/1%PBT; C) PLA/3%PBT; D) PLA/5%PBT.
= 2T — GRS

Como pode ser observado no Quadro 1 foram obtidos nanocompdsitos com boa
gualidade superficial. Pode-se observar também que h&d uma mudanca da coloragdo do

nanocomposto obtido, com o aumento da concentracdo da pseudoboemita, sendo que esta
coloracéo é uniforme.
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indice de Fluidez:A Tabela 1 e o Gréfico 1 apresentam os resultados para 0s

ensaios de indice de fluidez dos nanocompadsitos obtidos.

Gréfico 1: indice de fluidez dos nanocompésitos obtidos.

Tabela 1: indice de fluidez dos o 70 - 595 63,6
compdsitos obtidos. £ 60 515 '
= n E ’
Indice de S 5o -
Compdsito Fluidez d
(9/10min) 240
Compésito 1 — C1 3 39
(PLA100%) 51,5+2,38 T »
Compésito 2 — C2 = 7
(PLA/ 1% pBT) | °9°%1.92 $ 10 -
Composito 3 — C3 g |
(PLA/ 3% PBT) 63,621,24 £ 0 : : : ‘
Compésito 4 — C4 £ PLA puro PLAcom PLAcom PLAcom
(PLA/ 5% PBT) ) 1% de PB 3% de PB 5% de PB
tratada  tratada  tratada

Por meio dos resultados obtidos observou-se que a adicdo de pseudoboemita tratada
(PBT) a matriz de PLA nas concentra¢gfes estudadas provoca um decréscimo no indice de
fluidez da matriz de PLA. Provavelmente, a adicdo de pseudoboemita provoque um
cizalhamento nas moléculas da matriz, diminuindo sua massa molar. Observa-se também,
gue o efeito do cisalhamento aumenta com o aumento da concentracdo de pseudoboemita
tratada. Nas condi¢cdes estudadas, o indice de fluidez ndo pode ser aferido para os

nanocompa@sitos contendo 5% de PBT.

Provavelmente a adicdo de pseudoboemita tratada provaca um cisalhamento nas
moléculas da matriz de PLA. A degradacdo da matriz de PLA pode ter sido mais acentuada

em funcdo do grau de umidade presente durante o processamento.

Resisténcia a Tracdo: A Tabela 2 e os Graficos 2 e 3 apresentam os resultados

para 0s ensaios de resisténcia a tracao dos nanocompdsitos obtidos.

Tabela 2: Resultados para os ensaios de Grafico 2: Resisténcia a tragdo dos nanocompdsitos

resisténcia a tragdo dos nanocompdsitos obtidos.
obtidos. 60.00
Resisténcia | Alongamento © ! 49,80
Nanocompésito atracdo na na ruptura ° 50,00 42,98
0, AT —~
V(U’\;Jgﬂ;?l (%) S 5 40,00 35,58
a S
e % 30,00
Composito 1 - C1 o =
(PLA100%) 49,8+2,38 13+0,54 S g- 20,00
i £ 2 10,00
Composito 2 — C2 8 =Y
(PLA/ 1% PBT) 42,98+1,92 12,83+0,43 £ 0,00
Composito 3 - C3 PLA PLA comPLA comPLA com
35,58%1,24 10,24+1,20
(PLA/ 3% PBT) puro 1%de 3%de 5%de
Compésito 4 — C4 PB PB PB
(PLA/ 5% FB) 14,69+2,98 3,42+0,31 tratada tratada tratada
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Gréfico 3: Alongamento na ruptura sob tracdo dos nanocompdésitos obtidos.
14,00 - 13,00 12,83

12,00 - 10,24

10,00 -
8,00 -
6,00 |
4,00 - 3,42
2,00 |
0,00 -

Alongamento na ruptura (%)

PLA puro PLAcom 1% de PLA com3%de PLAcom 5% de
PB tratada PB tratada PB tratada

Por meio dos resultados obtidos observou-se que:

- Quanto maior a concentragcdo de pseudoboemita tratada no nanocomposto

PLA/PBT menor a resisténcia a tracdo e menor € o alongamento na ruptura sob tracao;

- Comparando os valores de resisténcia a tracdo dos compoésitos de PLA/PBT
observa-se que nos compoésitos PLA/1%PBT houve um decréscimo da ordem de 13,69% da
tensdo em relacdo ao nanocomposto de PLA puro. JA no nanocompésito PLA/3%FB o
decréscimo foi da ordem de 28,55% em relagdo ao nanocompadsito PLA puro e no compagsito
PLA/5%PBT este decréscimo foi de 70,50% em relagdo ao nanocompoésito de PLA puro,

indicando que a adi¢cdo da pseudoboemita provoca um cisalhamento nas moléculas da
matriz de PLA.

- Comparando os valores de alongamento maximo sob tracdo dos compositos de
PLA contendo pseudoboemita observa-se que no nanocomposito PLA/1%FB o decréscimo
no alongamento foi de 1,31%, no nanocompoésito PLA/3%FB o decréscimo no alongamento
foi de 21,23% e no nanocompdsito PLA/5%FB o decréscimo no alongamento foi de 73,69%,
indicando que a presenca da pseudoboemita provoca uma degradacdoo da matriz
polimérica de PLA. Este efeito aumenta com o aumento da concentragdoo de
pseudoboemita.

A degradacéo do PLA pode ter sido mais acentuada em funcéo do grau de umidade

presente durante o processamento.

Dureza: A Tabela 3 e o Grafico 4 apresentam o0s resultados para os ensaios de
dureza dos compésitos obtidos.
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Grafico 4: Dureza dos nanocompoésitos obtidos.

Tabela 3: Dureza dos compositos obtidos. 95.00 o100 92.20
: 90.40 29.60

Dureza
Shore A

Compdsito 1 — C1 (PLA100%) | 91,94+3,32
Composito 2 — C2(PLA/1%PBT) | 90,40+1,91
Comp6sito 3 — C3(PLA/3%PBT) | 92,20+1,02
Comp6sito 4 — C4(PLA/5%PBT) | 89,60+0,86 75.00

Nanocompdsito 50.00

]
u
=]
[=]

-]
o
=]
[=]

Dureza Shore D

70.00
PLA puro PLAcom 1% de PLAcom 3%de PLAcom5%de
PB tratada PB tratada PB tratada

Por meio dos resultados obtidos observa-se que:

- A adicdo de pseudoboemita provoca um decréscimo na dureza dos
nanocompa@sitos obtidos, exceto para a composicdo contendo 3% de PBT, em que
praticamente a dureza nao foi alterada (aumento de 0,28%).

- Comparando os valores de dureza dos nanocompositos de PLA/PBT observa-se
gue no nanocomposito PLA/1%PBT houve um decréscimo da ordem de 1,68% em relacao
ao nanocomposto de PLA puro. Ja no nanocompdsito PLA/5%PBT o decréscimo foi da
ordem de 2,65% em relacado ao nanocompdésito PLA puro.

Os resultados indicam que a adicdo de pseudoboemita a matriz de PLA provoca um

decréscimo na massa molar.

Temperatura de Distor¢do Térmica e Ponto de Amolecimento Vicat: A Tabela 4
e o Grafico 5 e apresentam os resultados para 0s ensaios de temperatura de amolecimento
Vicat dos compostos obtidos.

Por meio dos resultados obtidos pode-se observar que:

- A adicdo de pseudoboemita tratada & matriz de PLA, nas concentragfes estudadas,
provoca um decréscimo na temperatura de distorcédo térmica (HDT) e na temperatura de
amolecimento Vicat. Provavelmente, o decréscimo é devido ao cisalhamento provocado pela
adicdo da nanocarga a matriz;

- Os decréscimos na HDT foram de 1,47% para os hanonocompostos contendo 1%
de PBT, 4,23% para 0s nanonocompostos contendo 3% de PBT e de 6,98% para os
nanonocompostos contendo 5% de PBT;

- Os decréscimos na temperatura de amolecimento Vicat foram de 3,09% para os
nanonocompostos contendo 1% de PBT, 9,41% para 0s nanonocompostos contendo 3% de

PBT e de 14,41% para os hanonocompostos contendo 5% de PBT.
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Os resultados indicam que a adicdo de pseudoboemita a matriz de PLA provoca um

decréscimo na massa molar. A degradacdo da matriz de PLA pode ter sido mais acentuada

em fungdo do grau de umidade presente durante o processamento.

Tabela 4:Temperatura de amolecimento Vicat dos nanocompdsitos obtidos.

Compoésito Tempera}tura de Distoorgﬁo Temperaturg de almolecimento
Térmica (HDT) - (°C) Vicat (°C)
Compésito 1 — C1 (PLA100%) 54,4+ 0,2 68,0+£1,7
Compésito 2 — C2 (PLA/ 1% PBT) 53,6+0,2 65,9+0,5
Compésito 3 — C3 (PLA/ 3% PBT) 52,1+0,3 61,6+2,2
Composito 4 — C4 (PLA/ 5% PBT) 50,6+0,3 58,2+0,8

Gréfico 5 — Temperatura de distor¢éo térmica HDT e Temperatura de amolecimento Vicat dos

compositos obtidos.
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Resisténcia ao Impacto

ensaios de impacto.

: A Tabela 5 e o Gréfico 6 apresentam os resultados para 0s

Gréfico 6: Resisténcia ao impacto dos

Tabela 5: Resisténcia ao impacto dos nanocompositos obtidos.
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Por meio dos resultados obtidos pode-se observar que a adicdo de pseudoboemita
tratada (PBT) provoca um decréscimo na resisténcia ao impacto dos nanocompositos. Os
resultados indicam que a presenca da PBT provoca um decréscimo da massa molar do PLA

aumentando o seu grau de cristalizacdo e, portanto, enrijecendo a matriz.

-O decréscimo na resisténcia ao impacto foi de de 33,47% para o0s
nanonocompostos contendo 1% de PBT, 53,15% para os nanonocompostos contendo 3%
de PBT e de 70,70% para os hanonocompostos contendo 5% de PBT.

A degradacao da matriz de PLA pode ter sido mais acentuada em funcéo do grau de

umidade presente durante o processamento.

Resisténcia a Flexdo: A Tabela 6 e o Gréficos 7 apresentam os resultados para 0s

ensaios de resisténcia a flexdo dos compdésitos obtidos.

Gréfico 7: Resisténcia a flexao dos

) nanocompdésitos obtidos.
Tabela 6: Resultados para os ensaios de

resisténcia a flexdo dos compositos obtidos. 007
80.00 o
L Resisténcia a = 71.50
Nanocompdsito flex&o(MPa) £ 7000
"o' 60.00 55.50
Compésito 1 — C1 (PLA100%) 78,70+2,70 £ s000
Compésito 2 — C2 (PLA/ 1% PBT) 71,50+2,10 = 4000
& 30.00
Compésito 3 — C3 (PLA/ 3% PBT) 55,50+2,80 § 2000 2080
Compdsito 4 — C4 (PLA/ 5% PBT) 20,80+2,60 10.00 .

PLA puro PLA com 1% de PLAcom 3%de PLAcom5%de
PB tratada PB tratada PB tratada

Por meio dos resultados obtidos observou-se que:

- A presenca da pseudoboemita tratada (PBT) provoca um decrécimo na resisténcia
a flexdo dos nanocompositos obtidos. Quanto maior a concentracdo da PBT no

nanocompadsito PLA/PBT menor a resisténcia a flexao;

- Comparando os valores de resisténcia a flexdo dos nanocompésitos de PLA/PBT
observa-se que nos compositos PLA/1%PBT houve um decréscimo da ordem de 9,15% da
tensdo em relagdo ao nanocompoésito de PLA puro. J& no nanocomposito PLA/3%FB o
decréscimo foi da ordem de 29,47% em relagcdo ao nanocompésito de PLA puro e no
nanocomposito PLA/5%FB este decréscimo foi de 73,57% em relagdo ao compésito PLA
puro, mostrando que a adicdo de PBT provoca um decréscimo na massa molar na matriz de

PLA. Estes resultados estdo de acordo com os obtidos para o ensaio de tracao.
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Microscopia Eletrénica de Varredura (Mev): O Quadro 3 apresenta as micrografias
eletrdnicas de varredura (MEV) dos nanocompdsitos obtidos.

Quadro 3: MEV dos compositos obtidos com 100% de PLA puro: - indices: A= aumento 30X; B=
aumento 500X; C= aumento 1000X; D= aumento 5000X; E= aumento 10000X; F= aumento 50000X.

Quadro 4: MEV dos nanocompositos obtidos com PLA/PBT: - indices: A= 1%PBT; B=3%PBT;
C=5%PBT; Subindices: 1= aumento 1000X; 2= aumento 10.000X.

C1-5%PB/1000x

.

000 bum
0000

00x
Gy

Por meio das micrografias obtidas pode-se observar que:

- Observa-se que a PBT esta bem distribuida na matriz de PLA em todas as concentracdes
estudadas;

- Houve uma boa interacdo da matriz com a nanocarga,
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- A incorporacdo de pseudoboemita tratada (PBT) a matriz polimérica proporciona a
formacao de vazios na matriz polimérica. Provavelmente, devido a degradagéo da matriz e a

incorporacéo de ar durante o processamento;

- Quanto maior a concentragéo de PBT na matriz de PLA maior a concentragdo de vazios e
maior o tamanho dos espacos vazios provocados pela degradacdo da matriz de PLA.

- A degradacdo da matriz de PLA pode ter sido mais acentuada em funcdo do grau de

umidade presente durante o processamento.

5 CONSIDERAGCOES FINAIS

Por meios dos resultados é possivel concluir que:

- Foram obtidas pseudoboemita (PB) e pseudoboemita tratada com octadecilamina (PBT)

com propriedades semelhantes as apresentadas na literatura;

- E possivel obter nanocompdsitos a base de PLA contendo nanoparticulas de PBT com boa
qgualidade superficial. As MEV indicam que houve uma distribuicdo homogénea da PBT na
matriz de PLA;

- A adicdo de PBT ao PLA, nas concentacdes estudadas, aumenta o indice de fluidez
provocando um decréscimo nas propriedades térmicas e mecanicas dos nanocompadsitos
obtidos.

- Provavelmente a adicdo de PBT provoca uma degradacdo na matriz de PLA.

- A degradacdo da matriz de PLA pode ter sido mais acentuada em funcdo do grau de

umidade presente durante o processamento.

Como a PBT apresenta uma elevada area superficial sendo adequada para liberacdo
controlada de substancias que podem estimular a regeneracdo de tecidos, embora sua
adicdo provoque um decréscimo nas propriedades termomecénicas do PLA, sua adicao na

concentracdo de 1%, pode ser utilizada para a obtencéo de scalffolds.
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