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RESUMO

A producéo de polimeros de base renovavel visando substituir os derivados fésseis e reduzir 0s
impactos ambientais vem ganhando destaque. A celulose é o polimero renovavel mais
abundante da terra e as microfibrilas de celulose apresentam propriedades mecanicas e fisicas
interessantes que possibilitam a producéo de filamentos. O presente trabalho tem como objetivo
a fabricacdo de filamentos bicomponentes, bicomponentes mistos e monocomponentes de
microfibrilas de celulose branqueada com goma guar, utilizando alcool PA como agente
coagulador e trés tempos de coagulacdo diferente (30s, 60s e 120s) Para isso, os filamentos
serdo produzidos utilizando agulha coaxial de 16G, em que a camada externa sera composta
por goma guar € a interna serd composta por microfibrilas de celulose proveniente de polpa
branqueada e ndo branqueada de fibra curta. O estudo realizou a medicdo da largura do material
produzido por meio de um microscépio optico, a interacdo entre as camadas também foi uma
variavel analisada por meio de imagens de microscopia eletronica de varredura, realizou-se
também analises de resisténcia mecanica, capacidade de absorcdo de agua, resisténcias ao
intemperismo. Os fios coagulados com 30s apresentaram secOes retangulares, ja os demais
tempos de coagulacdo secbes circulares. Fios coagulados em 30s também apresentaram
melhores valor de densidade aparente. Foram observados maiores valores de absorcao de dgua
para os fios bicomponentes coagulados em 60s (2,42g/g), ja& os melhores resultados de
resisténcia mecanica estdo relacionados ao maior tempo de coagulacdo proposto, 0 maior
resultado encontrado foi no fio bicomponente (65,47Mpa) e com os resultados de FTIR foi
possivel analisar algumas interacfes entre os dois componentes do fio. Para as primeiras
analises, os fios apresentam grande potencial e condi¢bes adequadas para a criagdo de

compositos ecologicamente sustentaveis.

Palavras-chave: Polimero. Renovavel. Filamentos. Wet-spinning.
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1. INTRODUCAO

O O interesse pelo desenvolvimento de novos polimeros ecologicamente
sustentiveis vem tomando for¢a dentro das industrias, com o intuito de substituir
materiais ndo renovaveis e reduzir o impacto ambiental (KAFY et al., 2017). Segundo
Kafy et al. (2017) a celulose é o polimero de fonte renovavel mais abrangente do
mundo, com uma capacidade de producéo que atinge bilhdes de toneladas por ano.
A celulose é termicamente estavel além de ser biodegradavel (PARK, Chan-woo et
al., 2019). Devido a grande contribuicdo desse polimero em diversas areas da
industria como a farmacéutica, industria de revestimentos, alimenticia e téxteis, a
celulose tem recebido grande atengéo.

A celulose proveniente das madeiras é encontrada em maior quantidade nas
fibras, e por meio destas é possivel obter microfibrilas de celulose (KAFY et al., 2017),
gue podem ser utilizadas para producdo de diversos tipos de produtos, fraldas
descartaveis, papel higiénico, papeis absorventes, enchimento de comprimidos,
emulsionantes, espessastes, adesivos, biocombustiveis, materiais de construcdo e
filamentos téxteis. O interesse pelo desenvolvimento de polimeros reforcados com
fibora natural (NFRP) cresceu de maneira significativa e possuem potencial para
substituir fibras de vidro e plastico sintético (KIM et al., 2019). A microfibrila de celulose
(MFC) é um polimero com grande potencial quando se trata da producdo de NFRP
por possuir propriedades Unicas em termos de alta resisténcia mecanica, boa
transparéncia optica, baixo coeficiente de expansao térmica, baixo peso molecular,
ser termicamente estavel e renovavel, contribuindo diretamente com a diminui¢cao do
impacto ambiental, através da reducdo do desperdicio e economia de energia na
indastria (KIM et al., 2019).

A producdo de filamentos de MFC possui grande potencial devido as
caracteristicas intrinsecas do material celulésicos, mas os estudos ainda estdo em
nivel laboratorial, sendo necessario desenvolver métodos de obtencao mais viaveis
economicamente quando comparados aos seus equivalentes fosseis (LUNDAHL et
al., 2017). Os melhores resultados das pesquisas para a produgédo dos fios foram
encontrados com a utilizacéo do reagente TEMPO (Kafy et al., 2017; Yao et al., 2017,
Kim et al., 2019). Diversas metodologias estdo sendo estudadas em busca de
possibilitar a producao dos fios de MFC em larga escala. Dentre os procedimentos ja

desenvolvidos estdo os processos de wet-spinning, dry-spinning, melt-spinning e



eletro-spinning, com o emprego de outros materiais juntamente com as MFC para a
formacao dos fios.

Os fios convencionais vém encontrando dificuldades para suprir a necessidade
da demanda da industria téxtil, com o constante crescimento do setor as empresas
foram forcadas a realizar estudos afim de buscar meios viaveis economicamente para
a producéo dos fios. Estudos conseguiram criar filamentos com a combinacéo de dois
ou mais polimeros que sdo denominados bicomponentes, ou seja, consiste na
combinacéo de dois polimeros que diferem entre si e sdo emitidos da mesma fiadeira
(SOUISSI et al., 2020).

1.1 O PROBLEMA E SUA IMPORTANCIA

O uso das MFC fabricadas de processo mecéanico apresenta caracteristicas
gue desafiam ainda mais o sucesso na producéo dos filamentos, a confeccédo de fios
bicomponentes e monocomponentes surgem como oportuna possibilidade de
sucesso para a producdo dos filamentos de MFC com um segundo componente
quimico.

O desenvolvimento de fios a partir das MFC pode abrir espaco para a aplicacao
de materiais renovaveis em compésitos que podem alcancar até as aplicacfes de alta
responsabilidade, como a fabricacdo de placas balisticas. Nao obstante, muitas outras
areas podem ser beneficiadas com a producéo de filamentos de celulose a partir das
MFC, como a industria téxtil, automotiva, bens de consumo, embalagens entre outras.
Principalmente levando-se em conta que esses fios podem ser biodegradaveis, o que
pode expandir a gama de aplicacdes industriais, visto que, a demanda por esses
produtos é crescente e necessaria para alcancar a sustentabilidade em relacdo ao

que é consumido, seja em bens duraveis ou descartaveis.

1.20BJETIVOS

1.2.1 Objetivo geral
Caracterizacdo dos fios a base de microfibrilas de celulose provenientes de
polpa branqueada de fibra curta, com goma guar e encontrar o melhor tempo de

coagulacéo para a formacao dos fios.



1.2.2 Objetivos especificos

Caracterizacdo dos fios monocomponentes, bicomponentes e bicomponentes
mistos de MFC com goma guar.

Os fios foram produzidos em trés tempos de coagulacao para entender a sua

influéncia nas propriedades e formato.

2. REVISAO DE LITERATURA

2.1Celulose

A celulose é o biopolimero mais abrangente na natureza, com alto interesse
industrial por ser um material renovavel e sustentavel (KAFY et al., 2017), encontrada
em diversas esferas do meio ambiente, como em algas, fungos, bactérias,
monocotileddneas e dicotiledoneas.

A natureza polimérica da celulose é resultado de sua estrutura quimica.
Unidades de B-D-glucopiranose ligadas entre si por ligagbes B-1-4, formam um
polissacarideo linear denominada celulose (BRANNVALL, 2007). A Figura 1
apresenta a estrutura basica da celulose. A presenca de grupos de hidroxila permite
gue a celulose tenha maior capacidade de formar ligagcdes de hidrogénio, acarretando
na formac@o de regides cristalinas e influenciando nas propriedades fisicas da
celulose (JOHN, THOMAS, 2008). A celulose nativa da madeira pode alcancar um
grau de polimerizacao (DP) de aproximadamente 10.000 unidades de glucopiranose
(SJOSTROM, 2013). No entanto, procedimentos de purificacdo geralmente reduzem
o DP (BLEDZKI; GASSAN, 1999). O comprimento das cadeias poliméricas pode variar
de acordo com a fonte de celulose (SIQUEIRA et al, 2010)

OH OH
OH OH
0 0
HO HO — O — OH
Hmfoiz\éz\ HO 0 T
OH OH OH OH
n

Figura 1: Estrutura quimica basica da celulose evidenciando a celobiose.
Fonte: Siqueira et al. (2010).



A celulose é um dos componentes estruturais da madeira e correspondem a
cerca de 40 a 45% da sua massa (MOON et al., 2011), com formula quimica composta
por (CsH100s)n, onde n representa o numero de repeticbes de unidades de glucose
(POTULSKI, 2012), associadas por meio das ligacdes intra e intermoleculares para a
formacao das microfibrilas de celulose. As MFCs estado dispostas em diferentes
organizacdes nas paredes e camadas da parede celular das fibras, somando a
agregacao dos componentes de hemiceluloses e lignina. A organizacao das MFCs na
parede celular confere caracteristicas as fibras de alta resisténcia a tracdo, ao
alongamento, a solvatacdo (absorcdo de solvente) e insolubilidade a maioria dos
solventes (WANG, 2007). Estas caracteristicas sao influencias pela cristalinidade da
celulose.

A celulose é composta por regides cristalinas (ordenadas) e regides amorfas
(desordenadas), com isso a celulose é considerada um material semicristalino. Dentro
da regido cristalina h& variacdo das interacfes e das orientacdes moleculares, esse
fato promove o surgimento de alomorfos ou polimorfos. Os polimorfos de celulose
podem ser divididos em quatro grupos: celulose, I, II, lll e IV. (MOON et al., 2011,
PERESIN, Maria S. et al 2010).

Devido a maior cristalinidade, tamanho da molécula e alto grau de
polimerizacdo a celulose é mais resistente a degradacao, seja mecanica, quimica ou

térmica, quando comparado aos elementos organicos néo celuldsicos.

2.2Microfibrila de celulose (MFC)

A microfibrila de celulose é o componente estrutural basico da celulose, essa
estrutura sdo cadeias semicristalinas que se ligam para a formacao da microfibrila, e
€ obtida basicamente por um processo de homogeneizacéo (SIQUEIRA et al., 2010).
A obtencdo do MFC pode ser feita por meio de tratamentos quimico, enzimatico e
mecanico, o processamento mecanico é realizado pela homogeinacéo das fibras de
celulose branqueadas ou nao, que desintegram e produzem MFC por meio da
clivagem transversal do eixo longitudinal da estrutura da microfibrila, acarretando no
surgimento de individuos com alta razdo de aspecto (MOON et al., 2011), além de
apresentar aspecto de gel com propriedades pseudoplasticas e tixotropicas. (KLEMM
etal., 2011).



Com o avanco da tecnologia, 0 processamento mecéanico atualmente, € dado
pela utilizacdo de discos ceramicos paralelos que desfibrilam a parede celular das
fibras, individualizando as microfibrilas (KLEMM et al., 2011).

Dependendo da metodologia utilizadas as MFCs podem alcancar tamanhos de
diametros e comprimento diferentes. (WANG e SAIN, 2007, SPENCE et al. 2010). As
MFCs, podem possuir diametro de 10 nm a 100 um. (LU; ASKELAND; DRZAL, 2008).
As caracteristicas das microfibrilas tornaram-a um excelente material para reforco em
compositos (WANG; SAIN, 2007). Estudos apontam melhorias no indice de tracéo e
valores de retencdo de agua.

As propriedades dos compositos estdo diretamente relacionadas aos
componentes individuais e a adesdo interfacial. A microfibrilacdo aumenta a
densidade das ligacdes interfibrilares melhorando a resisténcia dos compdsitos.
Estudos compararam compdsitos produzidos com MFC com a polpa celulésica Kraft
e concluiram que os compaositos de MFC apresentaram maior potencial em relacdo a
tenacidade e for¢a, devido ao maior alongamento da estrutura de fibrilas e microfibrilas
de celulose interligadas. (YANO; NAGAYTO, 2004).

2.3Filamentos de MFC

De maneira geral a producéo de filamentos de fonte renovaveis, esta associada
ao interesse da industria téxtil, mas a utilizacdo néo se restringe apenas a esse setor.
Dentre as diversas aplicacfes de uso dos filamentos pode citar, embalagens (RASAL;
JANORKAR; HIRT, 2010), pecas para aplicacdes biomédicas (LASPRILLA et al.,
2012), para utilizagdo em suturas e para producéao de filmes nao tecidos (MEDEIROS
et al. 2009). Contudo, devido as circunstancias favoraveis que a MFC proporciona,
estudos estdo sendo desenvolvidos com intuito de possibilitar substituicdo de

polimeros fésseis por filamentos de MFC.

2.4Filamentos bicomponentes

Os filamentos bicomponentes séo produzidos a partir de 2 polimeros distintos
(SOUISSI et al., 2020), trata-se de diferentes materiais que se dispdem em um arranjo
lado a lado, de maneira continua por toda a extensdo do filamento e ligados
permanentemente, formando a interface da estrutura (SAMPANIS, 1992). As

caracteristicas desse material estdo relacionadas a natureza da matéria prima



utilizada, a proporcdo da quantidade utilizada, disposicdo e espessura das fibras
(SOUISSI et al., 2020).

A combinacédo de polimeros apropriados pode resultar em fios mais fortes com
qualidades superiores a matéria prima escolhida, além de ser esperado melhoria nas
funcionalidades de umidade, ondulacdo e respostas a temperatura (TOIVONEN, et
al., 2017). A ideia da uniao de dois ou mais materiais para a formacao de um fio mais
eficiente despertou interesse e inspiracéo para que, pesquisas fossem realizadas em

busca de produzir bicomponente de MFC.

2.5Goma guar

A goma guar é obtida através da semente de Cyamopsis tetragonolobus, um
membro da familia Leguminosae. Com cerca de 0,6 m de altura e aparéncia
semelhante a planta de soja, as vagens podem alcancar tamanhos de 5 a 12,5 cm,
contendo em média, 5-6 sementes. (THOMBARE et al., 2016).

A goma de guar € um polimero de carboidrato natural, ndo i6nico, ndo téxico e
biodegradavel, de alto peso molecular, formada por um esqueleto de poliamida com
cadeias laterais de unidade de galactose Unica (GRZADKA, 2013). Compreendendo
de uma alta capacidade de modificacdo das caracteristicas reoldgicas, a goma torna-
se um polissacarideo de grande interesse para a industrial (FROLLINI, et al, 1995 ,
DAl GRZADKA, 2013 DAI GRZADKA, 2014).

Devido a sua ndo toxidade a goma guar também é utilizada na industria
alimenticia estando presente na preparacédo de bolos, sorvetes, molhos, sucos de
frutas e pastas de queijo (PARIJA et al.,, 2001). Como aditivo alimentar, a goma
contribui para emulsificacdo, evita formacao de cristais de gelo (produtos congelados),
hidrata e engrossa (MUDGIL et al., 2014).

A goma guar compreende 75-86% de galactomanana, 8-14% de umidade, 5-
6% de proteina, 2-3% de fibra e 0,5-1% de cinzas (MUDGIL et al., 2014). O peso
molecular médio da goma de guar varia de 1 a 2 milhdes (CHENG et al. 2002), e as
mesmas também podem reter moléculas de agua (ROSIAUXM, 2013). Interacdes
quimicas e ligacbes de hidrogénio entre a goma e a superficie do adsorvente
estabelecem a principal for¢a do processo (MA; PAWLIK, 2005 e WANG et al. 2005).



3. METODOLOGIA

3.1Material

Foram utilizadas microfibrilas de celulose (MFC) provenientes de polpa
branqueada e produzidas por processamento mecanico, doadas pela empresa Klabin
S.A. também foram usadas goma guar (GG) e alcool PA.

Para a formacao dos fios as MFC e goma guar foram injetadas na velocidade
de 0,5 ml/s em meio ao &lcool PA em agulha de calibre pré-estabelecido, utilizando
como solvente em corrente continua no tanque para formacgéo do filamento, com a
velocidade de 0,54 m/s. ApoGs a injecao, os filamentos ficaram submersos em alcool
para a coagulacao durante 3 periodos de tempo para verificar a influéncia do tempo
de coagulagéo na qualidade do filamento, os tempos foram de 30s, 60s e 120s. Ao
final da coagulacdo, os filamentos foram dispostos em mesa de acrilico para a
secagem por casting. A Figura 2 mostra o sistema de producao dos fios com o
equipamento de injecdo da MFC e goma guar, tanque de formagéo dos filamentos e
a mesa de acrilico para a secagem dos fios.

Figura 2: Equipamento utilizado para producéo e coagulacéo dos filamentos e mesa
de acrilico para secagem dos fios.
Fonte: Autor.



3.2Composicao dos filamentos de microfibrilas de celulose com goma guar

Foram utilizadas trés configuragdes diferentes de filamentos denominadas
como filamentos monocomponentes (MONO) bicomponentes (Bl) e bicomponentes
mistos (MI). Utilizou-se a concentracao de 4,5% de MFC e 3% de goma guar para a
formacao de trés tipos de fios. Na Tabela 1 é possivel visualizar as configuracdes de
fios em termos de tipos e formagédo em tempo de coagulacao.

Tabela 1 - Tipos de filamentos e tempos de coagulacéo utilizados para a producéo

dos filamentos.

Filamento Tempo de coagulagdo Sigla

30s MA

Monocomponente 60 s MB
120s MC

30s BIA

Bicomponente 60 s BIB
120 s BIC

30s MIA

Bicomponente misto 60 s MIB
120s MIC

3.3Filamento monocomponente

A preparagéo dos materiais para a formagéo desses filamentos realizou-se por
meio da mistura homogénea (Figura 3) entre os materiais em proporc¢édo de 1:1 de gg
e MFC em agitador mecanico a 1000rpm, durante 40 min. O filamento
monocomponente é apresentada na Figura 4. A injecao dessa mistura € lancada para
0 sistema por meio de uma agulha comum com comprimento de 4,5 cm e diametro

interno de 0,6 mm, o didametro com a espessura da parede da agulha foi de 0,8 mm.



Figura 3: Mistura de Microfibrilas de celulose (MFC) e goma guar (GG) utilizada pra
producado dos fios monocomponentes.

Fonte: Autor.

Figura 4: Representagéo do fio monocomponente formado por MFC e GG.

Fonte: Autor.

3.4Filamento bicomponente

O filamento bicomponente configura-se pela presenca da camada interna
preenchida por MFC e na camada externa por GG (Figura 5), para essa confecc¢ao foi
utilizada agulha coaxial (Figura 6). Para a formacdo desse filamento utilizou uma

agulha coaxial e suas especifica¢cdes estdo apresentadas no topico 5.5.
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Figura 5: Representacdo do fio bicomponente formado por goma guar (GG) na
camada externa e por microfibrilas de celulose (MFC) na camada interna.

Fonte: Autor.

3.5Agulha coaxial

O comprimento da agulha coaxial utilizada foi de 4,5 cm. O diametro a ser
preenchido pela MFC na camada interna foi de 0,3 mm (didmetro da agulha interna
com a espessura da parede foi de 0,4 mm). A camada externa a ser preenchida por
goma guar possui diametro de 0,6 mm, com a espessura da parede da agulha o
didametro é de 0,8 mm (Figura 6). A camada externa corresponde a 2/3 e a camada

interna 1/3 de area transversal.

A b

»
v

a

Figura 6: Representacao das dimensdes dos diametros da agulha coaxial. Letras “a”
indica a largura da base e “b” a espessura do filamento.
Fonte: Autor.
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3.6Filamento bicomponente misto

O filamento bicomponente misto também é composto por duas camadas
formadas pela utilizacdo da agulha coaxial (foi usada a mesma agulha do filamento
bicomponente). Na camada interna € composta somente por MFC e na camada
externa pela mistura de MFC e GG na proporcao de 1:1. (Figura 7).

Figura 7 — Representacéo do filamento bicomponente misto formado por microfibrilas
de celulose (MFC) na camada interna, e mistura de goma guar com microfibrilas de
celulose (GG + MFC) dispostas na camada externa.

Fonte: Autor.

3.7Largura dos filamentos

As larguras dos filamentos foram medidas utilizando microscopio Optico de
marca Zeiss, modelo Axio Scope Al, com aproximacao de 500x, sendo realizadas
fotomicrografias com auxilio de uma camera fotografica acoplada ao microscopio.
Foram analisadas trés posicdes equidistantes ao longo do comprimento dos
filamentos de 30 cm, para cada posicdo analisada foram obtidos dois valores
referentes a espessura e largura (Figura 8), os parametros foram mensurados nas
fotos a partir do programa Axion Vision. Com as duas dimensdes foi calculado o fator
de forma pela razdo da medida da espessura com a medida da largura do filamento.

Foram utilizados 10 filamentos para cada configuracao.
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| At =
Figura 8: Imagem microscépica da medicao dos filamentos

Fonte: Autor.

3.8Densidade aparente dos filamentos

A densidade aparente dos filamentos foi calculada pela relacdo da massa e
volume. As medicdes das larguras e espessuras da secao transversal foram usadas
para o calculo da érea, que multiplicada pelo comprimento do filamento resultou no
volume. Para realizar essa analise foram usados 10 filamentos cada configuracéo e

tempo de coagulacéo.

3.9Ensaio mecéanico

As propriedades mecéanicas dos filamentos foram caracterizadas conforme a
norma Standard Test Method (ASTM) D 2256 — 02 (2015), por meio do testador de
tracdo com uma célula de carga de 5 N, aplicando 0,3 N/min. O comprimento dos
filamentos utilizados foi de 10 cm e utilizou-se 10 filamentos de cada tipo de

configuracéo e tempo de coagulacao.

3.10 Absorcéo de agua

A andlise de absorcao de agua seguiu o0 método descrito por Zohourian et al.
(2008), denominado tea-bag (saché de cha). Os fios foram cortados em secdes
menores para que fosse possivel armazena-los em saché de cha vazios. Foram
pesados 0,2g de cada material, depositados nos saché de cha que foram lacrados e
posteriormente ficaram submersos em agua destilada por 1 hora, ao final desse tempo
0s saché ficaram suspensos 10 minutos para a retirada do excesso de agua. Utilizou-

se 3 repeti¢Oes para cada configuracdo de filamento.
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3.11 Microestrutura do filamento
Para analise da microestrutura os filamentos tiveram a superficie recoberta com
ouro e as imagens de microscopia eletrénica de varredura (MEV) (JEOL JSM-1T200)

foram realizadas na superficie longitudinal e transversal dos filamentos.

3.12 Espectroscopia no infravermelho por transformada de Fourier (FTIR)
A analise de FTIR nos filamentos foi feita utilizando o espectrémetro Bruker,
modelo tensor 27 (4000 para 400 cm-1). Os espectros foram obtidos através das

varreduras na regido do infravermelho médio a serem realizados pelo espectrometro.

4. RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1Microestrutura dos filamentos

Nas Figuras 9, 10 e 11 sao apresentadas as microestruturas respectivamente
dos filamentos monocomponente, bicomponente e bricomponente misto que
coagularam nos tempos de 30, 60 e 120 segundos. Na primeira coluna (a, b, c) é
mostrada a secdo transversal, na segunda coluna (d, f, g) as imagens da secéo
longitudinal e na terceira coluna (h, i, j) a secdo longitudinal mais aproximada.

Ao analisar as Figuras 9a e 11a verifica-se que os filamentos possuem formatos
retangulares ou achatados, o tempo de coagulacao de 30 s néo foi o suficiente para a
ocorréncia da solidificacdo do agente coagulador (goma guar) para formar filamentos
com areas circulares, a presenca do tipo de material na camada externa foi importante
para a formacédo de area circular, o filamento bicomponente que possui apenas GG
na camada externa apresentou area circular nos trés tempos de coagulacédo (Figura
10a, d, g). Lundahl et al. (2018) produziram filamentos bicomponentes com
nanofibrilas de celulose (1,5% m/v) na camada interna e goma guar (1% m/v) na
camada externa com coagulacéo de 5 min, apesar de terem utilizado maior tempo de
coagulacdo em relacdo ao presente trabalho, o filamento apresentou secao
transversal retangular ou achatada, o que indica que a concentracdo de goma guar
também é importante para obter o filamento com area circular

Os filamentos apresentaram extensdes laterais (Figura 9b, ¢ e d) causadas pelo
contato da mesa de secagem com o filamento (Ghasemi et al., 2018) e também pela

baixa coagulagéo, visto que os filamentos que coagularam no tempo de 120 s
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apresentaram menores extensdes. A formacao dos filamentos e consequente
alinhamento das microfibrilas de celulose € dependente do processo de producéo
(Reyes et al., 2020), na superficie longitudinal € possivel observar orientacdes dos
materiais no mesmo sentido dos filamentos (Figuras 9c, 10f e 11i) decorrentes da
velocidade do solvente (&lcool) e tempo de coagulacdo (Kafy et al.,, 2017). Nos
filamentos dos tipos MONO e MI ocorre melhor orientacdo em funcéo da presenca
das MFC na camada externa, no filamento Bl e MI encontram-se flésculos presentes
na camada externa decorrentes da presenca de GG (Figura 10 c, f).

— T , @ —— S 1 @11,00 —XI"

Figur9: Microestrutura dos filamentos monocomponentes nos diferentes tempos de
coagulacéao. a, b, c: coagulou no tempo de 30 s; d, e, f: coagulou no tempo de 60 s; g,
h, i: coagulou no tempo de 120 s. Setas em vermelho indicam as extensdes laterais
formadas nos filamentos.

Fonte: Autor.



15

] £ @ —_— n (] —

Fir 10: Microestrutura dos filaentos bicomponentes nos diferentes tempos de
coagulacéao. a, b, c: coagulou no tempo de 30 seg; d, e, f: coagulou no tempo de 60 s;
g, h, i: coagulou no tempo de 120 s. Setas em vermelho indicam as extensdes laterais
formadas nos filamentos. Setas em amarelo indica o floculo presentes na superficie
dos filamentos.

Fonte: Autor.
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Fiura 11: Microestrutura dos fiItos bicomponentes mt nos diferentes tempos
de coagulacdo. a, b, c: coagulou no tempo de 30 s; d, e, f: coagulou no tempo de 60
S; g, h, i: coagulou no tempo de 120 s.

Fonte: Autor

No filamento Bl e Ml tem a existéncia de duas camadas devido a utilizacdo da
agulha coaxial, a camada interna composta por MFC é possivel ser visualizada na
imagem da secao transversal do filamento que formou area circular (coagulacdo de
60 e 120 s), na Figura 12a é apresentada a secao transversal do filamento Bl que
coagulou no tempo de 60 s, na Figura 12b mostra as MFC na imagem com maior

aproximacao.
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Figura 12. Sec¢dao transversal do filamento bicomponente que coagulou no tempo de
60seg. a: imagem com aproximacao de 250x; b:imagem com aproximacéo de 1300x
indicando as MFC no interior do filamento.

Fonte: Autor.

4.2Dimensdes dos filamentos

As medidas e fator de forma dos filamentos sado apresentadas na Tabela 2.
Pelas diferencas das medidas de largura e espessura do filamento entende-se que no
tempo de 30 s de coagulacdo houve formato retangular devido a maior diferenca entre
essas medidas. O fator de forma com resultado mais proximo de 1 indica aproximacao
entre as medidas de espessura e largura do filamento, o fator de forma aumentou
quando o filamento ficou mais tempo em coagulagéo no alcool.

As MFC néo possuem funcdo de enrijecimento e coagulacdo do filamento, o
filamento bicomponente misto (MI) apresenta maior quantidade de MFC em relacéo
aos outros tipos de filamentos por causa da mistura desse componente com a GG na
formacdo da camada externa, na coagulacdo de 120 o MI apresentou o menor fator
de forma devido essa maior presenca de MFC na camada externa e ndo contribui para
a coagulacao do filamento. Os filamentos com caracteristica circular contribuem com
0 aumento da resisténcia mecanica, enquanto que o retangular ou achatados sao
indicados para aplicacdes que necessitam de grande area superficial e atrito
(LUNDAHL et al., 2018)
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Tabela 2. Medidas de largura e espessura dos filamentos monocomponente,
bicomponente e bicomponente misto nos trés tempos de coagulacéo.

Tempo de Largura (mm) Espessura (mm) Fator de forma
coagulacao (s) Fio monocomponente
30 0.604 (0.125) 0.280 (0.097) 0.463
60 0.364 (0.085) 0.212 (0.037) 0.581
120 0.425 (0.093) 0.271 (0.057) 0.638
Fio bicomponente
30 0.907 (0.300) 0.291 (0.077) 0.321
60 0.528 (0.158) 0.233 (0.031) 0.442
120 0.428 (0.118) 0.260 (0.025) 0.609
Fio bicomponente misto
30 0.880 (0.102) 0.339 (0.125) 0.385
60 0.744 (0.161) 0.300 (0.038) 0.402
120 0.502 (0.108) 0.242 (0.243) 0.492

4.3Densidade aparente

A densidade aparente dos filamentos é apresentada na Figura 13. Os valores
variaram de 0,33 g/cm? para o Ml coagulado no tempo de 30 s e 60 s até 0,56 g/cm3
para o Bl 30 s. O achatamento do filamento contribui com o aumento da densidade
(TRIPATHI et al., 2018), isso pode ser verificado nos filamentos que coagularam no
tempo de 30 s, por ter apresentado maior densidade em relagdo aos outros tempos

de coagulacao.
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Figura 13 — Densidade aparente para os filamentos monocomponente (MONO),
bicompoente (BI) e bicomponente misto (MI) nos trés tempos de coagulacéo.
Fonte: Autor.

Depois do processo de coagulagdo o filamento passa pelo processo de
secagem que consiste na evaporacao da agua e solvente utilizado no processo de
dry-wet-spinning, combinado com a pressédo capilar de evaporagdo do solvente e a
quebra de ligagbes de hidrogénio que influencia na orientacdo da microfibrila de
celulose ao longo do comprimento do filamento e densidade da MFC (TOIVONEN et
al., 2018). A evaporacdo mais lenta da agua permite maior alinhamento da MFC e
adensamento da celulose (KAFY etal., 2017), nos tempos de 30 s e 60 s pode ter sido
facilitada e acelerada pela maior presenca de MFC na camada externa do filamento
MI.

Os resultados encontrados sao inferiores aos de Ludhal et al. (2018) que
utilizaram nanofibrilas de celulose e goma guar em propor¢cdes diferentes e

coagulacdo em alcool, a densidade aparente foi de 0,89 g/cm?. Estes filamentos de
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MFC com GG com baixa densidade podem beneficiar a produ¢éo de compdsitos que
precisam ter alta resisténcia mecanica e baixo peso (CLARCKSON et al., 2018).

4.4FTIR dos filamentos

Na Figura 14 sdo apresentados os resultados dos diferentes filamentos e nos
trés tempos de coagulacdo. O pico existente entre 3500 e 3000 cm™ corresponde a
vibracédo das ligacées de O-H, entre 2980-2800 cm™ tem as ligacdes de C-H dos
componentes alifaticos simétricos e assimétricos (SAINI et al., 2021), nos filamentos
Bl o pico 3330 cm™ é superior aos demais e indica a maior quantidade de grupos OH
na GG, visto que a camada externa deste filamento é composta apenas por este
agente. Pelo mesmo motivo os picos em 1638 cm 1 e 1430 cm ! também sdo
superiores no filamento Bl por indicarem a presenca de cétions de amonio quaternario
presentes na GG (DAl et al. 2020).

Os picos de 1380 cm ! e 875 cm tindicam a presenga de C-N presentes na
GG (Dai et al., 2019), a reducao desses picos sao relacionados pela ligagcdo com a
celulose, pronunciadas no filamento monocomponente, formado pela mistura de GG
com MFC e, também no filamento MI, sendo a camada externa composta também por
GG e MFC, constando entéo ligacdes entre a GG e MFC para a formacéao do filamento.
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Figura 14. FTIR dos filamentos monocomponente (MONO), bicomponente (Bl) e

bicomponente misto (MI) nos tempos de 30 seg, 60 seg e 120 seg de coagulacao.
Fonte: Autor.

4.5 Absorcao de agua

A Tabela 3 apresenta os dados obtidos na analise de absorcao de agua dos
filamentos nos trés tempos de coagulacao. Filamentos que utilizam como percussores
celulose e goma guar possuem tendéncia a ter grupos de hidroxilas livres e devido a
isso faz com que tenham maior afinidade com a 4gua, no entanto quando coagulados
em um fluxo de alcool os grupos de hidroxilas podem ser sintetizados devido a sua
afinidade com o coagulante e consequentemente reduzindo as areas de interacédo
com moléculas de H20, o0 que leva a menores capacidades de absorcdo de agua
(LUNDAHL et al; 2018).

Os menores valores encontrados. Os resultados encontrados distinguem de
acordo com as combinagfes dos fios, os maiores resultados de absor¢cdo de agua
estdo associados aos fios monocomponente e bicomponente, contudo os resultados
ainda foram inferiores aos fios bicomponentes com menores concentracdes de

nanocelulose e goma guar de Lundahl et al. (2018).
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Tabela 3 — Absorcao de agua dos filamentos nos diferentes tempos de coagulacao.

FIO / TEMPO(S) 30 60 120
MONO 1.57 1.78 2.34

Bl 1.65 2.42 1.93

Mi 1.40 1.25 0.51

A maior quantidade de grupos OH da goma guar encontrados na anédlise de
FTIR contribui com a maior ligagdo com a adgua e consequente aumento na absor¢ao
de agua, isso fez com que o filamento bicomponente misto, que possui menor
guantidade de goma guar absorver menor quantidade de agua, o aumento do tempo
de coagulagéo contribuiu ainda mais na resisténcia da absorcéo de agua.

Um fato extraordinario é visualizado nos fios Ml coagulados em 120s, os
filamentos em questdo apresentam menores valores de absorcdo de agua e nédo
seguem o padrao esperado pelo presente trabalho, tal fato pode ser explicado pela
maior interagcdo entra mfc e gg que por sua vez diminui as hidroxilas livres e afetam
diretamente a interac&o do filamento com a absorcéo de agua.

Ao final da analise de absorcdo de agua os filamentos ainda apresentaram
integridade estrutural e foi possivel manusea-los, como também observado no
trabalho de Lundahl et al. (2018), isso indica que estes produtos podem ser utilizados
na confecc@o de materiais absorventes, além de ser uma alternativa sustentavel pois
visa substituir absorventes derivados de polimeros sintéticos colaborando com a

protecdo ambiental e colaborando com um mundo mais verde.

4.6 Resisténcia Mecanica dos filamentos

Os resultados do ensaio mecéanico estdo dispostos na Tabela 4. Como é
possivel analisar os melhores resultados para resisténcia mecanica estdo associados
ao tempo de coagulacdo de 120s. Os filamentos bicomponentes dispdem de
resultados superiores quando comparados aos demais, fato que pode ser explicado
melhor formacéao de area circular da secao transversal desse fio e a camada unidade
de MFC na camada interna, entendo que a ligacdo de MFC com a GG colaborou com

a reducéo da resisténcia mecanica.
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Tabela 4 — Resistencia mecéanica media dos filamentos nos diferentes tempos de

coagulacgéo.
FIO / TEMPO(S) 30 60 120
MONO 17,32 21,42 47,87
Bl 20,09 42,88 65,47
M 18,30 26,33 48,09

Em seu trabalho Lundahl et al. (2018) observaram valores de resisténcia a
tracdo igual a 38.0£9.9MPa para filamentos fiados a partir de GG e nanofibrila de
celulose com coagulacdo em etanol, os resultados foram inferiores aos apresentados
no presente trabalho, os resultados encontrados sdo promissores quando
relacionados a estruturas absorventes que requerem um certo nivel de integridade
mecanica.

Na Figura 15 € apresentado um comparativo entre diferentes filamentos
compostos por materiais usuais e ndo renovaveis. Apesar de que os filamentos
compostos por GG e MFC serem mais leves, os mesmos se destacam pelo fato de
apresentarem resisténcia especifica semelhante e/ou superiores aos materiais de aco
1040 e aluminio 6061, fato esse que demonstra grande potencial para substituicao de
filamentos néo-renovaveis por filamentos renovaveis, contribuindo diretamente na

reducdo dos impactos ambientais.

[ Resisténcia a tragdo (MPa)
I Resisténcia especifica (MPa.g/cm?)

600 —

400

200

Resisténcia a tragdo (MPa)

Fios BICOM Aco 1040 Aluminio 6061

Figura 15: Quadro comparativo entre diferentes filamentos.
Fonte: Autor.



24

5. CONCLUSAO

A partir desse estudo foi possivel observar a influéncia do tempo de coagulacao
nas microestruturas dos filamentos e nas suas caracteristicas fisico-mecanicas.
Portanto, os melhores resultados estdo associados ao maior tempo de coagulacéo
proposto.

Com a analise de FTIR é possivel provar a interacao entre os dois componentes
utilizados para a producdo do filamento (GG + MFC), com isso é provado que a
producao de fios bicomponentes é possivel.

Para o tempo de coagulacao de 30s os filamentos apresentaram aspecto mais
achatado, com seccdes transversais retangulares. Os maiores valores de densidade
aparente estao relacionados aos filamentos coagulados no menor tempo proposto,
fato que pode ser explicado pelo achatamento dos fios que acarreta em maiores areas
de secao transversal, 0 que colabora diretamente com o aumento da densidade.

A absor¢do de agua sofre pouca influéncia quando relacionado ao tempo de
coagulacdo e apresenta valores semelhantes em todas as configuragbes de
filamentos e os mesmos apresentam integridade estrutural apds analise. O maior
tempo de coagulacao contribuiu com a maior resisténcia mecéanica do filamento. Falta
falar entre os filamentos.

Sendo assim, os resultados do trabalho sdo promissores e € de extrema
importancia que os estudos relacionados aos filamentos de celuloses continuem afim
de encontrar funcionalidades para os fios produzidos. Para o presente trabalho a
escolha da configuracdo do filamento e tempo de coagulacdo do mesmo vai depender
da finalidade para qual o fio serd usado, mas de maneira geral os fios bicoponentes
apresentam maior destaque quando comparados aos demais e de maneira arbitraria

a coagulacéo no tempo de 120 segundos apresentaram melhores resultados.
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