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Resumo 
Visando melhorar as propriedades mecânicas do poli(tereftalato de etileno) (PET) 
sem modificar as condições de processamento do mesmo, pequeno teor de argila 
organofílica (1% em massa), preparada com tecnologia nacional, foi incorporada ao 
PET pelo método de intercalação por fusão para obtenção de nanocompósitos. A 
morfologia e as propriedades mecânicas (resistência à tração, módulo de Young e 
alongamento na ruptura) foram investigadas. Os dados de difratometria de raios X 
evidenciaram que nanocompósitos com morfologia intercalada ordenada e 
intercalada desordenada foram obtidos, resultando em melhores propriedades 
tênseis quando comparadas ao do PET puro. Notáveis aumentos na taxa e no grau 
de cristalização também foram conseguidos com a incorporação das argilas 
organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F ao polímero PET.  
Palavras-chave: Argilas organofílicas; Poli(tereftalato de etileno); Nanocompósitos; 
Propriedades tênseis. 
 
EFFECT OF THE INCORPORATION OF DIFFERENT TYPES OF ORGANOCLAYS 

ON THE TENSILE PROPERTIES OF PET 
Poly (ethylene terephthalate)/Organoclay 

Abstract 
In order to improve the tensile properties of poly(ethylene terephthalate) (PET) 
without modify the processing conditions of the polymer, small content of 
organoclays (1 wt%), prepared with national technology has been incorporated to 
PET by melt process. The morphology and mechanical properties (tensile strength, 
young’s modulus and elongation at break) were investigated. The results of X ray 
diffraction showed that ordered/disordered intercalated morphology nanocomposites 
were obtained, resulting in improved tensile properties when compared to pure PET. 
Remarkable increases in the rate and degree of crystallization were also achieved 
with the incorporation of ANO19A: ANO49A:F organoclays to polymer PET. 
Key words: Organoclays; Poly(ethylene terephthalate); Nanocomposites; Tensile 
properties. 
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1 INTRODUÇÃO 
 
O uso de cargas minerais na modificação física de polímeros tem sido empregado 
nas últimas duas décadas para produzir materiais de alto desempenho com 
melhorias nas mais variadas propriedades como mecânicas, térmicas, de barreira e 
de flamabilidade superiores aos materiais de origem(1-3). Um dos sistemas mais 
promissores é o híbrido baseado em polímero orgânico e argilomineral constituído 
de silicatos em camadas(4-8). Estes materiais, denominados de nanocompósitos 
poliméricos, apresentam propriedades únicas quando comparados aos polímeros 
puros e compósitos convencionais, conseguidas com baixos percentuais em massa 
de argila (1–5%)(9-13). Essa combinação é uma ótima alternativa para superar 
algumas limitações apresentadas por alguns polímeros, especialmente o 
poli(tereftalato de etileno) (PET), que é um termoplástico com excelentes 
propriedades físicas, mas que apresenta como desvantagem sua baixa velocidade 
de cristalização(14). Assim, a preparação de nanocompósitos PET/silicatos em 
camadas pode resultar no melhoramento das propriedades deste polímero e, 
consequentemente num maior campo de aplicação.  
Embora estudos sobre nanocompósitos PET/silicatos em camadas tenham sido 
realizados (15-18), ainda não se tem domínio científico e tecnológico suficiente para 
preparação destes materiais, onde características como afinidade carga/matriz 
polimérica e estabilidade térmica dos sais orgânicos devem sempre ser 
considerados como fatores essenciais para a obtenção de nanocompósitos com 
morfologias intercalada/esfoliada preparados pelo método de intercalação por fusão, 
de modo a melhorar especialmente as propriedades mecânicas do produto final, 
objeto de estudo nesse trabalho. Além disso, as argilas organofílicas empregadas no 
desenvolvimento dos nanocompósitos são na grande maioria insumos importados 
de alto custo, a exemplo das argilas I.28E, I.30E e Cloisites produzidas pela 
Nanocor® e Southerm Clay Products, respectivamente(18-21), o que pode inviabilizar a 
aplicação comercial dos nanocompósitos produzidos pelas indústrias brasileiras.  
Nesse contexto, argilas organofílicas com características e propriedades adequadas 
para obtenção de nanocompósitos poliméricos tem sido preparadas por 
pesquisadores da Unidade Acadêmica de Engenharia de Materiais da UFCG a partir 
de bentonitas provenientes de uma indústria local (22-24). O uso dessas argilas tem 
resultado na obtenção de nanocompósitos de PET com morfologia parcialmente 
esfoliada(25). Entretanto, para que estes nanocompósitos possam ser empregados na 
produção de artefatos para várias aplicações é importante avaliar determinadas 
propriedades a exemplo das tênseis. Este trabalho tem como objetivo avaliar a 
influência de diferentes tipos de argilas organofílicas na morfologia e propriedades 
tênseis dos híbridos de PET. 
 
2 MATERIAIS E MÉTODOS 
 
2.1 Materiais 
 
O poli(tereftalato de etileno) (PET), Cleartuf® Turbo™, grau garrafa, fornecido pela 
M&G Polímeros do Brasil S.A/PE, sob a forma de pellets de coloração branca, foi 
usado como matriz polimérica para a preparação dos nanocompósitos. De acordo 
com as informações do fornecedor, este polímero apresenta uma viscosidade 
intrínseca de 0,80 ± 0,02 dL/g; teor de acetaldeído equivalente a 1.0 ppm; 
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temperatura de fusão cristalina de 246±5ºC e densidade na faixa de  
1,39 – 1,41 g/cm3 (26). 
A bentonita Argel 35 (AN) com capacidade de troca catiônica (CTC) de 0,92 meq/g 
de argila(27) fornecida pela Bentonit União Nordeste (BUN-Campina Grande, Brasil), 
sob a forma de pó com diâmetro médio de partícula inferior a 45 μm foi empregada 
na modificação orgânica com os sais, alquil amônio (A) e alquil fosfônio (F), por 
reação de troca iônica, segundo procedimento descrito por Leite (2010) (25).  
 
2.2 Métodos 
 
2.2.1 Preparação dos Nanocompósitos de PET 
As argilas e o PET foram secos a 60°C e 160°C por 6 horas, respectivamente. Em 
seguida, concentrados (43 g de PET e 7 g de argila organofílica) foram preparados 
em um misturador interno acoplado ao reômetro de torque Haake System 90, 
operando a 260ºC, 60 rpm por 10 minutos. Os concentrados foram misturados à 
matriz polimérica PET, em quantidades necessárias para obtenção do teor nominal 
de 1% em massa de argila, em uma extrusora dupla rosca contra-rotativa modelo NZ 
PHYPOLYMER SGSJ20, operando a 210, 264, 272, 268, 263, 263 e 261°C em cada 
uma das zonas de aquecimento e velocidade de rotação de 250 rpm. 
Posteriormente, o PET puro e os híbridos PET/argila organofílica foram moldados 
por injeção em equipamento Fluidmec a 240°C e temperatura do molde de 8°C, na 
forma de corpos de prova de tração. Os híbridos obtidos foram codificados como 
PET/ANOxA:yF onde x e y refere-se a proporção de sal A:F empregado, 19:1 ou 
49:1. 
 
2.2.2 Caracterização dos híbridos de PET 
 
2.2.2.1 Difratometria de raios X (DRX) 
As medidas de DRX foram conduzidas à temperatura ambiente em um equipamento 
Shimadzu XRD-6000, utilizando radiação Cuk (λ = 1,5418 Å), tensão de 40 kV e 
corrente de 30 mA. As amostras foram caracterizadas em um intervalo de 2 entre 
2,0 a 12,0°  e velocidade de varredura de 2°/min. Com esta técnica é possível 
confirmar a intercalação dos sais orgânicos nas galerias da argila pela expansão do 
espaçamento basal da argila e investigar se um microcompósito ou um 
nanocompósito foi obtido (1-2). 

 
2.2.2.2 Calorimetria exploratória diferencial (DSC) 
As análises de DSC dos híbridos de PET foram conduzidas em aparelho DSC Q20, 
TA Instruments, operando a uma taxa de 10ºC/min sob atmosfera de nitrogênio. As 
amostras foram aquecidas de 30 a 280ºC, mantidas por 3 min a 280ºC seguidas de 
resfriamento até a temperatura ambiente. Em seguida, estas amostras foram 
aquecidas novamente até 280ºC empregando a mesma taxa de aquecimento. A 
quantidade de amostra empregada foi em torno de 10 mg, utilizando cadinho de 
alumínio. O valor da entalpia de fusão do PET 100% cristalino utilizado para o 
cálculo do grau de cristalinidade das amostras de PET puro e dos híbridos 
PET/argila organofílica foi de 136,2 J/g(19). O grau de cristalinidade (Xc) foi calculado 
a partir da entalpia de fusão da amostra, obtida no segundo aquecimento     
Equação 1). Esta análise foi realizada visando avaliar o efeito do tipo de argila na 
velocidade de cristalização do PET.  
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Onde: 

 ∆Hºm - entalpia teórica de fusão do PET 100% cristalino em (J/g); e 
 ∆Hm - entalpia de fusão da amostra determinada no segundo aquecimento 

(J/g). 
 
2.2.2.3 Propriedades mecânicas 
As amostras de PET puro e os híbridos PET/argila organofílica moldados por 
injeção, foram testados mecanicamente sob tração segundo a norma ASTM D638 
(28). O ensaio foi conduzido em uma máquina universal de ensaios EMIC, modelo DL 
10.000, Software–Tesc 304, empregando uma taxa de deslocamento de 5 mm/min. 
Este ensaio foi realizado a temperatura ambiente para avaliar a resistência à tração, 
módulo de Young e alongamento na ruptura.  
 
3 RESULTADOS E DISCUSSÃO 
 
3.1 Caracterização dos Híbridos de PET 
 
3.1.1 Difratometria de raios X (DRX) 
A difratometria de raios X é uma ferramenta indispensável para avaliar a morfologia 
dos nanocompósitos (1-2). Isto porque o espaçamento basal da argila na presença do 
polímero é um indicativo do grau de intercalação/esfoliação do polímero nos silicatos 
em camadas. Os difratogramas do PET puro e dos híbridos PET com 1% em massa 
das argilas organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F estão apresentados na Figura 1. 
Como era de se esperar, no difratograma do PET puro não se observa nenhuma 
reflexão basal na faixa de 2 estudado devido ao caráter amorfo do referido 
polímero. A incorporação das argilas organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F ao PET 
resultou na obtenção de nanocompósitos com morfologia intercalada ordenada e 
intercalada desordenada, respectivamente. O espaçamento basal (d001) aumentou 
de 1,77 nm (ANO19A:F) para 3,57 nm quando a argila ANO19A:F foi incorporada ao 
PET e de 1,77 nm (ANO49A:F) para 3,87 nm quando da incorporação da argila 
ANO49A:F ao referido polímero. No entanto, nos difratogramas dos respectivos 
nanocompósitos observa-se que a reflexão basal do híbrido PET/ANO49A:F 
apresentou-se mais alargado sugerindo um maior grau de dispersão dos silicatos em 
camadas na matriz PET.  
O espaçamento basal (d001) aumentou de 1,77 nm para 3,57 nm quando ambas as 
argilas ANO19A:F e ANO49A:F foram incorporadas ao PET. Observa-se ainda nos 
difratogramas das amostras PET/ANO19A:F e PET/ANO49A:F a presença de um 
discreto ombro de baixa intensidade em torno de 2 ~ 6°, correspondendo a um 
espaçamento basal de 1,57 nm. Este ombro está possivelmente relacionado com 
uma pequena parte das camadas de argila organofílica que não foi intercalada pelas 
cadeias do PET. Comportamento semelhante tem sido reportado por Zanetti et al. 
(2004)(29).  
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Figura 1. Difratogramas do PET puro e dos híbridos PET contendo 1% em massa das argilas 
organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F. 
 
3.1.2 Calorimetria exploratória diferencial (DSC) 
As medidas de DSC foram realizadas com o objetivo de avaliar o efeito dos 
diferentes tipos de argilas organofílicas sob as transições térmicas e o grau de 
cristalinidade do polímero PET. Na Tabela 1 estão apresentados os resultados de 
DSC do PET puro e dos híbridos PET com 1% em massa das argilas organofílicas 
ANO19A:F e ANO49A:F no primeiro resfriamento e segundo aquecimento. Os 
valores da temperatura de fusão cristalina (Tm) do PET não foram alterados com a 
incorporação dos diferentes tipos de argilas organofílicas. No entanto, a temperatura 
de cristalização sob resfriamento (Tcc) do PET foi alterada com a incorporação das 
argilas organofílicas. Aumento em torno de 24°C foi obtido com a incorporação de 
ambas as argilas organofílicas ao polímero PET. Isto implica num aumento da taxa 
de cristalização uma vez que a argila pode atuar como agente de nucleação 
heterogênea conforme observado por Wang et al. (2006)(14). Comportamento 
semelhante também tem sido observado por Calcagno et al. (2007)(30). 
Quanto ao grau de cristalinidade (Xc), verificam-se aumentos de 25 e 31% para os 
nanocompósitos contendo ANO49A:F e ANO19A:F, respectivamente, quando 
correlacionados ao do PET puro. Os diferentes valores nos graus de cristalinidade 
(Tabela 1) podem estar associados à heterogeneidade da dispersão da argila no 
PET, resultando em diferentes efeitos nucleantes. Este resultado está de acordo 
com os estudos de cristalização reportado por Calcagno e colaboradores (2007) (30). 
 
Tabela 1. Dados de DSC do PET puro e dos híbridos PET contendo 1% em massa das argilas 
organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F, determinadas sob aquecimento e resfriamento 

Amostras 
 1° Resfriamento                2° Aquecimento 
      Tcc(°C)  Tm (°C) ∆Hm (J/g) Xc (%) 

PET puro         174    250   3,02  2,21 
PET/ANO19A:F        199    250   46,0  33,82 
PET/ANO49A:F        197    250   38,0  27,94 
Tcc – temperatura de cristalização sob resfriamento; Tm – temperatura de fusão cristalina no segundo 
aquecimento; ∆Hm – entalpia de fusão no segundo aquecimento; Xc – grau de cristalinidade. 
 
3.1.3 Testes Mecânicos 
Na Tabela 2 e Figura 2 estão reportados os valores e as curvas de módulo de 
Young, resistência à tração e alongamento na ruptura do PET puro e dos híbridos de 
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PET contendo 1% em massa das argilas organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F, 
respectivamente.  
Geralmente, as propriedades mecânicas dos nanocompósitos são significativamente 
melhoradas quando as camadas de argilas são totalmente esfoliadas e quando uma 
boa afinidade entre as fases polímero/argila é atingida. Porém, não é necessário 
obter uma completa esfoliação de partículas de argilas para se ter melhorias nas 
propriedades mecânicas(31). 
A incorporação de diferentes composições de argilas organofílicas na matriz PET 
aumentou gradativamente a rigidez dos nanocompósitos. Com relação à resistência 
à tração e alongamento na ruptura verificam-se de maneira geral notáveis melhorias 
nestas propriedades, especialmente quando a argila organofílica ANO19A:F foi 
incorporada ao PET. É possível que a interação polímero-argila tenha sido elevada, 
favorecendo a efetiva transferência de tensões da matriz polimérica para a carga 
inorgânica resultando num considerável aumento nas propriedades tênseis. De 
acordo com Chang et al. (2004)(11) dois fatores são essenciais para se alcançar 
melhores propriedades mecânicas nos nanocompósitos poliméricos: bom grau de 
dispersão da argila no polímero e forte interação entre ambos os componentes 
polímero/argila(32). Tais melhorias podem ser atribuídas ainda ao fato das argilas 
organofílicas terem atuado como agentes nucleantes quando incorporadas ao PET, 
resultando, portanto, num considerável aumento do grau de cristalinidade em 
relação ao polímero puro. No entanto, quando se compara os nanocompósitos 
obtidos com diferentes organofílicas verifica-se que o híbrido PET contendo a argila 
organofílica ANO19A:F apresentou discreto aumento nas propriedades de 
resistência à tração e alongamento na ruptura do que as apresentadas pelo híbrido 
PET contendo a argila ANO49A:F. Sugere-se que a argila ANO19A:F tenha 
favorecido numa melhor dispersão e interação com o polímero. Estes resultados 
corroboram os dados de DRX e DSC discutidos anteriormente. 
 
Tabela 2. Propriedades mecânicas do PET puro e dos híbridos PET com 1% em massa das argilas 
organofílicas ANO19A:F e PET/ANO49A:F 

Amostras 
Módulo de Young 

(MPa) 
Resistência à tração 

(MPa) 
Alongamento na ruptura 

(%) 

PET 291,53 ± 58,55 10,41 ± 1,34 5,06 ± 1,23 

PET/ANO19A:F 832,47 ± 20,36 55,66 ± 0,46 11,48 ± 0,47 

PET/ANO49A:F 916,05 ± 23,73 54,51 ± 1,85 10,10 ± 0,67 
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Figura 2. Curvas de módulo de Young, resistência à tração e alongamento na ruptura do PET puro e 
os híbridos PET contendo 1% em massa das argilas organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F. 
 
4 CONCLUSÃO 
 
Nanocompósitos de poli(tereftalato de etileno) (PET) com morfologias intercalada 
ordenada e intercalada desordenada foram obtidos  contendo 1% em massa das 
argilas organofílicas ANO19A:F e ANO49A:F, respectivamente. Através dos 
resultados de DSC pode-se verificar que ambas as argilas organofílicas atuaram 
como agente nucleação, promovendo notáveis aumentos nos valores da taxa de 
cristalização e grau de cristalinidade dos nanocompósitos de PET, especialmente, 
quando a argila ANO19A:F foi utilizada, o que pode ter resultado numa considerável 
melhoria das propriedades tênseis do PET. Os resultados indicaram que foi possível 
preparar nanocompósitos de PET com boas propriedades tênseis empregando 
argilas organofílicas desenvolvida com tecnologia nacional. 
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