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Modificação nas Características da Interface/Interfase
em Compósitos de Polipropileno/Fibras de Vidro
com Compatibilizante PP-g-MAH e sua Influência
nas Propriedades Mecânicas

Paulo E. Lopes e José A. Sousa

Resumo::::: As propriedades mecânicas de polipropileno (PP) reforçado com fibra de vidro (GF) são forte-
mente influenciadas pelo tipo e grau de interações interfaciais alcançadas, dependendo da eficiência do
agente de acoplagem silano e do compatibilizante interfacial polimérico usado no compósito. Compósitos
de PP com 30% de GF tratadas com aminosilano foram preparados usando polipropileno funcionalizado
com anidrido maleico (PP-g-MAH) como compatibilizante interfacial para modificar as interações
interfaciais  fibra-polímero.  As superiores propriedades de tração e impacto obtidas nestes compósitos
podem ser atribuídas ao tipo de adesão fibra-polímero alcançada por uma interfase espessa e deformável
formada pela concentração de PP-g-MAH nesta região. As características dessa interfase foram avaliadas
por DMTA (Análise Dinâmico-mecânica) e por MEV (Microscopia Eletrônica de Varredura).

Palavras-chave::::: Compósitos, fibra de vidro, interface/interfase, compatibilizante interfacial, DMTA,
propriedades mecânicas.

Introdução

A eficiência do reforço mecânico em compó-
sitos de termoplásticos com fibras de vidro (FV)
depende, entre outros fatores, da preservação do
comprimento médio (Ln) da FV durante o seu
processamento e, principalmente, da otimização
das interações interfaciais polímero-reforço.  A
preservação do Ln da FV é de suma importância
para maximizar o reforçamento de termoplásticos
reforçados com fibras de vidro curtas (TPRFVc),
segundo o critério de comprimento mínimo críti-
co da fibra necessário para eficiente transferên-

cia de tensão da matriz para as fibras de refor-
ço[1].  A adesão interfacial polímero-fibra em
TPRFVc é parcialmente assegurada pelo trata-
mento superficial das FV com agentes de
acoplagem (silanos, titanatos, etc.).  Em matrizes
de termoplásticos apolares (ex. poliolefinas), qui-
micamente inertes à reação com silanos, a ade-
são interfacial pode ser incrementada pelo uso
de um compatibilizante interfacial, sendo normal-
mente a mesma matriz polimérica contendo gru-
pos funcionais (anidrido maleico - MAH ou ácido
acrílico - AA) que reagem com os grupos
organofuncionais (amino, metacrilato, etc.) do
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silano empregado, para formar um copolímero
graftizado na interface polímero-fibra[2,3].

O modelo clássico da micromecânica de re-
forço em compósitos poliméricos estipula que a
interface polímero-reforço seja composta de uma
camada restrita fina e rígida, de perfeita adesão
interfacial ou com altas forças friccionais entre fi-
bra e matriz, para assegurar uma eficiente transfe-
rência de tensão[4].  Na prática, a quantia mínima
de silano depositado na superfície da FV resulta
numa camada interfacial pouco deformável que,
apesar de maximizar as propriedades mecânicas
de módulo de rigidez, resistência à tração/flexão e
à fluência do compósito, possuem mínima capa-
cidade de relaxar as tensões internas advindas do
grande diferencial de contração térmica dos seus
componentes, resultando numa queda substancial
dos valores de tenacidade e resistência ao impac-
to (RI) nos compósitos de TPRFVc[4,5].

Contrapondo a teoria da interface rígida restri-
ta, alguns pesquisadores estipularam outras teori-
as como a da camada interfacial deformável, onde
existe um maior alívio de tensões interfaciais con-
forme a interface vai aumentando de espessura[5].
Esta interfase multicamada com características de
ductilidade e alta resistência ao cisalhamento
interfacial, proporcionaria a relaxação das tensões
entre polímero e reforço, principalmente nas ex-
tremidades das fibras, e permitindo assim uma
transferência efetiva de tensão da matriz para as
fibras de reforço e, portanto, resultando num me-
lhor equilíbrio das propriedades de rigidez e tena-
cidade nos TPRFVc.

Comparando os modelos das teorias da interface
rígida restrita e da camada interfacial deformável,
acreditamos que as diferenças nas propriedades me-
cânicas dos compósitos de TPRFVc advém das ca-
racterísticas distintas da interface/interfase formada
em cada sistema.  Entretanto, dados de literatura atu-
al sobre compósitos de PP/FV, apesar de apresenta-
rem propriedades de tenacidade e RI que podem tanto
ter seus valores incrementados[6] como reduzidos[7]

pela ação dos compatibilizantes interfaciais utiliza-
dos, não tem demonstrado as possíveis correlações
destas propriedades com as características da
interface/interfase. Neste sentido, este trabalho teve
como finalidade modificar a interface/interfase
polímero-reforço em compósitos de polipropileno
com FV pré-tratadas com um aminosilano, através
do uso de polipropileno funcionalizado com anidrido

maleico (PP-g-MAH) que, formando um copolímero
graftizado de PP-g-silano, atuou como um com-
patibilizante interfacial.

Materiais e Métodos

Foi utilizado um PP homopolímero, Prolen
VM6100K (MFI=19,6 g/10min) da Polibrasil, devi-
damente termoestabilizado pela adição de um
antioxidante de fenol estericamente impedido (0,2 %
Irganox 1010) e estabilizante térmico (0,4% Irgafos
168 - fosfito).  As FV curtas utilizadas foram da
Vetrotex, tipo P337 (df=13 µm e Lf=4,5 mm), com
tratamento superficial de um agente de acoplagem
aminosilano. A preparação dos compósitos de PP com
30 % de FV foi efetuada numa extrusora rosca-du-
pla co-rotacional, ZSK-30 da Werner & Pfleiderer
(L/D = 35).  A seleção do PP e a definição das variá-
veis de processamento foram estabelecidas num tra-
balho anterior[8], onde se buscou características
reológicas que propiciassem melhor molhamento e
encapsulamento das FV sob condições otimizadas
durante o processo de compostagem. O compa-
tibilizante interfacial reativo de PP-g-MAH (com 0,5%
de MAH) foi o Polybond 3150 (MFI=50,0 g/10min)
da Uniroyal, empregado na concentração de 0-5-15
% em peso do compósito PP/FV30 (correspondendo
à 0 %, 0,083 % e 0,25 % em peso de FV), e estas
formulações foram denominados de PP/FV30, PP/
FV30/MAH5 e PP/FV30/MAH15 respectivamente.
Os compósitos foram moldados numa injetora auto-
mática Arburg Allrounder 270V/300-120, em con-
dições previamente otimizadas com o objetivo de
minimizar a quebra da FV e mantidas constantes para
todos os compósitos.

A distribuição de comprimentos da FV foi de-
terminada após a queima de cada amostra, sendo
analisada por microscopia ótica com analisador de
imagem.  Para calcular os valores de comprimen-
tos médios numérico (Ln = Σ li.ni / Σ li) e pondera-
do (Lw = Σ li

2.ni / Σ li.ni) da FV e sua dispersão
[Disp = (Lw - Ln) / Ln], tanto nas amostras
extrudadas como nas injetadas, foi utilizada uma
contagem de 500-600 fibras. Para verificar a in-
fluência da presença de FV na possível alteração
do grau de cristalinidade da matriz de PP, foram
realizadas análises por calorimetria diferencial de
varredura (DSC) nos compósitos e na matriz de
PP (PP controle).  A adesão interfacial polímero-
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reforço foi verificada qualitativamente por
microscopia eletrônica de varredura (MEV) em su-
perfícies de amostras crio-fraturadas de CP’s de
tração submetidos a uma tensão prévia de 60% da
sua resistência à tração. As propriedades mecâni-
cas dos compósitos foram avaliadas através de
ensaios mecânicos padrão (norma ASTM) de tra-
ção e resistência ao impacto Izod. Análise térmica
dinâmico-mecânica (DMTA) foi empregada para
avaliar as interações interfaciais polímero-reforço,
segundo o método detalhado por Kubát et all[9],
através de ensaios de flexão (viga-dupla engastada)
em CP’s com recozimento para alívio de tensões
internas congeladas.

Resultados e Discussão

Caracterização de Comprimento Médio de Fibras
de Vidro

Para verificar qual a influência de PP-g-MAH
na preservação das FV e nas propriedades mecâ-
nicas dos compósitos de PP/FV, são apresentados
comparativamente na Tabela 1 os valores médios
de comprimentos Ln e Lw da FV de todos com-
pósitos.  Analisando os dados de comprimentos
médios da FV desses compósitos, verificamos que
a presença do PP-g-MAH proporcionou maiores
valores de Ln e Lw da FV e uma distribuição mais
estreita dos seus valores, indicando uma melhor
mistura dispersiva e distributiva das FV na matriz
polimérica. Este mesmo efeito tem sido também
constatado em outros trabalhos citados na litera-
tura[10,11], e pode ser atribuído a um maior grau de
molhabilidade e mais eficiente encapsulamento das
fibras pela matriz polimérica, advindos da redu-
ção na tensão interfacial fibra-polímero com a in-
trodução de grupos polares do PP-g-MAH na matriz
apolar de PP.  Durante o processo de mistura da
FV na matriz de PP, é assumido que os grupos co-
reativos de ácidos dicarboxílicos do PP-g-MAH e

os grupos básicos amina do silano, reagem para
formar um copolímero graftizado de PP-g-silano.
Este copolímero está quimicamente adsorvido à
superfície da FV e fisicamente à matriz de PP atra-
vés da interdifusão e emaranhamentos das cadeias
poliméricas e, portanto, melhorando substancial-
mente a adesão interfacial[6,12]. O compósito com
5% de PP-g-MAH foi o que desempenhou melhor
nesta propriedade, provavelmente em função de
se atingir a saturação da superfície da FV.

Comportamento Mecânico dos Compósitos

Os resultados da análise térmica por
calorimetria diferencial de varredura (DSC) apre-
sentaram uma variação máxima de 2,6 % no grau
de cristalinidade da matriz de PP em relação ao PP
controle.  Consequentemente, pode-se inferir que
as propriedades mecânicas dos compósitos não so-
freram influência significativa da pequena altera-
ção ocorrida na cristalinidade da matriz de PP com
a presença da FV.

Os dados apresentados na Tabela 2, indicam
claramente que a presença do compatibilizante
interfacial PP-g-MAH propiciou ganhos substanci-
ais nas propriedades de σm á x ., de resistência ao im-
pacto (RI) e na deformação na ruptura (εr), porém
com pequena redução no módulo de elasticidade
(E) mesmo com aumento do Ln da FV. Esta melhoria
substancial na σm á x e na RI pode ser atribuída aos
aumentos no comprimento da FV e na adesão
interfacial. Entretanto, nestas condições, o aumen-
to na σm á x com queda no E ou com ganho na εr são
constatações aparentemente inconciliáveis dentro
da teoria clássica de reforçamento de compósitos
poliméricos com fibras de alto módulo e interfaces
de monocamadas fortes e rígidas, citada na intro-
dução.  Para explicar esta contradição, é necessário
considerar a hipótese de que a interface dos
compósitos com PP-g-MAH seja composta de uma
multicamada interfacial (interfase do copolímero de
PP-g-silano) com características de alta resistência

Tabela 1.Tabela 1.Tabela 1.Tabela 1.Tabela 1. Comprimentos médios da FV em compósitos de PP/FV30 com e sem PP-g-MAH.
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ao cisalhamento, porém mais deformável.  Nestas
condições, como E é medido à baixas deformações,
a eficiência de transferência de tensão na interface
é diminuída possivelmente em função desta interfase
deformável e, consequentemente, o módulo do
compósito será reduzido. Entretanto, se a resistên-
cia ao cisalhamento interfacial é elevada com a ação
do PP-g-MAH, então tanto a σm á x como er deverão
aumentar, conforme verificado nos resultados apre-
sentados na tabela 2.

A RI do compósito aumentará significativamen-
te em função da redução do efeito concentrador de
tensão das FV no compósito com aumento da es-
pessura da interface/interfase formada na presença
do copolímero graftizado de PP-g-silano. Neste úl-
timo caso, existe também a contribuição de maio-
res energias dissipadas no trabalho de deformação
da interfase e da matriz na região próxima à esta e
no arrancamento de fibras (de Ln maior) da matriz.
Esta observação contrasta com os resultados de
Grillo et al[10] para compósitos de poliamida 6 com
FV, onde concluíram que a RI de TPRFVc é uma
função predominantemente do Ln da FV.

Comportamento Térmico Dinâmico-Mecânico

O grau de adesão interfacial alcançado nos
compósitos de PP/FV foi avaliado em função das
características alcançadas na interface fibra-polímero
com utilização do compatibilizante interfacial PP-g-
MAH, através da análise do espectro de relaxação
das propriedades dinâmico-mecânicas, segundo a
metodologia recomendada por Kubát[9] para deter-
minação de um fator comparativo de adesão
interfacial “A”.  Este fator “A” é calculado em fun-
ção do amortecimento mecânico relativo entre o
compósito e a matriz (Tan δC / Tan δm) e da fração
volumétrica de reforço (φf) numa dada temperatura,
onde:

A = [(Tan δ
C
 / Tan δ

m
) / (1 - φ

f
 )] – 1

Segundo Kubát, um baixo valor de “A” signi-
ficaria um alto grau de interação ou adesão entre
as fases constituintes do compósito fibra-interface-
matriz.  Os valores do Fator “A” obtidos em rela-
ção à varredura de temperatura são mostrados nos
gráficos da Figura 1.  Observa-se que os compó-
sitos de PP/FV com PP-g-MAH forneceram marca-
damente desvios mais negativos dos valores de
“A” principalmente à temperaturas acima da am-
biente, indicando assim uma maior adesão
interfacial polímero-reforço nestes compósitos.
Verifica-se também uma tendência dos compósitos
com PP-g-MAH em aumentar significativamente
esta diferença em relação aos compósitos sem
compatibilizante interfacial com aumento da tem-
peratura onde ocorre maior relaxação da contração
térmica da matriz ao redor das fibras nos compó-
sitos, caracterizando assim a existência de uma ca-
mada interfacial mais aderente e deformável.

Morfologia da Interface / Interfase dos Compósitos

Para corroborar as afirmações acima discuti-
das na interpretação dos resultados obtidos pelas
análises dinâmico-mecânicas, comprimentos mé-

Tabela 2.Tabela 2.Tabela 2.Tabela 2.Tabela 2. Propriedades mecânicas dos compósitos de PP/FV30 sem e com PP-g-MAH.
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Figura 1.Figura 1.Figura 1.Figura 1.Figura 1. Fator de adesão interfacial “A” em função da temperatura
nos compósitos de PP/FV
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dios da fibra e propriedades mecânicas, foram re-
alizadas análises morfológicas por MEV em su-
perfícies crio-fraturadas dos compósitos,
exemplificadas por fotomicrografias comparativas
na figura 2.  Pode-se observar nas fotomicrografias
da figura 2 que há uma diferença no tipo e espes-
sura da camada formada pela adesão interfacial
polímero-reforço entre os compósitos analisados.
O compósito PP/FV30 que somente utilizou um
tipo de agente de acoplagem (aminosilano) na su-
perfície da FV, propiciou um pequeno grau de
molhamento/adesão da matriz sobre a FV vistos
na figura 2a.

Contrastando com a figura 2a, o compósito
contendo 5 % de PP-g-MAH visto na figura 2b,
formou uma camada interfacial de alta espessura
(interfase) com excelente molhabilidade e aderên-
cia, que foram confirmadas quando os compósitos
foram submetidos a uma tensão prévia de 60 % da
sua resistência à tração.  Nesta condição, obser-
vou-se na superfície de fratura dos compósitos de

PP/FV30 sem compatibilizante interfacial, vazios
de arrancamento das fibras da matriz e falta de
aderência uma vez vencida as fracas interações
interfaciais ocorridas, vistos na figura 2c, enquan-
to nos compósitos com PP-g-MAH foi verificada
uma significativa deformação plástica da matriz e
quase nenhum vazio de arrancamento de fibras,
onde a presença de PP-g-MAH propiciou uma
interface/interfase de características muito mais
resistente, levando a observar formação de fibrilas
conforme visto na figura 2d.  Estas duas observa-
ções nos permitem inferir que existe uma interfase
distinta de resistência ao cisalhamento interfacial
superior, porém de características mais defor-
máveis, que justifica as propriedades mecânicas
obtidas no compósito de PP/FV30 com PP-g-MAH.
Novas pesquisas se encontra em andamento com
termoplásticos reforçados nesta mesma linha de
ação, visando maior elucidação da influência das
características da interface/interfase formada em
sistemas como PP/FV, através da utilização de di-

Figura 2.Figura 2.Figura 2.Figura 2.Figura 2. Fotomicrografias MEV de superfícies criofraturadas dos compósitos PP/FV30 (a e c) e PP/FV30/MAH5 (b e d) em amostras
submetidas a uma tensão prévia de 60% da sua resistência à tração.

(c) (d)

(a) (b)
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versos tipos de promotores de adesão (silanos,
compatibilizantes interfaciais, etc.), sempre bus-
cando obter uma camada interfacial mais resisten-
te e deformável nos compósitos, maximizando o
seu trinômio de “resistência-rigidez-tenacidade”.

Conclusão

A presença de compatibilizante interfacial PP-
g-MAH nos compósitos de PP/FV30 propiciou
ganhos substanciais nas propriedades de σm á x ., RI
e deformação na ruptura, porém com o módulo
de elasticidade mantido praticamente inalterado,
mesmo com aumento do Ln da FV. Esta combina-
ção de propriedades é atribuída à presença de uma
interface/interfase fibra-polímero multicamada,
composta de copolímero de PP-g-silano, com ca-
racterísticas de alta resistência ao cisalhamento
interfacial, porém mais deformável. Estes resulta-
dos foram corroborados em DMTA, utilizando um
fator de adesão interfacial determinado em fun-
ção dos valores relativos de amortecimento mecâ-
nico do compósito em relação a matriz de PP. As
características multicamada da interfase, com su-
perior adesão interfacial na presença do compati-
bilizante de PP-g-MAH, foram confirmadas na
análise morfológica por MEV em superfícies
criofraturadas de amostras submetidas à uma ten-
são prévia.
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