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Biocompasitos de Matriz Glioxal-Fenol Reforgada
com Celulose Microcristalina
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Instituto de Quimica de Sao Carlos, USP e Unité Sciences du Bois et des Biopolyméres, Université Bordeaux 1

Christian Gardrat, Alain Castellan
Unité Sciences du Bois et des Biopolyméres, Université Bordeaux 1

Elisabete Frollini
Instituto de Quimica de Sao Carlos, USP

Resumo: Glioxal pode ser obtido a partir de biomassa (como da oxidagdo de lipideos) e ndo € toxico ou voldtil, tendo sido por isso
utilizado no presente trabalho como substituto de formaldeido na preparagio de resina fendlica do tipo novolaca, sendo usado como
catalisador o 4cido oxdlico, que também pode ser obtido de fontes renovaveis. A resina glioxal-fenol foi utilizada na preparagdo de
compoésitos reforcados com celulose microcristalina (CM, 30, 50 e 70% em massa), uma celulose com elevada drea superficial. As
imagens de microscopia eletronica de varredura (MEV) das superficies fraturadas demonstraram que os compdsitos apresentaram
boa interface refor¢o/matriz, consequéncia da elevada drea superficial da CM e presenga de grupos polares (hidroxilas) tanto na
matriz como na celulose, o que permitiu a formagao de ligagdes hidrogénio, favorecendo a compatibilidade entre ambas. A analise
térmica dindmico-mecanica (DMTA) demonstrou que todos os compdsitos apresentaram elevado mddulo de armazenamento a
temperatura ambiente. Além disso, o compdsito refor¢ado com 30% de CM apresentou baixa absorcdo de dgua, compardvel a do
termorrigido fendlico, que € utilizado em escala industrial. Os resultados demonstraram que compdsitos com boas propriedades
podem ser preparados usando elevada propor¢do de materiais obtidos de biomassa.

Palavras-chave: Biocompdsitos, glioxal, resina fendlica, celulose microcristalina.

Biobased Composites from Glyoxal-Phenol Matrices Reinforced with Microcrystalline
Cellulose

Abstract: Glyoxal, which can be obtained from biomass (as by lipids oxidation), is non-toxic and non-volatile. It was used
as a substitute of formaldehyde, which does not have these properties, in the synthesis of a novolac-type phenolic resin,
using oxalic acid as a catalyst, which can also be obtained from renewable sources. The glyoxal-phenol resin was used in
the preparation of composites reinforced with microcrystalline cellulose (MCC 30, 50, and 70% w/w). Scanning electron
microscopy (SEM) images of the fractured surfaces showed that the composites presented a good reinforcement/matrix
interface. This can be attributed to the high surface area of the MCC and also to the presence of polar groups (hydroxyl) in both
cellulose and matrix, which allowed the formation of hydrogen bonds, leading to a good adhesion between the components
present at the interface. Dynamic mechanical thermoanalysis (DMTA) showed that all of the obtained composites have high
storage modulus at room temperature. Moreover, the composite reinforced with 30% of MCC showed the lowest water
absorption, almost the same as that of the phenolic thermoset, which is used in industrial applications. The results showed
that composites with good properties can be prepared using high proportions of materials obtained from biomass.

Keywords: Biobased composites, glyoxal, phenolic resin, microcrystalline cellulose.

Introducao

Atualmente, o desenvolvimento de compésitos — compdsitos*. TIsto ocorre devido as suas excelentes

baseados em constituintes de origem natural € considerado
primordial, tanto pela potencial aplicacdo tecnoldgica
destes biocompdsitos, como pela diminui¢do dos impactos
ambientais resultantes da aplica¢do destes materiais!'\.
Resinas fendlicas sdo utilizadas como materiais de
isolamento térmico, pés de moldagem, resinas laminadas,
adesivos, recobrimento de superficies, impregnantes e

propriedades como estabilidade dimensional, resisténcia
diante de varios solventes, estabilidade térmica, atuagdo como
retardante de chamal’®, dentre outros fatores. Comparada a
outros materiais poliméricos, as resinas fendlicas sdo as mais
dificeis de incendiar, liberam menor quantidade de fumaca e
gases toxicos e geram a mais elevada quantidade de carbono
como residuo, o que retarda ainda mais a queimal®.
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A resina fendlica do tipo novolaca € obtida pela reagao
em meio acido de excesso de fenol com formaldeido!,
sendo estes reagentes obtidos em larga escala de fontes
ndo renovdveis. Assim, a substitui¢do desses reagentes
por equivalentes originados de fontes ndo fésseis € uma
alternativa interessante, tanto do ponto de vista econdmico
como ambiental*’!, Adicionalmente, a substituicio do
formaldeido por outros aldeidos obtidos de fontes renovaveis
pode também eliminar a potencial emissdo de formaldeido
durante o uso das resinas fendlicas!!%. O dcido oxdlico, que
foi utilizado no presente trabalho como catalisador na sintese
das resinas fendlicas do tipo novolaca, pode ser obtido de
fontes renovaveis, como folhas, caules, flores e raizes de
plantas''l. O glioxal (OHC-CHO) € um dialdeido que pode ser
obtido de diversas fontes naturais, como a partir da oxidagao
de lipideos. Os dois grupos carbonila adjacentes conferem ao
glioxal alta reatividade!'”, sendo o mesmo ndo téxico e ndo
volatil, sendo estas as principais vantagens da utilizagcdo do
glioxal, quando comparado ao formaldeido!"!.

A celulose ¢ o material de origem vegetal mais
abundante na Terra, conferindo rigidez a parede celular
das plantas. Corresponde a um polissacarideo de cadeia
linear cuja unidade repetitiva € a celobiose. A celulose
microcristalina (CM) € obtida em larga escala a partir de
polpa de madeira, sendo as regides ndo cristalinas removidas
por hidrélise dcida, apresentando por isso elevado indice de
cristalinidade!". A CM pode ser composta de microfibras

CH, —N

/f e
cadeia de
celulose

SN

A CHv‘;*CH ,——NH—CH, ‘;7 CH=N—CH,
CH2

(a)

fragmentadas e particulas que possuem entre 5 ¢ 10 nm de
didmetro e comprimento de 100 nm a alguns micrometros,
0 que corresponde a uma elevada drea superficial. O
uso de agentes de reforco com drea superficial elevada
é considerado como um método para obter melhores
interagdes entre matriz e refor¢o, resultando em boas
propriedades mecanicas, além de estabilidade dimensional
e térmica™. A presenca dos grupos polares (hidroxilas)
tanto na matriz fendlica (Figura la) como na celulose
(Figura 1b) favorecem a compatibilidade entre ambas,
resultando em melhor interacdo na interface celulose/matriz
e, consequentemente, no melhoramento das propriedades
dos compdsitos obtidos!'s!,

Em trabalhos anteriores*'® o fenol foi parcialmente
substituido por lignina e tanino, duas macromoléculas
naturais que apresentam grupos fenélicos em suas estruturas,
na preparagdo de resinas fendlicas do tipo resol (reagdo em
meio basico). Estas resinas foram utilizadas em compdsitos
reforcados com fibras lignoceluldsicas e celuldsicas de
sisal e CM. No presente trabalho, o glioxal foi usado como
substituto total do formaldeido na sintese de resinas fendlicas
do tipo novolaca (reacdo em meio dcido). Estas resinas foram
entdo utilizadas no preparo de compdsitos reforcados com
celulose mcrocristalina em proporcdes variadas, produzindo
biocompdsitos com elevada proporcio de reagentes
originados de biomassa.

CHZ Vavavs

72

(b)

celobiose

Figura 1. (a) Representacdo esquemadtica de parte da estrutura da matriz fendlica do tipo novolaca entrecruzada; (b) Estrutura das unidades presentes na cadeia

de celulose.
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Experimental

Sintese do pré-polimero glioxal-fenol e preparagao dos
compasitos

O pré-polimero foi sintetizado reagindo glioxal e fenol
na propor¢cdo molar de 0,23:1,0 na presenca de 4acido
oxdlico como catalisador (3,5% em massa com relagcdo
ao glioxal) durante 7 horas a 125 °C. Apds a evaporagdo
da 4gua, usando um evaporador rotativo, o agente de
entrecruzamento  (hexametilenotetramina-HMTA)  foi
misturado a resina. A adicdo da celulose microcristalina
(CM, gentilmente doada pela Valdequimica, Sdo Paulo,
SP) foi feita de duas formas diferentes: (I) a celulose
foi adicionada ao meio reacional logo no inicio da
preparacdo do pré-polimero, visando a ocorréncia de
uma possivel hidrdlise da celulose em meio dcido, o que
leva a diminui¢do do tamanho médio de particulas (II) a
celulose foi adicionada apds a adicdo do agente acelerador
de cura. Primeiramente foram preparados compdsitos
reforcados com 30% de CM seguindo os métodos (1) e (II).
Considerando que melhores resultados foram apresentados
pelo compésito (I), conforme mostrado posteriormente
neste texto, foram preparados compdsitos refor¢ados com
50 e 70% de CM seguindo este método (I). A moldagem
por compressdo foi realizada segundo o ciclo de cura:
90 °C/0,5 hora/0 t; 115°C /1 hora/2 t; 140 °C /1 hora/10 t;
160 °C /1 hora/16 t; 180 °C /1,5 hora/16 t.

Caracterizagdo dos compasitos glioxal-fenol reforgados com
celulose microcristalina

A Anidlise Térmica Dindmico-Mecéanica (DMTA) foi
realizada em equipamento DMA, modelo 2980 da TA
Instruments, operando com a garra 3-point bending (modo
de flexdo), com freqiiéncia de 1 Hz, taxa de aquecimento de
2 °C/min de 30 a 230 °C.

A Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) foi
realizada em equipamento da marca Zeiss-Leica®, modelo
440, aceleracio de elétrons de 20 kV.

O Ensaio de Absorcio de Agua foi realizado segundo
a norma ASTM D570!""!, sendo as amostras imersas em
dgua destilada, a temperatura ambiente, até a saturacdo. A
porcentagem de aumento de massa (contetido de dgua) foi
calculada por diferenca de massa.

A Termogravimetria (TG) foi realizada em equipamento
Shimadzu®, modelo TGA-50, sob atmosfera de ar sintético
(fluxo de 20 mL/min), taxa de aquecimento de 10 °C/min,
de 25 a 800 °C. A Calorimetria Exploratéria Diferencial
(DSC) foi realizada em equipamento Shimadzu®, modelo
DSC-50, aquecimento de 100 a 400 °C a 10 °C/min, sob
atmosfera de ar sintético (20 mL/min). As analises de
TG e DSC foram realizadas sob atmosfera de ar sintético
visando simular as condi¢des usuais de aplicagdo do
material.

Resultados e Discussoes

A andlise térmica dinAmico-mecanica fornece informacdes a
respeito do médulo de elasticidade ou armazenamento (E’), do
modulo de dissipacdo viscosa ou perda (E”) e do amortecimento
mecanico ou atrito interno (tan § =E”/E’) de um material, quando
sujeito a uma solicitacdo dinamica. As propriedades dinamico-
mecanicas dos compositos sdo determinadas pelas propriedades
de seus componentes, pela morfologia do sistema e pela natureza
da interagdo entre os dois componentes. A Figura 2 apresenta as
curvas de E’, E” e tan J vs. temperatura dos compdsitos glioxal-
fenol refor¢ados com 30, 50 e 70% de celulose microcristalina
(CM), obtidos via métodos I e IT (Experimental).

Todos os compdsitos apresentaram elevado moédulo de
armazenamento na temperatura inicial da andlise (temperatura
ambiente) (Figura 2a). Esta andlise ndo foi realizada para
o termorrigido glioxal-fenol, pois, devido a fragilidade do
termorrigido ndo refor¢ado, ndo foi possivel preparar os corpos-
de-prova com as dimensdes especificadas para esta andlise, o que
indica que a presenca de CM como reforgo da matriz conferiu
propriedades ndio presentes no termorrigido. O compdsito
refor¢ado com 30% de CM adicionada via método II apresentou
menor moédulo de armazenamento quando comparado ao
compdsito preparado via método I, embora a diferenca ndo seja
muito significativa. Isto foi indicativo de uma maior dissipacao
de energia na transferéncia de esfor¢o na interface, indicando
interag@o celulose/matriz mais fraca neste compdsito (preparado
via método II). Adicionalmente, neste compdsito pode ter
ocorrido um efeito plastificante, diminuindo E’, devido a uma
maior absor¢ao de umidade (discutida na sequéncia deste texto).
O aumento na propor¢cdo de CM utilizada nos compdsitos
glioxal-fenol resultou no aumento da rigidez do material. A
celulose € um material de alta cristalinidade que pode agir como
entrecruzador fisico, o que pode aumentar consideravelmente a
rigidez, e consequentemente 0 médulo dos compdsitos!'l.

O compésito glioxal-fenol reforcado com 30% de CM
apresentou médulo de perda menor que dos compositos
refor¢ados com 50 e 70% de CM (Figura 2b), indicando uma
maior adesdo da celulose a matriz nos compdsitos reforgados
com menor propor¢do de celulose. Quanto melhor a interface
CM/matriz, mais eficiente € a transferéncia de carga e menor
¢ a dissipag@o de energia e, portanto, menor € o valor de E”.

Apesar da estrutura entrecruzada das matrizes
termorrigidas, o entrecruzamento pode ndo ser completo e,
portanto, podem ocorrer movimentagdes de segmentos de
cadeias situados entre os pontos de entrecruzamento. Usando
as curvas de tan & em funcdo da temperatura é possivel
avaliar o valor da temperatura de transicio vitrea (Tg), que é
em torno de 130 °C para todos os compdsitos (Figura 2c).

A Figura 3 apresenta as curvas TG, derivada primeira
da TG (dTG) e DSC dos compésitos glioxal-fenol (CGF)
reforgados com CM. Como todos os compdsitos apresentaram
comportamento térmico similar, somente serdo apresentadas
as curvas referentes aos compositos reforcados com 30% de
celulose. Os compésitos apresentaram estabilidade térmica
inferior a do termorrigido (Figura 3a), em consequéncia da
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Figura 2. Curvas DMTA dos comp6sitos glioxal-fenol reforcados com 30, 50 e
70% de CM. (a) E’ versus temperatura; (b) E” versus temperatura; (c) tan  vs.
temperatura. Os compdésitos foram obtidos via métodos I e II (Experimental).

Figura 3. Curvas (a) TG, (b) dTG e (c) DSC do termorrigido (TGF) e
dos compdsitos glioxal-fenol (CGF) reforcados com 30% de celulose CM
(20 mL/min) e taxa de aquecimento de 10 °C/min.
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presenca da celulose, que se decompdem em temperatura
inferior a da matriz polimérica. Até 100 °C nao foi observada
perda de massa (Figura 3a), indicando que o termorrigido e
os compositos ndo absorveram quantidade significativa de
umidade. Em torno de 270 °C foi observada uma pequena perda
de massa no termorrigido e nos compdsitos, provavelmente
devido a ocorréncia de reagdes de cura residual, com liberacdo
da dgua que volatilizou. A partir de 300 °C foram observadas
perdas significativas de massa nos compdsitos devido a
decomposi¢do térmica da celulose, sendo que a degradacdo
maxima ocorreu em torno de 400 °C (Figura 3b). A partir
de 600 °C foi observado o estdgio de maior perda de massa,
devido a decomposicdo da matriz glioxal-fenol.

As curvas DSC dos compésitos (Figura 3c) apresentaram
um pico exotérmico em torno de 220 °C possivelmente referente
a provaveis reacdes de cura residual da matriz glioxal-fenol. Ja
a curva DSC do termorrigido apresentou dois picos exotérmicos
referentes as reagdes de cura residual, em 150 e 240 °C. Em
torno de 300 °C observou-se um pico endotérmico nas curvas dos
compésitos que pode ser referente a volatilizacao de moléculas
de baixa massa molar, provavelmente geradas pelo inicio da
decomposic¢io da celulose. Em torno de 350 °C foi observado
um pico exotérmico devido a outras etapas de decomposigdo
térmica da celulose presente nos compodsitos. No geral, as
reagdes de decomposigdo da celulose ocorrem pela clivagem de
ligagdes glicosidicas, ligacdes C-H, C-O, C-C, assim como pela
desidratac@o, descarboxilagdo e descarbonilagdo. A formacio
de 4gua a partir da celulose ocorre em vérias temperaturas, pois
vérias reagdes envolvidas na degradacdo deste polissacarideo
formam 4dgua. O produto mais abundante proveniente da
degradacdo da celulose corresponde a levoglucosana, que €
carbonizada em torno de 600 °C, com a liberagdo de dgual'®.

A Figura 4 apresenta as micrografias da fratura dos
compositos glioxal-fenol reforgados com 30% de CM, obtidos
via métodos I e II (Experimental). Nas micrografias foi possivel
observar que o compdsito em que a celulose foi adicionada no
inicio da preparagdo da matriz (I) apresentou uma supertficie mais
homogeénea (Figura 4a) comparado com os compdsitos em que
a celulose € adicionada antes da moldagem (II) (Figura 4d). No
composito preparado via método (I), a celulose estava totalmente
aderida a matriz e recoberta por ela, permanecendo ligada a
mesma apds o ensaio de impacto (Figuras 4b e 4c). No compdsito
preparado via método (II) observou-se que a celulose ndo foi
totalmente recoberta pela matriz (Figura 4e) e ainda ocorreu o
arrancamento da celulose da matriz durante o ensaio de impacto
(Figura 4f). A CM € constituida por microfibras fragmentadas
e particulas, com comprimento variando de 100 nm a alguns
micrometros, conforme mencionado previamente.

A Figura 5 apresenta as micrografias da fratura dos
compésitos glioxal-fenol reforcados com 50 e 70% de
CM, preparados via método (I). Nas imagens de MEV dos
compésitos reforgados com 50 e 70% de CM observou-se
a presenca de diversas trincas na superficie fraturada destes
compésitos (Figuras 5a e 5c). Observou-se ainda a presenga
de particulas de celulose bem aderida a matriz, porém
outras foram arrancadas, demonstrando uma superficie mais
heterogénea nesses compésitos (Figuras 5b e 5d). O aumento
na propor¢do de celulose pode ter levado a uma maior
dificuldade na dispersdo do reforgo pela matriz.

A Figura 6 apresenta os resultados obtidos no ensaio de
absorcdo de dgua do termorrigido e dos compdsitos glioxal-
fenol reforcados com 30, 50 e 70% em massa de CM. O
compdsito em que a celulose foi adicionada no inicio da reacdo
de obten¢@o do pré-polimero (I) foi o que apresentou a menor

®

Figura 4. Imagens de MEV da superficie fraturada dos compdsitos glioxal-fenol reforcados com 30% de CM. (a), (b), (c) adicionada no inicio da reagio
I) (x500, x5000, x2000); (d), (e), (f) adicionada antes da moldagem (II) (x500, x3000, x5000).
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Figura 5. Imagens de MEV da superficie fraturada dos compésitos glioxal-fenol reforcado com (a), (b) 50% de CM (x1000, x5000); (c), (d) 70% de CM

(x3000, x5000).
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Figura 6. Resultado do ensaio de absor¢do de dgua do termorrigido (TGF)
e dos compositos glioxal-fenol (CGF) refor¢ados com 30%, 50% e 70% de
celulose CM.

absor¢do de dgua (Figura 6), demonstrando que ocorreu uma
interagdo maior entre o reforgo e a matriz, confirmando o que
foi observado pelas imagens de MEV (Figura 4). A absorcao
de 4gua neste compdsito foi até mesmo menor que a do

termorrigido glioxal-fenol (sem adi¢éo de agente de reforco, que
¢ hidrofilico). Isto se deve provavelmente a maior quantidade
de vazios e microfendas apresentados pelo termorrigido, que
podem armazenar as moléculas de dgua, aumentando com isso
a absorcdo de dgua deste material. Adicionalmente, no meio
acido em que o pré-polimero foi preparado, e que ja continha a
CM (método I), esta pode ser parcialmente hidrolisada (a 4gua
presente s € eliminada no final do processo), gerando particulas
menores, o que facilitou a impregnagdo particula/matriz,
durante a etapa de moldagem, intensificando as interagdes na
interface. Desta forma, o menor nimero de vazios presentes e
menor capacidade de absorcdo de dgua de regides cristalinas da
celulose (devido ao empacotamento mais eficiente das cadeias,
comparativamente a regides nao cristalinas) levam a menor
absorgdo de dgua do material como um todo.

A absorgdo de dgua do compdsito glioxal-fenol refor¢ado
com 30% de CM preparado via método (I) foi muito préxima
a do termorrigido fendlico (Figura 6)¥, confirmando a maior
higroscopicidade deste compdsito, mencionada durante a
discussdo dos resultados de DMTA.

No compésito glioxal-fenol o formaldeido foi substituido
por um aldeido obtido da biomassa e, ainda, o refor¢co
utilizado em substitui¢do de parte do termorrigido foi
também de origem natural, gerando assim um biocompdsito
com alto teor de materiais obtidos de fontes renovaveis, e que
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apresentou propriedades equivalentes, ou até superiores, a de
materiais utilizados atualmente em escala industrial, ou seja,
do termorrigido fendlico.

O aumento da quantidade de CM utilizada como reforco
nos compositos resultou no aumento da porcentagem de
dgua absorvida, devido ao aumento da quantidade de grupos
polares (hidroxilas) que podem interagir com as moléculas
de dgua. Porém, observou-se que o aumento da absorcio de
agua foi pequeno, pois a CM € composta por cadeias que,
em sua maioria, se encontram em regides cristalinas (indice
de cristalinidade da celulose de partida = 83,3%), em que
a difusdo de moléculas de dgua € dificultada. A difusdo de
dgua em compositos pode ser avaliada a partir da modelo de
difusdo Fickiano, aplicando-se os dados obtidos no ensaio de
absor¢do de dgua a Equacdo 11

1 M, logk +nlogt

og——=1o nlo

g M. g g (€))
sendo que M, corresponde ao conteido de dgua a um tempo t;
M_ corresponde ao conteido de dgua no equilibrio; k e n
correspondem a constantes. Além disso, a habilidade das
moléculas de dgua em penetrar nos compdsitos pode ser
avaliada através do coeficiente de difusdo (D)%, que pode
ser obtido a partir da Equacao 2:

1/2
M, _4(D) e
M. L\x @)

oo

sendo que L corresponde a espessura da amostra.

Os valores de n se situaram em torno de 0.4, o que, somado
a linearidade das curvas no intervalo de tempo inicial do
experimento permitiu considerar que o modelo de Fick poderia
ser usado. Os valores baixos de k (Tabela 1) do termorrigido e
dos compdsitos demonstraram que a afinidade deste materiais
por 4gua ndo € alta, consequéncia da alta cristalinidade do
reforgo hidrofilico (CM) e também da boa impregnacao deste
material pela matriz, conforme ja comentado.

Quanto maior o valor de D (Tabela 1), mais rapidamente
ocorre a difusdo das moléculas de d4gua no compdsito. Altos
valores de D correspondem entdo a uma indicagido que as
interacdes com as moléculas de dgua ocorreram com menor
intensidade e/ou em menor extensdo, ja que fortes interagdes
entre o material e a d4gua desaceleram a movimentagdo desta
dltima, diminuindo D. Os resultados da Tabela 1 mostraram

Tabela 1. Valores de k e do coeficiente de difusdo, D, obtidos para o
termorrigido (TGF) e compdsitos glioxal-fenol (CGF) reforcados com 30%,
50% e 70% de celulose microcristalina (CM). Os compésitos foram obtidos
via métodos I e II (Experimental).

Materiais k (h?) D (mm%h) x 10**
TGF 0,02 1,1
CGF- 30% CM (1) 0,03 0,8
CGF-30% CM (I) 0,02 0,4
CGF- 50% CM (I) 0,02 1,6
CGF- 70% CM (I) 0,02 1,0

*Erro entre 1e 16 (x107)

que a introdu¢@o de 30% de celulose desacelerou um pouco
a difusdo das moléculas de dgua, comparativamente ao
termorrigido (TGF) (Tabela 1), como resultado da introdu¢ao
de material mais hidrofilico que a matriz, e que possui em
torno de 20% de regides ndo cristalinas, em que as interagdes
com moléculas de dgua sdo facilitadas. No entanto, quando
CM estava presente em proporcdo em massa igual (50%) a
da matriz glioxal-fenol, o coeficiente de difusdo aumentou,
comparativamente ao termorrigido. Neste caso, o alto
teor deste polissacarideo de alta cristalinidade levou a um
material com alto conteddo de dominios cristalinos, onde
foi mais dificil a difusdo de moléculas de dgua, devido ao
eficiente empacotamento das cadeias de celulose. Este fato
acelerou a movimentagdo das moléculas de d4gua no material,
aumentando, portanto, o valor de D. Quando a proporgdo
de celulose aumentou para 70%, a dificuldade de dispersao
deste material na resina levou a um compdésito com menor
recobrimento do reforco pela resina, com falhas, conforme ja
mencionado, o que facilitou a interagdo com a dgua, levando
aum valor de D, préximo ao do termorrigido.

Conclusodes

Até onde se tenha conhecimento, pela primeira vez a resina
glioxal-fenol do tipo novolaca foi utilizada na preparagdo de
compositos. Os compoésitos de matriz glioxal-fenol apresentaram
boa interaco fibra/matriz na interface, baixa absor¢ao de agua,
estabilidade térmica compativel com muitas aplicacdes e elevada
rigidez. O compdsito glioxal-fenol refor¢ado com 30% de CM
adicionada no inicio da reacdo de preparagio do pré-polimero
(método I) foi o compdsito que apresentou a menor absorcao de
dgua, compardvel a do termorrigido fendlico fenol-formaldeido.
Este resultado merece destaque, pois o compdsito glioxal-fenol
refor¢ado com CM corresponde a um biocompdsito, com alto
teor de materiais obtidos de fontes renovaveis, indo ao encontro
dos anseios atuais, que € de desenvolver materiais com
propriedade equivalentes ou superiores aquelas dos materiais
obtidos de fontes fésseis.
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