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Correlacao Entre as Propriedades Reologicas, Oticas e a
Morfologia de Filmes Soprados de LLDPE/LDPE

Lilia M. Guerrini, Pedro 1. Paulin F°, Rosario E. S. Bretas
Departamento de Engenharia de Materiais, UFSCar

Alessandro Bernardi
Braskem, Triunfo, RS

Resumo: Neste trabalho correlagdes entre as propriedades reologicas e oOticas e a morfologia de filmes soprados de
polietileno linear de baixa densidade, LLDPE, e de suas blendas com 10% e 20 % de polietileno de baixa densidade,
LDPE, foram pesquisadas. Os filmes foram processados em uma sopradora industrial. As propriedades reoldgicas
estudadas foram : a viscosidade em regime permanente de cisalhamento, 1M(}) , a primeira diferenca de tensdes nor-
mais, N, (), o moédulo complexo em cisalhamento, G* (w) e a deformagio recuperavel, v, (t). 7(7) e N, () foram
medidos num redmetro de deformagao controlada com cone e placa (taxas baixas) e num capilar (taxas elevadas); G*
(w) e v, (t) foram medidos num redmetro de tensdo controlada com placas paralelas. As propriedades oticas (brilho e
opacidade) foram medidas num opacimetro. As morfologias superficiais dos filmes soprados foram analisadas por
microscopia eletronica de varredura e microscopia de for¢a atomica. Uma correlagdo entre deformagao recuperavel,
opacidade total e morfologia dos filmes das blendas de LLDPE/LDPE foi obtida: quanto maior a recuperagao elastica,
menor a opacidade total e menor o tamanho do cristalito. A adi¢do do LDPE ao LLDPE aumentou a deformagao recu-
peravel das blendas, diminuindo as suas opacidades.

Palavras—chave: Filmes soprados, propriedades reoldgicas, propriedades dticas, polietileno linear de baixa densidade,
polietileno de baixa densidade.

Correlation Between Rheological and Optical Properties and the Morphology of Blown Films of LLDPE/LDPE

Abstract: In this work, correlations between the rheological and optical properties and the morphology of blow films of
blends of linear low density, LLDPE, and low density polyethylene, LDPE, were studied. The films were blown in an
industrial film blowing line. Rheological properties of the blends, such as shear steady state viscosity, 1(), first normal
stress difference, N, (§) , shear complex modulus, G* (®) and recoverable strain, Y, (t) were analyzed. 77() and N, (7)

were measured in a strain controlled rheometer with cone and plate geometry (low shear rates) and in a capillary rheometer
(hig shear rates); on the other hand, G* () and v, (t) were measured in a tension controlled rheometer with parallel plates
geometry. The optical properties (specular gloss and haze) were also measured in standard equipment. The surface
morphology of the blown films was analyzed by scanning electron and atomic force microscopes. A correlation between
recoverable strain, total haze and surface morphology of the blown films was obtained: the higher the recoverable strain,
the lower the total haze and the smaller the crystallites. The addition of the LDPE to the LLDPE increased the recoverable
strain of the films, decreasing their haze.

Keyword: Blow films, rheological properties, optical properties, linear low density polyethylene, low density polyethylene.

Introducgéo

Filmes soprados sdo produzidos pela extrusdo do
polimero fundido, na forma de um tubo, através de uma
matriz anelar, no centro da qual ar ¢ injetado, inflando o
tubo até este atingir um didmetro maiorl!), como mostrado
na Figura 1. Uma “bolha” ¢ entao formada, cujas paredes
sdo estiradas na circunferéncia (pelo ar injetado) e na verti-
cal, por rolos puxadores, a0 mesmo tempo em que sao res-
friadas, conferindo entdo ao filme soprado uma orientagéo
biaxial. Os parametros mais importantes deste processo sao

arazao de sopro, BUR = R¢/R,, onde R;= raio final do fil-
me soprado, R,=raio inicial do filme, a razdo de estiramento
D,=V/V,, onde V = velocidade de puxamento e V,= velo-
cidade na saida da matriz e a linha de congelamento, Z.
Acima de Z, considera-se que o polimero esta solidifi-
cado, com a sua estrutura cristalina e orientagdo congeladas.
Estes dois tltimos parametros moleculares dependerdo entao
das condigdes do fluxo, ou seja, das propriedades reologicas
do polimero. Pode-se observar que existem trés tipos de
fluxos durante o sopro. Na matriz anelar, o fluxo é predo-
minantemente de cisalhamento; entre a saida da matriz e o
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inicio da “bolha”, o fluxo ¢ uma mistura de cisalhamento
com fluxo elongacional. Até Z, o fluxo é predominantemente
elongacional. Na matriz, por exemplo, propriedades
reoldgicas, como viscosidade em regime permanente de
cisalhamento,7)(), e primeira diferenca de tensdes nor-
mais, N, (), onde ¢ a taxa de cisalhamento, determinam
a facilidade de escoamento do material e o inchamento do
extrudado!?); na regido de transigo, propriedades reoldgicas,
como o reemaranhamento apds término do fluxo de
cisalhamento, medido pela deformagao recuperavel de
cisalhamento, ¥, (t)! € 0 mddulo complexo em cisalhamento,
G*(w)=G’ + 1G”, onde G’=modulo de armazenamento em
cisalhamento e G”’=mddulo de perda em cisalhamento, deter-
minam o tempo de relaxagao do polimero e a estabilidade da
bolha, respectivamente; finalmente, na regido de fluxo
elongacional, a viscosidade elongacional, 77 (€), onde & ¢ a
taxa de elongacdo, determina a quantidade de orientagdo
molecular que pode ser conseguida.

O uso principal destes filmes é na area de embalagens.
Conseqiientemente, eles devem ser transparentes para permitir
a visualizagdo da mercadoria pelo consumidor. Durante o
processamento, torna-se necessario, entio, otimizar as proprie-
dades oticas destes filmes, tais como o brilho e as opacidades
interna e superficial. O brilho ¢ um fenémeno reflexivo medi-
do num angulo pré-determinado e, em geral, quanto mais lisa
a superficie de um filme, maior o brilho desta. A opacidade
superficial ¢ conseqiiéncia da rugosidade superficial, a qual,
por sua vez, dependera das condigdes de processo, tais como

A%

Regido de Fluxo
elongacional

Regido de transigdo

Regido de Fluxo de
cisalhamento

Polimero T

Fundido
Ar
H = espessura final do filme; Ho = espessura na saida da matriz

Figura 1. Esquema do processo de sopro de filmes!!.
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BUR, D,, Z e das propriedades reologicas do material. Ja a
opacidade interna éinfluenciada pelo arranjo morfologico das
fases cristalinas. Por exemplo, se os tamanhos dos diametros
dos esferulitos se aproximarem dos comprimentos de onda da
luz visivel, maior sera o valor desta opacidade.

Dentre os polimeros mais utilizados para fazer filmes
soprados, encontra-se o polietileno de baixa densidade, LDPE,
o qual na forma de filme, possui boas propriedades oticas e
boa processabilidade, porém baixa resisténcia mecanica. O
contrario ocorre com o polietileno linear de baixa densi-
dade, LLDPE, o qual, como filme possui propriedades dticas
pobres, processabilidade dificil, mas boa resisténcia meca-
nica. Assim, ¢ comum utilizar blendas destes dois polimeros
para obter filmes com boa processabilidade, boas proprie-
dades oticas e boa resisténcia mecanica.

Varios autores tém estudado a influéncia da adigdo de
LDPE em LLDPE nas suas propriedades oticast®®, reolo-
gicasl’13 e nas morfologias resultantest-$1,

Thibault et al.’], por exemplo, estudaram as propriedades
oticas em funcao das variaveis do processo de sopro, utilizan-
do um LLDPE catalisado por Ziegler-Natta, z-LLDPE, um
outro catalisado por metalocenos, mLLDPE, um LDPE e duas
blendas de mLLDPE/LDPE. Estes autores verificaram um
decréscimo nas opacidades e um aumento no brilho, exceto
para o LDPE, com o aumento da razdo de D, /BUR; observa-
ram ainda que com o aumento desta razdo, as estruturas dos
filmes apresentavam textura fina, exceto o LDPE, que tinha
textura grossa, associada a existéncia de lamelas cristalinas
empilhadas. Os autores verificaram também que quanto mai-
or a opacidade, maior era o didmetro médio das estruturas do
filme e que, a um dado D/BUR, o didametro médio se compor-
tava da seguinte forma: mLLDPE >LLDPE >blendas>LDPE.

Sukhadia et al.["} estudaram as origens das rugosidades su-
perficiais e das opacidades em filmes soprados de m-LLDPE,
z-LLDPE, catalisados por cromo, Cr-LLDPE, e de blendas de
mLLDPE/Cr-LLDPE. Observaram que quando os polimeros
apresentavam valores baixos de 7, a opacidade dos mesmos
era alta; este comportamento foi atribuido ao relaxamento
rapido das moléculas levando a formagdo de estruturas cris-
talinas globulares, com alta rugosidade, e foi observado nos
filmes de mLLDPE. Ja quando os polimeros apresentavam
valores intermediarios de v,, a opacidade diminuia, ja que as
moléculas tinham maiores tempos de relaxagao, permitindo a
formagao de estruturas com alguma orientagao, tipo “shish-
kebabs”, com pouca rugosidade. Este comportamento era apre-
sentado pelas resinas de z -LLDPE. Finalmente a elevados
valores de ¥, novamente a opacidade aumentava, devido a que
os tempos de relaxagdo das moléculas eram muito elevados,
formando-se estruturas com elevada opacidade e rugosidade.
Neste caso, os efeitos elasticos derivados da extrusdo (fratura
de fundido, pele de cagao) se sobrepunham a deformagio recu-
peravel. As resinas Cr-LLDPE se comportavam desta forma.
Os mesmos comportamentos foram encontrados nas blendas
de mLLDPE/Cr-LLDPE.

Fang et al.l’! correlacionaram as propriedades reologicas
(G’, G” e razdo Troutoniana, 1, /n,, onde 1 =viscosidade
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Troutoniana e 1, = viscosidade do platé6 Newtoniano) com as
variaveis do processo de sopro de duas resinas de LDPE,
chamadas LDPEa e LDPEb, de uma resina de polietileno de
alta densidade, HDPE, de um z-LLDPE e de um mLLDPE.
Estes autores observaram que a estabilidade da bolha e o va-
lor de G’ tinham o mesmo comportamento: LDPEa e LDPEb
>HDPE>LLDPE ¢ mLLDPE. Assim concluiram que quanto
maior G’, maior a estabilidade da bolha durante o sopro.

Stark et al.l'*! estudaram o comportamento reoldgico de
diversos polietilenos: um z-LLDPE, um mLLDPE e um
LDPE. Observaram que as curvas de G’e G” do z-LLDPE
tinham maior declividade do que as do LDPE, indicando que
a distribuigao de tempos de relaxagao era muito mais larga em
LDPE do que em LLDPE. Foi ainda observado que a viscosi-
dade complexa, N* (®), era maior no LDPE do que no
mLLDPE. A energia de ativagao do fluxo, Ea, era maior para
o LDPE, sendo este valor alto atribuido a presenga de ramifi-
cagoes longas.

O objetivo deste trabalho foi, entdo, o de avaliar as proprie-
dades reologicas de blendas de LLDPE/LDPE e correlaciona-
las com as propriedades oticas e a morfologia de filmes
soprados destas blendas.

Experimental

Materiais

O LLDPE (comondmero buteno) e o LDPE foram forneci-
dos pela BRASKEM; os pesos moleculares, PM, e distribui-
¢oes de pesos moleculares, DPM, de ambos polimeros foram
obtidos por cromatografia de permeagéo a gel, GPC, num equi-
pamento da Waters, modelo 150-CV, com colunas de
Ultrastyragel, utilizando triclorobenzeno como solvente. A
Tabela 1 mostra estes resultados.

Sopro dos Filmes

Osfilmesforam obtidos[® em umasopradoraindustrial marca
Carnevalli CLD-75, com espessura do anel igual a 1,8 mm,
didmetro do parafusoigual a75 mm, L/D=24, vazdo méassica
Q=90 kg/h e H = 30 um. As composi¢des LL DPE/LDPE:
100/0, 90/10 e 80/20 foram processadas nas seguintes
condi¢Bes: BUR = 3:1, Z=80 cm, temperatura média do
extrudado, T,=190 °C e € =(V-V,)/Z = 0,57, paraasblendas
100/0, 0,52 para as blendas 90/10 e 0,51 para as blendas
80/20. Nestas condig¢des, 0 L DPE puro ndo pode ser soprado.

Caracterizagdo reolégica

As blendas foram obtidas por extrusdo de rosca simples,
numa extrusora Guerst, com L/D=30,5,L =61 cm, T.=210 °C

Tabela 1. Pesos moleculares do LLDPE e do LDPE obtidos por GPC.

. M M M
Polimero (g/mrbl) (gmol)  (g/mol) MM MM
LLDPE 8522 90328 264929 10,59 2,93
LDPE 7066 88357 295662 1250 3,34

40

e Q= 6,8 kg/h, na forma de graos. Estes graos foram posterior-
mente prensados a 160 °C, durante 4 min, a uma pressao
P=100 kgf/cm?.

Todos os ensaios reologicos foram feitos as seguintes tem-
peraturas: 190 °C, 200 °C e 210 °C.7(7) e N, (y) , a baixas
taxas de cisalhamento, foram medidas num reémetro ARES
da Rheometrics, de deformacao controlada, com geometria
cone-placa, angulo de 0,01 radianos, ¢ didmetro de 25 mm e
espagamento entre as placas h= 0,048 mm, sob atmosfera de
nitrogénio, entre 0,01 € 100 s!. Dos valores de m, foi calcu-
lado a energia de ativagdo, E,, utilizando a expressdo de
Arrehnius, ou: 5 = Aeﬂ" rr, onde A =constante, R = constan-
te universal dos gases e T = temperatura do fluxo (K).

77() a altas taxas de cisalhamento foi medida num
redmetro Capilar Instron 3211, utilizando um capilar de com-
primento L.=30,4 mm e didmetro D_.=1,52 mm, entre 10 s!
até a taxa onde ocorreu fratura do fundido. Apods as corre-
¢oes padroes (Rabinowisth e atrito do barril), os valores do
indice de potencia, n, foram também calculados.

O inchamento do extrudado, B = D./D,, onde D= didme-
tro do extrudado, foi medido ap6s resfriamento com nitrogé-
nio liquido. Para cada extrudado, num comprimento de 5 cm
foram feitas cinco medidas do didmetro, utilizando um
paquimetro. Os extrudados foram também analisados visual-
mente utilizando um estereoscopio, da marca DMI, com 40
X de aumento.

G’(m), G” (w) e v, (t) foram medidos num redmetro de
tensdo controlada, AR-2000, da TA Instruments, utilizando
geometria de placas paralelas, com h=1mm. Apos a determi-
nagdo do regime de viscoelasticidade linear, uma tensao de
cisalhamento t = 500 Pa, foi escolhida para a realizagdo dos
testes.

Para calcular vy, (t),at = 500 Pa foi aplicada durante 300s,
enquanto a deformacao de cisalhamento, y, era medida; apos
300s, a tensdo era retirada e y era medida durante 600s.
Y: (600)=deformacao recuperavel apos 600 s, foi calculada
pela relagdol!°:

(900s) -y (300s) .

¥
+(600) = 100
v, (60 7(9005) M

onde v ( 900 s) = deformagao de cisalhamento apds 900s de
inicio do teste,

e 7(300 s)=deformagao de cisalhamento apds 300s de inicio
do teste.

Propriedades dticas

As opacidades total e interna dos filmes foram medidas
de acordo com a norma ASTM D-1003, em um opacimetro
da marca BYK-Gardner, modelo Haze Gard-plus. As opaci-
dades totais foram medidas diretamente. Para medir as opa-
cidades internas, as superficies dos filmes foram umectadas
com um liquido de indice de refracdo entre 1,51 e 1,54 (6leo
de silicone), eliminando as opacidades superficiais. A opa-
cidade superficial foi entdo obtida por meio da subtragdo da
opacidade total da interna. O brilho foi medido num angulo
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de 45°, segundo a norma ASTM 2457, no opacimetro acima
descrito.

Caracterizagdo morfolégica

As superficies dos filmes soprados foram analisadas num
microscopio eletronico de varredura, MEV, modelo Zeiss DSM
960, com voltagem de 15 kV, apds serem atacadas com
permanganato de potassio em meio acido, durante 20 min, e
recobertas com ouro. Os didmetros das estruturas cristalinas
formadas foram também medidos e suas médias calculadas
em um programa de analise de imagens, IMAGE PRO-PLUS.

Para obter as rugosidades dos filmes, utilizou-se um
microscopio de forga atdbmica, Nano Scope 3 A, com cabegote
de 100 p no modo contato.

Determinagdo das cristalinidades “aparentes” dos
filmes por difragdo de Raios X de alto 4ngulo

As %’s de cristalinidade “aparentes” dos filmes foram
medidas por difracdo de Raios-X utilizando um difratometro
D5000 da Siemens, com radiagao de CuKo. Esta cristalinidade
¢ considerada “aparente”, porque inclui também a orientagao
molecular cristalina dos filmes.

Resultados e Discussao

Caracterizagao reoldgica

A caracterizagdo reologica foi feita a trés temperaturas,
como descrito na parte experimental; porém mostraremos
somente os resultados a 190 °C, ja que os resultados a 200 e
210 °C seguiram o mesmo padrdo que a 190 °C. Os valores
de 77(p) abaixas e altas taxas de cisalhamento sdo mostrados
na Figura 2. Observa-se que a viscosidade do LDPE puro ¢é
menor do que a do LLDPE puro e das blendas e que a adi¢ao
do LDPE nio afeta a resisténcia ao fluxo do LLDPE. Estes
resultados estdo de acordo com resultados anteriores. Os
valores da viscosidade mostram a influéncia do tamanho das
ramificagdes neste pardmetro: embora o LLDPE e o LDPE
possuam DMP e PM proximos, o LLDPE ¢é mais viscoso
devido a presenga das ramifica¢des curtas. Em relagdo as

100/0
0/100
90/10
80/20

10000

4 >eonm

fratura do fundido

fundido

n (Pa.s)

1000 |

100 P Y Y BT N
0.01 0.1 1 10 100 1000

Figura 2.77(y)
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Tabela 2. 1, n e deformacdo recuperdvel elastica, v, (600).

o ¥, (600)
T(°C) LLDPELDPE mn,(Pas) n " o%)
100/0 752935 055 0713
0/100 564245 053 3,030

190
90/10 890930 054 0,765
80/20 8909,30 053 0,806
100/0 637662 056 1,081
0/100 423737 053 3,620

200
90/10 685351 056 1,290
80/20 736606 054 1452
100/0 533747 056 0904
0/100 285676 051 6,830

210
90/10 573665 055 1,131
80/20 631570 053 1,107

blendas, comportamentos diferentes foram encontrados
eml!21317] " onde se observou que as blendas apresentavam
viscosidades intermediarias entre as dos componentes pu-
ros. Das curvas de7j(J) my e n foram também calculados,
como mostra a Tabela 2. Observa-se que o valor de n variou
pouco com a adigdo do LDPE, ficando entre 0,56-0,51. Resul-
tados semelhantes foram obtidos por Abrahan et al.['? nas
suas blendas com LLDPE1/LDPE.

A Tabela 3 abaixo mostra os valores de E, das blendas.

A energia de ativagdo do LDPE foi maior que a do
LLDPE,confirmando outros estudos!'? - 181 O LDPE possui
cadeias com ramificagdes longas e, se comparado com um
linear de mesma estrutura, possui energia de ativagao maior!'®l,
Este comportamento ¢ resultante da presenca destas ramifi-
cagdes longas, as quais em repouso, apresentam maior
emaranhamento, necessitando-se entdo de maior energia para
iniciar o fluxo. Quando o LDPE ¢ adicionado ao LLDPE, a
energia de ativagdo no se altera em relagao ao valor do LLDPE
puro. Os valores de N( ) estdo apresentados na Figura 3.
Observa-se que o LLDPE puro ¢ o menos elastico dos ma-
teriais quando em fluxo de cisalhamento e que a pequena
adi¢do de LDPE ao LLDPE torna as blendas muito mais elas-
ticas, com valores proximos aos do LDPE puro.

O valor de B em fungédo da taxa ¢ mostrado na Figura 4. O
LLDPE teve o menor inchamento do extrudado, e o LDPE, o
maior, comportamento similar ao da literatural'’l. Os
inchamentos das blendas ficaram intermediarios aos dos seus
componentes puros.

Tabela 3. Energia de ativagao das blendas de LLDPE/LDPE.
LLDPE/LDPE 100/0  0/100 90/10  80/20

Ea (KJmol) 1331 2412 1560 13,23
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Figura 3. N ( Y ) das blendas de LLDPE/LDPE a T = 190 °C.
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Figura 4. B a T =190 °C das blendas de LLDPE/LDPE.

O maior inchamento do extrudado do LDPE ocorre pela
presenga de ramifica¢des longas. Estas ramificagdes ocupam
maior volume livre; como o inchamento de extrudado tem
influéncia da memoria anterior ao fluxo, o LDPE inchara
mais porque o seu estado conformacional anterior ao fluxo
tinha maior volume livre que o do LLDPE. Os inchamentos
das blendas sao intermediarios devido a presenga do LDPE.
Observa-se ainda que o inchamento do extrudado aumenta
com o aumento da taxa de cisalhamento e diminui com o
aumento da temperatura (ndo mostrado), comportamento ob-
servado em trabalhos anteriores!'> 171,

As taxas de cisalhamento criticas (inicio da fratura do
fundido) das blendas sdo menores para o LLDPE puro e as
blendas do que para o LDPE puro. A adi¢do do LDPE ao
LLDPE faz com que a fratura do fundido ocorra a taxas ligei-
ramente maiores nas blendas. As fotografias do estereoscopio
sdo também mostradas na Figura 4. Observa-se que no
LLDPE puro a fratura do fundido ¢ mais irregular, e que
esta irregularidade diminui com a adigdo do LDPE. As taxas
de cisalhamento criticas aumentaram com a temperatura
(comportamento nao mostrado), retardando a fratura do fun-
dido.

Os graficos de G’(m) e G”(w) das blendas sdo mostrados
na Figura 5.

Pode-se observar que a freqiiéncias baixas (equivalentes a
taxas de cisalhamento baixas), o G’ do LDPE ¢ maior do
que o do LLDPE e das blendas; porém a freqiiéncias maiores,
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Figura 5a. Grafico de G” para T = 190 °C das blendas de LLDPE/LDPE.
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Figura 5b. Grafico de G” para T = 190 °C das blendas de LLDPE/LDPE.

observa-se o comportamento inverso. Quanto maior for G’,
maior for a estabilidade da bolhal®, isto explica o fato do
filme de LDPE puro ndo poder ter sido soprado nas condi¢des
impostas neste trabalho enquanto que as blendas e o LLDPE
puro puderam ser soprados.

A Figura 6 mostra os ensaios de fluéncia e recuperacao
elastica das blendas e a Tabela 2 mostra os valores de v,
calculados.

Da Tabela 2, conclui-se que o LLDPE puro relaxa mais
rapidamente do que o LDPE e do que as blendas, ou seja, o
LLDPE atinge mais rapidamente a sua deformagao recupe-
ravel de equilibrio, v,. O tempo de relaxagdo pode ser
correlacionado com o inicio da fratura do fundido.
Kazatchkov!'" observou que a taxa critica aumenta, ou seja,
a fratura do fundido aparece a taxas de cisalhamento mais
altas, com o aumento do tempo de relaxagdo. Isso também
pode ser comprovado neste trabalho: o valor de deformagao
recuperavel para o LLDPE é menor, ou seja, o LLDPE
relaxa mais rapido e com isso, a fratura do fundido aparece
em taxas menores. Ja com a adigao de LDPE, os valores de
recuperagao elastica sdo maiores, ou seja, o processo de rela-
xacdo € mais lento do que no LLDPE puro, o que faz a fratura
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Figura 6. Deformagdo versus tempo, a T = 190°C, das blendas de LLDPE/
LDPE.

Tabela 4. Opacidades total, interna e superficial, brilho e espessuras dos
filmes de LLDPE/LDPE.

Opacidade Opacidade Opacidade

LII_‘ DD PPEE/ total Interna  Superficial B(roll;o Es?ﬁ‘:)u ra
(%) (%) (%)
100/0 48,20 10,80 37,40 21,10 56,88
90/10 18,20 9,80 8,40 62,80 63,65
80/20 10,00 5,10 4,90 79,30 63,00

do fundido aparecer a taxas maiores. E o LDPE, com valores
de recuperagio elastica bem maiores que os outros materiais
relaxa mais lentamente, e a fratura do fundido aparece entdo
a taxas de cisalhamento ainda maiores.

Os resultados do brilho e das opacidades superficial,
interna e total dos filmes de LLDPE/LDPE sdo mostrados na
Tabela 4.

Observa-se que com o aumento da quantidade de LDPE
nas blendas, as opacidades totais diminuiram, enquanto o
brilho aumentou, j& que este Gltimo varia inversamente com
a opacidade superficial.

A correlagdo entre a opacidade total e a deformagao recu-
peravel estd apresentada na Figura 7, junto com as
micrografias de MFA. Os valores de rugosidades médias
determinados pela MFA estdo na Tabela 5; e as estruturas
dos filmes também analisadas por MFA estao na Figura 8.

Para o LLDPE puro, o valor de 7, baixo resultou em um

Tabela 5. Rugosidades superficiais, diametros médios e cristalinidade
aparente dos filmes de LLDPE/LDPE.

Cristalinidade Cristalinidade

Lok (W G P DS
100/0 117,27 5,60 39,72 15
90/10 27,708 1,67 37,03 ik
80/20 23427 1,08 35,43 9
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Figura 7. Correlagdo entre opacidades totais, deformagdes recuperaveis e
superficies dos filmes das blendas de LLDPE/LDPE.

tempo de relaxagao curto, permitindo entdo que as moléculas
cristalizassem rapidamente, sem a influéncia da tensdo de
elongagdo. Esta cristalizagdo rapida, quase quiescente, per-
mitiu a formagao de estruturas esferuliticas grandes e gros-
sas, e conseqiientemente o filme apresentou alta opacidade e
maior rugosidade (Tab. 5). Ja na blenda 90/10, o valor maior
de y ,resultou em um tempo de relaxagdo mais longo que o
primeiro; logo a cristalizagdo ocorreu sob influéncia das ten-
soes de elongagao, fazendo com que se formem estruturas cris-
talinas pequenas, finas e orientadas. Conseqiientemente, os
filmes destas blendas tiveram uma menor opacidade total e
menor rugosidade média. Por ultimo, na blenda 80/20, v, foi
ainda maior, o que resultou num tempo de relaxacao ainda
maior, € em estruturas cristalinas menores, finas e ainda mais
orientadas, e valores menores de opacidade e rugosidade. Das
micrografias de MFA, observa-se que as blendas apresentam
maior orientacdo do que o LLDPE puro. As morfologias su-
perficiais dos filmes podem ainda ser melhor visualizadas
através das micrografias de MEV mostradas na Figura 9.

Observa-se ainda que o valor da cristalinidade “aparente”
do filme de LLDPE puro ¢ levemente maior do que o das
blendas, seguindo a mesma tendéncia que os valores obtidos
por DSC. Estes dados mostram entdo, que a % de cristalinidade
ndo ¢ o unico fator determinante das propriedades 6ticas do
filme.

Conclusoes

As seguintes conclusdes podem ser retiradas deste trabalho:

» Com a adi¢do de LDPE ao LLDPE, houve aumento na
viscosidade das blendas, resultando em resisténcias ao fluxo
proximas as do LLDPE. A fratura do fundido ocorreu, porém,
a taxas de cisalhamento mais altas. O mesmo comportamento
foi observado com o aumento de temperatura. A estabilidade
da bolha foi verificada através de G’, sendo o menor valor
encontrado para o LDPE e as blendas (menor estabilidade), e
o maior valor para o LLDPE (estabilidade maior).

»Uma correlagdo entre recuperagdo elastica, a opacidade
total e a morfologia para as blendas de LLDPE/LDPE foi obtida:
quanto maior a recuperagao elastica, menor a opacidade total
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Figura 8a. Imagem da topografia do filme de LLDPE puro (Area =50 pm? e
altura = 800 nm). DM = dire¢do do estiramento vertical, TM = dire¢do do
estiramento circunferencial.

Figura 8b. Imagem da topografia do filme da blenda LLDPE/LDPE 90/10
(Area =25 um? ¢ altura de 500 nm.)

Figura 8c. Imagem da topografia do filme da blenda de LLDPE/LDPE 80/
20 (Area =50 pm? e altura de 300 nm).

44 Polimeros: Ciéncia e Tecnologia, vol. 14, n° 1, p. 38-45, 2004



Guerrini, L. M. et al - Filmes soprados de LLDPE/LDPE

e mais orientado e menor o cristalito. A adi¢do do LDPE ao
LLDPE aumentou a recuperagao elastica das blendas dimi-
nuindo as suas opacidades e o tamanho dos cristalitos.
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