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Filmes Tubulares de Compositos de Termoplasticos
Pos-consumo: Analise Térmica e Mecanica

Ruth M. C. Santana
Divisao de Quimica, IPT, USP

Sati Manrich
Depto. de Engenharia de Materiais, UFSCar

Resumo: Compositos ternarios de residuos pés-consumo de polipropileno (PP), poliestireno de alto impacto (HIPS) e
carbonato de calcio (CaCO,) foram preparados para obter filmes de papel sintético e avaliar suas propriedades térmicas e
mecénicas. Estes filmes compdsitos altamente carregados com 10, 20 € 30 % em peso de CaCO, foram extrudados na
extrusora sopro de filme (matriz tubular), em duas condi¢des de velocidade da rosca: 32 e 51 rpm. A orientagdo dos
filmes compdsitos foi determinada por meio dos pardmetros das razdes de processo: R, (ao longo da diregdo da maquina),
R, (na direcdo transversal da maquina) e R_(razdo entre R /R ). Ensaios de caracterizagdo por Calorimetria diferencial de
varredura (DSC) e resisténcia a tragao e ao rasgo foram usados para estudar as propriedades térmicas e mecanicas dos
filmes, observando-se a dependéncia da composicdo e do grau de orientagdo. Resultados da analise térmica por DSC
indicaram que a concentragao de carga, assim como a orientagao do filme, exerce pouca influéncia tanto na temperatura
de fusdo Tm quanto no grau de cristalinidade. Resultados do ensaio de tragdo mostraram que o modulo de elasticidade dos
filmes compodsitos com maior concentragao de carga diminui na direcdo longitudinal e aumenta na transversal. Quanto a
resisténcia ao rasgo, o efeito do aumento da concentragdo de carga e de orientacdo foi o de incrementar essa propriedade.

Palavras Chave: Compositos, filmes, reciclagem, polipropileno, poliestireno de alto impacto.

Blown Films of Post-Consumer Thermoplastic Composites: Thermal and Mechanical Analyses

Abstract: Ternary composites from post-consumer waste of polypropylene (PP), high impact polystyrene (HIPS) and
calcium carbonate (CaCO,) were prepared to obtain films of synthetic paper and to evaluate their thermal and mechanical
properties. These composites filled with 10, 20 and 30 % wt of CaCO, were film blown extruded under two conditions of
screw rotation: 32 and 51 rpm. The composite film orientation was determined with the parameters along the longitudinal
axis (R1), transverse axis (Rt) and R1/Rt ratio (Rc). Differential scanning calorimetry (DSC) and tensile and tear strength
tests were used to study the thermal and mechanical properties of the films, showing their dependence on composition
and orientation degree. Composite films with higher filler concentration exhibited a decreased tensile strength, but a less
significant effect on tensile modulus. The tear strength was strongly dependent on the degree of film orientation.

Keywords: Composites, films, recycling, polypropylene, high impact polystyrene.

Introdugéo inorgénica, onde, dependendo da capacidade de reforgo,
pode ser classificado como (1) carga reforgante ou (2) inerte
ou de enchimentol®#l. Cargas inorganicas inertes adiciona-

das ao polimero alteram as propriedades deste, aumentan-

As propriedades dos polimeros carregados/reforgados
diferem em muitos aspectos dos ndo carregados e depen-

dem essencialmente das caracteristicas fisico-quimicas das
cargas, sendo os seguintes fatores os mais importantes: for-
ma geométrica, tamanho médio e distribuigdo de tamanho,
area superficial especifica, caracteristicas de empacotamento,
natureza quimica da superficie e energia superficial, pureza
quimica, higroscopicidade e abrasividade das particulas na
interagdo entre o polimero e a cargal'3l.

Segundo a classificagdo das cargas, estas podem ser
fibrosas ou ndo, organicas ou inorganicas e naturais ou sin-
téticasl?l. Neste caso especifico trataremos da carga

do a rigidez, dureza, densidade, temperatura de deflexao
térmica (HDT) e estabilidade dimensional, menor retragao
de moldagem, menor dependéncia das propriedades com a
temperatura, menor resisténcia a tragao e fluéncia e menor
custo!>’]. Por outro lado, as cargas reforgantes ou ativas
apresentam um custo superior comparado ao das cargas
inertes ou de enchimento, que melhoram suas propriedades
mecanicas, tal como a resisténcia a tragdo. A resisténcia ao
impacto ¢ variada, pois em geral a presenca de cargas rigi-
das em matrizes ducteis (como polipropileno e ABS) reduz

Autor para correspondéncia: Sati Manrich, Departamento de Engenharia de Materiais, UFSCar, Caixa Postal 676, CEP: 13565-905, Sao Carlos, SP. E-

mail: sati@power.ufscar.br

Polimeros: Ciéncia e Tecnologia, vol. 15, n° 3, p. 163-170, 2005

163



Santana, R. M. C.; Manrich, S. - Filmes tubulares de compdsitos de termoplasticos p6s-consumo

a tenacidade do material, enquanto que cargas em matrizes
frageis (como poliestireno) podem resultar em resisténcia ao
impacto superiort? 71,

O polipropileno (PP) isotatico carregado com carga
inorganica tais como carbonato de calcio, talco, mica, caulim,
silica, amianto entre outrost!>>%8] tem sido amplamente usa-
do em muitas aplicagdes industriais devido a sua variedade
de propriedades fisicas, boas propriedades mecanicas e bai-
X0 custo. Algumas das cargas inorganicas nos compositos de
PP freqlientemente afetam a cristalizagdo da fase matriz,
aumentando a temperatura de cristalizagdo (Tc) e/ou o seu
grau de cristalinidade, portanto, atuando como agente
nucleante>*>1,

Compdsitos ternarios a partir de uma blenda e cargas
particuladas sdo materiais atrativos para numerosas aplicagoes
de engenharia e suas propriedades mecanicas sdo determina-
das ndo s6 pela sua composi¢ao, mas também pela morfologia
da fase presente, em particular da dispersao relativa dos com-
ponentes'®. Uma das aplicagdes destes compdsitos altamente
carregados € o papel sintético. Publicagdes sobre papel sintéti-
co a partir de plastico pds-consumo, ainda sdo muito escassas
em revistas cientificas e/ou tecnoldgicas nacionais e interna-
cionais. Por outro lado, a maior fonte de informagao obtida de
papel sintético a partir de resina virgem ainda ¢ através de pa-
tentes, sendo as primeiras patentes pioneiras de Mannar et al.,
(19941191 e Desai, (1994)11,

Na maioria das patentes publicadas sobre papel sintético,
o polimero mais usado ¢ o polipropileno (PP), em filmes
multicamadas!'?13], processadas por coextrusdol'®!°l ou
extrusdo filme-plano com sistema de biorientagdol*’], entre
outros. Em todas as patentes ¢ verificado que a carga
inorganica empregada como outro dos componentes princi-
pais do papel sintético ¢ o0 CaCO;, com concentragdes de 10
a 75%, com o objetivo principal de promover opacidade, ri-
gidez e maior rugosidade, caracteristicas principais do papel
celuldsico. A presenga da carga também promove a forma-
¢ao de microcavitagdes quando o filme-composito é subme-
tido ao processo de orientagdo e como conseqiiéncia um
aumento na opacidade, uma vez que, com a maior concen-
tracdo de vazios, a luz incidente ¢ difratada em maiores pro-
porgdest!®1221-231  Seoundo Ohno et al., (1995), filmes
compositos planos (ndo tubulares) biorientados, com con-
centragdo de CaCO; de 10 a 35 % em peso (tamanho médio
de particula de 0,05 a 8um), apresentam em média uma per-
centagem de vazio gerado na faixa de 5 a 55 %[,

Por outro lado, o processamento de filme tubular (usado
neste trabalho) apresenta caracteristicas singulares se compa-
rado a maioria das linhas de extrusdo, devido a formagao de
uma bolha de filme. A geometria da bolha ¢ controlada pelas
diversas velocidades da maquina e pelo volume interno de ar,
de forma a produzir filmes. Quando a extrusora se encontra
operando em equilibrio, ha quatro parametros para controle de
processo que determinam a geometria da bolhal®*, elas sio:
(1) velocidades dos rolos de arraste (Vp), (2) velocidade da
rosca (Vr), (3) volume de ar de resfriamento (Var) e (4) pres-
sdo de ar de sopro (P). As combinagdes destas variaveis defi-
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nem a geometria particular da bolha, tais como: (1) altura da
linha da névoa, (2) espessura do filme e (3) didmetro da bolha.

Segundo Cantor?!l os pardmetros de processamento exercem
forte influéncia sobre as propriedades do filme, tendo sido as
razoes de processo consideradas neste estudo. A razdo de ex-
tra¢do, definida como a velocidade dos rolos de arraste dividi-
da pela velocidade de fluxo da resina fundida, fornece uma
indicac@o sobre o grau de estiramento na diregdo da maquina
e, portanto, a orientagdo do filme nessa dire¢do. A taxa de
sopro, definida como sendo o didmetro da bolha dividido pelo
diametro da matriz, fornece uma indicagdo sobre o grau de
estiramento na dire¢do transversal, ou seja, orientacdo. 4 faxa
de conformagdo, que ¢ a razao de extragao dividida pela razao
de sopro, representa uma medida do grau de proporgao de orien-
tagdo entre as dire¢cdes da maquina e transversal.

Por outro lado, entre as variaveis moleculares que interfe-
rem no comportamento reoldgico do polimero durante o
processamento, além de interferir nas propriedades finais dos
filmes estdo: a massa molar, a distribui¢do de massa molar, o
tipo e a quantidade de ramificagdes e distribuicdo destas ra-
mificagdes®!. Segundo Rosato&Rosato, (1988)1%], uma alta
massa molar induz a uma maior orientagdo que influencia
em melhores propriedades finais dos filmes, como resistén-
cia a tensdo, resisténcia a fluéncia, resisténcia ao impacto,
resisténcia térmica e resisténcia por degradagdo quando em
contato com solventes.

Os processos de orientagdo sdo muito empregados na
modificacgdo de algumas propriedades importantes de filmes,
como propriedades mecanicas, oOticas e de barreira a gases,
além de alterarem a espessura e a flexibilidade dos mesmos!?l,
No geral, qualquer polimero termoplastico pode ser orienta-
do e este processo de orientagdo ocorre geralmente um pou-
co acima da temperatura de transigao vitrea (Tg).

Existem trés componentes reologicos distintos que atuam
sobre o polimero no processo de orientagdo: E1, deformacao
elastica instantanea causada pela deformagao das ligacdes
quimicas primarias. Essa deformagdo ¢ completamente re-
cuperada quando a tensdo é retirada; E2, deformagao
molecular ou alinhamento das moléculas e E3, fluxo viscoso
irrecuperavel, causado pelas moléculas que escorregam umas
sobre as outras.

O valor relativo de cada componente depende principal-
mente da temperatura, tempo, e do nivel de tensdo aplicada
no processol?®l. Portanto quanto maior a tensdo de estiramento
aplicada, maior sera o valor da componente reoldgica E2,
sendo que no tempo inicial os valores de E2 ¢ alto e de E3
baixo. Se o material for resfriado rapidamente, a estrutura
molecular alinhada sera congelada e o polimero estara orien-
tado. Apos todo o desdobramento das moléculas, o compo-
nente E3 pode atuar, sendo controlada ndo so pela temperatura
e nivel de tensdo aplicada, mas também pelo tempo. Porém a
temperatura influencia na recuperagio de E2, portanto os dois
processos sdo competitivos (estiramento e recuperagdo)?7l.

Considerando todas essas variaveis de processo, foi reali-
zado um estudo sobre filmes de compositos PP/HIPS/CaCO;
pos-consumo para aplicagdo em papel sintético, obtidos por
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extrusao sopro de filme tubular, em que o presente trabalho
visa apresentar os resultados referentes as propriedades tér-
micas e mecanicas desses filmes.

Experimental

Os materiais plasticos pds-consumo usados foram o
polipropileno (PP) e o poliestireno de alto impacto (HIPS)
provenientes de garrafas de agua mineral e de copos
descartaveis respectivamente, da coleta seletiva do Programa
de Entrega Voluntaria (PEV) da UFSCar. Como carga foi usado
o carbonato de célcio (CaCOs;), de tamanho médio de parti-
cula de 8 um, (Inacarb-700) fornecido pela Quimbarra-Bra-
sil. O PP e o HIPS foram pré-moidos, lavados, secos e moidos
novamente. Trés compdsitos ternarios de PP/HIPS/CaCO; com
proporgao massica de 60/30/10, 60/20/20 e 60/10/30 na for-
ma de pellets foram preparados na extrusora dupla rosca
Werner Pfleiderer (modelo ZSK 30). Filmes tubulares dos
compositos foram processados na extrusora mono-rosca
CIOLA TF40, com perfil de temperatura de 190, 200, 210,
210 ¢ 220°C e velocidade da rosca de 32 ¢ 51 rpm.

O grau de orientacdo dos filmes compdsitos foi determi-
nado segundo a metodologia de Cantor?¥], Neste caso, Rl
definida como Vp/Vrosca, fornece uma indicagao sobre o grau
de estiramento na dire¢do da maquina; Rt definida como Db/
Dmatriz, fornece uma indicagao sobre o grau de estiramento
na diregdo transversal, e Rc, definida como RI/Rt, representa
uma medida do grau de proporgao de orientacdo entre as di-
rec¢des longitudinal (da maquina) e transversal.

A caracterizagdo térmica foi realizada através do teste de
calorimetria diferencial de varredura - DSC (Perkin Elmer,
modelo Pyres-1), na faixa de temperatura de 30 a 200°C e
com taxa de aquecimento de 10 °C/min, onde o grau de
cristalinidade foi determinado considerando a composicao do
PP (%PP) na mistura, segundo a equacao (Xc=AHf,, sa- YoPP/
AHTgg9cristating))- A caracterizagdo mecanica por meio do
ensaio de tragdo dos filmes foi realizada na maquina Univer-
sal de Ensaios Instron, modelo 122, segundo a norma ASTM
D882-90.

A determinagao de resisténcia ao rasgo foi realizada segun-
do anorma ASTM D689-92, onde descreve os procedimentos
utilizados para a medida da forga média em gramas, necessaria
para o rasgamento simultaneo de uma ou mais folhas de papel
ou filmes, por uma determinada distancia, apds o rasgo ter sido
iniciado. Para a realizagdo do teste foi utilizado o aparelho de

rasgamento tipo Elmendorf que mede o trabalho realizado no
rasgamento das folhas, calculado por meio da perda da ener-
gia potencial de um péndulo. Para complementar este estudo,
foi realizada a caracterizagdo morfologica da superficie dos
filmes utilizando microscépio eletronico de varredura, marca
Lo, modelo Stereoscan 440.

Resultados e Discussao

Neste trabalho, os parametros velocidade de puxamento
(Vp), pressdo de ar de sopro (Par), volume de ar de
resfriamento (Var), assim como o perfil de temperatura. fo-
ram mantidos constantes. A determinagdo do diametro da
bolha (Db) foi através da medigao da largura do filme acha-
tado LF (layflat width) apds este ter passado através dos ro-
los de arraste, isto € Db = (2 LF)/rt. NaTabela 1 sdo mostradas
as razdes de processamento dos filmes tubulares: razdo de
extragdo (R1), razdo de sopro (Rt) e razdo de conformagdo
(Re).

Os filmes compdsitos apresentaram maior grau de orien-
tagdo na direcao longitudinal do que na direcao transversal
(R1> Rt), sendo que a velocidade de puxamento de polias
(12,5 m/min) ¢ o pardmetro que confere esta propriedade.
Os filmes extrudados a 51 rpm apresentaram menor valor de
RI que os processados a 32 rpm, nas trés composigdes, devi-
do a maior vazdo massica, o que dificultaria a orientacao do
filme. J& no caso dos valores de Rt, estas ndo apresentaram
muita variagdo entre as duas condigdes de velocidades da
rosca, ja que a orientagdo periférica (transversal) é mais
influenciada pelo ajuste da pressdo de ar de sopro, sendo que
neste caso, foi mantido constante. Estes resultados podem
ser melhor visualizados nos valores de Rc a 51 rpm < 32
rpm, que ¢ diretamente proporcional a variacdo da orienta-
¢ao preferencial longitudinal.

Em relag@o a concentragdo de carga no filme compdsito,
um aumento desta apresenta maior influéncia na orientagao
transversal, onde se observa uma diminuigdo da Rt, devido
ao aumento da concentragao da carga que influenciou na difi-
culdade do seu fluxo extensional e, portanto, resultando no
decréscimo de sua orientagdo para ambas as condigdes, sen-
do mais visivel nos processados a 32 rpm. Por outro lado, o
valor de Rc aumenta com a concentragao da carga para ambos
0s casos; onde se observa um acréscimo maior da orienta¢ao
dos filmes processados a 51 rpm (F2 a F3), de 31 %, do que
os processados a 32 rpm, de 13 %.

Tabela 1. Grau de orientagdo na diregdo longitudinal (R1), transversal (Rt) e a razdo de orientagdo entre ambas as dire¢des Re=RI/Rt dos filmes compdsitos.

Filme compésito \Y% Espessura

D

(PP/HIPS/carga) (rpm) (um) o RI Rt Re
F1 (60/30/10) 271 2‘6 : ; 113‘{ 21,’22 1131 i 2%
F2 (60/20/20) 2 ;g : ; 11 g-‘i 212-2 11 g? 212(7)
F3 (60/10/30) 221 g; : 11 99; 21256 822421 %z(z)
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Em relagdo a analise térmica por DSC dos filmes
compositos processados a 32 e 51 rpm observa-se que 0s
filmes processados a 51 rpm apresentaram uma temperatura
de fusdo (Tm) ligeiramente superior aos processados a 32
rpm, cuja diferenca pode ser considerada desprezivel, por
ser menor do que 1°C. Com relagdo a concentragdo do CaCO,
no composito, observa-se também um ligeiro acréscimo de
Tm (~1 °C), que também pode ser considerado desprezivel.
Estes resultados indicam que a concentragdo da carga, assim
como a orientagdo do filme exerce pouca influéncia na tem-
peratura de fusdo do composito, como pode ser visualizado
na Tabela 2.

Poderia-se esperar que a alta concentraga@o de carga CaCO;
e a presenga da fase amorfa tanto do HIPS como do préprio
PP, resultaria em diminuigdo significativa do grau de
cristalinidade (Xc) dos filmes de compdsitos, o que ndo ocor-
reu. Em relagdo ao efeito de CaCOj, observa-se um pequeno
decréscimo do grau de cristalinidade com o aumento de sua
concentracdo em todos os filmes. Isto foi atribuido ao fato
de que o movimento das macromoléculas para a ordenagao,
formando fase cristalina, tenha sido dificultado cada vez mais
a medida que se aumentava a concentragdo de carga, como
pode ser visualizado na Figura 1.

Observa-se que o Xc dos filmes processados a 32 rpm ¢
ligeiramente superior ao dos processados a 51 rpm como
mostrado na figura 1. Este fato poderia ser explicado por
duas possiveis hipdteses: a primeira, ¢ que o menor fluxo
massico (massa de resina fundida), possibilita um maior
“desamaranhamento” das moléculas poliméricas do que com
maior fluxo massico (51 rpm), mantendo a velocidade de
arraste constante (Vp). A segunda, ¢ que o maior fluxo
massico, indica um menor tempo de residéncia da massa fun-
dida na rosca, influenciando na ma dispersdo e distribuigdo
das particulas da carga., o que teria acarretado numa veloci-
dade de arraste (Vp), mantida constante, abaixo da necessa-
ria para manter a orientacdo. Este resultado pode ser
confirmado pelos resultados da Tabela 1, em que os filmes
compositos processados a 32 rpm possuem maior grau de
orientagdo em ambas as diregdes, sendo mais pronunciado
na diregdo da maquina.

Em um estudo realizado por Legros et al.(1998) 281, veri-
ficaram que a orientag@o (RI) controla a diregdo do cresci-
mento da fase cristalina. Foi avaliada a influéncia das razdes
de processo Rl e Rt, nas propriedades finais dos filmes
tubulares e concluiram que ha mudangas nas orientagdes
lamelares relativas as mudangas dos parametros de processo.
Com o aumento de Rl1, a orienta¢do lamelar na diregao trans-
versal se torna mais perfeita; ja o aumento de Rt causa desor-
dem no empilhamento das lamelas, concluindo que a
velocidade de puxamento ndo exerce uma orientacdo poten-
te, mas a orientacao (RI) controla a dire¢ao do crescimento
da fase cristalina. Como no presente caso, a um fluxo massico
menor com graus maiores de orientagdo longitudinal o grau
de cristalinidade foi também maior, os resultados aqui obti-
dos estariam corroborando as conclusdes apresentadas no
estudo de Legros et al.
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Figura 1. Grau de cristalinidade (%) dos filmes compoésitos tubulares pro-
cessados a 32 e 51 rpm determinado pela analise de DSC.

Na figura 2 sdo apresentados os resultados do teste de
resisténcia a tragdo dos filmes de compdsitos nas dire¢des
longitudinal e transversal da maquina, onde se observa visi-
velmente que a resisténcia maxima a ruptura (Figura 2-a) é
maior na direcdo da maquina do que na dire¢do transversal.
Estes resultados sdo confirmados pelo estudo de Patel et al.[>%],
onde as tensdes de ruptura na dire¢do da maquina foram
maiores que os valores na dire¢do transversal, e que as ten-
soes nas diregdes longitudinal e transversal da maquina sao
afetadas pela orientagdo das moléculas da fase amorfa.

Ja no caso do médulo de elasticidade, observa-se no geral
0 mesmo comportamento, isto ¢, 0 modulo é maior na dire-
¢do da maquina do que na transversal, diferentes comporta-
mentos que podem ser relacionados a cristalinidade,
organizagdo e tamanho da estrutura cristalina®”. Segundo
Legros et all?®], 0 modulo sob tragio depende da organizagdo
da fase cristalina, e quando aumenta a razao de estiramento
da maquina (R1), a orientagdo lamelar na diregao transversal
da maquina chega a ser mais perfeita.

Por outro lado, a alta concentragdo, o tamanho e a aglo-
meragdo da carga (CaCO;) possivelmente tenham causado
uma insuficiente homogeneidade, influenciando fortemente
no decréscimo da resisténcia maxima a ruptura para ambas
as condigdes (32 e 51 rpm), sendo mais pronunciado para os
processados a 32 rpm. Isto pode ser devido ao fato de que a
alta concentracdo da carga tenha resultado em maiores pro-
porgdes de aglomerados, que, por atuarem mais efetivamen-
te como pontos concentradores de tensdes, a resisténcia a
tracdo teria sido prejudicada. Além do mais, no processo de
estiramento com biorientagdo em filme tubular, pode origi-
nar a formagao de microvazios e fissuras a partir das particu-
las e dos aglomerados de CaCO; que causariam igualmente a
deterioragdo dessa propriedade.

Quanto ao modulo de elasticidade, que pode ser relaciona-
do arigidez do material, a exce¢do do valor obtido para a dire-
¢do longitudinal nas amostras a 32 rpm, ¢ possivel verificar
pouca influéncia da proporgio de carga adicionada sobre essa
propriedade, se considerar a faixa de desvio-padrdo, seja em
32 ou 51 rpm. Isto poderia indicar que a presenca de 10% de
particulas de CaCOs;, devido a sua caracteristica rigida e a res-
trigdo de movimentos/dobramentos das macromoléculas de PP
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Figura 2. Resultados do teste de tragdo dos filmes compdsitos tubulares processados a 32 e 51 rpm nas dire¢des longitudinal e transversal da maquina (a)

resisténcia maxima a ruptura e (b) modulo de elasticidade.

imposta pelas mesmas, ¢ suficiente para alterar o modulo dos
filmes em um nivel que posteriores adigoes dessa carga nao
acarretam em mudangas significativas nessa propriedade.

Para verificar adequadamente esta influéncia, uma anali-
se de resultados a partir de um planejamento estatistico de
experimentos deveria ser realizada, o que foge ao escopo do
presente trabalho. Por outro lado, considerando somente a
média dos valores de modulo, observa-se que ha uma ten-
déncia de aumento na diregao transversal ¢ de diminuigdo na
direcdo longitudinal da maquina, cuja verifica¢ao de possi-
veis razoes seria baseada em especulagdes, uma vez que ou-
tras caracterizagdes nao realizadas neste estudo seriam
necessarias.

Cabe mencionar que a presenga de HIPS no compdsito,
também pode gerar microvazios no filme, devido a ser in-
compativel com PPI%1223l e portanto, todos estes fatores re-
sultam num decréscimo da resisténcia a ruptura. Na figura 4
sdo mostradas as micrografias da superficie dos filmes
compositos. Observam-se algumas aglomeragoes de carga,
especialmente naquelas amostras com maiores proporgdes
(Figura 3 b e ¢), onde provavelmente ocorram maiores con-
centragdes de tensdes quando os filmes sao biorientados. Por
outro lado, a presenca de HIPS, como polimero incompati-
vel com PP, também influencia na geragdo de microvazios
mostrados nas micrografias Fig. 4 d-e-f, onde se observa a
presenga de “poros”, tanto nas fases poliméricas (blenda

Figura 3 — Micrografias da superficie dos filmes tubulares de compdsitos processados a 32 rpm com 10 % (a e d), 20 % (b e ¢) ¢ 30 % (c e f) em massa de
CaCO,, com ampliagdes-dimensdo de barras de 1Kx-10 pm (a-b-c) e 6 Kx-2 um (d-e-f).
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Figura 4. Resultados da resisténcia ao rasgo dos filmes compdsitos tubulares
processados a 32 e 51 rpm nas diregdes longitudinal e transversal da ma-
quina.

polimérica PP/HIPS) quanto na interface fase polimérica /
fase dispersa inorganica (carga).

Na figura 4 sdo apresentados os resultados do teste de
resisténcia ao rasgo (RR) dos filmes de compdsitos nas dire-
¢oes longitudinal e transversal da maquina. Os filmes pro-
cessados a 51 rpm apresentaram uma RR superior aqueles
processados a 32 rpm (RR 5y, > RR 35 ). Isto € devido a
taxa de razao de estiramento: Rc a 51 rpm ser menor que a 32
rpm, sendo refletida na sua diferenca de espessura (~70-90
um) e (~60 pm) respectivamente, que confirma o estudo fei-
to por Krishnaswamy & Sukhadial®*), relacionado a influén-
cia das condigdes de processamento de estiramento do filme
tubular sobre a resisténcia ao rasgo. Nesse estudo, determi-
nou-se que a RR de filmes soprados apresentam uma forte
sensibilidade a taxa de estiramento do filme na dire¢do da
maquina, portanto filmes processados com baixo Rl apre-
sentam maior resisténcia ao rasgo.

Filmes com baixo grau de estiramento apresentam alta RR
ao longo da dire¢do da maquina. A forca extensional aplicada
nas moléculas poliméricas, ao sairem da matriz, tendera a ori-
entar estas ao longo dessas tensoes. A relaxagao da conforma-
¢ao estendida das cadeias competira simultaneamente com sua
orientagdo antes do processo de cristalizagdo. Conseqiiente-

mente, a altas taxas de extensdo na direcdo da maquina, um
maior nimero de moléculas sera orientado ao longo dessa di-
re¢do antes de sua cristalizagdo. Portanto, é razoavel assumir
que a fase ndo cristalina do filme final, em média, tenderia ser
mais orientada uniaxialmente, relativo ao plano equibiaxial do
filme. Isto resultaria em menores pontos de intera¢des por li-
gagdes secundarias e por emaranhamentos entre as moléculas
orientadas, o que portanto resultaria numa menor RR ao longo
da dire¢do da maquina do filme soprado®.

Por outro lado, os filmes orientados apresentaram RR
maior na diregdo transversal da maquina do que na longitu-
dinal (RRt > RRI), o que indica que a RRt também ¢ influen-
ciada fortemente pelas condi¢des empregadas, sendo que esta
aumenta sistematicamente com o aumento de Rc. Especifi-
camente, maiores taxas de extensao (pequena reorganizagao
estrutural) favorecem a RR na diregdo transversal B%. Quan-
to a influéncia da concentragdo de CaCO;, observa-se que
nao ha uma tendéncia definida, uma vez que houve, nos va-
lores de RRI, pequeno aumento (32 rpm) e um maximo para
20% de CaCO; (51 rpm), e, nos valores de RRt, diminuigao
(32 rpm) e aumento (51 rpm) em func@o da concentracao de
carga. Isto provavelmente seja decorrente do fato de que tan-
to o grau de orientagdo quanto a espessura influam forte-
mente nessa propriedade, de forma que a influéncia isolada
da adigdo de carga ndo fique clara.

Na Tabela 2 sao mostrados os valores médios das proprie-
dades térmicas e mecanicas dos filmes tubulares de
compositos processados a 32 e 51 rpm onde se observa que a
presencga e o aumento da concentracdo de carga, da espessu-
ra e do grau de orientagdo do filme influenciam de forma
geral as propriedades térmicas e mecanicas.

Conclusoes

Segundo os resultados obtidos das razdes de processo, os
filmes tubulares apresentaram maior orientagdo na direcao da
maquina, sendo que RI ¢ influenciado pela variacdo da veloci-
dade da rosca (vazdo de alimentago). Ja no caso do Rt, este é
influenciado pela concentragdo de CaCOj; nos filmes.

A composicao e as condigdes de processamento dos filmes
influenciam, em maior ou menor grau, em praticamente todas

Tabela 2. Propriedades térmicas e mecanicas dos filmes compdsitos biorientados: temperatura de fusdo (Tm), grau de cristalinidade (Xc), modulo (E),
resisténcia maxima a ruptura (o), e resisténcia ao rasgo (RR) nas dire¢des longitudinal (L) e transversal (T) da maquina.

Filme e Tm XC

E, E, o, c RR RR

Composito RCTRVRLom) Q) (%)  (MPa) (MPa) (MPa) (MPa) @F)  (gP)
F1 37 rpm) 1,82 60,6 161,3 15,8 582 334 19,3 10,1 3,0 7,2
F1 (51 rpm) 1,37 66,0 161,6 15,3 600 462 18,6 11,2 7.4 9,6
F2 (32 rpm) 2,50 58,6 161,6 15,3 474 419 16,6 11,1 4,0 5,6
F2 (51 rpm) 1,37 70,5 162,1 14,3 553 452 17,4 10,6 12,6 12,1
F3 (32 rpm) 2,82 60,6 162,2 14,4 228 400 12,5 9,1 4,1 5,3
F3 (51 rpm) 1,80 92,4 162,1 14,1 537 508 15,8 11,9 10,7 14,2
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as propriedades térmicas e mecanicas avaliadas. Resultados
da analise térmica por DSC indicaram que a concentracao de
carga, assim como a orienta¢do do filme, exerce pouca influ-
éncia tanto na temperatura de fusdo Tm quanto no grau de
cristalinidade Xc dos filmes de compdsito, entretanto, com uma
tendéncia de aumento de Tm e diminui¢ao de Xc.

A maior concentragdo de carga influenciou na diminui-
¢do da resisténcia maxima a ruptura, o que foi atribuido a
possiveis aglomerados de carga e conseqiientes microvazios,
pontos considerados concentradores de tensdes. A variagdo
da proporgao de carga, de 10 a 30%, resultou em pequena
influéncia sobre o mddulo de elasticidade em tragdo, com
tendéncia ao decréscimo nos valores para a dire¢do longitu-
dinal e acréscimo para a transversal, nas duas condigdes de
rotagdo utilizadas, 32 e 51 rpm. Considerando uma das ca-
racteristicas mais importantes buscadas nos estudos realiza-
dos desses filmes, a de aumento de rigidez relacionada ao
modulo de elasticidade, pode-se eleger o compdsito com 10%
de CaCO; como o de maior potencial para aplicagdo em pa-
pel sintético, pelo fato de o filme do mesmo ter apresentado
os maiores valores de modulo, independentemente da velo-
cidade de rotagao.

Apesar de a concentragdo de CaCO; ter indicado efeito sig-
nificativo sobre a resisténcia ao rasgo, esse efeito foi diferente
tanto para as condigdes de processo quanto para as dire¢des de
caracterizagdo dos filmes. Foi atribuido ao fato de que essa
propriedade apresenta uma forte sensibilidade ao grau de ori-
entagao e a espessura dos filmes soprados, que sdo determina-
dos pela taxa de estiramento do filme na diregdo da maquina.
Os filmes processados com baixo Rl apresentam maior resis-
téncia ao rasgo e maiores taxas de extensao favorecem a resis-
téncia ao rasgo do filme na direcdo transversal.

As propriedades mecanicas analisadas apresentaram de-
pendéncias significativas em relagdo as condigdes de pro-
cesso, sendo que os filmes processados a 51 rpm apresentaram
melhor desempenho quando comparados aqueles processa-
dos a 32 rpm, destacando-se as grandes diferencas observa-
das na resisténcia ao rasgo. Essas dependéncias podem ser
explicadas pelas diferengas de orientacdo, espessura e
cristalinidade, conforme discutidos ao longo do texto.
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