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Estudo do Efeito da Adicao de PP Reciclado
nas Propriedades Mecanicas e de Escoamento
de Misturas de PP/EPDM

Luciene da S. Santos, Antonio H. Monteiro da F. T. da Silva
CENPES/PETROBRAS - Cidade Universitaria — Rio de Janeiro/RJ

Elen B. A. V. Pacheco, Ana L. N. da Silva
Instituto de Macromoléculas Professora Eloisa Mano — IMA/UFRJ

Resumo: Misturas de polipropileno, PP, e terpolimero de etileno-propileno-dieno, EPDM, sio amplamente utilizadas
na industria automobilistica, principalmente em parachoques, cuja destinagdo, ap6s o seu uso, devera atender a Politica
Nacional de Residuos Sélidos. No presente trabalho, o efeito da incorporagdo de PP reciclado nas propriedades
mecanicas e de escoamento das misturas PP virgem/EPDM foi avaliado através de um planejamento fatorial do tipo
2", com n = 3 fatores: teor de PP reciclado, perfil de temperatura de processamento e velocidade de rotacdo da rosca.
As varidveis de resposta analisadas foram: médulo de Young, resisténcia ao impacto e indice de fluidez (MFI). Os
resultados mostraram que o aumento da temperatura de processamento tende a aumentar a rigidez, a resisténcia ao
impacto e a fluidez do produto final. O aumento da velocidade de mistura mostrou uma influéncia mais significativa
na resisténcia ao impacto do material; enquanto o aumento do teor de reciclado na mistura PP virgem/EPDM levou ao
aumento das propriedades mecénicas, bem como do indice de fluidez do produto.

Palavras-chave: Reciclagem, mistura PP/EPDM, caracterizag@o.

Study of the Effect of Recycled PP on the Mechanical
and Flow Properties of PP/ERDM Blends

Abstract: Polypropylene, PP, and ethylene propylene diene copolymer (EPDM) blends are widely used in automotive
industry, mainly in bumpers. Their disposal should comply with the rules of the Solid Residue National Policy. In the
present study, the effect of recycled PP addition on the mechanical and flow properties of these blends was evaluated
using a 2" factorial design, with n = 3 factors: recycled PP content, extrusion temperature profile and screw speed. The
parameters analyzed were: Young modulus, impact strength and melt flow index (MFI). The results showed that the
increase in temperature tends to increase rigidity, impact strength and the flow of the final product. The increase in
blend speed showed a significant influence on the impact strength of the material; whereas the increase in recycled PP
content led to an increase of the mechanical properties analyzed, as well as of the flow index of the product.

Keywords: Recycling, PP/EPDM blends, characterization.

Introdugao

As misturas a base de polipropileno (PP) e
elastomero EPDM apresentam grande aplicacdo na
inddstria automobilistica, especialmente na fabricacao
de parachoques, revestimentos internos e painéis. Tal
demanda se deve ao fato destas misturas apresentarem
um balanco adequado entre rigidez e tenacidade!'*!. Para
atender as principais exigéncias técnicas solicitadas pelas
montadoras de automdveis, os compostos de PP devem
apresentar melhor resisténcia térmica, com altos valores de
resisténcia ao impacto e menos insumos importados*. Em
consequéncia do crescimento significativo de produgio de
automdéveis¥ e 0 aumento de consumo de resinas plésticas
pela inddstria automobilistica, fica evidente o aumento
no consumo das misturas de PP/EPDM.

Paralelamente  torna-se  importante  ressaltar
que foi aprovada a responsabilidade compartilhada
pelo ciclo de vida do produto em 2010. Ou seja, os

fabricantes, importadores, distribuidores, comerciantes,
consumidores e titulares dos servigos publicos de limpeza
devem promover o aproveitamento de residuos sélidos,
direcionando-os para a sua cadeia produtiva, reduzir a
geracdo de residuos e estimular o desenvolvimento de
produtos derivados de materiais reciclados. Com isso
a inddstria automobilistica, como todas as empresas,
deverd se adequar as exigéncias legais presentes na
Politica Nacional de Residuos Sélidos (PNRS), Lei
12.305', sobre a responsabilidade desde a aquisi¢do
da matéria prima até o descarte dos componentes dos
automaveis, como exemplo os parachoques.

Neste sentido, a reciclagem € essencial para a
recuperagdo de recursos naturais utilizados durante o
ciclo de vida do parachoque, artefato plastico de maior
massa no automovel”®. Além de atender a PNRS, a

Autor para correspondéncia: Elen B. A. V. Pacheco, Centro de Tecnologia, Instituto de Macromoléculas Professora Eloisa Mano — IMA,
Universidade Federal do Rio de Janeiro — UFRJ, Av. Horacio Macedo, 2030, Bloco J, Cidade Universitaria, CEP 21941-598, Rio de Janeiro,
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reciclagem traz outros beneficios, como geragdo de
empregos e aumento da vida dtil dos aterros®.

A literatural” mostra um estudo em que foram
avaliadas as propriedades mecanicas do copolimero de
polipropileno heterofdsico virgem, especificado para
a fabricacdo de parachoques, e do material reciclado,
proveniente de parachoques descartados. Os resultados
comprovaram que a incorporac¢do do material reciclado
fragilizou o PP virgem, reduzindo sua deformacdo
na ruptura, embora o produto com 30% em massa de
reciclado tenha apresentado um comportamento préximo
ao do material puro. Com relagdo a propriedade de tensio
na ruptura, esse material com 30% em massa de reciclado
atendeu as exigéncias dos fabricantes de parachoques!'’.

Martins et al.'!l avaliaram misturas puras bindrias
de PP/EPDM e ternarias de PP/EPDM com polietileno
de alta densidade, HDPE, e parachoques p6s-consumo.
Concluiram que os parachoques eram compostos
principalmente por PP e EPDM. Observaram presenca,
em pequena proporcdo, de HDPE no artefato.

Estudos de misturas virgens de PP/EPDM sdo
encontrados na literatura cientifica. Suas principais
aplicagdes e propriedades mecanicas!'>!", térmicas!'>2*2!,
reoldgicas'®?! e morfoldgicas!'>**? foram amplamente
discutidas.

Contudo, ndo foram observados estudos na literatura
cientifica pesquisada sobre a incorporacdo de PP
pés-consumo em misturas virgens de PP/EPDM, tendo
como fase termopldstica um copolimero heterofdsico
de PP. Sendo assim, a abordagem do presente estudo
envolve a avaliacdo do efeito da incorporacdo de um
material pds consumo, tal como PP proveniente de
residuos de embalagens pldsticas, nas propriedades finais
de uma mistura usada na confeccdo de parachoques,
PP/EPDM. Esta avaliacdo foi baseada na aplica¢do de um
planejamento experimental.

Fatores como quantidade incorporada de PP__ . .
perfil de temperatura e velocidade de extrusdo podem
exercer influéncia significativa nas propriedades finais da
mistura PPvirgcm/EPDM, 0 que faz com que experimentos
devam ser realizados para a avaliagdo do grau de influéncia
desses fatores, além de possiveis efeitos sinergéticos e
antagonicos entre eles.

De forma a buscar uma matriz otimizada de ensaios,
foram avaliados os efeitos principal e de interacdo de
cada um dos fatores que potencialmente impactam nas
propriedades finais das misturas PP /PP /EPDM.

reciclado virgem

Experimental

Materiais

Os polimeros utilizados neste estudo foram
amostras comerciais de copolimero heterofdsico de
polipropileno - CP 442XP (PPvirgem); de terpolimero de
etileno-propileno-dieno (EPDM) KELTAN 5508, com

Tabela 1. Fatores e niveis estabelecidos no planejamento 2".

razdo etileno-propileno igual a 70:30% em massa e teor
de etilideno-norboneno (ENB) igual a 4,6% em massa; e
de polipropileno reciclado (PP__ ), grade de injegdo,
provenientes de embalagens, sem as especificacdes do
fornecedor. Os materiais foram cedidos gentilmente pela
Braskem Petroquimica, DSM Elastomeros do Brasil e
Polilnjet, respectivamente.

Planejamento experimental

O presente trabalho adotou a andlise de Variancia
(ANOVA) com base em um planejamento fatorial do
tipo 2", com n = 3 fatores (também chamados varidveis
de processo).

As variaveis de resposta adotadas para andlise foram:

* Incorporagdo de PP . . ~— a sua adi¢do a mistura
de PP, /EPDM teve por objetivo verificar o efeito
da substitui¢do de parte da resina virgem por um
material reciclado sobre as propriedades finais da
mistura;

e Perfil de temperatura de processamento — esse
parametro tem efeito direto sobre o grau de mistura
entre as fases, bem como na ocorréncia, ou nao, de
processos de degradacao;

¢ Velocidade de rotacdo das roscas — o efeito da
velocidade de mistura estd relacionado ao tempo
de residéncia do material dentro da extrusora,
impactando no nivel de dispersao entre as fases.

A Tabela 1 apresenta os fatores e os niveis adotados

para o processamento dos materiais.

As varidveis de resposta adotadas para andlise foram:
MODULO DE YOUNG (Y)); INDICE DE FLUIDEZ
(MFD) (Y,); e RESISTENCIA AO IMPACTO (Y,).

Ontimero de experimentos foi 2"=2%= 8 experimentos,
combinando-se todos os niveis dos diferentes fatores!*!.

Osdados derespostaforamanalisados estatisticamente
com auxilio do programa Statistica, versdo 3.0.

Preparagéo das misturas

Antes do processamento, os polimeros foram secos,
em estufa a vacuo, durante 12 h e a 50 °C. As misturas
foram processadas em extrusora dupla rosca Brabender,
L/D =40 e didmetro de rosca (¢) = 20 mm.

Os corpos de prova (em torno de 07 para cada
experimento proposto) usados nos testes mecanicos foram
preparados em injetora Battenfeld, modelo Plus 35, com
perfil de temperatura de 200 °C. A temperatura do molde
foi de 50 °C.

Os ensaios de tragdo foram realizados em Maquina
Universal Instron, modelo 5581, com velocidade de
separacdo das garras de 50 mm/min, de acordo com a
norma ASTM D-6381%, para corpos de prova do tipo
IV. A andlise de resisténcia ao impacto foi realizada em
equipamento Resil Impactor, da CEAST, baseado na
norma ASTM D-256?"!, com martelo de 2 KJ. O indice

Fator Nivel Inferior (-1) Nivel Superior (+1)
Perfil de temperatura (°C) — X, 185/200/220/240/260/270 °C (Alto) 185/200/220/230/240/250 °C (baixo)
Velocidade de mistura (RPM) - X, 80
Teor de PP (%m) - X, 50

reciclado
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de fluidez (03 replicatas para cada ensaio) foi avaliado
em equipamento Melt Flow Tester 2000, da CEAST, de
acordo com a norma ASTM D-12382% com carga de
2,16 kg e temperatura de 230 °C.

Resultados e Discussao

Os resultados obtidos com os experimentos realizados
combinando-se os diferentes niveis dos fatores sdo
apresentados na Tabela 2.

Analise estatistica dos resultados

Analise de Normalidade e homoscedasticidade

Para a avaliagdo de Normalidade dos Residuos, foram
realizados os testes de Shapiro-Wilks e Lilliefors, ambos
a o = 0,05. A partir dos resultados obtidos, verifica-se
que, segundo o Teste de Shapiro-Wilks, somente para
o fator IMPACTO obteve-se p = 0,0030 < 0,05. Para os
demais fatores, p > 0,05 (MFI: p = 0,25 e Mddulo de
Young: p=0,35), sinalizando a normalidade dos residuos.
Segundo o Teste de Lilliefors, para os 3 fatores obteve-se
p > 0,05 (Impacto: p < 0,1; MFL: p < 1 e Mddulo de
Young: p < 1), indicativo de normalidade dos residuos.

A Tabela 3 mostra a avaliagdo de homogeneidade
de variancias através dos testes de Cochran-Bartlett e
Levene’s para o = 0,05.

A avaliacdo da homogeneidade das variancias ¢
realizada a partir dos valores de distribui¢do p. Segundo
os testes de Cochran-Bartlet, os dados para as varidveis
MODULO DE YOUNG e MFI apresentam varidncias
homogéneas (p > 0,05) e para o teste de Levene’s, a
propriedade de resisténcia ao impacto foi a que apresentou
dados com varidncias homogéneas. Sendo assim, de
um modo geral, pode-se considerar que todos os dados
apresentados neste estudo possuem variancias homogéneas.

Andlise de Variancia (ANOVA)

Os resultados da andlise de varidncia para varidvel
IMPACTO sdo apresentados na Tabela 4. Neste
caso, todos os efeitos principais foram considerados

significativos (p < 0,05), mostrando a importancia da
andlise de todas as varidveis ponderadas neste estudo. E
possivel também observar a significancia dos efeitos de
interacdo entre Perfil de Temperatura e Teor de Reciclado
e entre Velocidade e Teor de Reciclado, sendo a primeira
intera¢do com efeito suavemente superior. Tais resultados
mostram que as varidveis em questdo nido podem ser
analisadas individualmente, visto que o valor do nivel em
que se encontra um dos fatores ird impactar na influéncia
que o outro fator exerce na resisténcia ao impacto do
produto final.

Os resultados da Tabela 4 mostram ainda que
a variacdo de 185/200/220/240/260/270 °C (alto)
para 185/200/220/230/240/250 °C (baixo) no perfil
de temperatura tende a diminuir cerca de 7 KJ/m? a
resisténcia ao impacto do produto final. O aumento da
velocidade de 40 para 80 rpm e do teor de reciclado
incorporado a mistura levaram, individualmente, ao
aumento da propriedade em torno de 5 KJ/m?. Avaliando
cada fator, dentro da faixa de variacdo analisada, pode-se
concluir que o aumento do perfil de temperatura, bem
como o aumento do teor de PP_. e da velocidade de
mistura, provavelmente levou a uma melhora na interagio
entre as fases PPvirgem e EPDM, resultando em um aumento
da propriedade de impacto do produto final.

O mesmo tipo de andlise foi realizado para as varidveis
de resposta MODULO DE YOUNG e MFL. Os resultados
sdo mostrados nas Tabelas 5 e 6, respectivamente.

A avaliacdo da Tabela 5 mostra que para a propriedade
MODULO DE YOUNG, todas as varidveis de processo
estabelecidas foram significativas (p < 0,05), dentro dos
valores de niveis analisados, porém, os fatores Perfil de
Temperatura e Teor de Reciclado foram os que mais
influenciaram na propriedade em questdo (maior efeito).
Além disso, o efeito de interacdo entre Perfil de
Temperatura e Teor de Reciclado também foi significativo.
A variacdo do perfil 185/200/220/240/260/270 °C (alto)
para o perfil 185/200/220/230/240/250 °C (baixo) na
extrusdo levou a um decréscimo do médulo de 175 MPa,
enquanto o aumento do teor de reciclado adicionado

Tabela 2. Resultados do Planejamento Fatorial 2° —PP__ dOIPPvirgen/EPDM,
Experimento X, X, X, Y, (MPa) Y, (/10 min) Y, (KJ/m?)
1 + + + 871 +62 3,25 +0,01 57+6
2 - + + 676 + 60 3,11 +0,01 56+3
3 + - + 890 + 26 3,35+0,01 49+5
4 - - + 518 +34 3,00 0,01 46+3
5 + + - 717 £22 2,66 = 0,00 53+3
6 - + - 640 + 27 2,41 +0,01 41 x4
7 + - - 706 = 10 2,44 + 0,00 512
8 - - - 612+ 14 2,44 + 0,00 41+£3

Y1 = médulo de Young; Y2 = indice de fluidez e Y3 = resisténcia ao impacto.

Tabela 3. Anélise de homogeneidade das varidncias por testes de Cochran-Bartlet e Levene’s das varidveis de resposta analisadas

(o0 =0,05).
Variavel de resposta Cochran-Bartlett Levene’s
Cochran Bartlett Efeito MS Erro MS F P
IMPACTO 0,297930 17,77926 0,013 25,45645 14,53295 1,751637 0,116
MODULO DE YOUNG  0,243765 13,30153 0,065 3189,891 1716,662 1,858193 0,010
MFI 0,448537 12,71124 0,079 0,005731 0,001259 4,551050 0,010
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Tabela 4. Avaliacdo dos efeitos sobre a propriedade de IMPACTO — R?>=0,51.

Fator Efeito Erro padrao P
Intersecao 49,11789 0,808579 0,000000
(1) Perfil Temperatura -6,78391 1,617158 0,000098
(2) Velocidade 4,96015 1,617158 0,003325
(3) Teor de Reciclado 5,43156 1,617158 0,001414
(e () 0,18611 1,617158 0,908788
(He@) 4,56381 1,617158 0,006591
2)e(3) 4,08924 1,617158 0,014295
(1),(2)e(3) 1,07213 1,617158 0,510069

Tabela 5. Avaliacio dos efeitos sobre a propriedade de MODULO DE YOUNG - R = 0,63.

Fator Efeito Erro padrio P
Interse¢do 719,800 12,79899 0,000000
(1) Perfil Temperatura -175,389 25,59798 0,000000
(2) Velocidade 56,289 25,59798 0,032837
(3) Teor de Reciclado 101,647 25,59798 0,000244
(He(@) 37,295 25,59798 0,151784
(He@®) -89,738 25,59798 0,001013
2)e(3) 37,079 25,59798 0,154112
Tabela 6. Avaliacdo dos efeitos sobre a propriedade de MFI - R? = 0,94.
Fator Efeito Erro padrio P
Interse¢do 2,834583 0,018550 0,000000
(1) Perfil Temperatura -0,184167 0,037100 0,000141
(2) Velocidade 0,050833 0,037100 0,189551
(3) Teor de Reciclado 0,690833 0,037100 0,000000
(He() —-0,009167 0,037100 0,807987
(He@®) —-0,059167 0,037100 0,130317
2)e(3) —-0,044167 0,037100 0,251220

a mistura favoreceu o aumento de aproximadamente
102 MPa da propriedade em questdo. Mais uma vez pode
ser evidenciado que o aumento do teor do PP . e do
perfil de temperatura levou a uma melhora da interacdo
entre os dominios PP ... € EPDM, resultando também
em um aumento da rigidez do produto final.

A andlise de significancia realizada a partir dos dados
apresentados na Tabela 6 mostra que no caso da varidvel
de resposta MFI, os fatores significativos (p < 0,05) foram
Perfil de Temperatura e Teor de Reciclado.

A Tabela 6 mostra ainda que a varidvel Teor de
Reciclado foi a que apresentou uma maior influéncia
sobre a propriedade de fluidez do material: o aumento do
teor de reciclado levou a um aumento do MFI de cerca de
0,7 g/10 min, ou seja, a incorporacgdo de material reciclado
(menor massa molar) a mistura aumentou a fluidez do
produto final. Quanto ao efeito do perfil de temperatura:
a variac@o do perfil 185/200/220/240/260/270 °C (alto)
para o perfil 185/200/220/230/240/250 °C (baixo) na
extrusdo levou a um pequeno decréscimo do valor do MFI
(cerca de 0,2 g/10 min). Essa pequena variagdo pode ser
considerada pouco significativa.

Graficos 2D

Outra ferramenta importante que pode ser utilizada
na avaliagdo dos efeitos de resposta ¢ a construcdo de

392

gréficos bidimensionais, relacionando os fatores — Perfil
de Temperatura, Velocidade de Rotacdo e Teor de
Reciclado, com as varidveis dependentes — IMPACTO,
MODULO DE YOUNG e MFI. Esses dados podem ser
usados para complementar os resultados obtidos a partir
da Analise de Variancia (Tabelas ANOVA).

A Figura 1 mostra que o a variacdo do perfil
185/200/220/240/260/270 °C (alto) para o perfil
185/200/220/230/240/250 °C (baixo) na extrusdo
tende a diminuir a resisténcia ao impacto do produto
final e que este comportamento € mais acentuado com
a incorporacdo de menor teor de material reciclado.
O aumento da velocidade de processamento levou a
um aumento da resisténcia ao impacto do produto,
especialmente com a adi¢do de um maior teorde PP
Em resumo, o uso de um perfil mais alto de temperatura,
maior velocidade de processamento e a incorporagdo de
um teor mais elevado de PP__ . levaram a um aumento
da propriedade de resisténcia ao impacto do produto final,
nos niveis avaliados. Tal comportamento provavelmente
deve-se ao efeito de interag@o entre as fases PP
EPDM, favorecido pela difusao das cadeias polimé;icas
(cadeias de tamanhos menores) do PP . . “na massa
fundida. Esse efeito permite uma melhor interagdo entre
os dominios de EPDM e PP .

virgem®
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A literatura®-" informa que existe uma exigéncia,
dada pelos fabricantes de automéveis, de um valor
minimo de resisténcia ao impacto para a aplicacdo em
parachoques. O valor minimo aceitdvel para tal aplicagdo
é de 35 kJ/m>. Nos dois perfis analisados, todas as
composicdes apresentaram valores de resisténcia ao
impacto superiores ao limite minimo exigido!'?!. Porém,
resultados mais altos foram alcancados em perfil de
temperatura e velocidade de mistura mais elevados.

A Figura 2 mostra que para o nivel
185/200/220/240/260/270 °C (alto) na extrusdo, os
materiais que foram processados com um maior teor
de PP__ . apresentaram maior rigidez (valores mais
elevados de médulo de Young), em relagdo ao produto
com menor teor de reciclado. Tendo em vista o erro de
andlise, pode-se observar que a influéncia da velocidade
ndo foi tdo notdvel. Observa-se também que a influéncia
da velocidade de rosca se deu de forma mais acentuada
para o material com maior teor de PP_ . “no perfil de

temperatura  185/200/220/230/240/250 °C (baixo) A
utilizagdo de uma velocidade menor levou a obtengdo
de um produto de rigidez, em geral, mais baixa, quando
comparado ao material processado nas mesmas condi¢des
com maior velocidade. Pode-se dizer que, de um modo
geral, nas condigdes experimentais realizadas, uma
mistura PP 4o/ PP e/ EPDM com uma propriedade de
maior rigidez pode ser produzida com a incorporacio de
um maior teor de PP__ e com o uso de um perfil mais
alto de temperatura de processamento, em qualquer uma
das duas rota¢des adotadas.

E possivel observar que, nos niveis analisados, a

incorporagdo de PP na mistura PP, e EPDM

reciclado virgem
levou a um aumento tanto da rigidez como da resisténcia
ao impacto do produto final, sinalizando uma melhora
na interacdo entre as fases PP, .. ¢ EPDM com a
incorporagdo de PP__ . Tal comportamento evidencia
a possibilidade desta mistura ser usada na confeccdo de
parachoques.

A Figura 3 mostra que para os dois niveis de perfil de
temperatura analisados, materiais processados com maior
teor de reciclado apresentam maiores valores de indice de
fluidez. Este comportamento mostra que a incorporacao
de material reciclado, nas condi¢des analisadas, confere
a mistura PPv“Agcm/EPDM um decréscimo da viscosidade,
devido a sua baixa massa molar, podendo, assim,
favorecer o processamento destes materiais, sem as
perdas da integridade mecanica do produto final.

Conclusoes

E possivel a producio de um material voltado para
a inddstria automobilistica, especificamente para a
confeccdo de parachoques com um teor considerdvel
de PP O presente estudo também mostrou que ¢
possivel agregar valor técnico ao material reciclado obtido
a partir de residuos urbanos para a produgdo de materiais
com sinergismo de propriedades relacionadas a rigidez
e resisténcia ao impacto. Valor ambiental também pode
ser obtido com o uso de PP nas composi¢des dos

reciclado

reciclado”

parachoques confeccionados de PP/EPDM, permitindo o
atendimento a Politica Nacional de Residuos Sélidos e
uma economia no uso de matéria prima virgem.
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A andlise do planejamento experimental mostrou que

para o estudo em questdo, as varidveis de processo que
influenciaram positivamente nas varidveis de resposta
estabelecidas neste estudo — médulo de Young, resisténcia
ao impacto e MFI foram o Perfil de Temperatura e o Teor

de PP

reciclado”
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