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Resumo-O valor da resisténcia do fundido do Polietileno de Baixa Densidade (PEBD) estd intimamente relacionado
com a sua estrutura molecular, incluindo grau de ramificacdo e distribuicdo de massa molar. Os polietilenos de baixa
densidade tém uma maior resisténcia do fundido em comparacdo com outros tipos de polietileno devido a presenga de
long chain branching (LCB), i.e., ramifica¢Oes de cadeia longa; as “LCB”, mesmo em concentra¢fes muito baixas, tém
um forte efeito no comportamento do polimero fundido e, consequentemente, nas propriedades de processamento.
Entretanto, ao ser submetido a temperaturas elevadas, o PEBD sofre reducdo em sua resisténcia térmica, bem como em
suas propriedades mecénicas, em detrimento a varias aplicacoes, principalmente espumagem. A irradiacdo gama quando
usada no PEBD, em baixos niveis (até 30 kGy), a temperatura ambiente, permite sua reticulacdo, sem comprometer a
processabilidade. Procedeu-se, entdo, a modificacdo do PEBD, com raios gama, nas doses 5, 10, 15, 20 e 30 kGy;
posteriormente, foram preparadas as blendas A, B, C e D, a partir dos materiais irradiados com PEBD ndo irradiado. A
avaliagdo das propriedades reoldgicas, como resisténcia do fundido, indice de fluidez e inchamento do extrudado, bem
como o comportamento das misturas durante a homogeneizagdo em extrusora, apontou a amostra B, como a indicada
para a producédo de espumas pelo método fisico.
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Introducéo

O uso da radiagdo ionizante para modificar os polimeros e otimizar suas propriedades estd amplamente difundido na
literatura [1, 2]. A irradiacdo via feixe de elétrons e raios gama é amplamente empregada na reticulacdo do PEBD: a
irradiacdo aumenta a massa molar, e, consequentemente, a resisténcia do fundido. A LCB torna a resina mais sensivel
ao cisalhamento; portanto, para um processamento adequado, deve ser evitada a operagdo com materiais de indice de
fluidez muito baixo, que provocam aumento de pressio indesejével na extrusora [3, 4]. E sabido que a resisténcia do
fundido do PE aumenta em func¢éo do indice de fluidez [5, 6], mas é necessario que haja um equilibrio entre estes dois
parametros, em prol do processamento seguro e eficaz do polimero. A reologia, estudo do fluxo dos materiais, tem
fundamental importancia no processamento dos mesmos, e estabelece as condigBes mais favoraveis para os processos
de transformacéo. O comportamento do fluxo dos termoplésticos durante o processamento depende da massa molar, da
sua distribuicdo e grau de ramificagéo [7]. Quando o PEBD é submetido a temperaturas elevadas ha um decréscimo na
resisténcia térmica e nas propriedades mecanicas, em detrimento as suas aplicacdes, principalmente na espumagem. A
reticulagdo do PEBD tem a finalidade de manter as propriedades, mesmo em altas temperaturas. A reticulacdo do
PEBD, em baixas doses de irradiacéo (até 30kGy) otimizard a processabilidade, em prol de uma matriz mais resistente e
termicamente mais estavel. A partir das composic¢Oes entre o PEBD irradiado e ndo irradiado, ser& selecionada para
espumagem, aquela com o LCB e respectivo endurecimento sob tensdo (strain hardening: resisténcia da elasticidade
do fundido quando submetido & tracéo) adequados [8]. A resisténcia do fundido do PEBD irradiado [9] é otimizada em
funcéo da irradiacdo; além disso, o aumento de LCB nos polimeros irradiados favorece o endurecimento sob tenséo
(strain hardening)[10], [11], responséavel pela espumagem efetiva do polimero com a formacéo de células com paredes
mais resistentes. A espumagem de PEBD pela injecdo direta de g&s em extrusora (espumagem fisica) consiste num
equilibrio fragil entre a resisténcia do fundido do polimero em expanséo e a pressdo interna nas células, ocorrendo numa
temperatura de fusdo préxima a temperatura de cristalizacdo do polimero. As espumas sdo criadas pela dissolucéo de
um gas na massa do polietileno fundido, que se expande em pequenas bolhas ou células, finalizando com o resfriamento
da massa polimérica expandida [8]. O inchamento do extrudado (extrudate swell) é um fendmeno comum na extruséo
de polimeros; quando o fluido viscoelastico sai da matriz, o didmetro do extrudado é geralmente maior do que o
tamanho do canal. O indice de expansdo (expansion index) € expresso pela razdo entre o inchamento do extrudado e o
didmetro da matriz. Uma boa compreenséo do comportamento do fluxo é fundamental para a otimizagdo dos parametros
do processo, bem como para o projeto de extrusoras, ambos afetando a qualidade do produto e o custo de producéo [12].
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Sob as condic¢Bes de avaliacdo do indice de fluidez (gramas por 10 minutos sob carga de 2,16 kg em orificio de
dimensdes 2,095 mm e comprimento de 8 mm, a 190°C), a viscosidade do polimero pode ser interpretada como: alta,
para valores de indice de fluidez em torno de 10 e baixa, para valores de indice de fluidez inferiores a 1.

O objetivo desse trabalho é aumentar a quantidade de LCB do PEBD, via modificagdo por irradiacdo gama, a baixas
doses. As propriedades de fluxo, como resisténcia do fundido, indice de fluidez, inchamento do extrudado e indice de
expansdo serdo determinadas nas amostras irradiadas, ndo irradiadas e em suas composi¢des, com o objetivo de indicar
o material adequado para a produgdo de espumas pelo método fisico de expansao.

Parte Experimental

Amostras

O Paolietileno de Baixa Densidade (PEBD) empregado foi o EB 853, da Quattor, posteriormente submetido a irradiagdo
gama, em ar, & temperatura ambiente, via fonte Cobalto 60 (*°Co), na CBE, nas doses 5, 10, 15, 20 e 30 kGy, taxa de 5
kGy/h.

A partir das amostras irradiadas foram preparadas blendas aleatérias com o PEBD ndo irradiado, originando as
composicles A, B, C e D. Na Tabela 1 estdo apresentadas as concentracfes, em %o, utilizadas para cada uma das quatro
amostras preparadas:

Tabela 1: Formulagdes (em %) preparadas a partir de blendas entre PEBD irradiado e ndo irradiado.

PEBD:
0kGy | 5kGy | 10kGy | 15kGy | 20kGy | 30kGy

A 10 25 30 25 10

B 30 10 20 25 15

C 10 25 30 25 10

D 10 25 30 35

Homogeneizacdo das amostras
As amostras (A, B, C, D) foram homogeneizadas em extrusora Haake Rheomex 332p, L/D 3:1 e taxa de compressao
19/33, dupla rosca e matriz de 6mm. O perfil de temperatura (°C) usado nas misturas esta apresentado na Tabela 2:

Tabela 2: Perfil de temperatura usado na extrusora
El E2 E3 E4 D2 D1
145 170 180 185 190 195

Durante a homogeneizacdo, a extrusora apresentou valores de torque e pressao, nas rotagdes 150, 160 e 170 rpm, de
acordo com a Tabela 3:

Tabela 3: Torgue e pressdo das amostras A, B, C e Ddurante a homogeneizacéo.

Torque Presséo
(Nm) (bar)
rpm A B C D A B C D

150 83,3 72,1 76,6 87,6 29,3 21,0 21,5 35,5
160 85,7 74,2 78,2 90,0 29,5 21,1 22,3 35,8
170 90,7 78,8 80,1 94,4 31,5 21,3 24,3 36,2

Indice de Fluidez (Melt Flow Index)
As analises de indice de fluidez foram efetuadas no aparelho Ceast, linha modular, a 190°C, com 2,16 kg de carga, 240
segundos de pré-aquecimento, de acordo com 0 método ASTM D1238-04C.

Resisténcia do Fundido (Melt Strength)
A extrusora Haake foi conectada ao aparelho Rheotens 71.97, Géttfert, conforme mostrado na Figura 1:
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Figura 1: Rheotens 71.97 conectado a extrusoraHaake para as avaliacGes de resisténcia do fundido.
Inchamento do Extrudado (ExtrudateSwell) e Indice de Expanséo (Expansion Index)
Estes valores foram obtidos em extrusora Haake conectada ao aparelho Rheotens, a partir dos filamentos do polimero
fundido, na temperatura de 200°C.

| Resultados e Discussio

Comportamento apresentado pelas blendas A, B, C e D durante a homogeneizacao:

As rotag@es: 150, 160 e 170 rpm foram selecionadas com a finalidade de induzir um alto cisalhamento das amostras. Os
menores valores obtidos para torque e pressao, em funcdo destas condi¢des de rotacdo, durante a homogeneizagio das
blendas, sdo indicativos de uma melhor processabilidade do polimero. A tabela 3 indicou a amostra B como a blenda
que apresentou um melhor processamento, seguida da amostra C.

Indice de Fluidez, Resisténcia do Fundido, Inchamento do Extrudado e Indice de Expans&o
Na tabela 4 estdo representados os valores obtidos para as propriedades reolégicas avaliadas:

Tabela 4: Propriedades reoldgicas das amostras: ndo irradiadas e irradiadas.

RF,a200°C  LF.(190°C) Inchamento, indice de
200°C (1) Expansao (%)
(cN) (9.10 min™) (%)
PEBD 2,0 2,62 29,58 1,42
OkGy
5kGy 1,8 1,45 32,20 1,48
10kGy 54 sem fluxo 35,48 1,55
15kGy 6,0 sem fluxo 33,99 1,52
20kGy 7,8 sem fluxo 33,77 1,51
30kGy Filamento sem fluxo 34,21 1,52
guebradico;
sem leitura
A 7,6 0,26 31,03 1,45
B 6,6 0,38 30,56 1,44
C 49 sem fluxo 32,20 1,48
D 9,2 sem fluxo 30,80 1,45

'INCHAMENTO (%) = ® amostra — ® matriz
damostra
2 INDICE DE EXPANSAO = @ amostra
®dmatriz

As amostras A e D apresentaram maiores valores para resisténcia do fundido; entretanto, é também necessario
considerar a processabilidade e a propriedade de fluxo do material, para a aplicagdo na espumagem.

Os valores de inchamento do extrudado e indice de expansdo apresentaram resultados muito préximos, tanto para as
amostras irradiadas, como para as formulacfes A, B, C e D; entretanto, estes valores foram superiores aos obtidos para
a amostra néo irradiada.

Tanto a amostra ndo irradiada como a de 5 kGy apresentaram valores de resisténcia do fundido semelhantes e bem
inferiores aos encontrados para as demais amostras analisadas.

As investigacOes realizadas apontaram a amostra B, composta de PEBD: 30% 0 kGy, 10% 10 kGy, 20% 15 kGy, 25%
20 kGy e 15% 30 kGy, como a composicdo ideal para a producdo de espuma. Na Figura 3, esti apresentada a
espumagem fisica da amostra B, usando agente de sopro CO, (dioxido de carbono), a 25 bar de presséo.
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Figura 3: Espumagem fisica da amostra B, com CO, como agente de sopro.

Conclusdo

Uma maior resisténcia do fundido significa que os polimeros demonstram comportamento reolégico de strain
hardening (endurecimento sob tenséo), i.e., deformam de forma uniforme quando a tenséo é aplicada a massa fundida,
otimizando varios métodos de processamento, principalmente a espumagem. Os maiores valores de resisténcia de
fundido foram obtidos para as blendas A e D; entretanto, devem ser considerados simultaneamente os valores obtidos
para torque e pressdo durante a homogeneizacdo das amostras, bem como o comportamento das mesmas no
plastémetro. Dessa forma, tanto a amostra A como a amostra D devem ser descartadas para espumagem, devido as
propriedades de fluxo insatisfatérias, assim como o processamento indesejavel na extrusora. A amostra B preenche os
requisitos de processabilidade, fluxo e resisténcia do fundido, o que foi comprovado durante a espumagem fisica usando
CO;. além disso, o maior percentual de PEBD utilizado nesta blenda com materiais irradiados representa um menor
custo final. A amostra C apresentou um valor de resistencia do fundido (4,9) superior ao do PEBD n&o irradiado (2,0),
comprovando um maior teor de LCB; entretanto, deve ser descartada também, face a processabilidade e fluxo
insatisfatorios.
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