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RESUMO

Frente a crescente necessidade de recuperar 0 meio ambiente e seus recursos naturais, atualmente a recicla-
gem e reutilizagdo dos materiais torna-se uma das solug@es sustentaveis mais visadas. Neste cenario, o pro-
cessamento de compdsitos particulados de aluminio em matriz termoplastica de polietileno de baixa densida-
de (PEBD), provenientes da reciclagem de embalagens longa vida, apresenta-se de maneira atrativa para a
obtencdo de matéria prima para a construcéo civil, na fabricacdo de telhas de baixo peso, associado a baixo
custo e elevada disponibilidade, dentre outras aplicacfes. Este trabalho tem por objetivo estudar as proprie-
dades e o comportamento do composito de polietileno de baixa densidade/aluminio reciclados. Com este ob-
jetivo, foi realizada a avaliagdo morfoldgica do compdsito a partir de microscopia éptica (MO), microscopia
eletrdnica de varredura (MEV) e espectroscopia por energia dispersiva de raios X (EDS), bem como avalia-
dos os comportamentos térmico e mecanico deste material apos estes terem sido submetidos a climatizagdo
higrotérmica e por radiagdo ultravioleta (UV). Para a avaliagdo térmica foram empregadas técnicas de analise
termogravimétrica (TGA) e calorimetria exploratoria diferencial (DSC). As propriedades mecanicas foram
avaliadas por andlise dindmico-mecénica (DMA) e ensaios de tragdo e impacto. A partir dos resultados obti-
dos por meio deste trabalho pode-se concluir que o intemperismo envolvendo umidade e radiacdo UV pode
influenciar nos desempenhos térmico e mecanico do compésito de Aluminio/PEBD, porém, foi observado
que esta influéncia ndo € suficiente para inviabilizar a utilizacdo destes materiais na construcéo civil, garan-
tindo este mercado para o composito de PEBD/AI.

Palavras-chave: Reciclagem, compdésito PEBD/AI, condicionamento higrotérmico e UV.

ABSTRACT

Face the growing need to restore the environment and its natural resources, currently the recycling and reuse
of materials becomes one of the most important sustainable solution. In this scenario, the processing of alu-
minum particulate composite with low density polyethylene thermoplastic matrix (LDPE) from recycling
packages, presents an attractive way to obtain raw materials for the building industry, in the manufacturing of
lightweight roof tiles, associated with low cost and high availability, among other applications. This work
aims to study the properties and behavior of recycled low density polyethylene/aluminum composite. In order
to do this, they were performed composite morphology assessment through optical microscopy (OM), scan-
ning electron microscopy (SEM) and energy-dispersive x-ray spectroscopy (EDS), as well as were evaluated
the thermal and mechanical behavior of this material after being subjected to hygrothermal and ultraviolet
conditioning (UV). For the thermal evaluation was performed thermogravimetric analysis (TGA) and differ-
ential scanning calorimetry (DSC). The mechanical properties were evaluated by dynamic mechanical analy-
sis (DMA) and tensile and impact tests. From the results obtained from this study it can be concluded that the
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moisture involving weathering and UV radiation can influence the thermal and mechanical performance of
the composite aluminum / LDPE, but it was observed that this influence was not enough to prevent the use of
these materials in construction, ensuring this market for LDPE / Al composite.

Keywords: Recycling, LDPE/AI composite, hygrothermal and UV radiation conditioning.

1. INTRODUCAO

As embalagens longa vida, criadas em 1951 na Suécia e introduzidas no Brasil em 1957, tem grande aceita-
¢ao no mercado, pois oferecem vantagens como criagdo de barreira que impede a entrada de luz, ar, agua, e
micro-organismos evitando, assim, a destruicdo de importantes vitaminas dos alimentos (Vitaminas B e C),
impede também o contato do alimento com o oxigénio presente no ar, que poderia resultar em reagdes de
oxidacdo e levar a deterioracdo do mesmo, além de permitir facil transporte sem a necessidade de refrigera-
cao [1]. Tais embalagens apresentam um carater de compdsito laminado, ja que sdo formadas, principalmente,
por uma combinacao de 75% em massa de papel, 20% de PEBD e 5% de aluminio [2]. Estas séo, portanto,
materiais de dificil reciclagem em funcéo da agregagdo de materiais com caracteristicas quimicas e fisicas
distintas.

SANTOS [1] e NEVES [2] indicam que a reciclagem de embalagens longa vida, apesar de sua difi-
culdade, vem aumentando, principalmente por meio de melhorias na gestao de residuos sélidos, como coletas
seletivas, logistica reversa e por meio de inovacgdes tecnoldgicas [1, 2]. Ainda de acordo com a literatura o
percentual de produtos reciclados pds-consumo passou de 27,1% em 2011, para 29,2% em 2012 e 30,3% de
toda a producdo anual em 2013, totalizando para o Gltimo 72,4 mil toneladas de embalagens recicladas [3].

A primeira etapa no processo de reciclagem de embalagens longa vida ocorre na hidrapulper, onde as
fibras presentes no papel serdo desagregadas das demais fases, sdo fatores determinantes do processo o tempo
de residéncia, tipo de rotor e a velocidade aplicada, impactando diretamente na qualidade da fibra reciclada,
sendo que nesta etapa ndo se faz necessario o uso de aditivos quimicos ou calor de processo. Ainda no hidra-
pulper, as fibras desagregadas serdo separadas por bombeamento e o rejeito, composto de PEBD e aluminio,
é segregado pela lateral do equipamento por meio de acdo da gravidade. O PEBD e aluminio é entéo lavado,
para remocao residual de fibras, prensado e secado ao ar. Enviado em fardos para recicladores de plésticos o
PEBD/AI, apds nova limpeza em lavador contendo um rotor, ndo cortante, operando acima de 1000 rpm, é
centrifugado e seco [2, 4]. Na etapa adjacente, processo de aglutinacdo, o PEBD/AI é submetido a tratamento
termomecanico para remoc¢do de umidade, gases, além da densificacdo do material, resultando em boas pro-
priedades para as etapas finais de extrusdo ou injecdo, seja para a producdo de grénulos (pellets) ou pecas
acabadas.

Dentre os materiais reciclados, o papel reciclado pode ser aplicado na confecgéo de caixas de papeléo,
papel higiénico, palmilhas para sapatos, caixas de ovos, dentre outros. O material reciclado polietileno é um
termoplastico e pode ser reprocessado muitas vezes sem interferéncia do contetdo de aluminio durante o
processo de extrusdo ou injecdo de pecas plasticas, sendo utilizado na producéo de canetas, paletes, banque-
tas, vassouras, coletores, dentre outros produtos. H& ainda experiéncias da utilizacdo das embalagens como
telhas para residéncias populares [5, 6].

Pequena fracdo do lixo constituido por tais caixas € encaminhada para a reciclagem, apenas e princi-
palmente 0s 75% em massa compostos pelo papel da embalagem sdo reciclados, enquanto que os 20% em
massa de polietileno e 5% em massa de aluminio séo descartados nos aterros, tal descarte origina problemas
ambientais, como a contaminacéo do solo, acimulo de lixo, criacdo de locais de facil proliferacdo de doencas,
dentre outros [7].

Nesse contexto, o processamento de compdsitos particulados de aluminio em matriz termoplastica de
polietileno de baixa densidade, oriundos da reciclagem de embalagens longa vida, tem-se mostrado particu-
larmente atrativo, como matéria prima para a fabricagdo de telhas para a construgdo civil. Algumas caracte-
risticas que se destacam nesses materiais sdo: baixo peso, baixo custo, elevada disponibilidade de matéria
prima, entre outras.

Este trabalho tem por objetivo estudar as propriedades e 0 comportamento do compoésito de polietileno
de baixa densidade/aluminio por meio do estudo da morfologia do compésito a partir de microscopias éptica
(MO) e eletrdnica de varredura (MEV), bem como avaliar o comportamento mecénico e térmico deste mate-
rial apds ser submetido aos condicionamentos higrotérmica e por radiacdo ultravioleta (UV).
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2. MATERIAIS E METODOS

2.1 Materiais

As amostras do compdsito de matriz polimérica de polietileno de baixa densidade e fase dispersa aluminio,
processadas a partir de material reciclado, foram fornecidas pela empresa responsavel na forma de placas
com espessura de 1,9 mm e fracdo em massa de aluminio entre 18 e 20 %. Estas placas foram processadas em
uma extrusora de rosca simples com cinco zonas de aquecimento (L/D = 30) na rotacdo de 150 RPM. Poste-
riormente, os granulos extrudados foram processados em uma injetora com a finalidade da obtencédo das pla-
cas como fornecidas.

2.2 Métodos

A metodologia utilizada neste trabalho é apresentada na Figura 01 e cada etapa do fluxograma é detalhada a
seguir.

Recebimento compdsito processado
(Placas de PEBD/AL, reciclados, com 1.9 mm
de espessurae 18 a 20% em Aluminio)

l

Preparacio de Amostras

/ N\

Condicionamento| | Condicionamento Avaliacao Morfologica Anilises Térmicas
Higrotérmico Uuv - Microscopia Optica (MO) - Calorimetria Diferencial
- Microscopia Eletronica de Exploratoéria (DSC)
Varredura (MEV) - Andlise Termogravimétrica
- Espectroscopia por energia (TGA)
dispersiva de raios X (EDS)

Ensaios Mecéinicos
- Tracédo
- Impacto Izod
- Andlise dindmico-mecénica (DMA)

Figura 1: Metodologia utilizada no estudo do PEBD/AI.
2.2.1 Anélise Morfolégica

2.2.1.1 Microscopia Optica (MO)

Para avaliacdo da qualidade dos compdsitos como fornecidos para este estudo, dentre as técnicas utilizadas,
inclui-se a microscopia optica (MO). A técnica foi realizada em microscopio optico NIKON, modelo Epihot
200. As amostras foram preparadas por meio de embutimento em resina acrilica e posterior lixamento manual
em diferentes numeragdes de lixas (220, 320, 400, 600, 1200 e 1500), além de polimento em uma Politriz
rotativa com agente abrasivo alumina de granulometria controlada de 0,3um.

2.2.1.2 Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) e Espectroscopia por Energia Dispersiva de Raios
X (EDS)

Ainda visando avaliar a qualidade dos compositos fornecidos, além de verificar a influéncia do processo de
reciclagem na pureza do composito, foi realizada avaliagdo por microscopia eletronica de varredura (MEV) e
espectroscopia por energia dispersiva de raios X (EDS) do composito PEBD/AI. Esta avaliagdo foi realizada
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utilizando um microscépio da marca LEO, modelo 435 Vpi com EDX da marca Oxford e software INCA. A
metodologia de preparacdo das amostras foi a mesma utilizada para a técnica de microscopia dptica.

2.2.1.3 Condicionamento Higrotérmico

A avaliacdo do processo de absorcdo de agua pelo compdsito foi realizada com a utilizacdo de condiciona-
mento higrotérmico conforme ASTM D5229/D5229-04. Primeiramente 15 amostras do material, nas dimen-
sbes de 60 mm x 15 mm x 1,9 mm, foram secas por um periodo de 24 horas a uma temperatura de 60°C em
estufa a vacuo da marca Quimis e modelo Q819V2. Apds o periodo de secagem as amostras de controle fo-
ram pesadas em uma balanca analitica Mettler Toledo e, na sequéncia, imersas em banhos termostatizados
com temperaturas de 50, 70 e 80°C. Semanalmente, trés amostras de controle foram removidas do banho
higrotérmico com auxilio de uma pinga, por um pequeno intervalo de tempo e 0 ganho de massa, devido a
absorcdo de umidade, foi registrado. Essa operacdo repetiu-se por um periodo de, aproximadamente, 20 dias.

2.2.1.4 Condicionamento UV

Para o condicionamento ultravioleta (UV), inicialmente trés amostras de dimensdes 60 mm x 15 mm x 1,9
mm foram condicionadas por 48 horas a 60°C em estufa a vacuo da marca Quimis, modelo Q819V2. Posteri-
ormente, as amostras foram submetidas em uma camara de climatizacdo com controle de irradiacdo solar,
modelo QUV/spray com lampada de xendnio de 6500W, intercalando periodos de 8 horas de exposicdo a
radiacdo UV e 8 horas em periodo de condensacéo.

2.2.2 Propriedades Térmicas

2.2.2.1 Analise Termogravimétrica (TGA)

Para esta analise uma amostra de massa inicial de 7,74 mg foi submetida a uma taxa de aquecimento de
10°C.min™, sob atmosfera oxidante (ar sintético) e em uma faixa de temperatura de 30 a 980°C. Para esta
avaliacdo, foi utilizado um analisador térmico SII EXSTAR 6000 TG/DTA 6200.

2.2.2.2 Calorimetria Exploratéria Diferencial (DSC)

A calorimetria exploratoria diferencial foi realizada para a determinacao das temperaturas de transi¢do carac-
teristicas do material, como pontos de fuséo (Ty,) e de cristalizagéo (T,c) do comp6sito PEBD/AI. A anélise
foi realizada em uma amostra de massa inicial 13,5 mg, taxa de aquecimento de 10 °C.min™ e faixa de tem-
peratura compreendida entre 0 e 300°C. O analisador térmico utilizado foi um SII EXSTAR 6000 DSC 6220.

2.2.3 Propriedades Mecanicas

2.2.3.1 Analise Dinamico-Mecanica (DMA)

A avaliacdo das propriedades viscoelasticas dos laminados de PEBD/AI por meio de DMA foi realizada para
amostras previamente secas, para amostras apds serem submetidas aos condicionamentos higrotérmico e por
radiacdo UV e para amostras puras (ndo reforcadas) de PEBD utilizadas como referéncia. Para esta analise
foi utilizado equipamento de ensaio da TA Instruments, modelo 2980, operando em modo de varredura de
frequéncia, sob temperatura ambiente (25°C), e amplitude de 20 um. O método utilizado foi por flexdo em
trés pontos sendo que todos os ensaios foram realizados em triplicata.

2.2.3.2 Ensaio de Tragao

O ensaio de resisténcia a tragdo foi executado, conforme norma ASTM D638, em 05 amostras representativas
de cada condicdo do composito PEBD/AI, a seco e ap0s terem sido submetidas a condicionamentos por radi-
acdo UV e em bhanhos higrotérmicos. Este ensaio foi realizado em uma Méaquina Universal de Ensaios Meca-
nicos da Marca Shimadzu Modelo AG-X, com capacidade de 50 kN.

2.2.3.3 Ensaio de Impacto

A resisténcia ao impacto do compdésito PEBD/AI foi avaliada em um equipamento CEAST, modelo 6544/000,
com péndulo de energia de 1 Joule, conforme o método C da norma ASTM D256. Os corpos de prova foram
previamente mantidos por 48 horas a 25 °C e umidade relativa do ar de 50%. Amostras submetidas aos diver-
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sos condicionamentos ambientais também foram avaliadas quanto a sua resisténcia ao impacto. Para este
ensaio foram utilizadas 10 amostras para cada caso.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 Anélise Morfolégica

A morfologia dos compdsitos PEBD/AI observada por microscopia Optica é apresentada na Figura 02, com
ampliacBes de 100x (Figura 02.a), 500x (Figura 02.b), 1000x (Figura 02.c) e ampliacdo de 200x com luz po-
larizada (Figura 02.d). Primeiramente, pode-se visualizar diferenciacdo entre as regifes correspondentes ao
polietileno (regies escuras) e o0 aluminio (regides claras). Mais além, nota-se uma heterogeneidade na distri-
buicdo da fase dispersa aluminio na matriz de polietileno, além de varia¢cdes do tamanho das particulas de
aluminio. A analise microestrutural revela, ainda, boa interface entre o aluminio e o PEBD, bem como a ten-
déncia do aluminio em orientar-se segundo o fluxo de injecdo empregado no processamento do composito.

2

POLIETILENO

ALUMINIO

L

30 pum B

Figura 2: Analise morfolégica do compésito PEBD/AI por Microscopia Optica: a) ampliagdo de 100x; b) ampliacio de
500x; c) ampliagdo de 1000x; d) ampliacdo de 200x com luz polarizada.

A Figura 03 é representativa da morfologia do compésito avaliado neste trabalho por meio da técnica
de microscopia eletrénica de varredura. Conforme indicado pelas setas nas micrografias, pode-se observar a
presenca de vazios provenientes do processo de reciclagem, provavelmente oriundos do processo de extrusao
devido as tensfes cisalhantes entre o material, empurrado para o cabegote da extrusora, e a superficie da
mesma. Assim como evidenciado pela microscopia 6ptica, pode-se notar também a partir dos resultados pro-
venientes da microscopia eletrénica de varredura a heterogeneidade na distribuicdo das particulas de alumi-
nio na matriz polimérica.
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Figura 3: Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) do compésito PEBD/AI: a) regido de
varredura 02; c) regido de varredura 03; d) regido de varredura 04.

-« B
varredura 01; b) regido de

A Figura 04 apresenta a composi¢do do compésito PEBD/AI obtida via espectroscopia por energia
dispersiva de raios X (EDS), também como evidenciado na Figura 04 tal composicdo pode apresentar gran-
des variac@es, principalmente devido a natureza composta do material e a regido onde é realizada a analise.
Para regifes onde ha predominio da matriz polimérica observa-se elevado teor de carbono, conforme eviden-
ciado pela Figura 04a, por outro lado, analises realizadas em regides com predominio do refor¢co aluminio
revelam curvas conforme apresentado na Figura 04b.

go?
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a
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Figura 4: Curvas EDS para o comp6sito PEBD/AI: a) regido de alta concentracdo de Carbono; b) regido de alta concentra-
cao de Aluminio.
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Devido a inexisténcia de controle rigoroso para todos os parametros do processo de reciclagem e da
origem das matérias primas torna-se inerente a presenca de elementos e impurezas como cloro, célcio, silicio,
dentre outros.

3.2 Condicionamento Ambiental

Os resultados de ganho percentual de massa para os laminados PEBD/AI em funcdo do tempo de exposicao
sdo apresentados na Figura 05, sendo representadas as curvas para cada uma das temperaturas dos banhos
termostatizados, sendo de 50°C (Figura 05.a), 70°C (Figura 05.b) e 80°C (Figura 05.c). Os célculos para ab-
sorcdo de umidade foram realizados conforme ASTM D5229/D5229-04. As curvas mostram que nos primei-
ros dias de exposicdo a concentracdo de umidade nas amostras aumenta, porém, apds certo tempo pode-se
observar diminui¢do na taxa de absorcdo de umidade e tendéncia de estabilizacdo em um percentual de ganho
de massa especifico para cada temperatura de banho. Conforme dados apresentados neste trabalho, o ganho
médio maximo de umidade em laminados de PEBD/aluminio é de aproximadamente 8,5% para o banho a
80°C, com valor minimo de 0,95% para o banho a 50°C. Tais patamares de absor¢do de umidade podem le-
var a plasticizacdo da matriz polimérica, resultando na diminuicdo do desempenho mecanico.

9?1 B Amostra 1

- B Amostra 1 o 84 ® Amosta 2

7 ® Amosta 2 50°C a Amostra 3 b
- Media 74 ¥ Méda

w
L

Teor de umidade ~ 0,95%

Absorgdo de umidade (%)
Absorgdo de umidade (%)

(5
L

m  Amostra 1

5 Ty vl
5] ® amostaz 80°C : v 3
Amostra 3
74 ¥ Média )
—_— .
2 * N
s ¢ P I
= - v
U s+
E .3
3. $ .
E ) C
o
2 X
Q 24
. ¢ Teor de umidade ~ 8,5%

10 20 30 40 50 &0
Tempo (dias)
Figura 5: Absorgdo percentual de umidade do compésito PEBD/AI em fungdo do tempo e da temperatura de banho: a)
temperatura de banho 50°C; b) temperatura de banho 70°C; c) temperatura de banho 80°C.

O mecanismo de difusdo em materiais compdsitos pode ser considerado como resultado do movimen-
to aleatério de moléculas promovido pelos gradientes de temperatura e pressao. A fim de se avaliar o com-
portamento Fickiano, pode-se utilizar as curvas de absor¢do de umidade em funcéo do tempo de condiciona-
mento, tal como representado pela equacéo 1 [8, 9, 10].

M, /M, =kt "

Onde Mg é o ganho de massa em relagdo ao tempo; Mco é 0 ganho de massa na condicgao de equilibrio
e k e n, constantes. Para os sistemas de comportamento Fickiano, o valor de n deve estar perto de 0,5, nesse
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caso quem controla o mecanismo de difuséo ¢ a diferenca de concentracdo. A Tabela 01 apresenta os resulta-
dos de difusividade e expoente de difusdo obtido para o compésito PEBD/AI

Tabela 1: Difusividade e expoente de difusdo do material.

TEMPERATURA (°C) DIFUSIVIDADE (cm%min) EXPOENTE DE DIFUSAO (n)
50 0,59 x 10° 1,00
70 4,62 x 10° 0,90
80 5,03 x10° 0,80

Os dados da Tabela 01 comprovam a proporcionalidade direta entre difusividade e temperatura do ba-
nho, além de apresentar valores de n superiores a 0,5 e tendendo a 1,0, para 0s quais o transporte ocorre de
forma an6mala e o mecanismo é controlado pela relaxacdo das cadeias e pela concentracao.

Ja para o condicionamento UV, a Figura 06 apresenta a ocorréncia de um comportamento linear de
perda de massa, tal perda pode ser explicada pelo mecanismo de degradacdo do polietileno de baixa densida-
de, no qual a absorcdo de radiacdo UV por impurezas do polimero inicia uma sequéncia de reagdes quimicas
foto-oxidativas originando grupos quimicos carbonila e hidroperéxidos, que por sua vez contribuem para o
processo de reticulacdo e cisdo de cadeias, consequentemente levando a degradacgdo fotoquimica do material
[24]. Apesar do condicionamento ter sido realizado intercalando periodos de 8 horas sob radiacdo UV e 8

horas de condensacdo, a despeito da condensacdo promover ganho de massa nas amostras pela retencdo de
umidade, predomina a degradacédo por UV.

o,
00~
3
- Amostrs 1
g ‘05 = N - Amostra 2
% N . Amostra 3
£ D
@
©
o -1,0 4
0
O
L]
=
<
15 ]
NN
RN
\\
N\
-2,0 b
T T

— T T — 1 1 1 T T T T "

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Tempo (horas)

Figura 6: Perda de massa em fungdo do condicionamento UV para trés amostras avaliadas nas mesmas condicdes.

3.3 Propriedades Térmicas

A Figura 07a apresenta a curva de analise termogravimétrica (TGA) para o compdsito PEBD/AI, entre 190°C
e 400°C. A partir deste resultado pode ser observado que o compdsito sofre degradacao térmica resultando na
perda de aproximadamente 7,9% em massa, provavelmente referente a perda de agua e fragdes de baixo peso
molecular. Entre 400 e 490°C pode ser observada uma segunda perda de massa devido a degradagdo das ca-
deias poliméricas, resultando, apés ambas, um residuo de carbono fixo e aluminio de 17%. A Figura 07.b
apresenta a curva termogravimétrica derivada (DTG), evidenciando uma temperatura média (Tsg,) de 420°C,
ponto onde ocorre a maior taxa de degradacdo do material.
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Figura 7: Curvas de analise termogravimétrica: a) TGA composito PEBD/AI; b) DTG compdsito PEBD/AI.

Os pontos de fusdo, cristalizacdo e de inicio de degradacdo do compdsito foram determinados por
meio da técnica de calorimetria exploratdria diferencial (DSC). A Figura 08 apresenta a curva de fluxo de
calor em relagdo a temperatura para um primeiro aquecimento seguido de resfriamento. Verifica-se, a partir
da curva de aquecimento, um pico endotérmico de aproximadamente 107°C e referente a temperatura de fu-
sdo (Tf), além de um pico exotérmico indicando a temperatura de degradacdo térmica do material de aproxi-
madamente 230°C. Por sua vez, a curva de resfriamento apresenta um pico exotérmico referente a cristaliza-
¢do do material e equivalente a 90°C (Tpc).

6000 — resfriamento

Exo

aguecimento

-12000 - - ; , ; , ; . ; , ; ,
0 50 100 150 200 250 300
Temperatura (°C)
Figura 8: Curvas de aquecimento e resfriamento durante DSC do compdsito PEBD/AI.

3.4 Propriedades Mecanicas

Amostras dos laminados de PEBD/AI nédo climatizadas (a seco) e apos climatizagdo higrotérmica em banhos
termostatizados de 50, 70 e 80°C foram avaliadas quanto as suas propriedades mecanicas por meio de analise
dindmico-mecanica (DMA). O objetivo principal foi avaliar os platds elasticos e viscosos, nao se preocupan-
do com a analise da temperatura de transicdo vitrea do material, uma vez que esta ocorre em temperaturas
abaixo das condigdes ambientes e operacionais do material. A Figura 9 apresenta curvas representativas do
DMA para o composito PEBD/AI. A andlise da curva revela um aumento do mddulo de perda (E”) com o
aumento da frequéncia de 0,5 Hz até 8 Hz. Porém, com o aumento da frequéncia o modulo de armazenamen-
to (E”) e o tan § apresentam, respectivamente, aumentos e quedas continuas. Tal comportamento é caracteris-
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tico para o material avaliado neste trabalho, seja para o PEBD seco, imido ou amostras referéncia de PEBD,
e pode ser explicado pela relaxacéo das cadeias poliméricas.

Figura 9: Curva de DMA para uma amostra de PEBD/AI apés condicionamento higrotérmico a 50 °C.
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Os resultados viscoelasticos para as amostras submetidas ao condicionamento higrotérmico, quando
avaliados a 8 Hz, por periodos de 15 e 30 dias sao apresentados nas Tabelas 02 e 03.

Tabela 2: Resultados do DMA para amostras submetidas ao condicionamento higrotérmico por periodo de 15 dias.

AMOSTRA TAN DELTA E" (MPa) E’ (MPa)
a Seco 0,14 50,5 350
50°C 0,15 80,8 540
70°C 0,13 58,4 450
80°C 0,13 62,8 480
Tabela 3: Resultados do DMA para amostras submetidas ao condicionamento higrotérmico por periodo de 30 dias.
AMOSTRA TAN DELTA E" (MPa) E' (MPa)
a seco 0,13 88,5 680
50°C 0,13 104,2 800
70°C 0,10 91,0 880
80°C 0,13 88,5 680

Como apresentado nas tabelas, as amostras submetidas ao condicionamento higrotérmico a 50°C por
periodo de 15 dias apresentaram os valores mais elevados para tan 8, tal comportamento pode ser explicado
por um possivel processo de reticulagdo da matriz polimérica. Todavia, quando submetidas a condicionamen-
tos higrotérmicos com temperaturas mais elevadas, além do processo de reticulacdo, ocorre uma maior taxa
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de absorcdo de umidade como comprovado pelas curvas de absorcdo de umidade anteriormente apresentadas,
podendo levar a plasticizacdo da matriz polimérica e ocasionando uma queda no desempenho viscoelastico.
Ainda, a partir das Tabelas 02 e 03 pode-se verificar que as amostras condicionadas a 70 e 80°C apresenta-
ram desempenho viscoelastico similares, sendo que pequenas divergéncias entre os valores de E” e E’ podem
estar relacionados a eventuais diferencgas de distribuicdo do reforgo aluminio na matriz de PEBD, como com-
provado pela avaliacdo morfoldgica dos compositos.

Valores para o limite de resisténcia ao impacto para os laminados de PEBD/AI ndo climatizados, apos
climatizacdo higrotérmica e ap6s climatizacdo UV sdo apresentados na Tabela 04.

Tabela 4: Resultados para limite de resisténcia ao impacto do PEBD/AI seco, condicionado higrotermicamente e condi-
cionado em UV.

AMOSTRA LIMITE DE RESISTENCIA AO IMPACTO (J/m) | DESVIO PADRAO
PEBD/AI - seco 109 154

PEBD/AI - imido 89 9,8

PEBD/Al - UV 78 6,2

Comparativamente ao compdsito PEBD/AI ndo climatizado (seco), o compdsito condicionado higro-
termicamente (Umido) apresentou uma reducdo de 19% na tenacidade, enquanto que ao ser comparado ao
compdsito condicionado por UV a reducéo foi de 28%. Desta forma, pode-se concluir que ocorre uma queda
na resisténcia ao impacto do material quando submetido aos processos de intemperismo, sendo maior a redu-
c¢do da tenacidade do material pela exposicdo a radiacdo UV, entretanto, esta diminuicdo pode ser considera-
da menor quando os valores de desvios-padrdo sdo apresentados. Pode-se explicar tal fato pela alteracdo e
degradacdo das cadeias poliméricas da matriz do compdsito quando submetido aos referidos condicionamen-
tos. Além disso, associado ao processo de sorcdo de umidade da matriz polimérica, outros mecanismos de-
vem ser levados em consideracdo tais como a capilaridade e o transporte através de microtrincas e vazios. O
mecanismo de capilaridade envolve o fluxo de dgua ao longo da interface livre/matriz seguido pela difusdo
através da interface da matriz polimérica. O transporte de umidade por meio de microtrincas envolve tanto o
fluxo como o armazenamento de agua nos vazios e em outras formas de microdefeitos. Como o fluxo de agua
é proporcional ao gradiente de concentracdo, amostras expostas a ambientes com maiores teores de umidade
podem apresentar maiores valores de absorcdo de umidade. Dependendo do caso, esta difusdo pode ainda
gerar a entrada de umidade para regides de volume livre, muitas vezes, resultando em um processo de incha-
mento da matriz polimérica. Entretanto, considerando as aplicaces na indUstria civil, esta pequena diminui-
¢do nas propriedades mecanicas a partir do impacto do intemperismo analisado neste trabalho ndo é suficien-
te para invalidar estas aplicacGes.

A Tabela 05 apresenta os resultados provenientes do ensaio mecénico de tracdo para o material com-
posito condicionado e ndo condicionado.

Tabela 5: Resultados para limite de resisténcia a tragdo do PEBD/AI seco, condicionado higrotermicamente e condicio-
nado em UV.

AMOSTRA FORCA MAXIMA (N) | TENSAO MAXIMA (N'/mm?) DEFORMACAO MAXIMA (%)
PEBD/AI - seco 234.,6 9,09 4,56
PEBD/AI - (imido  |190,8 6,96 3,87
PEBD/AI - UV 185,6 6,69 3,65

A partir destes resultados pode ser observado que houve uma perda de resisténcia a tracdo de 19,0%
para 0 composito PEBD/AI climatizado por umidade e temperatura e de 21,0% para o material condicionado
em UV, resultado similar ao constatado a partir dos ensaios de impacto. Da mesma forma como analisado
para os resultados de impacto, quando avaliado os desvios-padrdes esta diferenca é reduzida. Esta reducédo
ocorre para todos os parametros levantados no ensaio, ou seja: resisténcia maxima, tensdo maxima e defor-
macdo maxima. Neste ensaio o intemperismo também influenciou nas propriedades mecénicas do material
compdsito deste estudo, evidenciando uma possivel degradacdo da cadeia polimérica da matriz devido a ex-
posicdo a temperatura, umidade e radiacdo UV. Porém, novamente considerando a aplicacdo que vem apre-
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sentada neste artigo (industria civil), esta variacdo pode ser considerada aceitavel para a utilizacdo deste ma-
terial para telhas. A partir dos resultados disponiveis na Tabela 05 deve-se salientar que o compdsito que so-
fre menor deformacédo é também o que apresentou maior degradacéo (Condicionamento UV), uma vez que o
material apresenta um comportamento mais préximo ao fragil conforme é maior a quantidade de macro ca-
deias poliméricas rompidas durante o condicionamento por radiacdo UV. De acordo com as consideracfes
encontradas na literatura de CANDIDO [25], COSTA [26] e MAYER [27], a umidade absorvida nos compé-
sitos de matriz polimérica pode reduzir a resisténcia mecénica e a rigidez do laminado, decorrentes do efeito
da plasticizacdo da matriz com o enfraquecimento da interface fase dispersa/matriz. Essas redugdes nas pro-
priedades mecanicas sdo particularmente significativas em temperaturas elevadas. Assim, a presenca de umi-
dade no composito pode causar mudancas significativas nas caracteristicas fisico-quimicas da matriz. Em um
compdsito estrutural decréscimos no médulo de elasticidade e reducdo na temperatura de transicdo vitrea sao
evidéncias do mecanismo de plasticizacdo da matriz [25, 26, 27]. Nesse caso, quando se deseja utilizar as
propriedades do material por um longo periodo de tempo torna-se necessario considerar a acdo desse meca-
nismo de degradacdo da matriz polimérica.

4. CONCLUSOES

As analises morfologicas em distintas regides do material composito deste trabalho permite concluir que dis-
persdes heterogéneas do reforco particulado aluminio em matriz de PEBD podem influenciar significativa-
mente nas propriedades mecanicas e fisico-quimicas do material processado. Ainda, as avaliagdes via MEV e
por EDS revelaram a presenga de vazios originados durante o processo de reciclagem do material, mais espe-
cificamente da etapa de extruséo.

Por meio das avaliagdes pds condicionamento higrotérmico, pode-se concluir que as amostras subme-
tidas as temperaturas mais elevadas tiveram maior taxa de absorcdo de umidade, com taxa maxima de absor-
¢do de 8,5% apds 60 dias em banho termostatizado a 80°C. Com base nas Leis de Fick para a difusdo e nos
valores do expoente n obtidos superiores a 0,5, pode-se concluir que o mecanismo de difusdo no composito
PEBD/AI apresenta comportamento ndo fickiano e anémalo, dependendo da diferenca de concentracdo bem
como da relaxacdo a nivel molecular.

Resultados obtidos por meio de andlises dindmico-mecanicas (DMA) comprovam, para 0 material
condicionado higrotermicamente a 50°C e periodo de 15 dias, a ocorréncia do aumento da reticulacdo das
cadeias poliméricas da matriz PEBD do composito PEBD/AI, além da plasticizagdo da matriz polimérica
para as amostras condicionadas a 70 e 80°C, temperaturas onde a difusdo e absorc¢do de umidade sdo superio-
res.

Apos o condicionamento por radiacdo UV do material compdsito PEBD/AI observa-se que a perda de
massa do compésito, ocorre de forma linear, perda esta possivelmente decorrente da quebra das cadeias po-
liméricas.

O condicionamento UV mostrou-se ainda mais severo que o condicionamento higrotérmico quanto a
redugdo das propriedades mecanicas de resisténcia ao impacto e tragdo do compdsito PEBD/AI, uma vez que
o indice de degradacéo da matriz polimérica foi maior pelo efeito da radiagcdo UV. Sendo assim, as perdas de
propriedades mecanicas sdo agravadas pela climatizacdo por radiagdo UV, causando maiores quebras de liga-
¢Oes das cadeias poliméricas e tornando o compoésito PEBD/AI mais fragil e suportando menores deforma-
¢Oes. Entretanto, considerando uma faixa de seguranga de 20%, assim como 0s respectivos desvios-padrdes,
mesmo apds este composito ter sido submetido aos condicionamentos ambientais por radiacdo UV e em ba-
nhos termostatizados, os resultados mecénicos se encontraram em uma faixa aceitivel para aplica¢fes ndo
estruturais na industria civil.
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