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tentativas para encontrar a melhor temperatura em
que se obtenha um extrusado com aparência ho­
mogênea e brilho, sem ocorrência de irregularidades
superficiais ou fratura do fundido, que levariam a
perdas de tempo, material e energia.

Baixas temperaturas de extrusão apresentam
muitas vantagens, como manuseio mais fácil do ex­
trusado; ciclo de resfriamento mais rápido, devido à
menor quantidade de calor retida no polímero; menor
degradação do material; menor custo. É especial­
mente importante em áreas em que a velocidade de
operação do processo é função da velocidade de
resfriamento, como em filmes inflados e em molda­
gem por sopro. Por outro lado, se a temperatura for
muito baixa, ocorrem fraturas na massa, resultando
em produtos de má aparência e que requerem torque
mais alto do que o usualmente praticáveis.

Uma propriedade importante das poliolefinas é a
temperatura de fusão cristalina, Tm, a qual está vin­
culada à cristalinidade do polímero. Nos polímeros

Avaliação Tecnológica Preliminar
de Misturas de Poliolefinas

Resumo: Foi desenvolvido um método simples, empregando aparelho anel-e-bola, para avaliar a processabili­
dade de poliolefinas (polietileno de baixa densidade, polietileno de alta densidade e polipropileno) e suas
misturas binárias, recicladas ou não, visando atender às necessidades preliminares de pequenas e médias
empresas. Os resultados indicam que a temperatura mínima de extrusão é cerca de 50°C maior do que a
primeira temperatura de deformação, determinada em aparelho anel-e-bola.

Introdução

O consumo de misturas poliméricas em substi­
tuição a novos polímeros vem ocorrendo de forma
progressiva. Para a preparação de granulados dessas
misturas, é necessário o conhecimento da tempera­
tura adequada de extrusão. Especialmente no caso
das pequenas e médias empresas, essa informação
deverá ser obtida com o minímo de custo. Apesar de
ser vasta a literatura consultada sobre extrusão 1-4, não
foram encontrados trabalhos que indicassem o pro­
cedimento para estabelecer a temperatura em que se
deve processar a massa polimérica, exceto através de
modelos matemáticos, os quais são usualmente com­
plexos e de dificil compreensãos-7.

Sabe-se que a temperatura de extrusão de uma
mistura polimérica pode ser variada dentro de certos
limites. Deve estar acima da temperatura de fusão do
componente de mais alto ponto de fusão e abaixo da
temperatura de degradação do componente mais fa­
cilmente degradável. Na indústria, procede-se por

22



estudados, os valores de Tfi são 108, 129 e 161°C
para LDPE, HDPE e PP, respectivamente.

Outra característica cujo conhecimento é neces­
sário ao processamento adequado dos polímeros é o
comportamento reológico. Industrialmente, essa in­
formação é obtida através do índice de fluidez, MFI
(mel! flow index). O índice de fluidez não é uma
propriedade intrínseca do polímero; é um parâmetro
definido de forma empírica, influenciado critica­
mente pelas propriedades fisicas e pela estrutura mo­
lecular, além das condições de realização do ensaio.
Depende, mas não unicamente, do peso molecular, e
varia de maneira inversa a esse parâmetro9.

Neste trabalho, procurou-se avaliar de maneira
simples e satisfatória a temperatura mínima de ex­
trusão de poliolefinas, isoladas ou em mistura, atra­
vés do aparelho anel-e-bola, tentando relacionar
esses resultados ao índice de fluidez e ao aspecto do
artefato obtido.

Experimental

Os materiais empregados, todos de procedência
industrial, foram os seguintes:

LDPE 680/59, MFI 2,7 gl10 min (Poliolefinas
S.A.); HDPE BT003, MFI 0,3g /lO min (Polialden
Petroquímica S.A.); PP H401, MFI 3,0 g/lO min
(PPH - Companhia Industrial de Polipropileno).

Os seguintes equipamentos foram utilizados: ba­
tedeira-misturador General E1ectric, tipo agitador
planetário; plastômetro Brabender, modelo GN F
106/2, parafuso L/D 25 e D 19 mm; prensa hidráulica
de bancada Fred S. Carver, modelo C, prato 15 x 15
cm, 10.900 kg; aparelho anel-e-bola (R&B), para
determinação do ponto de amolecimento, confec­
cionado segundo norma ASTM E 28-67; di­
namômetro Instron, modelo 1105, com garras
pneumáticas lisas e células de 100 kg; medidor de
índice de fluidez MFI, Tinius Olsen.

Determinação empírica da temperatura
de extrusão

A mistura de polímeros granulados foi pré-ho­
mogeneizada em batedeira-misturadora a 40 rpm, por
10 minutos. Cerca de 500 g desse material foram
transferidos para o plastômetro Brabender, com velo­
cidade do parafuso de 100 rpm. Elevou-se progressi­
vamente a temperatura, de 5 em 5°C, na faixa de 100
a 230 0e. Foram cuidadosamente observados o brilho
e o aspecto dos filamentos durante a extrusão e res-
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friamento em banho de água a 25-30 °C; em seguida,
os filamentos foram secos em corrente de ar aquecido
e cortados. Os grânulos assim obtidos foram acondi­
cionados em sacos plásticos, fechados e estocados
para uso posterior. Os valores de torque são médias
dos obtidos no registro gráfico durante a extrusão,
com desvio-padrão inferior a 30 kg.m.

Preparação de placas poliméricas (ASTM
D 1928 e D 1898)

Sobre a placa da prensa, aquecida à temperatura
de 188°C, foram colocados sucessivamente: placa
metálica, espaçador de alumínio de 15 x 15 x 0,1 cm,
material plástico granulado e outra placa metálica.
Foi então aplicada uma pressão de 150 psi por 5 mino
O conjunto, mantido coeso com o auxílio de alicates de
pressão, foi imediatamente resfriado por imersão em
banho de água e gelo, por 10 min lOa-b. Os corpos de
prova foram cortados manualmente segundo a norma
ASTM.

Determinação do ponto de amolecimento pelo
método anel-e-bola R&B (ASTM E 28-67)

Foram usados corpos de prova de 1mrn de espes­
sura e diâmetro de 19 mm, fixados ao anel com fio
de linha. Foram observadas as temperaturas de amo­
lecimento: no início do afundamento da esfera sobre
a placa (primeira temperatura), ou seja, com o au­
mento da temperatura do banho (silicone) chega-se a
uma determinada temperatura em que a placa não
suporta mais o peso da esfera e começa a ceder; e no
momento em que a esfera, sobre a placa amolecida,
atinge a placa limitante (segunda temperatura), si­
tuada a 2,54 cm da outra placa. A esfera de aço
apresenta um diâmetro de 9,53 mm e pesa 3,5 g. Os
resultados são obtidos da média de três determi­
nações ll

.

Determinação do índice de fluidez MFI
(ASTM D 1238)

Procedimento A, condição E (190 °CI 2,16 kg).
Os resultados obtidos apresentam desvio-padrão in­
ferior a 0,2 g/lO min1oc.

Resultados e Discussão

Misturas binárias de póliolefinas, isto é, macro­
moléculas com estruturas químicas mais simples,
foram estudadas com o fim de estabelecer a tempera­
tura mínima necessária para obter extrusão satis-
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Figura lb. Sistema LDPEIPP.

LDPE/HDPE: ocorre variação progressiva nos valo­
res de torque, à medida que diminui o teor de PP, com
valores mais altos para a mistura 75/25 do que o
polímero puro, na faixa de 160-190 oCo

Assim, no que se refere ao torque do material
fundido, o HDPE apresenta comportamento bastante
curioso, com relação aos outros dois polímeros po­
liolefinicos considerados, quando presente nas mis­
turas. É interessante observar que, em 1990,
Shevalenko e colaboradores l2, estudando a extrusão
de polietilenos, reportaram que misturas de
LDPE/HDPE mostram uma mudança marcante na
estrutura da massa fundida, sem contudo explicar o
fenômeno. As conclusões são breves e foram obtidas
a partir de viscosidade efetiva das misturas em ex­
trusora de única rosca. No entanto, as informações
encontradas na literatura quanto ao torque em mis­
turas de poliolefinas não são suficientes para explicar
os fatos experimentais observadosI 3- 1S .
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fatória. Procurou-se correlacionar as informações de
ponto de amolecimento com a melhor temperatura de
extrusão empírica, de modo a prescindir de outras
informações técnicas sobre o material em proces­
samento, reciclado ou não. Tratando-se de um tra­
balho exploratório, as misturas foram avaliadas de
um modo geral, empregando os equipamentos dis­
poníveis. Procurou-se trabalhar com o máximo de
rigor nas condições estabelecidas, a fim de não intro­
duzir novas variáveis e irregularidades experimen­
tais.

Na Fig. 1 (torque versus temperatura de extrusão
em misturas de poliolefinas) estão apresentadas as
curvas que registram o torque a diferentes tempera­
turas, obtidas na extrusão das misturas para cada par
polimérico. Os pontos das curvas são a média dos
valores do registro gráfico durante a operação de
extrusão (cerca de cinco minutos para cada mistura
na temperatura de extrusão estabelecida), sendo ex­
cluídos dos cálculos os valores de início e término do
processo. Observou-se que as curvas das misturas
apresentam formas semelhantes entre si, diferentes
dos polímeros individuais.

Na Fig. la nota-se que há progressiva elevação
do torque com o teor de HDPE, conforme poderia ser
esperado, nas misturas LDPE/HDPE de 10010,75/25,
50/50, 25/75 e 0/100. No entanto, curiosamente, a
curva LDPE/HDPE 25/75 mostra comportamento
peculiar na faixa de 160-190 °C, mostrando valores
de torque mais altos do que os observados para
HDPE. Na Fig. 1b, misturas LDPEIPP não revelaram
essa variação, dentro do erro experimental; os resul­
tados obtidos correspondem ao que poderia ser es­
perado. Na Fig. lc, com o sistema HDPE/PP,
novamente se observa o mesmo efeito da mistura
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Figura la. Sistema LDPEIHDPE.
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Figura 2b. Sistema HDPEIPP.
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Figura 2a. Sistema LDPEIHDPE.

ao sofrer resfriamento, quando a estrutura desorde­
nada adquire ordenação, em maior ou menor grau.
Assim, a massa fundida, transparente, toma-se opaca
pela formação de cristalitos. No caso do LDPE, não
foram observadas bolhas nos filamentos resfriados.

Na Fig. 2 (temperaturas de amolecimento pelo
método anel-e-bola e temperaturas empíricas de ex­
trusão versus composição em misturas de poliolefi­
nas) estão apresentadas as melhores temperaturas de
extrusão (Curva III) obtidas empiricamente, ao lado
das temperaturas inicial (Curva I) e final (Curva 11)
de amolecimento, determinadas por R&B para as
misturas binárias das poliolefinas em questão. Ob­
serva-se que as curvas são diferentes nos três siste­
mas poliméricos estudados.

Na Fig. 2a, Curva I, relativa à deformação inicial
de misturas de LDPE/HDPE, o ponto de amole­
Cimento dos homopolímeros apresenta valores muito
proxímos a suas temperaturas de fusão cristalina. A
faixa de amolecimento, que abrange as temperaturas
de deformação inicial e final (Curvas I e 11), é maior
para o polímero HDPE, isto é, a esfera metálica sobre
a película da amostra aquecida tem queda mais lenta.
Nas misturas, essa faixa de temperatura varia pouco

No caso dos polímeros cristalinos no estado só­
lido, a estrutura ordenada é progressivamente des­
truída por aquecimento, cisalhamento e eventual
degradação. A mudança reológica pode ser mais rá­
pida ou mais lenta, dependendo da estrutura e da
ordenação molecular do material. No estado fundido,
quando há miscibilidade, ocorre interdispersão em
nível molecular. Ao resfriar, entretanto, dependendo
da mistura e das condições, poderá haver maior ou
menor cristalização e, conseqüentemente, perda de
transparência. Na Fig. 1, observa-se nitidamente a
modificação na fluidez da massa do HDPE e PP, e
assim, no torque, indicando a destruição rápida das
regiões cristalinas desses polímeros.

É interessante registrar que as propriedades do
PP são bastante dependentes da temperatura, aproxi­
mando-se, quando aquecido, das propriedades de um
líquido newtoniano, razão pela qual esse polímero
apresenta peculiaridades na moldagem. Aliás, o es­
tudo das propriedades reológicas de misturas de PP e
HDPE confirma que as características newtonianas
do HDPE são menos pronunciadas do que as do PP.
De modo geral, os valores de torque de HDPE são
maiores que os de LDPE; que por sua vez são maiores
que os do PP, na faixa de temperatura estudada. O
fato dos valores para o torque do PP serem menores
que aqueles para as outras poliolefinas está re­
lacionado à menor resistência ao calor dos cristalitos
formados. A cadeia macromolecular do PP apresenta
grupos metila em átomos de carbono alternados, en­
quanto os polietilenos possuem cadeias polimetilêni­
cas; mesmo no LDPE, há poucas ramificações. A
geometria da rede cristalina dessas poliolefinas acar­
reta maior ou menor resistência ao calor do mate­
rial I6,17.

A escolha da temperatura adequada para a ob­
tenção de materiais extrudados apóia-se na obser­
vação visual dos filamentos. À medida que se au~

menta a temperatura de extrusão, o filamento obtido,
após resfriamento, passa de quebradiço, empelotado,
irregular e fosco, para flexível, liso, homogêneo e
brilhante. Para cada massa polimérica, a menor tem­
peratura que se considerou adequada à extrusão está
assinalada na Fig. 1.

As faixas de cristalinidade comumente atribuídas
a LDPE, HDPE e PP são 40-60, 70-95 e 60-70%,
respectivamente I8-19. Nos casos de PP e de HDPE,
mais cristalinos, mesmo na melhor temperatura de
extrusão ocorrem bolhas no interior do filamento.
Essas bolhas se devem à retração da massa fundida
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Figura 3a. Sistema LDPEIHDPE.
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Figura 2c. Sistema HDPEIPP.

turas de LDPE/HDPE, os valores são mais próximos
aos do polímero de menor fluidez, HDPE (Fig. 3a),
novamente corroborando o observado na Fig. 1a. Não
foi possível tirar conclusões para misturas de
LDPE/PP (Fig. 3b), pois os valores de MFI dos
polímeros puros utilizados eram bastante próximos
(LDPE, 2,7 g/lO min; PP, 3,0 g/lO min). As misturas
HDPE/PP (Fig. 3c) apresentam valores menores que
o esperado para teores em que o HDPE predomina,
como observado para LDPE/HDPE.

Nota-se que o afastamento entre as curvas mostra
uma variação progressiva à medida que varia a com­
posição da mistura binária, com influência mais mar­
cante do componente HDPE em todos os casos

Figura 3c. Sistema HDPEIPP.

Figura 3b. Sistema LDPEIPP.
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até que o HDPE passe a predominar; então, a lentidão
da queda da esfera aumenta progressivamente.

A Fig. 2b mostra o comportamento da mistura
LDPE/PP. Os pontos referentes à temperatura de
deformação inicial (Curva I) dos polímeros puros são
próximos aos valores de suas temperaturas de fusão
cristalina, tal como observado para o sistema
LDPE/HDPE referido anteriormente. A faixa de a­
molecimento (Curvas I e II) dessas misturas é prati­
camente constante. A deformação ocorre a
temperaturas mais baixas quando a mistura é mais
rica no polímero de menor Tm, sugerindo um efeito
de plastificação. A partir de 50% de PP, a temperatura
se estabiliza e as curvas são praticamente paralelas.
Este comportamento difere do verificado na Fig. 2a.

Na Fig. 2c, estão representadas as Curvas I e II de
R&B das poliolefinas HDPEIPP. O HDPE, polímero
de menor temperatura de fusão cristalina, parece atuar
como plastificante do PP. A faixa de temperatura de
deformação inicial e final amplia-se quando a pro­
porção de HDPE aumenta, isto é, quando o polímero
mais cristalino tem predominância na mistura.

Analisando as Curvas I e III, observa-se que há
grande semelhança entre elas para cada mistura, com
uma variação de aproximadamente 50°C. Existe um
paralelismo na região correspondente à predominância
do polímero de maior temperatura de fusão cristalina,
o qual comanda a extrusão. Não foi observada corre­
lação entre as Curvas II e III. Esta é uma valiosa
conclusão para o conhecimento da temperatura de ex­
trusão das poliolefinas estudadas, isoladas ou em mis­
tura. A facilidade de execução do ensaio R&B permite
sua aplicação industrial, especialmente em empresas de
pequeno e médio porte processadoras de plástico15.

Na Fig. 3 (índice de fluidez versus temperatura
de extrusão em misturas de poliolefinas) estão apre­
sentados os valores de MFI das misturas de poliole­
finas em varias temperaturas de extrusão. Para mis-

26 Polímeros: Ciência e Tecnologia - Jan/Mar - 96



estudados, tal como já comentado na discussão dos
resultados na Fig. 1. Dentre as poliolefinas empre­
gadas neste trabalho, HDPE tem torque alto e MFI
baixo; PP, torque baixo e MFI alto, e LDPE, valores
intermediários para torque e MF1. É interessante
registrar que todos os materiais estudados, obtidos
por extrusão a temperaturas crescentes até 230°C,
não sofreram degradação significativa, uma vez que
os valores de índice de fluidez mostraram-se aproxi­
madamente constantes para cada mistura.

É preciso ressaltar que torque, R&B e MFI se
fundamentam em processos diferentes. A Fig. 1 es­
tuda valores de torque contra temperatura de ex­
trusão; a Fig. 2 lança temperatura de amolecimento
versus composição, e a Fig. 3 registra a fluidez da
massa aquecida (MFI) a diferentes temperaturas de
extrusão. Prosseguem os estudos nesta área.

Conclusão

o trabalho realizado permite concluirque as poliole­
[mas LDPE, HDPE e PP, isoladas ou em misturas, podem
ser pré-avaliadas tecnologicamente com pequeno inves­
timento em equipamento e com análise simples. O
aparelho anel-e-bola permite informações sobre as tem­
peraturas de extrusão e de fusão. Pode-se estabelecer que
temperaturas de 50°C acima da primeira temperatura
registrada no R&B servem de base para a escolha da
menor temperatura de extrusão; a temperatura inicial de
amolecimento é próxima à Tm .
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