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RESUMO

Neste estudo, foi avaliada a influéncia do tipo e do teor de argila organofilica na
morfologia da mistura polimérica PP/EPDM. As misturas puras e carregadas com as
argilas organofilicas foram preparadas pelo processo de intercalacdo por fusdo em
um misturador interno acoplado ao Redmetro de Torque Haake. A morfologia dos
hibridos foi avaliada por meio de difratometria de raios X e microscopia eletrénica de
varredura. Os resultados obtidos mostraram que a incorporacdo de argila
organofilica a blenda (mistura) PP/EPDM resultou em novas interacdes interfaciais
entre os componentes (PP/EPDM) que contribuiram para diminuicdo no tamanho da
fase dispersa e para a compatibilizacdo da referida blenda. Portanto, argilas
organofilicas podem ser empregadas na compatibilizacdo de blendas poliméricas,
em substituicdo aos compatibilizantes convencionais (compatibilizantes poliméricos).
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INTRODUCAO

As argilas mais utilizadas como reforco em compdsitos e nanocompdésitos sao
as bentonitas organicamente modificadas. As argilas em geral, e as bentoniticas em
particular, estdo sendo amplamente empregadas em diferentes aplicacbes
tecnologicas e industriais, e a cada dia seu uso € incrementado. Isto porque, devido
a sua composicao e estrutura, estas argilas apresentam propriedades especificas
gue as tornam uteis em aplicacBes bastante diversificadas como em cosmeéticos, na
composicao de fluidos para perfuracdo de pocos de petréleo e em nanocompositos
poliméricos, além de sua abundéncia natural, baixo custo, elevada capacidade de
troca de cations (CTC), expanséo interlamelar, propriedades de adsorcdo e grande
area superficial . No caso dos nanocompésitos, as argilas s&o incorporadas como
cargas hanomeétricas (teores < 5%) visando a obtencdo de novos materiais que
possuam melhores propriedades (mecanicas, térmicas, etc), para aplicagcbes em
varias areas tais como: automobilistica, de embalagens, médica, de filmes anti-

corrosdo, de materiais téxteis, de liberacdo controlada de drogas por polimeros, etc
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®8) No entanto, sdo poucos os estudos empregando blendas poliméricas PP/EPDM,
também denominada poliolefina termoplastica (TPO), como matriz para obtencdo de
nanocompositos . Sendo assim, o objetivo deste estudo foi avaliar a influéncia do
tipo e teor de diferentes argilas organofilicas regionais na compatibilizacdo de uma

mistura formada por PP/EPDM.

MATERIAIS E METODOS

Materiais

A matriz polimérica de elastbmero termoplastico empregada nesse estudo foi
composta de polipropileno (PP, H103, densidade de 0,905 g/cm? e indice de fluidez
de 40 g/10 min a 230 °C/2,16 Kg) da Braskem e do terpolimero de etileno-propileno-
dieno (EPDM, Keltan 3200A, densidade de 0,860 g/cm® e 49% de etileno e
viscosidade Mooney 51, ML (1 + 4) a 125 °C) da DSM Elastomers Brazil, na
proporcao PP/EPDM de 90/10 (massa/massa).

A argila montmorilonita comercial modificada organicamente (Cloisite 20A)
fornecida pela Southern Clay Products, Texas/EUA e a argila bentonita Argel 35
(AN) proveniente da Bentonit Unido Nordeste, Campina Grande/PB foram
empregadas como carga. A AN foi modificada organicamente com diferentes
surfactantes e/ou por diferentes rotas de organofilizacdo no Laboratério de Fisico-
qguimica da Unidade Académica de Mineracdo e Geologia/lUFCG/Campina
Grande/PB.

Métodos
Preparacdo das Misturas

Todos os materiais, exceto o EPDM, foram secos a 80°C por 12 horas antes do
processamento. Em seguida foram preparadas misturas PP/EPDM empregando trés
concentracdes de argila organofilica 1, 3 e 5 pcr em relagdo a massa de EPDM. A
influéncia do tipo e do teor de argila organofilica na preparacdo destas misturas foi
avaliada.

As misturas, matrizes de PP/EPDM e nanocompdsitos, foram preparados por

intercalagdo no estado fundido em um misturador interno do re6metro de torque
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Haake, operando com rotores do tipo roller a temperatura de 180 °C e velocidade de

50 rpm por 15 minutos.

Tabela 1 - Composicao e codificacdo das misturas 90/10 e dos hibridos

Proporgéo PP EPDM Argila Cdédigo
Amostra PPEPFDM (@) (@ (@)

PP/EPDM 45 5 0 PE91
PP/EPDM/C20A 5 0,05 PEC20A91
PP/EPDM/MH 20710 45 5 0,05 PEMH91
PP/EPDM/MT 45 5 0,05 PEMT91

Tabela 2 - Composicao e codificagdo das misturas 90/10 e dos hibridos com diferentes
proporcées de argilas

Teorde oo Eppm Argila Codigo
Amostra argila
(cr) 9) (9) 9)

PP/EPDM 45 5 0 PE91
PP/EPDM/C20A 1 45 5 0,05 PEC20A911
PP/EPDM/MH 45 5 0,05 PEMH911
PP/EPDM/MT 45 5 0,05 PEMT911
PP/EPDM/C20A 3 45 5 0,15 PEC20A913
PP/EPDM/MH 45 5 0,15 PEMH913
PP/EPDM/MT 45 5 0,15 PEMT913
PP/EPDM/C20A . 45 5 0,25 PEC20A915
PP/EPDM/MH 45 5 0,25 PEMH915
PP/EPDM/MT 45 5 0,25 PEMT915

Preparacao dos Corpos de Prova

As misturas resultantes das etapas de processamento foram colocadas entre
placas aluminio e em seguida moldadas por compressdo na forma de filmes
(espessura inferior a 1,0 mm) em uma prensa hidraulica Somar aquecida
eletricamente a uma temperatura de 180 °C. O procedimento consistiu em realizar
inicialmente uma pré-prensagem, sem carga, durante 10 seg seguida de prensagem
com uma carga de 3 Toneladas pelo mesmo intervalo de tempo. Posteriormente as
amostras foram retiradas da prensa e resfriadas a temperatura ambiente para em

seguida serem cortadas com o auxilio de uma faca de corte na forma de corpos de
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prova de tracdo de dimensbes 100 mm x 1 mm x 0,01 mm, segundo a norma ASTM
D-882 (2001).

Caracterizacao

As amostras foram caracterizadas por difratometria de raios X (DRX) e
microscopia eletrénica de varredura (MEV). Os equipamentos empregados e as

condi¢cOes de operagao adotadas estdo descritos a seguir.

Difratometria de Raios X (XRD)

As andlises de difratometria de raios X foram conduzidas a temperatura
ambiente em um equipamento Shimadzu XDR-7000 a 40kV e 30 mA e com um
comprimento de onda A CuK a = 1,5418A. As amostras foram examinadas em um
intervalo de 26 entre 2,0 e 30,0 graus a uma taxa de 2°/min. Padrdes de difracédo de
raios X foram obtidos para determinar o espacamento interplanar basal (doo1) das
argilas incorporadas e nao incorporadas na matriz polimérica a base de TPO por

meio da lei de Bragg conforme Equacéo 1 @9,

B,8264237
dopy = BETEE (1)

Onde: dgo: € a reflexao basal do plano (001) do argilomineral na argila em (nm); 6 é

o angulo do pico referente a reflexdo basal (001) da montmorilonita em (graus).

Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A microestrutura dos filmes foi avaliada em um microscéopio eletrénico de
varredura SuperScan SS X550 da Shimadzu. Esta andlise foi realizada na area
transversal dos filmes fraturados em nitrogénio e recobertos com uma fina camada

de ouro empregando um metalizador Sanyu eléctron modelo Quick Coater SC-701.
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RESULTADOS E DISCUSSAO

Difracdo de Raios X (DRX)

Os padrdes de difracdo de raios X das misturas PP/EPDM, com razbes de PP
para EPDM correspondentes a 90:10 (PE91) e das misturas PP/EPDM com
diferentes tipos e teores de argilas organofilicas (1, 3 e 5%), estdo mostrados nas
figuras 1a, 1b, e 1c. Conforme esperado, ndo se observa picos para nenhuma
destas misturas contendo apenas PP/EPDM na faixa de 26 de 1,5 a 12°. Por outro
lado, quando as argilas organofilicas C20A, MH e MT foram incorporadas as
misturas PE91, a distancia interplanar basal das mesmas aumentaram, devido a
penetracdo de cadeias poliméricas dentro da regido interlamelar da argila. Os picos
registrados para as misturas contendo a argila C20A s&o bem alargados e de baixa
intensidade, sugerindo a extensiva penetracdo do polimero e formacdo de
nanocompositos intercalados desordenados. Para as misturas contendo as argilas
MH, MT o pico correspondente a reflexdo basal (001) da argila n&o foi observado. E
possivel que neste caso, nanocompdsitos predominantemente esfoliado tenham sido
formados, pois a auséncia de pico em um difratograma, correspondente a reflexado
basal (001) da argila no polimero, sugerindo assim, que as camadas de argila estao
delaminadas e aleatoriamente dispersas na matriz polimérica™®, ja na faixa de 26
acima de 12° observa-se a formacao de picos com intensidades semelhantes para

todas as composicoes.
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Figura 1. Padrbes de raios X das misturas PP/EPDM (PE91) e dos hibridos
PP/EPDM/C20A, PP/EPDM/MPH, PP/EPDM/MT contendo (a) 1, (b) 3 e (c) 5 pcr de argila

organofilica.

Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

As micrografias de MEV das misturas PE, PEC20A, PEMH e PEMT, com razéo
de PP/EPDM correspondente a 90:10 e teores de 1, 3 e 5% em massa de diferentes
argilas organofilicas podem ser observadas nas figuras 2, 3 e 4 respectivamente. A
mistura PE91 exibe uma morfologia globular tipica de blendas imisciveis, com
goticulas esféricas da fase EPDM dispersa na matriz PP (Figuras 2a 3a e 4a). A
presenca de vazios indica que a adesdao interfacial é fraca para ambas as amostras
12 A morfologia das misturas com a adicéo de 1, 3 e 5% de argila é modificada em
todos os casos (Figuras 2b, 2c, 2d, 3b, 3c e 3d). Para os sistemas contendo 1 e 3%
das argilas podemos observar uma reducdo no tamanho das particulas da fase
elastomérica, evidenciando que a argila impediu a coalescéncia desta, sendo este
efeito menos significativo quando o teor de 5% foi empregado, € possivelmente
observar também que para todos os sistemas a presenca da argila organofilica
resultou numa menor quantidade de vazios quando comparado com a matriz pura
(PP/EPDM) indicando que a argila atuou como compatibilizante promovendo a
adesao interfacial das fases.

Estes resultados estdo de acordo com estudo realizado por Kim e

Colaboradores (2007)*® que verificaram que maior efeito tenacificador do TPO foi
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obtido quando niveis moderados de argila organofilica sdo empregados. Em estudo
realizado por Khatua et al. (2004)** com nanocompésitos de borracha de
nylon/EPR/argila os autores verificaram que quando as particulas de argila estéao
bem dispersas (intercaladas ou esfoliadas) na matriz estas podem levar a reducéo
do tamanho e da estabilidade dos dominios elastoméricos impedindo o mecanismo
de coalescéncia e promovendo um maior efeito de tenacificagdo. Resultado
semelhante também foi obtido por Hejazi, Sharif e Garmabi (2011)™ e Ferreira et al.
(2011)19-

Figura 2. Microscopia eletrénica de varredura da mistura (a) PP/EPDM com razéo de PP
para EPDM correspondente a 90:10 e dos hibridos (b) PP/EPDM/C20A, (c) PP/EPDM/MH e
(d) PP/EPDM/MT com razéo de PP para EPDM correspondente a 90:10, quantidade de 1
pcr de argila.
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Figura 3. Microscopia eletrdnica de varredura da mistura (a) PP/EPDM com razao de PP
para EPDM correspondente a 90:10 e dos hibridos (b) PP/EPDM/C20A, (c) PP/EPDM/MH e
(d) PP/EPDM/MT com razéo de PP para EPDM correspondente a 90:10, quantidade de 3
pcr de argila.

Figura 4. Microscopia eletronica de varredura da mistura (a) PP/EPDM com razéo de PP
para EPDM correspondente a 90:10 e dos hibridos (b) PP/EPDM/C20A, (c) PP/EPDM/MH e
(d) PP/EPDM/MT com razao de PP para EPDM correspondente a 90:10, quantidade de 5
pcr de argila.
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CONCLUSAO

De acordo com os resultados pode-se observar que a incorporacdo de teores
inferiores a 3% de diferentes argilas organofilicas (C20A, MH e MT) houve uma
melhor dispersédo na matriz PP/EPDM. A argila atuou como compatibilizante
reduzindo os tamanhos das particulas do elastobmero (EPDM), tal fato foi mais
significativo para teores de 1 a 3% de argila empregada. A adi¢cdo das argilas aos
sistemas PP/EPDM resultou na formag¢do de nanocompdésitos poliméricos sugerindo
uma estrutura desordenada. O teor de argila organofilica afetou na morfologia dos
nanocompositos obtidos. A argila organofilica atuou como agente compatibilizante
para a mistura PP/EPDM. Sistemas contendo argilas regionais apresentaram
resultados semelhantes ao do sistema contendo a montmorilonita (Cloisite 20A)
importada e de custo elevado para o mercado nacional, mostrando a possibilidade
de se produzir uma argila organofilica a partir de tecnologia nacional compativel com
insumos importados, com a finalidade especifica de produzir nanocompadsitos

poliméricos.
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COMPATIBILITY OF POLYMER BLENDS PP/EPDM THE USE OF
ORGANOCLAYS

ABSTRACT

In this study, the influence of type and amount of organoclay in the morphology of the
polymer blend PP/EPDM was evaluated. The pure and loaded mixtures with
organoclay were prepared by melt intercalation process in an internal mixer coupled
to the Torque Rheometer Haake. The morphology of the hybrids was evaluated by X-
ray diffraction and scanning electron microscopy. The results showed that the
incorporation of the organophilic clay blend (mixture) PP/EPDM resulted in new
interfacial interactions between components (PP/EPDM) which contributed to a
decrease in the size of the dispersed phase and the compatibility of such blends.
Therefore, organoclays can be employed in the compatibility of polymeric blends,
replacing the conventional compatibilizers (polymeric compatibilizers).

Key-words: organoclay, PP/EPDM, compatible.
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