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Abstract  

Polymers are viscoelastic materials at all temperatures, so that mechanical loads induce time dependable  

deformations. The recovery of these deformations, on load release, take some time and it is not always recovered  

completely. The main objective of this work was to analize the creep behavior of electron irradiated polyethylene  

films. From the experimental results, it was stated that polyethylene creeps less with an increase on irradiation dose  

and also that the creep recovery in this material increases with doses but it is not complete. This behavior can be  

atnbuted to the crosslinking effect witch stabilize elements of the molecular structure of the polyethylene, thus  

reducing their mobility and so inhibiting the creep mechanism. The partial creep recovery could be also attribuited  

to the reticulation effect and to the polyethylene plastic behavior. Additional information on the creep behavior was  

obtained by fitting the experimental data with exponential functions and evaluating the mathematical parameters  

with a modified Kelvin-Voigt mechanical model.  
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INTRODUÇÃO  

Polimeros são materiais viscoelásticos em todas as temperaturas, de modo que, tensões mecânicas ap licadas sobre  
estruturas poliméricas induzem deformações dependentes do tempo. A recuperação destas deformações, na  
ausência da tensão aplicada, toma sempre um ce rto tempo e em alguns casos o mate rial ficará parcialmente  
deformado de modo irreversível [1,2]. 0 polietileno é um polímero semicristalino que, sobre o efeito da radiação  
ionizante, reticula de tal m aneira que a probabilidade de degradação é menor que 3% da probabilidade de  
reticulação. Como resultado dessa caracteristica, a reticulação forma uma estrutura molecular interligada que se  
manifesta no aumento de sua massa molar e essa estrutura reduz a mobilidade dos componentes moleculares  
estruturais do polímero, produzindo assim mudanças nas suas propriedades mecânicas.  
No comportamento dos materiais, assume-se que, os corpos deformados recuperam imediatamente e completamente  
o seu estado original quando são liberados da carga mecânica que os deforma. Porém, as substâncias  
macromoleculares se recuperam após algum tempo e em alguns casos elas ficam parciahnente deformadas. Nestes  
materiais, se dá a cooperação simultânea entre o comportamento elástico, independente do tempo, e prop riedades  
viscosas dependentes do tempo. Estes dois compo rtamentos podem ser reproduzidos por modelos mecânicos.  O 
comportamento elástico é modelado com o uso de molas, e os efeitos de taxa de deformação usando amortecedores.  
O objetivo deste trabalho foi analisar o efeito da radiação ionizante nas  propriedades viscoelásticas do polietileno  
por meio de ensaios de fluência.  

PARTE EXPERIMENTAL  

Os materiais irtili7ados nos ensaios de fluência foram filmes de polietileno de densidade média (0,94g/cm ), com  
forma retangular de 20 x 2mm e espessuras de 80 a 100µm. Os ensaios de fluência foram realizados a temperatura  
constante de 60°C e uma tensão mecânica inicial de 4MPa, que corresponde a um terço da tensão de escoamento do  
material, o que foi determinado em ensaios de tensão-deformacão. O equipamento u tilizado foi um TMA-50 da  
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Shimadzu, com capacidade para medir deformações de até 5000µm, com uma precisão de ±  

As amostras foram irradiad as  com elétrons de 1,5MeV e doses entre  5 e 40Mrad. O grau de reticulação foi  

determinado pela porcentagem de gel, ob tido pelo método padronizado de extração com solvente [3]. Os resultados  

destas determinações são mostrados na Figura 1.  
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Fig.1 Porcentagem de Gel do polietileno irradiado em relação à dose.  

As condições dos ensaios foram: 
Fluência 
Temperatura: 60°C 
Tensão inicial: 4,0 MPa 
Duração: 180 min. 

Recuperação 
Temperatura: 60°C 
Tensão: 0 MPa 
Duração: 230 min. 

Os resultados experimentais dos ensaios de fluência, foram ajustados com somatória de expresões exponenciais e os  

coeficientes obtidos foram ava liados com os parâmetros matemáticos do modelo Kelvin-Voigt, onde o  
comportamento em fluência é simulado por uma mola em sé rie com elementos formados por mola e amortecedor  

("dash-pot") em paralelo, como mostrado esquematicamente na Figura 2.  
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Fig. 2 Modelo modificado de Kelvin-Voigt[4].  

Este modelo tem a forma matemática[4]:  

D(t) = Do  + Dk  [1— exp(—  t  ik  )] 	(1)  
k=1  

Onde: 
D(t) é a função-fluência ("Comp liance") em função do tempo 
D(t) = c(t)/a 0= A1(t)ks0I°  para t >_ to 

 e (t) = deformação a tempo t. 
ao= tensão inicial a t = 0 =(t o) 
1°  = comprimento inicial da amostra. 

k =  TI k Dk , tempo de retardamento no elemento k.  
TI k = viscosidade do fluido no amortecedor k. 

O 	 
0 
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RESULTADOS E DISCUSSÃO 

As Figuras 3 e 4 mostram o efeito das doses de radiaVa'o com elétrons no comportamento em fluência e em 
recuperacSo do polietileno. 
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Fig.3 Comportamento em fluência do polietileno irradiado. 

Das curvas mostradas na Fig.3, observa-se que as doses de radiação afetam fortemente o comportamento em 
fluência do polietileno. Assim, entre 0 e 5Mrad, a deformação tem redução de aproximadamente 25%. Entre 5, 15, 
20 e 30Mrad, esta redução de aproximadamente de 10 % entre elas, e entre 30 e 40Mrad quase não existe 
diferenga dentro da taxa de erros experimentais. 
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Fig.4 Comportamento da recuperação do polietideno irradiado. 

No processo de recuperação, mostrado na Figura 4, o comportamento é similar ao processo de fluência, mas de 
forma inversa, assim, comparando as curvas a 0 e 5Mrad, a recuperação a 5Mrad e', aproximadamente, 27% maior 
que a 0Mrad. Entre 5. 15, 20 e 30Mrad, as curvas mostram tuna recuperação, de 12 %. Acima de 30 Wad. as curvas 
se sobrep6em. 
Estes resultados mostram que existe wn efeito sistematico de estabilização da estrutura molecular do polietileno em 
fimção da dose de irradiação. Considera-se que polímeros não irradiados que possuem estrutura esferulitica 
deformam ou escoam sob KZ° de tensões mecânicas por meio do deslizamento cias lamelas, e que, com tensões 
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Tabela 1. 
Dose 
[Mradi 

Coeficientes da função-fluência (Dk) e 
Do 
[MPa-11 	[MFa-11 

tempos de retardamento (Ek) para os filmes de polietileno. 
D2 	 T2 
[MPa-1] 
	

[min) 

maiores e tempos maiores, o esticamento de algumas cadeias moleculares contribuem para a deformação do 
polímero. 
Por outro lado, fica evidenciado que a reticulação se concentra, preferencialmente, entre lamelas e cadeias 
moleculares da regido amorfa. Por essas considerações, para o material analisado, e pelo fato de serem filines 
parciamente opacos, este polimero poderia ter estrutura esferulítica[2], de modo que, a reticulação reduz 
sensivelmente o deslizamento das lamelas e o esticamento das cadeais moleculares, inibindo assim o processo de 
fluência[5,61. 
Na recuperação, esta estrutura reticulada pode explicar também porque o polietileno tem maior grau de recuperação 
em função das doses de irradiação. 
Outras informações sobre o comportamento em fluencia do material, foram obtidas ajustando os ciados 
experimentais com a somatória de expressões exponenciais em função do tempo e avaliando os parametros 
matemáticos obtidos com a ex-pressito matemática do modelo modificado de Kelvin-Voigt, dada na equação (1). 
Um exemplo do ajuste dos dados experimentais do polietileno não irradiado com a somatória de duas exponenciais é 
mostrada na Figura 5. 

Fig.5 Ajuste dos dados experimentais de fluência do 
polietileno rid° irradiado com a somatoria de duas expressões 
exponenciais. 

Dados experimentais obtidos para outras doses, foram ajustados de forma similar. Os coeficientes destes ajustes, na 
formulação de Kelvin-Voigt, SAO mostrados na Tabela I. 

0 0,0313 0,0145 2,89 0,0117 98,16 
5 0,0201 0,0134 213,89 0,0089 5,89 
15 0,0194 0,0106 187,84 0,0091 3,26 
20 0,0211 0,0064 3,69 0,0065 121,07 
30 0,0195 0,0066 156,14 0,0003 9.41 
40 0,0186 0,0042 2,60 0,0057 109,9 

A resposta instantinea tensão aplicada é modelada por uma mola com fiinção-fluência D. e cada elemento do 
modelo contribui com uma função-fluência de retardamento, DkIl - exp(th k)] , onde o valor do tempo de 
retardamento é dado por Tk. Portanto, valores altos de tk correspondem a pequenas contribuições do elemento k 
nessa função. Os valores tabelados D. confuinam o aumento da rigidez do material em função da dose. Analisando 
os dados a 5Mrad, com 6 minutos de ensaio, observa-se que o primeiro modulo tem uma contribuição de 5% no 
retardamento e, o segundo elemento retarda 95%. Passados 100 minutos, cada elemento tem uma participação no 
retardment() de aproximadamente 50%. Deve-se considerar, ainda, que calculos com 2 ou mais f-unções de 
retardamento não são muito confiáveis, pela existencia da interação entre os modulos[41. 
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CONCLUSÃO 

O efeito da radiação ionizante nas prop riedades viscoelásticas de filmes de polietileno, foram avaliadas por meio de 
ensaios de fluência. A distribuição das curvas de fluência e de recuperação, em função das doses de radiação 
recebidas. mostra marcadamente um efeito sistemático de estabilização da es trutura molecular do material que se 
manifesta no aumento na resistência ao pro cesso de deformação em fluência, assim como no aumento da sua 
capacidade de recuperação na ausência da tensão mecânica. 
Pelas características do mate rial inicial, de serem filmes opacos, e pelo comportamento nos ensaios de fluência, 
pode-se considerar que a reticulação induzida pela radiação atinge lamelas e cadeias moleculares existentes na fase 
amorfa do polímero reduzindo a movimentação destas estruturas, i nibindo assim, o processo de deformação. No 
processo de recuperação, esta estrutura reticulada possibilita a formação de uma tensão de res tituição que promove a 
recuperação do mate rial quando é liberada da força que o deforma. A não totalidade na recuperação pode ser 
atribuida à característica plástica do polietileno. 
A função-fluência do modelo Kelvin-Voigt, permitiu ava liar os parâmetros de ajuste obtidos com a somatória de 
expressões exponenciais. Estes parâmetros permitiram estimar como cada elemento da função-fluência participa no 
processo de deformação. 
Conclui-se, ainda, que a radiação ionizante pode ser utilizada para melhorar a estabilidade dimensional de alguns 
materiais. 
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