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RESUMO
“Comportamento Dinamico Complexo em Despelamento de Fitas Adesivas”

Autor: Marcelo Catanoce Gandur (3M do Brasil Ltda.)
Orientador: Prof. Dr. Fernando Galembeck (Instituto de Quimica — UNICAMP)
Co-orientador: Prof. Dr. Mauricio Urban Kleinke (Instituto de Fisica — UNICAMP)

Palavras-chave: Despelamento; stick-slip; caos, adesdo; viscoelasticidade; fita adesiva.

Esta tese analisa caracteristicas dindmicas do despelamento de fitas adesivas a partir
de seu rolo, particularmente o efeito denominado stick-s/ip. Algumas caracteristicas tipicas
deste efeito sdo a oscilagdo da forca de adesdo e a emissdo acustica geradas durante o
despelamento, ambas estas indesejadas nas aplicagdes praticas. Os resultados apresentados
neste trabalho auxiliam o estabelecimento de pardmetros de controle do efeito stick-slip nas
fitas adesivas, o que ¢ de interesse comercial. Em um primeiro conjunto de experimentos,
mediu-se a forca de despelamento de fitas adesivas em diferentes velocidades de
despelamento. Em um segundo conjunto de experimentos, estudou-se a emissao acustica
gerada pelo despelamento de fitas adesivas. A analise do espectro de poténcia obtido das
séries temporais de emissdo acustica revela a existéncia de duas regides distintas de
freqiiéncias: freqiiéncias baixas associadas ao efeito do deslocamento da fita e freqiiéncias
altas associadas a ruptura de fibras do adesivo da fita (formadas em decorréncia do
estiramento da massa adesiva), durante o despelamento. A caracterizacdo de distintos
estagios de dinamica de despelamento foi possivel através do registro em video de alguns
ensaios. Pela andlise das séries temporais com técnicas adequadas ao estudo de sistemas
complexos (transformada de Fourier, expoentes de Lyapunov e dimensdao de Grassberger-
Procaccia), pode-se constatar que as oscilagdes provocadas pelo despelamento sdo de origem
deterministica. Estes resultados corroboram os apresentados por alguns trabalhos da
literatura, os quais analisam séries temporais de corrente elétrica gerada durante o

despelamento de fitas adesivas.
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ABSTRACT
“Complex Dynamic Behavior in Adhesive Tape Peeling”

Author: Marcelo Catanoce Gandur (3M do Brasil Ltda.)
Advisor: Prof. Dr. Fernando Galembeck (Instituto de Quimica — UNICAMP)
Co-advisor: Prof. Dr. Mauricio Urban Kleinke (Instituto de Fisica — UNICAMP)

Keywords: Peeling; stick-slip; chaos, adhesion; viscoelasticity; adhesive tape.

This thesis analyzes dynamic features of the peeling of an adhesive tape from the roll,
particularly the so-called stick-slip effect. Some typical characteristics of this effect are the
oscillations in the adhesion force and the acoustic emission during the peeling, both
undesired in practical applications. The results obtained from this work help establishing
control parameters in order to avoid the stick-slip in adhesive tapes, which is of commercial
interest. In a first set of experiments, the unwinding force of an adhesive tape at several
constant peel velocities was measured. In a second set of experiments, the acoustic emission
generated by unwinding at constant peel force was studied. Power spectra analysis of the
acoustic emission time series reveals the existence of two frequency domains: lower
frequencies are associated with the tape displacements and higher frequencies are related to
the massive rupture of adhesive fibrils (formed when the adhesive is stressed), during the
peeling. Different dynamic peeling mechanisms were identified through the video recording
of some experiments. Analysis of the force time series, using the Lyapunov exponent and
Grassberger-Procaccia dimension, showed that the force oscillations were deterministic. The
values of the Grassberger-Procaccia dimension for the two sets of experiments were similar.
These results corroborate previously reported results from the literature, which were
obtained using electrical current time series obtained while peeling an adhesive tape from a

copper substrate.
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Capitulo 1

1. Introducao

Sao inimeros os processos de interesse pratico e comercial que requerem o uso de
adesivos. Devido a questdes de produtividade e desempenho, cada vez mais os adesivos
estdo substituindo sistemas de fixagdo mecanica convencionais. Entre os diversos tipos de
adesivos disponiveis, as fitas adesivas possuem caracteristicas bastante atrativas, tais como a
praticidade de aplicagdo e a rapida adesao inicial. A progressiva restri¢ao ao uso de produtos
que liberam solventes na atmosfera ¢ outro fator que tem favorecido a escolha de fitas

adesivas frente aos adesivos tradicionais.

Freqiientemente, torna-se necessario avaliar o desempenho da adesdo proporcionada
pelo adesivo utilizado. Um dos métodos mais comuns para este fim ¢ o teste de
despelamento, especialmente no caso das fitas adesivas. O teste de despelamento baseia-se
na medida da for¢a necessaria para se remover um trecho de fita adesiva de um determinado
substrato, sendo geralmente expressa em termos de for¢ca por unidade de comprimento (a
largura da fita adesiva). A forca de despelamento ¢ fun¢do ndo apenas de propriedades
adesivas interfaciais, mas também de fatores como a capacidade de dissipag¢ao de energia de

todo o conjunto que constitui a junta adesiva [1].

Sabe-se que durante o despelamento de uma fita adesiva a partir de um substrato, seu
adesivo (constituido basicamente por polimeros termoplasticos e resinas) pode apresentar
diferentes estdgios de comportamento viscoelastico [1-6], a uma dada temperatura. Em
velocidades de despelamento baixas, o adesivo comporta-se como um liquido altamente
viscoso. Em velocidades intermediarias, o adesivo responde como uma massa borrachosa. Se
a velocidade for suficientemente elevada, o adesivo comporta-se como um so6lido vitreo. Por
esta razao, a falha tende a ser coesiva (ruptura da camada adesiva) em velocidades baixas, e

interfacial quando a velocidade ¢ maior. Na transi¢do de um estdgio de comportamento

-1-



Capitulo 1 Introdugado

viscoeldstico para outro, a for¢a de adesdo apresenta uma dinamica periddica ou, em
algumas situagdes, uma dindmica complexa. A Figura 1.1 apresenta dois registros tipicos

deste efeito reportados na literatura.
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Figura 1.1 — Curvas tipicas de forca de despelamento a velocidade constante de tragdo reportadas por Wu
[7]. O primeiro grafico ilustra uma regido de comportamento periédico e o segundo uma regido de

dindmica complexa.

Nos ciclos observados nas curvas acima, o aumento da forca de despelamento esté
associado ao aciimulo de energia (fornecida pelo tracionamento) na junta adesiva. A partir
de uma energia critica acumulada, ocorre a ruptura da junta adesiva (com dissipacao de
energia), acompanhada por uma queda abrupta da for¢ca de despelamento. Este

comportamento ciclico ¢ conhecido como efeito stick-slip.

O efeito stick-slip pode ser observado em vdrios sistemas. Uma imagem interessante
que revela a naturalidade deste processo € a apresentada por Bak [8], na Figura 1.2. A
imagem mostra um cachorro que reluta ao ser puxado pelo seu dono por uma corda elastica,

ao longo de uma superficie irregular.
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Figura 1.2 — Cachorro sendo puxado por uma corda elastica. Intermitentemente, o cachorro salta de uma

rampa para a outra [8].

Algumas caracteristicas tipicas do efeito stick-slip, como a emissdo acustica € a
propria oscilagdo da for¢a de adesdo, podem afetar negativamente o emprego de fitas
adesivas. Por exemplo, um pico da forca de adesdo durante o despelamento pode causar a
ruptura da propria fita, o que seria bastante problematico em aplicagdes industriais
automaticas de fitas adesivas. A emissdo acustica, por sua vez, pode gerar uma consideravel
poluicao sonora no ambiente de trabalho. Este € o caso de sistemas de empacotamento
industrial que operam com fitas adesivas a velocidades de despelamento elevadas. A
emissao acustica de fitas adesivas também € um problema nas fraldas descartaveis utilizadas
em bebés. O ruido gerado pelo destacamento das fitas de fixacdo das fraldas geralmente
acorda bruscamente os bebés. Por estas razdes, fitas adesivas que ndo apresentam o stick-slip

sdo apresentadas ao mercado como produtos de qualidade diferenciada.

A literatura disponivel sobre despelamento de fitas adesivas € bastante diversificada.
Alguns autores concentram suas analises em como a forca de despelamento varia com a
composicao do adesivo [1, 2, 4, 6, 9], com a espessura do adesivo [6, 10] e com o angulo de
despelamento [11]. Os efeitos de temperatura e velocidade (ou tempo), correlacionados em
curvas-mestres (de acordo com a teoria WLF - M. L. Williams, R. F. Landel e J. D. Ferry

[12]) sdo apresentados em vdrios artigos [5, 13-16].
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Diversos autores mencionam o efeito stick-slip durante a discussao do despelamento,
entretanto, poucos sao os trabalhos onde a origem do efeito € explorada deterministicamente.
Em alguns casos [7, 10, 17], este efeito foi relacionado a ndo-uniformidades das amostras
devido a defeitos randomicos gerados durante a producdo da fita adesiva. Visto que fitas de
camada adesiva bastante homogénea também apresentam o stick-slip, € que estas mesmas
fitas apresentam regides de dindmica de despelamento estdvel, a hipdtese de que
mecanismos deterministicos devem governar todos os estagios de dindmica de despelamento
pareceu-nos bem mais plausivel do que a hipdtese de eventos randdmicos. De fato, esta

questdo foi o que motivou-nos a elaborar esta tese.

Utilizando técnicas adequadas ao estudo de sistemas complexos, este trabalho busca
evidenciar a partir de registros de séries temporais de forca e emissdo acustica de
despelamento de fitas adesivas o carater deterministico destas respostas. Registros de video
dos ensaios de despelamento também sdo utilizados para a caracterizagao dos estagios
dinamicos apresentados pelos sistemas em estudo. Como resultado, espera-se que o
conhecimento adquirido nesta tese possa contribuir para um melhor controle do efeito stick-

slip.

O emprego de técnicas de andlise da teoria do caos em sistemas de despelamento de
fitas adesivas foi objeto de estudo em alguns trabalhos da literatura. Dickinson et al. [18, 19]
estudaram as flutuacdes de corrente elétrica obtidas durante o despelamento de uma fita
adesiva a partir de um substrato de cobre. A corrente elétrica ¢ produzida devido a separagao
de cargas que ocorre durante o destacamento do adesivo da superficie metalica [20]. As
flutuagoes de corrente estdo, desta maneira, intimamente relacionadas aos eventos
micromecanicos do despelamento. A andlise das séries temporais utilizando técnicas de
caracterizagdo caotica, tais como a analise dimensional de Grassberger-Procaccia e a
determinacao dos expoentes de Lyapunov, revelou a origem deterministica destas flutuagoes.
Medidas mais recentes de corrente por Scudiero et al. [21, 22], com um aumento

consideravel da relacao sinal/ruido, forneceram evidéncias ainda mais convincentes do
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carater deterministico destas respostas. Entretanto, as velocidades de despelamento
empregadas nos trabalhos mencionados acima estiveram abaixo das necessarias para a

ocorréncia do efeito stick-slip, diferenciando-os substancialmente do que foi feito nesta tese.

A andlise de emissao acustica ¢ uma técnica pouco utilizada no estudo dindmico de
sistemas poliméricos, embora esta medida seja uma fonte de informacgdes bastante rica sobre
a ocorréncia de microeventos dinamicos do sistema. Exemplos do uso da analise de emissao
actstica em sistemas poliméricos sdao encontrados em estudos recentes sobre
compatibilidade de blendas [23], sobre a adesdo em plasticos metalizados [24] e sobre a

adesdo de fibras em matrizes de resinas em compositos [25].

Uma caracteristica tipica dos fenomenos de adesdo ¢ a sua abordagem
multidisciplinar. O entendimento de fendmenos quimicos, reoldgicos € mecanicos sao
essenciais no estudo de sistemas adesivos. Nesta tese, estes fundamentos sdo apresentados
no Capitulo 2. No Capitulo 3 sdo descritos os materiais ¢ métodos empregados na elaboracao
da tese. As imagens dos ensaios, as se€ries temporais de forca e emissdo acustica de
despelamento e suas respectivas analises caoticas sdao apresentadas no Capitulo 4.
Observagoes decorrentes dos experimentos sdo discutidas no Capitulo 5. As conclusoes e
sugestoes para futuros trabalhos encontram-se no Capitulo 6. Nos Apéndices encontram-se
detalhes dos procedimentos da caracterizagdo cadtica de séries temporais, uma reprodugado
do artigo publicado em 1997 com resultados parciais deste trabalho e informagdes sobre o

conteudo do CD que acompanha esta tese.

1.1 Objetivos

O objetivo desta tese ¢ analisar o efeito stick-slip observado no despelamento de fitas
adesivas, buscando identificar em que condigdes experimentais estas fitas apresentam um
comportamento cadtico deterministico. Esta caracterizagdo visa estabelecer parametros para
o controle do efeito stick-slip em fitas adesivas, produzidas para diferentes aplicagdes de

interesse industrial.
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2. Fundamentos

2.1 Adesdo e Adesivos

O entendimento do fenomeno de adesdo entre dois corpos (ou substratos) requer
conhecimentos sobre a natureza quimica dos seus constituintes, a reologia do meio, a
geometria de contato e as propriedades fisico-quimicas das superficies. Trata-se de um
topico altamente interdisciplinar, o que freqlientemente provoca interpretacdes diferentes de
um mesmo fendmeno por autores de areas distintas [26]. O proprio termo adesdo pode
assumir significados distintos. Forgas intermoleculares atuantes em uma interface causam o
fendmeno da adesdo. Por outro lado, o termo adesdo também ¢ empregado como referéncia
a energia necessaria para se romper uma junta adesiva. Ou seja, o primeiro significado
refere-se a um fendmeno interfacial, enquanto o segundo esta ligado a dissipacao de energia
ao longo de todo um volume da junta adesiva, quando esta ¢ solicitada em um esfor¢o de

separagao.

Os materiais denominados adesivos sdo aqueles que promovem a adesdo entre dois
substratos, pela acdo de forcas intermoleculares. Portanto, adesdo € o fendmeno interfacial
ou a energia de separacdo de dois substratos, enquanto adesivo ¢ o material que promove a

unido entre os mesmos [27].

Esta secdo aborda as forgas intermoleculares responsaveis pelo fendmeno da adesao,
os mecanismos de adesdo em uma junta adesiva e alguns aspectos da tecnologia de adesivos.
O conhecimento destes conceitos constitui a base para o entendimento da dindmica de

ruptura uma junta adesiva.
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2.1.1 Forcas Atrativas Intermoleculares

As forgas atrativas responsaveis pelo fenomeno fisico-quimico da adesdo sdo as
forcas fundamentais da natureza que unem &atomos para formarem moléculas, e moléculas
para formarem liquidos ou s6lidos [28]. Estas forcas, quando atuam entre dois substratos,
permitem a adesdo de ambos. Os adesivos sdo utilizados como um elo entre os substratos,

que se ancora em cada substrato em fun¢do das forgas intermoleculares.

2.1.1.1 Forgas Eletrostaticas

Forgas eletrostaticas surgem da interacdo entre atomos ou moléculas carregados
eletricamente por cargas de sinais opostos. Trata-se de uma das maiores forcas de interagcao
entre atomos e moléculas (com excecao das ligacdes covalentes), com energia de ruptura
tipica da ordem de 100 kcal/mol. A energia potencial da interacdo resultante de forcas

eletrostaticas ¢ dada por

_ 9.9,
A7rer

q)E]

Equacgdo 2.1

onde ¢, representa a carga dos atomos ou moléculas, ¢ ¢ a constante dieletrica do meio e »

a distancia que separa os atomos ou moléculas.

2.1.1.2 Forcgas de van der Waals

Uma das primeiras tentativas de descricdo de gases ndo-ideais foi dada pela equagao

de van der Waals, definida por

2

an
(P + )2 j(V _b”) =nRT Equagdo 2.2
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onde a e b sdo constantes que descrevem as interacdes entre atomos ou moléculas, ndo
consideradas pela equagdo dos gases ideais. Estas interagdes que provocam o desvio da lei

dos gases ideais sao denominadas for¢as de van der Waals, as quais sao as seguintes:
a) Interacdes Dipolo-Dipolo

A eletronegatividade diferenciada dos atomos que constituem uma molécula pode
fazer com que esta apresente cargas virtuais (dipolo) em fun¢do de uma distribui¢do nao
uniforme dos elétrons. A energia potencial de interagdo entre dois dipolos pode ser obtida
por

@P

= —ﬂlfz (2cos 8, cos 8, —sinb, sin, cos|p, — ¢, |) Equagdo 2.3

7

onde x4, sdo os momentos dipolares das moléculas i, » ¢ a distancia que separa os centros

dos dipolos e €. e ¢ sdo os angulos de orientagdo entre os dipolos.

b) Interagdes Dipolo-Dipolo Induzido

Moléculas com distribui¢ao uniforme da nuvem eletronica podem ser polarizadas por
dipolos, o que define um dipolo induzido. A energia potencial das interagdes dipolo-dipolo
induzido ¢ dada por

2 2
a, + 1, a
' =- Mo TS Equagdo 2.4

6
r

onde « ¢ a polarizabilidade molecular, e as demais variaveis sdo as mesmas das equacoes

anteriores.
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c¢) Forcas de Dispersao (ou de London)

Trata-se da for¢ca de adesdo mais comum, encontrada em praticamente todos os
materiais. Surge da formagdo de dipolos instantaneos, provocando a formacao de dipolos
induzidos instantaneos, quando dtomos ou moléculas com distribui¢do de cargas uniforme se
aproximam. E responsavel, por exemplo, pela coesdo molecular de polimeros nio-polares
como o polietileno, SBR, borracha natural e borracha butilica. A energia potencial da

interagdo resultante de forcas de dispersao entre &tomos ou moléculas similares ¢ dada por:

oo - 3[@C ), 3[al ~
= 4| ° ~ 4| 6 Equacdo 2.5
e para atomos ou moléculas dissimilares:
P :_ialaz 2C,C, z_2051052 21,1, Eetacio 2.6
P4 8 CrC, 4 ¢S\ +1, Aragae =

onde C; sdo constantes moleculares que podem ser aproximadas por /;, os potenciais de

1onizagao dos atomos ou moléculas.

2.1.1.3 Interagoes por Pontes de Hidrogénio

Um caso particular das interacdes dipolo-dipolo ¢ o das interagdes de dipolos que
contém o hidrogénio ligado a elementos eletronegativos como o F, O, N e Cl. A energia de
interagdo destas ligagdes pode variar de 2 a 10 kcal/mol, energia esta bem maior que as
obtidas por interacoes de van der Waals. O tamanho bastante pequeno do &atomo de
hidrogénio ¢ o fator que diferencia as interagdes por pontes de hidrogénio das interagdes
dipolo-dipolo normais. As distancias intermoleculares de interacdes por pontes de
hidrogénio sdo de cerca de 2 a 3 A, ao passo que nas interagdes dipolo-dipolo normais esta
distancia gira em torno de 3,5 a 4,5 A. Estas interagdes sdo muito importantes em ades3o,

visto a presenca bastante comum de hidroxilas em superficies.

-9.
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2.1.1.4 Interagoes por Compartilhamento de Pares de Elétrons

a) Ligagdes Covalentes

Sao as ligagdes formadas pelo compartilhamento de elétrons das camadas externas
dos atomos que constituem uma molécula. Os seis elementos multi-valentes que se associam
predominantemente através de ligacdes covalentes sdao o C, N, O, Si, P e S. A quantidade de
ligacdes covalentes em uma molécula esta diretamente relacionada a flexibilidade da mesma.

Em termos de adesdo, trata-se da interacdo de maior energia entre duas superficies.
b) Interagdes Acido-Base

Interagdes do tipo doador-receptor como as interacdes acido-base podem ocorrer na
interface entre substratos, resultando em adesdo. As interagdes acido-base tornaram-se
bastante populares recentemente para descrever fendmenos de adesdo [28, 29]. De acordo
com alguns autores [30], as interagdes que sempre atuam em uma interface sao as resultantes
das forcas de dispersdo, seguidas das interacdes acido-base, quanto a freqiiéncia de

ocorréncia.

2.1.2 Magnitude das Forcas Atrativas Intermoleculares

A amplitude e a faixa de alcance das forcas apresentadas na se¢do anterior estdo
representadas graficamente na Figura 2.1. Pode-se observar que as ligagdes covalentes e
10nicas proporcionam as maiores energias de interacdo intermolecular. Por outro lado,
observa-se também que as interagdes proporcionadas pelas forcas de van der Waals sdo as de

maior alcance.

-10 -
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Figura 2.1 — Amplitude e alcance das forgas de interacdo interatomicas e intermoleculares [30].

2.1.3 Forcas Repulsivas

A Figura 2.1 indica que existe um limite de distancia de atuacao das forgas atrativas,
visto que com o decréscimo da distancia interatdmica ou intermolecular, surge uma regido
de repulsdo. O limite € governado pela aproximag¢do das nuvens eletronicas dos atomos ou
moléculas. Forgas repulsivas desta natureza sdo de menor alcance que as forcas de interagao
eletrostaticas, covalentes ou de van der Waals. O balanco das forgas atrativas e repulsivas

entre atomos ¢ moléculas ¢ dado pela equacao de Lennard-Jones

L-J
) =——F* ,/-T Equagdo 2.7

-11 -
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onde A representa o balango das interacdes atrativas e B as interagdes repulsivas. Uma

representacdo do balanco de forgas descrito pela equacao de Lennard-Jones ¢ a Figura 2.2.
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Figura 2.2 — Representacdo grafica do balanco entre interacdes atrativas e repulsivas entre atomos ou

moléculas [30], pela equagdo de Lennard-Jones.

2.1.4 Energia Livre e Efeitos de Interacoes Moleculares Coletivas

As forcas intermoleculares mencionadas nas seg¢des anteriores dizem respeito a
mecanismos de intera¢ao entre pares de moléculas isoladas. Todavia, sabe-se que efeitos de
interacOes moleculares coletivas em um meio podem gerar resultados inesperados, tomando-
se como referéncia interagdes intermoleculares de pares isolados neste meio.
Termodinamicamente, este comportamento pode ser compreendido observando-se a reducdo
da energia livre destes sistemas. Este efeito pode ser observado em alguns cristais 10nicos
nos quais, observando-se isoladamente as interacdes de pares de mesma carga, prevalecem
as forcas repulsivas; porém, termodinamicamente, o estado cristalino e o balango de

interagdes de longo alcance entre cargas opostas reduzem a energia livre do sistema,

-12 -



Capitulo 2 Adesdo e Adesivos

estabilizando-o. Outro exemplo dos efeitos de interacdes coletivas ¢ apresentado por De
Gennes [31] no estudo de separagdo de fases em solugdes poliméricas de polioxietileno em

agua.

2.1.5 A Necessidade dos Adesivos

Face ao exposto acima, somos tentados a concluir que todos os materiais exibem
auto-adesao natural entre si. Desta forma, poderiamos nos perguntar: Qual a necessidade dos
adesivos em superficies solidas, onde forcas de interacdo intermoleculares podem ser
previstas? A resposta a esta questdo estd relacionada a distancia necessaria para a atuacao
das forcas de interacdo. Qualquer superficie solida possui rugosidades que impedem a
aproximacgdo intermolecular ideal para a auto-adesdo; por exemplo: espelhos metélicos
possuem rugosidades da ordem de 50 nm ou menos, ao passo que as forgas de van der Waals
(as forcas intermoleculares de maior alcance) sdo efetivas em distancias da ordem de apenas

1 nm.

Assim, justifica-se a necessidade dos adesivos, 0s quais sdo materiais que possuem
mobilidade molecular suficiente para proporcionar o contato intimo com as superficies de

uma junta adesiva, permitindo a atuacao das forcas de interacao intermoleculares.

Excegdes a esta regra sdo as superficies cuja viscosidade ¢ suficientemente baixa para
que sofram deformacao plastica, eliminando assim a rugosidade superficial. Filmes
poliméricos muito finos também apresentam propriedades auto-adesivas, isto em fun¢do da

reduzida espessura que permite a facil acomodacgdo do filme sobre superficies.

2.1.6 Mecanismos Fisico-Quimicos de Adesao

Além das forcas de atracdo intermoleculares mencionadas acima, mecanismos fisico-

quimicos contribuem para o desenvolvimento da adesdo entre dois substratos.

-13 -



Capitulo 2 Adesdo e Adesivos

2.1.6.1 Tensdo Superficial e Adesao Capilar

Seja F' a forca necessaria para se deformar um filme liquido (como por exemplo um
filme de sabao liquido confinado entre uma armac¢do de arames) por uma distancia dx. Se o
valor desta for¢a por unidade de comprimento do filme (/) for representado por y, temos que

o trabalho realizado ¢

dW = yldx Equagio 2.8
ou ainda

dW = ydA Equagio 2.9
onde dA (Idx) ¢ a area deformada; de modo que

aw

V= d_A Equagdo 2.10

onde y ¢ a tensao superficial deste liquido.

Temos entdo que, pela defini¢do fisica, a tensdo superficial corresponde ao trabalho
necessario para se gerar uma nova unidade de area do fluido; ou seja, a energia superficial
necessaria para esta deformacdo. Observa-se pela definicdo acima que a tensdo superficial
pode ser apresentada em unidades de for¢ca por comprimento ou de energia por unidade de

area. (i.e., dyn/cm e ergs/cm’ , ou N/m e J/m?).

Quando um determinado liquido molha bem a superficie de um tubo capilar, observa-
se que este liquido sobe pelo interior deste capilar, o que esta representado na Figura 2.3. O
tratamento matematico basico do problema da capilaridade baseia-se na equagdo de Young-

Laplace, que estabelece

AP=2y,/r Equagdo 2.11

- 14 -
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onde AP ¢ o diferencial de pressdo promovido pela elevacdo capilar do liquido, y, ¢ a

tensdo superficial do liquido e 7 ¢ o raio de curvatura do liquido no interior do capilar.

//T
)
///////

Figura 2.3 — Elevacdo capilar de um liquido quando este “molha” bem a superficie do capilar [32].

Pelo efeito de capilaridade, segundo a equacao de Young-Laplace, quando um liquido
molha duas superficies paralelas como o indicado na Figura 2.4, tem-se uma forg¢a f atuando

entre estas superficies, que ¢ dada por

f:27/LV/x2 Equagdo 2.12

onde V' ¢ o volume de liquido e x ¢ a distancia entre as duas superficies. Esta forca
caracteriza a adesdo capilar e, para um dado volume de liquido, ¢ maior quanto menor for a

distancia entre as superficies.

Figura 2.4 — Representacdo da ades@o capilar promovida por um liquido entre duas superficies. V' € o

volume do liquido e ¥, ¢ a sua tensdo superficial.
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2.1.6.2 Travamento Mecanico

A rugosidade de superficies pode propiciar ganchos mecanicos para a ancoragem da
substancia adesiva. Este fator contribui para o aumento da adesdo, desde que estas
superficies rugosas apresentem coesdo suficiente para suportar esforcos. Isto explica, por
exemplo, a melhora na adesao de superficies de aluminio anodizado. Neste processo, o 6xido
gerado na superficie possui as caracteristicas favoraveis de ancoragem mecanica € coesao.

Este também ¢ o mecanismo predominante na ancoragem das restauragdes dentarias.

Resultados da literatura evidenciam a importancia deste mecanismo nos resultados de
adesdo [33, 34]. Galembeck et al. [35] demonstraram como a impregnagao superficial com
Fe,O3; em materiais de baixa energia superficial, como o PTFE (poli-tetrafluoretileno), pode

contribuir para a melhora na adesao destas superficies.

2.1.6.3 Difusdo Interfacial

Quando dois substratos sao misciveis ¢ ha mobilidade molecular suficiente para que
ocorra a difusdo entre as superficies em contato, pode-se desenvolver a adesdo. A
mobilidade superficial pode ser favorecida pela presenca de um solvente adequado ou pela
fusdo das superficies. Quando os substratos sdo diferentes, a regido onde a difusdo ocorre €
denominada interfase, a qual € constituida por uma blenda dos constituintes dos dois
substratos. Este mecanismo explica a adesdo entre superficies de PVC pela agao de um
solvente, a adesdo entre superficies de ABS por friccdo mecanica de alta freqiiéncia ou ainda

a unido de plasticos dissimilares como ABS e poliestireno por ultra-som.

2.1.7 Classes de Adesivos

Como discutido anteriormente, os adesivos devem apresentar uma elevada
mobilidade molecular para proporcionar o contato intimo com os substratos, de forma que as
forcas de atragdo intermoleculares possam atuar. Entretanto, uma vez estabelecido o contato,

deseja-se que o adesivo desenvolva coesdo para resistir a esforgos mecanicos; tal processo ¢
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denominado cura do adesivo. Existem varios mecanismos fisico-quimicos que possibilitam a

cura dos adesivos, ¢ definem as classes dos adesivos [36].

A classe mais antiga de adesivos ¢ a de adesivos baseados em solventes. Nesta classe
encontram-se os adesivos a base de proteinas animais em agua e também a dos adesivos a
base de borracha e resinas em solventes organicos (denominados adesivos de contato).
Nestes sistemas, o solvente permite a mobilidade das moléculas (polimeros ou
macromoléculas) do adesivo. Com a sua saida da interface, ocorre o travamento molecular

do adesivo.

Outra classe de adesivos ¢ definida por sistemas bicomponentes. Nestes sistemas, a
mistura das partes desencadeia uma reacdo quimica (geralmente uma reagdo de
policondensagdo ou poliadicao) que cura o adesivo. Exemplos desta classe sdo os adesivos

epoxi e os adesivos a base de pré-polimeros de poliuretanas

Atualmente, em fun¢ao de tendéncias ecoldgicas, os adesivos termo-fundiveis tém se
tornado uma opcao bastante atrativa. Estes adesivos sdo aplicados a quente na forma fluida.
Com o resfriamento e subseqiiente solidificacdo, desenvolve-se a adesdo. Esta ¢ a classe dos
adesivos denominados Hot Melt, geralmente compostos por EVA (copolimero de etileno
com acetato de vinila), copolimeros bloco (SIS ou SBS), resinas naturais (breu e seus

derivados) e resinas derivadas das fragdes C5 e C9 do petroleo.

Sistemas monocomponentes reativos definem outra classe. Exemplos sdo os adesivos
a base de pré-polimeros de poliuretanas e silicones que curam com a umidade do ar
(resultado da ativagdo pela umidade de terminagdes destes pré-polimeros e subseqiliente
reacdo de poliadi¢do), os cianoacrilatos (mondmeros que se polimerizam na aplicacdo, por
iniciacdo anidnica provocada pela presenca de uma base fraca [27]) e os adesivos epoxi
monocomponente (ativados por calor, radiacdo elétro-magnética ou por incidéncia de

radiagdo UV).
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Em alguns casos, os adesivos possuem a propriedade de auto-adesdo, ou tato (pega).
Estes adesivos possuem um adequado balango entre mobilidade para o estabelecimento de
atragOes intermoleculares e coesdo para resistir a esforcos. Esta ¢ a classe dos adesivos
sensiveis a pressdo, visto que a pressdo acelera o estabelecimento do contato e,
conseqiientemente, da adesdo. Estes sdo os adesivos utilizados em fitas adesivas (como as
empregadas nesta tese) e geralmente sdo constituidos por borracha natural, borracha butilica,
resinas (naturais e sintéticas), copolimeros bloco e acrilicos. Esta classe ¢ bastante
dependente da dindmica de contato, visto que a adesdo desenvolve-se com a difusdo das
moléculas da superficie. Este fator pode ser facilmente observado passando-se o dedo sobre
a face adesivada de uma fita adesiva. Em velocidades baixas, pode-se sentir o tato do
adesivo. Contudo, em velocidades elevadas, tem-se a sensagdo que a mesma superficie ndo

apresenta adesao.

2.1.8 Esforcos Mecanicos e a Geometria da Junta Adesiva

Os quatro esforgos mecanicos basicos que podem ser aplicados a uma junta adesiva
sdo a tragdo, o cisalhamento, a clivagem e o despelamento (Figura 2.5). Na tracdo, o esfor¢o
¢ aplicado perpendicularmente ao plano da junta, sendo distribuido uniformemente em toda
area dos substratos. Neste esforco, toda a camada adesiva trabalha e, assim, contribui com a
adesdo. No cisalhamento, o esforco ¢ paralelo ao plano da junta e, como no caso anterior,
toda a camada adesiva contribui com a adesdo. Quando o esforco ¢ aplicado
perpendicularmente ao plano da junta e na extremidade de substratos rigidos, tem-se a
clivagem. Neste esforco, a distribuicdo de tensdo ao longo da linha adesiva no esforgo de
clivagem ¢ nao uniforme. Quando pelo menos um dos substratos ¢ flexivel e, como na
clivagem, o esforco ¢ aplicado na extremidade dos substratos, tem-se o esfor¢o de
despelamento. Este ¢ o esfor¢o que resulta em maior concentracdo localizada de tensdo na

linha adesiva.
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(a) (b)

(c) (d)

W

Figura 2.5 — Esfor¢os mecanicos basicos: (a) Tracdo, (b) Cisalhamento, (c) Clivagem e (d) Despelamento.

O esfor¢co mais danoso que uma junta adesiva deve suportar ¢ o esfor¢o de
despelamento, o que se deve ao fato de toda a energia estar concentrada na linha de frente do
despelamento. Por outro lado, o esfor¢co que usualmente ¢ menos danoso ¢ a tragdo, onde
toda energia ¢ dissipada ao longo da linha adesiva. Neste aspecto, a escolha adequada da
geometria de uma junta adesiva pode contribuir significativamente para o seu desempenho.
Exemplos desta influéncia e alternativas de geometria de juntas adesivas podem ser
encontradas em livros-texto de adesdo e adesivos [37-39]. Esta questdo, puramente
mecanica, ilustra bem como a adesdo depende de fatores ndo relacionados diretamente a

natureza do adesivo ou de propriedades fisico-quimicas de superficie.

2.1.9 Ensaios de Adesao

Em um ensaio de adesdo, deseja-se simular os esfor¢os e as condi¢des de trabalho a
que uma junta adesiva estard sujeita. Fatores como temperatura, taxa de ruptura, contato com
contaminantes (solventes, O6leos, plastificantes, etc...) e tempo de vida 1util sdo

freqiientemente analisados. Os ensaios basicos sdo os ensaios de tragdo, despelamento e de
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tato (no caso dos adesivos sensiveis a pressdo). Algumas geometrias tipicas para os ensaios

de despelamento e tragdo (e suas respectivas normas ASTM) sdo apresentadas na Figura 2.6

ASTM

ASTM ASTM
D03~ D1876- D773~
49(1978} 72(1978) 47(1970)

Figura 2.6 — Geometrias tipicas para ensaios de despelamento e suas respectivas normas ASTM [38].

e na Figura 2.7.

ASTM ASTM

D1002- D906

72(1978) 64(1976)
BS 1203;
1979

Figura 2.7 — Geometrias tipicas para ensaios de trago e suas respectivas normas ASTM [38].

Para os adesivos sensiveis a pressao, as técnicas mais comuns sdo o Loop Tack, o
Rolling Ball Tack e o Probe Tack (ASTM D2979), cujos detalhes sdo apresentados por
Shields [38]. No caso especifico de fitas adesivas, uma medida bastante comum ¢ a da forga
de despelamento a partir do proprio rolo da fita, técnica esta empregada nas medidas deste

trabalho.

A grande maioria das técnicas de ensaio de adesdo ¢ destrutiva. Embora pouco
comuns e de uso limitado, técnicas nao-destrutivas (acusticas e ultra-sonicas) podem ser

empregadas [40-43].
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2.1.10 Trabalho Ideal e Trabalho Real de Adesao

Define-se o trabalho ideal de adesdo como o trabalho necessario para se separar
reversivelmente duas fases (ou corpos) mantidas em contato, como estd representado na

Figura 2.8.

Figura 2.8 — Trabalho de ades@o.

De acordo com a termodinadmica de superficies, o trabalho ideal de adesdo, W, ¢

expresso por [32]
Wo=VatVs—7Vap Equagdo 2.13

onde y, € a tensdo superficial da fase «, y, € a tensdo superficial da fase g e y,, € a

tensdo interfacial entre ambas as fases.

A validade da equagdo acima se limita aos casos onde a separacao ocorre de forma
reversivel, o que raramente ¢ observado na pratica. Separacdes (ou fraturas) reais sdo
freqiientemente irreversiveis e acompanhadas por processos de dissipacdo de energia;
processos estes que podem consumir muito mais energia que a propria energia relacionada
ao trabalho de adesdo ideal. Deste modo, define-se o trabalho real de adesdo, o qual leva em
conta o trabalho ideal de adesdo e também as perdas de energia relacionadas aos processos

dissipativos.

A adesdao medida em ensaios de despelamento ¢ um caso tipico onde os valores

praticos podem exceder em até uma ordem de magnitude os valores ideais [44].
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2.2 Viscoelasticidade

A adesdo em juntas sob a ac¢ao de forcas de despelamento ¢ extremamente dependente
de propriedades viscoelasticas dos polimeros que constituem o adesivo [5]. Esta se¢do
aborda os fundamentos basicos de viscoelasticidade, os quais constituem a base para o

desenvolvimento dos modelos de adesao em despelamento (Secao 2.4, pag. 46).

Certos materiais, quando sujeitos a esfor¢cos mecanicos, exibem caracteristicas fisicas
que nos permitem classifica-los como solidos eléasticos ou fluidos viscosos. Entretanto,
substancias como as macromoléculas comportam-se de um modo intermediario entre o
elastico e o viscoso. Neste caso, a diferenciagdo ndo ¢ possivel, e o comportamento ¢
definido como viscoelastico [45]. As propriedades viscoeldsticas, quando adequadas a uma
necessidade pratica, podem ser de grande interesse industrial. Um bom exemplo destas
aplicagdes sdao os filmes poliméricos para eliminagdo de vibragdes e ruidos utilizados em

produtos acusticos.

Uma caracteristica importante dos materiais viscoeldsticos ¢ a dependéncia do
comportamento com a temperatura ¢ a taxa de aplicacdo do esforco de deformagdo. A
relagdo entre as respostas viscosa e eldstica pode alterar-se significativamente com estas

variaveis.

A dependéncia da relagdo entre os comportamentos viscoso € eldstico com a taxa de
esforco pode ser verificada da seguinte maneira. Seja uma pequena bola de um polimero
como a borracha butilica (copolimero de isobutileno [97%] e isopreno [3%] de nome
comercial Vistanex) que ¢ jogada ao chao de uma certa altura. Antes de repousar, o material
pingara como um sélido elastico. Contudo, se esta mesma bola for deixada de um dia para o
outro em repouso sobre uma mesa, ocorrerd o escorrimento do polimero como um fluido
viscoso. Pode-se observar a dependéncia com a temperatura neste mesmo experimento.

Aquecendo-se a bola antes de joga-la ao chdo, a mesmo ndao pingard tanto como
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anteriormente, ou seja, parte da resposta eldstica ¢ transformada em viscosa, ocasionando

maior dissipagdo de energia no momento do impacto com o chao.

Observa-se entdo que taxas de esforco elevadas produzem efeitos similares a
temperaturas baixas e, inversamente, taxas baixas produzem efeitos similares a temperaturas
elevadas. De fato, como sera apresentado adiante, pode-se relacionar os efeitos de tempo e
temperatura, de modo que respostas de um tempo elevado e temperatura baixa podem ser

estimadas com experimentos de escala de tempo inferior, porém temperatura maior.

A seguir, serdo apresentadas as caracteristicas basicas dos comportamentos elastico e
viscoso individualmente. Mais adiante, estas caracteristicas sdo combinadas definindo as
propriedades do comportamento viscoelastico. O final desta secdo ¢ dedicado a modelagem

matematica de sistemas viscoelasticos.

2.2.1 Elasticidade Linear
Segundo a teoria da elasticidade ideal de Robert Hooke (1678), temos que
F =kAC Equacio 2.14

onde F' ¢ a forca resultante da tragdo de um corpo elastico pelo deslocamento AC e k a

constante eléstica, uma propriedade extensiva do material.

Leonard Euler (1727) sugeriu que a expressao original de Hooke fosse alterada da

seguinte maneira

—— =L— Equacdo 2.15
C quag

onde 4B ¢ a area da secdo transversal do material, C seu comprimento original e £ 0 modulo

de Young, uma propriedade intensiva. As razdes F/AB e AC/C sao denominadas tensdo (o) e
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deformagdo (&) respectivamente. Assim, a equagdo basica da elasticidade linear ¢ expressa

por
o=F¢ Equagdo 2.16

Para termos ter idéia da grandeza do modulo de Young, valores numéricos tipicos de

alguns materiais comuns sdo apresentados na Tabela 2.1.

Tabela 2.1 — Valores tipicos do médulo de Young de alguns materiais.

Material E (Pa)
Cobre 1.2x10"
Poliestireno 3x10°
Borracha (macia) 2x10°

Segundo o proposto acima, a tensdo e a deformagdo sdo definidas a partir das
dimensoes originais do material. Nestas condi¢des, a validade da Equagdo 2.16 limita-se a
deformagdes de baixa magnitude (entre 1% e 2%), onde as dimensdes apds a deformagao

pouco se alteram.

Assim como o mddulo de Young (£), definido para o esfor¢o de tracdo, outros tipos
de esfor¢os possuem modulos equivalentes. A Figura 2.9 ilustra as deformacdes geradas
pelos esforcos de tracdo e cisalhamento exercidos pela aplicacdo de uma forca F' em um

corpo tridimensional.
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Figura 2.9 — Tracao (a) e cisalhamento (b) em um corpo tridimensional [46].
Na Figura 2.9 (b), a tensdo (o;) e a deformacdo (&) de cisalhamento sdo
respectivamente
F
o, = E Equagédo 2.17
[
AX
——=tané Equagdo 2.18

™
Il

Analogamente a0 mddulo de Young, a relacdo entre oy € & ¢ obtida através do

modulo de cisalhamento (G) da seguinte maneira
Equagdo 2.19

Se 0 modulo em questdo ¢ uma medida de rigidez ou dureza de um material, sua

complidncia (o valor inverso do modulo) ¢ uma medida de sua flexibilidade. As

compliancias dos modulos E e G sdo dadas por
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Equagdo 2.20

Pode-se demonstrar que os modulos £ e G (ou D e J) relacionam-se pelas seguintes

expressoes
E=2(1+u)G ou J=2(1+u)D Equago 2.21

onde u ¢ a razao de Poisson, assim definida

1 1\dV
H=3 1- ars Equagdio 2.22

sendo V' ¢ o volume do material. No caso particular de um material incompressivel, quando

dV/de = 0, temos que u = 0,5, logo
E=3G ou J=3D Equagdo 2.23

Verifica-se experimentalmente que borrachas apresentam g =0.5. No caso de

plasticos, algo entre 0.2 e 0.3, e valores ainda inferiores para materiais heterogéneos.

Outros tipos de deformacdes mecanicas, como o torque ou compressao, possuem

modulos equivalentes a E e G. A relagdo entre eles também ¢ dada pela razao de Poisson.

Pode-se ilustrar o comportamento elastico linear ideal com o auxilio de um modelo
mecanico como o apresentado na Figura 2.10. Trata-se de uma simples mola que, de acordo
com o postulado de Hooke, responde linear e instantaneamente a aplicacdo de uma tensao,
deslocando-se até¢ uma nova posi¢ao de equilibrio. Com a remoc¢ao da tensdo, o estado inicial

¢ resgatado, recuperando-se assim toda a energia absorvida anteriormente.

O conceito de energia armazenada nos corpos elasticos ideais ¢ fundamental no

entendimento do comportamento viscoelastico de um material. Quanto maior a fragdo
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elastica, maior serd sua capacidade de armazenamento de energia e, conseqiientemente,

menor a de dissipagao.

Figura 2.10 — Modelo de uma simples mola “Hookeana”

2.2.2 Viscosidade Linear

Segundo o postulado de Newton (1687), a tensdo observada na deformagdo por
esforcos de cisalhamento em um liquido ¢ diretamente proporcional a taxa de deformagdo

imposta a ele; o que ¢ expresso por

de
o =1 E Equagdo 2.24

onde a constante de proporcionalidade 77 ¢ denominada viscosidade. Fluidos que apresentam
comportamento viscoso de acordo com esta equacao sdo chamados fluidos Newtonianos. A

_y : . <~ : -1
maioria dos fluidos, quando sujeitos a taxas de deformagdo ndo superiores a 0,1s”,

apresentam tal comportamento.

Contrariamente a mola (modelo Hookeano), a energia empregada na deformacao de
um corpo viscoso ¢ completamente dissipada. Pode-se visualizar esta situagdo com o auxilio
de um modelo mecanico como o ilustrado pela Figura 2.11. Aqui, tem-se um amortecedor
representado por um pistdo que se move (em resposta a aplicagdo de uma tensdo o) no

interior de um cilindro preenchido por um fluido Newtoniano. De acordo com o postulado
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de Newton, observamos um aumento linear da deformacdo em fun¢do do tempo. Com a
remocdao da tensdo, o pistio deixa de se mover, permanecendo na posicdo atingida
imediatamente antes. Desta maneira, toda a energia fornecida ao sistema ¢ dissipada na

forma de calor devido ao atrito do fluido, durante o deslocamento do pistao.

Figura 2.11 — Modelo de um amortecedor viscoso

2.2.3 Viscoelasticidade Linear

Como mencionado anteriormente, certas classes de materiais exibem caracteristicas
que ndo nos permitem classifica-los como puramente elasticos ou viscosos. Este € o caso dos
materiais poliméricos, onde o tempo de movimento de acomodag¢dao molecular pode ser da
ordem de grandeza da taxa de aplicagdo do esforco mecanico. Sob tensdo, tais materiais
possuem a propriedade de armazenar parte da energia elasticamente, dissipando o restante
por atrito viscoso. A seguir, o0 comportamento de materiais viscoelasticos sera caracterizado

através de algumas situagdes experimentais.

2.2.3.1 Ensaio de Relaxacdo

Consideremos um experimento onde um pedaco de polimero com area de secao
transversal unitdria ¢ instantaneamente deformado por tracionamento e assim mantido. Pode-
se monitorar a tensao e seus modulos correspondentes em funcdo do tempo de acordo com a
Equagao 2.16. Definindo-se um tempo padrdo para a medida da tensdo, e realizando o

experimento em vdrias temperaturas, obtem-se o grafico apresentado na Figura 2.12. Este
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tipo de ensaio, comumente empregado em materiais poliméricos, ¢ conhecido como ensaio

de relaxacao.

Cinco regides diferentes de comportamento viscoelastico podem ser observadas nesta
figura. Na primeira regido, obtida em temperaturas abaixo de 7, (temperatura de transi¢do
vitrea), o polimero ¢ duro e quebradico; esta ¢ a regido vitrea. Pode-se observar que o
modulo pouco se altera com a temperatura e, interessantemente, apresenta valores

aproximadamente iguais para varios polimeros.

Com o aumento da temperatura, atinge-se uma segunda regiao, denominada regido de
transicdo vitrea. O modulo decresce drasticamente em uma faixa de temperatura que pode

variar de 5 a 20°C dependendo da natureza do polimero.

ApoOs a transi¢do vitrea, uma outra regido (terceira) de mddulo aproximadamente
constante ¢ atingida, a regido borrachosa. Aqui, os segmentos das cadeias poliméricos ja
possuem energia suficiente para reorientarem-se relativamente entre si. Restrigdes a estes
movimentos podem ser causadas pelo nivel de reticulagdo ou cristalinidade da estrutura,

fatores estes que podem influenciar esta regido como indicado na Figura 2.12.

log E (dina/cm?)
log E (Pa)

Temperatura

Figura 2.12 — Efeito da temperatura sobre o médulo de um material viscoelastico, mostrando as cinco

regides de viscoelasticidade e os efeitos de cristalinidade (linha tracada) e reticulagdo (linha pontilhada).
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Em temperaturas ainda superiores, chega-se a regido (quarta) de fluxo de borracha. O
nivel de energia j4 permite movimentos translacionais completos entre as moléculas. A
relagdo entre os comportamentos elastico e viscoso € equilibrada, variando com a taxa de
aplicacdo de tensdo ao sistema. Devido as restricdes de movimento molecular mencionadas

acima, polimeros reticulados ndo passam por esta regido.

Finalmente, o aumento de temperatura faz com que o polimero passe a se comportar
como um fluido viscoso (quinta regido). A capacidade de armazenamento de energia ¢

praticamente nula e o material deixa de ter coesdo para a propria sustentagao.

2.2.3.2 Ensaio de Retardacdo

Imaginemos agora uma situagao experimental onde um peso ¢ pendurado em uma tira
de material polimérico. Neste caso, a tensdo constante provocada pelo peso causa uma
deformagdo que aumenta com o tempo. A medida de interesse ¢ o valor da deformacao em
funcdo do tempo. No caso de materiais idealmente elasticos, a deformacao atingiria um valor
constante com o tempo. Se idealmente viscosos, a deformagdo seria linear com o tempo.
Para compostos viscoelasticos, entretanto, observa-se um comportamento ponderado pelas
respostas elastica e viscosa do material. Este ensaio ¢ denominado ensaio de retardagdo e ¢

ilustrado esquematicamente na Figura 2.13.

tempo

Figura 2.13 — Ensaio de retardacdo
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2.2.3.3 Ensaios Dindmicos

Seja uma perturbagdo perioddica senoidal do tipo
e=¢,, sen(wt) Equagdio 2.25
onde &,,, ¢ a amplitude maxima, w a freqiiéncia da perturbacao (radianos/s) e ¢ o tempo.
A aplicagdo desta perturbagdo a uma mola Hookeana provocaria
oc=FEe,_,. Sen(Wt) Equagdo 2.26

de acordo com a Equacdo 2.16. Contudo, um sistema idealmente viscoso sujeito & mesma

perturbagdo responderia com

O = 176y WOS(W1) Equagéio 2.27

de acordo com a Equagdo 2.24 e Equagao 2.25. Desta forma, pode-se verificar que no caso
da mola a tensdo estd em fase com a deformacao, enquanto no sistema viscoso encontra-se
com atraso de fase ¢ de 772 radianos. Conseqiientemente, em materiais viscoelasticos o

atraso de fase O esta entre 0 e 772 radianos.

Pode-se considerar que o vetor tensdo nos materiais viscoelasticos ¢ representado pela

soma de dois componentes; um em fase com a perturbacdo e o outro com atraso. Desta
r A . * ,

forma, define-se 0 modulo dindmico complexo £, composto do mddulo de armazenamento

E e do médulo de perda E ; assim
E"=E +iE~ Equacdo 2.28

A representacdo vetorial desta decomposi¢do € apresentada na Figura 2.14. Temos o
modulo real E, o qual representa a capacidade elastica de armazenamento, ¢ o modulo

imaginario £ , este representando a capacidade dissipativa do sistema. A relacao
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E 2
ra =tan o Equagdo 2.29

¢ chamada fator de perda, e pode-se demonstrar que a quantidade de energia dissipada por

ciclo por unidade de volume (#,) ¢ dada por

_ 2 » ~
W,=ne  E Equagéo 2.30
) )
|
: |
L
\@'e ;
& I
E \000 !
S !
® }
I
|
Atraso de fase & i

E

Figura 2.14 — Representagdo vetorial do modulo complexo E*

. ~ A . 14 14 hY *
Outros tipos de deformacdes mecéanicas geram modulos complexos analogos a £

(e., G'=G+iG).

A andlise experimental dindmico-mecanica (DMA) permite a determinagdo dos
modulos de armazenamento e de perda em materiais poliméricos, em funcao de temperatura

e/ou freqiiéncia de perturbacao,

2.2.4 Modelos de Viscoelasticidade

Modelos matematicos que descrevem a viscoelasticidade sdo derivados da

combinacdo de molas (Figura 2.10) e amortecedores (Figura 2.11) em véarias geometrias. A
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seguir sao apresentadas as configuragdes e os formalismos matematicos de alguns modelos
tradicionais, bem como suas respostas a ensaios mecanicos.

2.2.4.1 Maxwell

O modelo viscoelastico proposto por J. C. Maxwell baseia-se na combinagao em série

de uma mola e um amortecedor, o que ¢ ilustrado pelo elemento da Figura 2.15.

Figura 2.15 — Elemento de Maxwell

Sob tensdo, a deformagdo total do conjunto ¢ dada pela soma das deformagdes

individuais dos dois elementos. Desta maneira, a equagdo de movimento do conjunto ¢ dada

por
de 1do o
o E;ﬁL; Equagdo 2.31
No ensaio de retardacao, o conjunto ¢ submetido a uma tensao instantdnea e constante
0y, assim
de o0,
E = 7 Equagdo 2.32
€ portanto
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Oy
et)=¢,+ 7t Equacdo 2.33

Tal comportamento ¢ ilustrado pela Figura 2.16.

Remocao
da tensdo

Aplicagdo tempo
da tensdo

Figura 2.16 — Elemento de Maxwell em ensaio de retardagdo

Quando o mesmo elemento ¢ submetido ao ensaio de relaxagdo, este responde com

do __Eo

dt - n Equagdo 2.34

pois deg/dt € zero instantaneamente ap6s a deformacdo inicial. Definindo 7, o tempo de

relaxagdo, como

Equagdo 2.35

<3

a integracao da Equagdo 2.34 fornece

-t
o(t)y=0,e % Equagdo 2.36

Pela equacao acima, pode-se observar que o tempo de relaxacdo 7 ¢ uma medida da
taxa de decaimento da tensdo. A Figura 2.17 ilustra a resposta do elemento de Mawell ao

ensaio de relaxacao.

-34 -



Capitulo 2 Viscoelasticidade

Relaxacdo

\

Aplicagio tempo
da deformagao

Figura 2.17 — Elemento de Maxwell em ensaio de relaxacdo
No caso da aplicagdo de uma tensdo senoidal (ensaio dindmico) do tipo
o(t)= eriw Equagéo 2.37

a equagao de movimento do elemento de Mawell (Equacao 2.31) torna-se

d&‘ O-0 . iwt o iwt

0
E = ? iwe + 7 e Equacdo 2.38

Com o auxilio da definicdo do médulo complexo E* (Equagéo 2.28), de forma que

. : o(t,)-o(t)
E =E +iE” =——————= Equagdo 2.39
e(t,)—e(t)) e
a manipula¢do da Equacgdo 2.38 resulta em
Er’w? Eww
E = m € Er = m Equacao 2.40
€ portanto
1
tan o = — Equagao 2.41
™
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As relagdes expressas pelas equacdes acima com wr estdo representadas na Figura

2.18.

L

on B}

tan b E”E ou E7VE
Fa|m,

o

al 1 10

Wt

Figura 2.18 — Curvas log-log de E, E ¢ tan(5) em fungio de wz [45].

2.2.4.2 Voigt

Outro arranjo possivel para a representagao da viscoelasticidade ¢ o apresentado na
Figura 2.19, o qual ¢ denominado elemento de Voigt. Trata-se da combinacdo em paralelo

de uma mola e um amortecedor.

Figura 2.19 — Elemento de Voigt
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Sob tensdo, a deformacao do elemento de Voigt ¢ a mesma tanto para a mola quanto
para o amortecedor. Contudo, a tensdo total ¢ resultante da soma das tensdes individuais.
Logo, a equagdo de movimento deste modelo ¢ dada por

de(t)

o(t)=e(E+n 7R Equagdo 2.42

No ensaio de retardacdo, tem-se o(?)= oy. Assim, a integracdo da equacao acima

fornece
o —t —t
e(r)=7°(1—e4) ou D(t)=D(-e’%) Equagio 2.43

A resposta do modelo de Voigt a este ensaio esta ilustrada na Figura 2.20.

Remocgao
da tensdo

I
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
1

\J

Aplicagdo tempo
da tensdo

Figura 2.20 — Elemento de Voigt em ensaio de retardagao

Em ensaio de relaxagdo, de acordo com a equagdo de movimento, o modelo de Voigt
se reduziria a lei de Hooke. Contudo, vale observar aqui que este seria um experimento
impossivel para este modelo, pois seria necessaria uma tensdo infinita para deformar o

elemento viscoso instantaneamente.

Com relagdo a perturbacao por tensao senoidal (ensaio dindmico), a andlise analoga

ao modelo de Maxwell fornece para o modelo de Voigt
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E=FE e E" =wn Equagio 2.44
Em termos do seu modulo de compliancia (D '=1/E =D -iD ) teriamos

D Dwrt
c

Dr D =—F— Equacio 2.45

1+ 72w’

2.2.4.3 Burger

Ensaios mecénicos em polimeros reais fornecem resultados de complexidade bastante
superior em relagdo ao previsto pelos dois modelos anteriores. Este ¢ o caso dos polimeros
que apresentam duas transi¢des de estados (vitreo para borrachoso e borrachoso para fluido).
Os modelos de Maxwell e Voigt possibilitam a modelagem de uma Unica transi¢do. Esta
dificuldade fez surgir modelos como o da Figura 2.21, o modelo de Burger (ou modelo de

quatro parametros).

3

U
iz
T

Figura 2.21 — Modelo de Burger

A equagdo de movimento deste arranjo em ensaio de retardacao ¢ dada pela soma das

deformacodes individuais de cada elemento. Portanto,
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O O - O
5(t)=—°+—°(1—e%2)+—°t
1 2 3

Equagdo 2.46

A resposta do modelo de Burger ao ensaio de retardacao esta ilustrada na Figura 2.22.

Embora mais realista que os modelos anteriores, 0 modelo de Burger ainda nao representa de

modo adequado o comportamento real de materiais poliméricos. Modelos de maior

complexidade, resultantes da combinacdo em série e/ou em paralelo de elementos de

Maxwell e Voigt, sdo mais indicados em modelagens do comportamento viscoelastico.

Remogao
A da tensdo

Aplicagdo tempo
da tensdo

Figura 2.22 — Modelo de Burger em ensaio de retardagdo

2.2.4.4 Maxwell-Wiechert

Este modelo, também conhecido como modelo de Maxwell generalizado, ¢ baseado

na combinacdo de n elementos de Maxwell em paralelo como o ilustrado na Figura 2.23.

Sob tensdo, a deformacao de cada elemento ¢ a mesma, de forma que

de(t) _ 1 do, _,_ﬁ_id% L0

dt E dt n E, dt n,  E, dr 7,

n

1 do, o
R +_

Equagdo 2.47

A tensdo total ¢ dada pela soma das tensdes individuais dos elementos de Maxwell,

ou seja
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oc=0,+0,+...+0, Equagdo 2.48

Em ensaio de relaxagdo (de/dt=0), a integracdo da Equagdo

substitui¢do na Equagdo 2.48 resulta em

2.47 e posterior

E0)=Y Ee’"

Equacdo 2.49

W7zzzzzZz7y7izzzzzZzZzzZzzZ gz

Figura 2.23 — Modelo de Maxwell-Wiechert

Em sistemas onde a quantidade de elementos de Maxwell ¢ considerada infinita, o

somatdrio da Equacao 2.49 ¢ substituido por uma integral, assim

B0 = [ E@e "dr

Equagdo 2.50

A funcdo continua E(7) ¢ denominada distribui¢ao de tempos de relaxagdo. Uma
forma alternativa da equagdo acima ¢ obtida com o auxilio da fung¢ao
H(r)=1E(7)

Equacao 2.51

de forma que
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E(t)= [‘:H(T)ei%d Int Equagdo 2.52

Em resposta ao ensaio dindmico senoidal, a mesma andlise empregada no modelo de

Maxwell fornece

n 2.2 n

Etw EzTtw
E = — 5 € E"= — Equacdo 2.53
) 1+rizw P 1+rizw2 anas
e no caso de infinitos elementos
2 2
E = [ H(t)———dlnt ¢ f H(T) ~dlInz Equagdo 2.54
l+w’r? l+w’7?

2.2.4.5 Voigt-Kelvin

Este modelo ¢ uma generalizagdo resultante da combinagdo em série de varios

elementos de Voigt como pode ser observado na Figura 2.24.

Figura 2.24 — Modelo de Voigt-Kelvin

A equagdo de movimento do conjunto ¢ dada pela soma das tensdes individuais de
cada elemento. Em ensaio de retardagdo, a solucao desta equagdo, em termos do modulo de

compliancia D(?) €
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z —t
CUEDICIIEE 7y Fquacio 2.55
=

As compliancias de armazenamento e de perda (ensaio dindmico) sao dados por

D’:Zz: D, e D = D.t,w

Equagdo 2.56
1-211+2'i2w2 l‘:11+rizw2 auag

Para um numero infinito de elementos de Voigt, as expressdoes equivalentes a

Equacao 2.55 e Equagao 2.56 sao

D)= L)1 ~e *)dInr Equagao 2.57

©  L(7) o wT
D= ————dlnrt e D =| Lr)———dInr
°0(1+a)2r2) '[:0 ()1 272

E 40 2.58
it quagdo

Nas equagdes acima, a funcao L(7) (=7D(7))) ¢ chamada distribuicdo de tempos de
retardacdo. As relacdes entre L(7) e H(z7), bem como as relagdes entre os modulos de
relaxacgdo e retardacdo e suas respectivas compliancias sdo apresentadas por Ferry [47]. Para
fins praticos, todas as funcdes lineares de viscoelasticidade (modulo de relaxagdo, espectro
de relaxacdao, modulos dindmicos ou suas compliancias) estdo relacionadas entre si, de modo

que o conhecimento de uma delas permite o calculo de todas as outras.

2.2.5 Relac¢ao Tempo-Temperatura

Se a temperatura ¢ uma medida da velocidade de moléculas e de seus segmentos, a
relacdo entre tempo e temperatura torna-se intuitiva. Imaginemos um ensaio de relaxagao
realizado a varias temperaturas como o apresentado no lado esquerdo da Figura 2.25. Este

experimento, de relativa facilidade de realizagdo, seria invidvel para se determinar valores de
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moédulos em tempos elevados. Entretanto, a correspondéncia entre tempo e temperatura
possibilita estimativas de valores de tempo elevado com base em dados de temperatura mais
elevada. De fato, pode-se observar experimentalmente que o deslocamento horizontal das
curvas do lado esquerdo da Figura 2.25 (obtidas em varias temperaturas) possibilita a
construcdo de uma nova curva que amplia a faixa de tempo para uma temperatura tomada
como referéncia. Esta nova curva ¢ denominada curva-mestra do experimento, e esta

representada no lado direito da Figura 2.25.

log E (Pa)
/

Figura 2.25 — Curva mestre do ensaio de relaxacdo a partir de dados obtidos em varias temperaturas [47].
As idéias acima podem ser representadas matematicamente por
E(TlJ):E(Tzst/ar) Equagio 2.59

ou seja, o efeito da alteragdao de temperatura (7; para 7,) ¢ compensado pela aplicacao do
fator 1/a, sobre o tempo. Assim, se os valores de E(Tl,t) e T, sdo conhecidos, a
determinacdo do fator de deslocamento a; nos permite conhecer o tempo correspondente ao
modulo obtido a 75,. A temperatura 7, ¢ a temperatura de referéncia para a reducgdo da curva,

usualmente tomada como a 7, do material.

Com base na teoria do volume livre, o fator de deslocamento ar ¢ dado pela equacao

WLF (Williams, Landel e Ferry) definida por
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- (r-1,)

loga, =————*=
BT e,

Equagdo 2.60

onde os valores de C; e C, sdo constantes, cujos valores para alguns polimeros sdo
apresentados na Tabela 2.2. Na auséncia dos valores destas constantes para um determinado
material, uma aproximacao ¢ dada pelos valores universais (ultima linha da Tabela 2.2).
Inicialmente, acreditava-se que os valores universais seriam constantes e independentes da
natureza do polimero. A qualidade numérica dos resultados gerados pela equacao WLF

mostra-se aceitdvel para temperaturas entre 7, € To+100K.

Tabela 2.2 — Parametros WLF de alguns polimeros

Polimero C () T, (K)
Polisobutileno 16,6 104 202
Borracha natural 16,7 53,6 200
Poliuretano 15,6 32,6 238
Poliestireno 14,5 50,4 373
Poli(etil metacrilato) 17,6 65,5 335
Constantes Universais 17,4 51,6 K

Baseado na teoria acima, as propriedades viscoelasticas de um material polimérico
podem ser determinadas através do conhecimento de duas das seguintes informagdes: a
curva mestre em qualquer temperatura, a curva modulo-temperatura em qualquer tempo ou

os fatores de deslocamento relativos a temperatura de referéncia

2.3 O Efeito “Stick-Slip”

Certos sistemas na natureza possuem a capacidade de armazenar e liberar energia em
uma dinadmica de relaxacdo, que pode ser ciclica. Nos sistemas de friccdo mecanica, este
efeito € resultante das diferencas entre os coeficientes de atrito estatico e dinamico. Um bom

exemplo ¢ a situagdo de uma mola arrastando um bloco sobre uma superficie aspera. Este
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comportamento ¢ conhecido como o efeito stick-slip. A etapa de armazenamento de energia
no sistema massa-mola ¢ a etapa stick (a mola estende-se € o bloco permanece parado),
enquanto a etapa slip refere-se ao movimento associado a liberagdo desta energia acumulada

(quando o bloco desliza).

Algumas caracteristicas sdo comuns nos sistemas que apresentam o stick-slip, o que
permite que estes sejam descritos de uma maneira genérica, independente da natureza de
seus componentes [48]. Nestes sistemas, pode-se identificar componentes elasticos
responsaveis pelo armazenamento de energia, assim como componentes que respondem pela
dissipacdo de energia. Assim, um mesmo modelo pode ser capaz de representar o stick-slip
de varios sistemas, desde que os seus elementos sejam propriamente identificados e

modelados.

A ocorréncia do efeito stick-slip na natureza ¢ bastante comum. Eventos como o
gotejar de uma torneira [49], o terremoto [50, 51], o ranger de uma porta e o ruido do freio
de um automovel [52, 53] ou ainda o som produzido por um violino [53, 54] sdao exemplos
do efeito stick-slip. Processos muito freqiientes como a evaporagdo de uma gota de liquido
[55] ou a extrusao de polimeros [56-61] podem apresentar o stick-slip. Um dos sistemas
bastante explorado na literatura € o stick-slip gerado em sistemas de fricgdo mecanica e de
friccao de fluidos entre placas paralelas [62-70]. Medidas experimentais de coeficientes de
friccao podem apresentar dificuldades caso alguns cuidados ndo sejam observados na pratica
do experimento. Estes cuidados concentram-se em eliminar componentes elasticos no
tracionamento dos corpos de prova, os quais sao mencionados em métodos de ensaio padrao

da literatura [71-73].

O comportamento cadtico em sistemas com stick-slip ja foi objeto de estudo em
alguns trabalhos da literatura [52, 54, 74-77]. Nestes sistemas, transi¢des entre regioes de
stick-slip e de dinamica aperiddica podem ocorrer, e geralmente dependem da relagdo entre a
rigidez dos sistemas, a capacidade de dissipacdo de energia e a taxa de transferéncia de

energia aos mesmos [78, 79]. Nos sistemas mecanicos, estas transicdes sdo descritas em
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termos dos coeficientes de atrito estatico e dindmico; no caso das fitas adesivas, pelos
comportamentos viscoso € borrachoso, ou ainda borrachoso e vitreo que o adesivo pode

apresentar em fun¢do da taxa de perturbagdo em ensaios de despelamento (Figura 2.26).

&

» /z,j ﬂ(/&}’)ﬁﬁi?:::

A

(2)

P

Figura 2.26 — Comportamentos (a) viscoso, (b) borrachoso e (c) vitreo que podem ser observados durante

ensaios de despelamento de fitas adesivas [3].

2.4 Modelos Viscoelasticos de Adesao

Nesta secdo sdo apresentados dois trabalhos que descrevem a adesdo em ensaios de

despelamento com base em modelos viscoelasticos classicos.

2.4.1 O Modelo de Yarusso

Um modelo que relaciona propriedades viscoelasticas com a adesdo em ensaios de
despelamento ¢ apresentado por Yarusso [80]. Este modelo considera que a deformagao do
adesivo na frente de despelamento produz filamentos individuais estendidos de modo
uniaxial, a uma dada taxa de separacdo. A reologia destes filamentos ¢ modelada entdo por
modelos classicos de viscoelasticidade (como os apresentados na Se¢do 2.2.4, pag. 32), e
critérios apropriados de falha adesiva (ou fratura) sdo adotados. A idéia original deste

modelo pode ser encontrada no trabalho publicado por Hata [13].

No trabalho de Yarusso ¢ empregado o modelo viscoelastico de Maxwell
generalizado (Secdo 2.2.4.4, pag. 39) e dois critérios de fratura sdo adotados. O primeiro ¢é
definido por uma deformacgao limite do filamento, o que seria caracteristico de uma fratura

coesiva do adesivo. O segundo critério ¢ dado por um valor limite de densidade de energia
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elastica armazenada no filamento, o que resultaria em uma fratura interfacial deste filamento

com o substrato em questao.

No modelo de Maxwell generalizado, a tensdo total ¢ dada pela soma das tensoes

individuais de cada elemento, sendo que a deformacao de cada elemento ¢ a mesma, ou seja

de 1 d0'1+0'1_ 1 d0'2+0'2_ 1 dgn+o—n_R
d¢ E, dt n E, d n,  E, dt 7, Equagdo 2.61

n

onde R ¢ ataxa de separacao do conjunto.

Assim, a tensdo individual de cada elemento pode ser obtida pela integragao de

do.
[
(R _0Gi j Equagdo 2.62
n;
resultando em
oy
In U —1 Equagio 2.63
R n,

Utilizando a defini¢do do tempo de relaxac¢do (7 na Equacdo 2.35), a tensdo individual de

cada elemento €
-V
o,=RE;7,|1-e Equagdo 2.64

de modo que a tensdo a tensdo total do modelo generalizado seja
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n _t
o(t)= RinTi(l —e€ /s j Equagio 2.65
i=l

A densidade de energia elastica (U) armazenada nos filamentos de adesivo (segundo
critério de falha) para deformacdes uniaxiais a taxa constante de separacdo pode ser

calculada pela energia armazenada nas molas de todos os elementos do modelo, ou seja
RZ n ) 7/ 2
U(t) = TZEl’Tf (1 —e /7 j Equagcdo 2.66
i=1

A simulagdo (realizada com o software Matlab v5.0) da tensdo de despelamento em
funcdo da deformagdo para varias taxas de separagdo, empregando-se o modelo de Yarusso,
¢ apresentado na Figura 2.27. Neste caso, utilizou-se um modelo viscoeldstico com dois

elementos de Maxwell em paralelo, cujas constantes encontram-se na Tabela 2.3.

1,4x10" T - T - . - | - T
1,2x10" R (cm/s) % i
] —E—2 > .
5 %‘Cx
1,0x10° —o—4 KX i
—~ 1 —A—6 X i
° S
E 50x10' —v—10 ‘/’/0 i
E 1 —e—20 pe ]
= oy
S 60x10' >0 A i
b | —X—100 v |
. —%—200 vV, aaAAAA
4,0x10" - i
/./.'./.'.’.’.
2,0x10 S e aEEEEEEEEEEEEE
0,0 i

0 5 10 15 20

Figura 2.27 — Simulagéo da tensdo de despelamento (o) em fungdo da deformacdo (¢), empregando-se o

modelo de Yarusso, para varias taxas de separagao (R).
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Tabela 2.3 — Constantes do modelo viscoelastico de Maxwell (com dois elementos em paralelo)

empregadas na simulagdo do modelo de despelamento de Yarusso.

Elemento E; (dina/cmz) n; (poise)
(N 0,1E+8 0,1E+8
(2) 0,1E+8 0,1E+7

Nas mesmas condigdes, a Figura 2.28 apresenta os valores de densidade de energia
elastica (U) em fun¢do da deformagao, assim como o valor critico de densidade de energia

elastica adotado arbitrariamente nesta simulacdo, que corresponde a U, = 1,2.10° erg/cm’.

2,8x10° ]
2,4x10” R (cm/s) /K |
1 —m—2 « |
2,0x10° —0—4 i
| A6 |
"E 1,6x10° —v—10 4
+
) | —e20 v |
g L v
S 1.2x10° R U - - = 1
100 |
8.0x10° —*—200 P PRSI
+ /‘/‘/‘ i
4,0x10° o? vy -
’ K /Q o v /V/V/V/V’v
T o i f: . ; ‘ /A A A A A 1
0,0 4 e EEEEE : - : : : : - : o N R N ]
. , : : : : , | . |
5 0 5 10 15 20

Figura 2.28 — Densidade de energia elastica (U) em fungdo da deformacdo (&), na simulagdo do modelo de

Yarusso, para varias taxas de separacdo (R).

Definindo como critério de deformagdo méaxima g, = 20, pode-se determinar entdo
as tensoes de ruptura do conjunto. Pela Figura 2.28, observa-se que para taxas de separagao

baixas (at¢ R = 20 cm/s), o critério de deformagd@o maxima ¢ atingido, o que indica fratura
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coesiva do adesivo. Para taxas de separacao superiores, atinge-se o critério de densidade de
energia elastica maxima, o que corresponde a fratura adesiva interfacial. Os valores de

tensdo de ruptura correspondentes a estes pontos estdo indicados na Figura 2.29.

1,0x10° T ———T T — T

i e | i
|| \.\
8,0x10" ) .
Falha Coesiva <—— / u
l n — Falha Adesiva
N’g 6,0x107 / . -
E 7 Py ’ e —— ] 1
S
T 4,0x10" / i
© ’ u M

2,0x10" | -

0,0 ————r —— :
1 10 100

R (cm/s)

Figura 2.29 — Simulacdo das tensdes de ruptura em ensaio de despelamento em fungdo da taxa de

separacdo, com indicagdo das regides de fratura coesiva e adesiva.

2.4.2 O Modelo de Mizumachi

Mizumachi [114] propds um modelo para o coeficiente adesivo de fric¢do rotativa de
um adesivo sensivel a pressdo, no ensaio denominado rolling cylinder. Este ensaio fornece
uma medida da adesividade expressa em termos da for¢a requerida para se puxar um
cilindro, de geometria definida, sobre a superficie de um adesivo sensivel a pressdo, a
velocidade constante (Figura 2.30). Apesar deste ensaio e o teste de despelamento serem
diferentes, ambos possuem geometria similar e sujeitam o adesivo a padrdes de deformagdo

semelhantes.
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mT"

Figura 2.30 — Ensaio de adesao rolling cylinder

De acordo com a proposta de Mizumachi, o coeficiente adesivo de fric¢do rotativa
pode ser expresso em termos do comportamento viscoeldstico do adesivo sob tensao, devido
ao movimento do cilindro. Trés critérios diferentes para a falha da junta adesiva sdo
adotados. Na regido onde a taxa de deformagdo ¢ bastante baixa, o critério de falha ¢ dado
pela deformacdo critica em um dos amortecedores do modelo viscoelastico; a falha seria
coesiva da camada de adesivo, neste caso. O segundo critério ¢ baseado na deformacao
critica de uma das molas do modelo viscoelastico; este tipo de falha ocorreria em taxas
moderadas de deformagao, e também seria localizada na camada de adesivo (falha coesiva).
O ultimo critério € relacionado com a capacidade adesiva especificamente, e ¢ relevante em
taxas de deformagdo bastante elevadas, quando a energia armazenada nas molas do modelo

atinge um valor critico; neste caso a falha ¢ interfacial.
A expressao genérica para o coeficiente adesivo de fric¢ao rotativa (f,) ¢ dada por

R’b
f, = Mg f 0(49)c05(9)sen(t9)d0 Equagdo 2.67

onde Mg ¢ o peso do cilindro, R o seu raio, b o seu comprimento, o ¢ a tensdo e 6 o angulo

definido pela deformacao do adesivo, como indicado na Figura 2.30.

-51 -



Capitulo 2 Modelos Viscoelasticos de Adesdo

Empregando-se o modelo de Maxwell generalizado com dois elementos em paralelo,
a tensdo em funcao do angulo de deformacao 6, a velocidade de tracionamento do cilindro

constante, € expressa por

ER
ZiTg

o (9)=Zz‘,(E;le ( : ER sen(0)—cos(0)+ e_[”’f ]

E’R? ] 1 v, Equagdo 2.68

onde 4 ¢ a altura da camada de adesivo, E; e 7; sdo as constantes do modelo viscoeléstico e v
a velocidade de tracionamento do cilindro. A substituicdo da Equagdo 2.68 na expressao

genérica para o coeficiente adesivo de friccao rotativa resulta em

2( ER’Db 1
/. _;( Mgh J Eisz +1 Equagdo 2.69
v
bR sen’ (@ )+l(cos3(l9 )—1)+l; 2—e_[f;f9b] ﬂsen(29 )+2cos(26,)
3\/'771. b 3 b 2 Eisz VT]I. b b
Vi +4

onde 6, representa o angulo no momento de ruptura da junta adesiva, que sera obtido através

dos trés critérios de falha.

O primeiro critério de falha ¢ dado pela deformagao critica de um dos amortecedores
do modelo viscoelastico, o que sera representado por &;,.. A deformagdo deste amortecedor

particular (&;,) pode ser obtida a partir de

dé, _dé, ﬁzldéz _0y

dt do dt R dO n Equagio 2.70

€ assim
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E R 1 ER v |
&, (hi/nlj(Eszj o (1- COS(G))_SCH(Q)_(EIIIJ e[ k ]—1 =i
5 |+1
v,

Equacao 2.71

O segundo critério ¢ dado pela deformagdo critica de uma das molas do modelo
viscoelastico, valor este representado por &;;.. A deformagao desta mola do modelo pode ser

obtida por

ER
o (R [ER oo )|
S = E, = ( I ] (ElszJ_,_l v, sen(@) COS(9)+e =S Equagdo 2.72

2 2
v,

O terceiro e ultimo critério de falha ¢ satisfeito quando a energia () armazenada nas

molas (&;;) do modelo atinge um valor critico (,). Esta condicao ¢ expressa por

1 o;
EFZ =W, Equagdo 2.73

2 1 2
W= ZEQ E, Z
Para os trés critérios de falha descritos acima, obtém-se o angulo correspondente ao

momento de ruptura (6,); com este valor, calcula-se entdo f, através da Equacao 2.69.

Resultados da simulacdo (realizada com o software Matlab v5.0) do modelo de
Mizumachi sdo apresentados na Figura 2.31. Os paradmetros utilizados nesta simulagdo

encontram-se na Tabela 2.4.
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Ja (cm)

v (cm/s)

Figura 2.31 — Simulagdo do coeficiente adesivo de fric¢do rotativa em funcdo de velocidade, de acordo

com o modelo de Mizumachi. Os critérios de falha sdo: (a) deformagédo critica de um dos amortecedores,

(b) deformac@o critica de uma das molas e (c) energia critica armazenada nas molas.

Tabela 2.4 — Pardmetros empregados na simulagdo do modelo de Mizumachi.

b 2,0cm
R 1,0 cm
h 0,001 cm
Mg 0,6E+5 dina
E; 0,1E+8 dina/cm?
il 0,1E+8 poise
E; 0,1E+8 dina/cm’
n; 0,1E+7 poise
Eite 0,3E+1
Ene 0,7E+1
W, 0,7E+9 erg/cm3
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2.5 Sistemas Complexos e o Caos Deterministico

Até recentemente, os sistemas dindmicos eram classificados em trés categorias,

segundo o padrao de variagdo no tempo das grandezas que caracterizam os seus estados:

a) estaveis, convergindo para um valor fixo;
b) periddicos, estabelecendo-se em oscilagdes periddicas; ou

c) imprevisiveis, caracterizado por flutuacdes irregulares.

Sistemas imprevisiveis eram também denominados randomicos ou ruidosos. Porém, em
1963, Edward Lorenz [81] fez uma descoberta que surpreendeu o mundo, enquanto estudava
um modelo de previsao do tempo. Seu modelo seguiu um curso que nao se enquadrava como
randomico, periddico ou convergente, exibindo um comportamento bastante complexo,
embora fosse definido apenas por poucas e simples equagdes diferenciais. A dindmica
gerada pelo modelo exibia uma caracteristica nao usual: dois pontos localizados a uma
distancia infima seguiam rotas temporais bastante divergentes. Esta observagdo levou
Lorenz a concluir que a previsdo do tempo em um intervalo de tempo longo ndo seria
possivel. Sistemas como o de Lorenz sdo denominados “caodtico deterministicos” ou
simplesmente ‘“‘cadticos”; ou seja, embora apresentem um comportamento aperiddico e

imprevisivel, a sua dinamica ¢ governada por equagdes diferenciais deterministicas simples.

A divergéncia de rotas bastante proximas observada por Lorenz ¢ uma das
caracteristicas principais de sistemas complexos que exibem resposta cadtica. Este efeito ¢
denominado sensibilidade critica as condigoes iniciais. Uma analogia a este efeito ¢ o
chamado efeito borboleta, que diz que pequenas flutuagdes no ar, causadas pelas asas de
uma borboleta, podem gerar conseqiliéncias inimaginaveis. Outra versdao do mesmo efeito ¢

delineada pelo seguinte ditado popular [82]:

“Por falta de um prego, perdeu-se a ferradura;
Por falta de uma ferradura, perdeu-se o cavalo;

Por falta do cavalo, perdeu-se o cavaleiro;
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Por falta do cavaleiro, perdeu-se a batalha;

Por falta da batalha, perdeu-se o reino!”

A sensibilidade critica as condi¢des iniciais € a caracteristica fundamental que
diferencia os sistemas complexos cadtico deterministicos dos sistemas que apresentam
respostas randomicas ou estocdsticas. Para estes sistemas (randoémicos ou estocasticos), a
mesma condi¢do inicial pode conduzi-los a estados bastante distintos em pequenos

intervalos de tempo, o que nao ocorre nos sistemas cadtico deterministicos [83].

Atualmente, o caos ¢ utilizado como uma ferramenta de observacao de fendmenos
previamente mal compreendidos do ponto de vista deterministico, tais como fendmenos
epidemiolégicos, turbuléncia em fluidos, fluxo de calor, ritmos bioldgicos € movimentos
populacionais, sociais e econOmicos [82]. Historicamente, o estudo da quimica tem
enfatizado o estudo de fendmenos ndo-lineares complexos por aproximacoes lineares
simples. Em um recente artigo, Whitesides e Ismagliov [84] falaram do crescente interesse
no estudo de processos quimicos complexos, ¢ da importancia do entendimento dos mesmos

no estudo dos sistemas vivos.

Quando se mede um sinal temporal discreto, sempre se deseja encontrar as equacoes
que governam a dinamica deste sistema. Se este sinal for caotico, deseja-se determinar se o
sistema ¢ cadtico deterministico ou randomico. No caso de um sistema caotico
deterministico, espera-se poder descrever a sua dindmica por meio de um conjunto finito de
equacdes diferenciais. Sendo o sistema randdmico, este ndo seria descrito por um conjunto
de equacdes diferenciais (devido ao seu elevado grau de liberdade), mas sim por fungdes de

probabilidade.
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2.5.1 Evidéncias de Caos Deterministico

A seducgdo dos sistemas caoticos, como mencionado por Horgan [85], vem da
seguinte premissa: modelos matematicos simples podem gerar padroes complexos e os

fendmenos complicados da natureza podem ser modelados por regras simples.

Um bom exemplo de que regras simples podem gerar padroes complexos ¢ o dado

pela equacao quadratica [86]
2
Xpy =X, + C Equagcdo 2.74

Variando-se o valor da constante C, a itera¢ao desta equagdo em x, pode conduzir a solugdes
estaveis, periddicas ou caoticas, como as apresentadas na Figura 2.32. Em (a), observa-se
uma solugdo estdvel. Em (b) e (c), tem-se solugdes periddicas de periodos 2 e 4
respectivamente. Ja em (d), observa-se uma solucao aperiddica e imprevisivel, caracteristica

dos sistemas caoticos.

Pode-se representar as solucdes da equagdo quadratica em fungdo da constante C em
um mapa como o apresentado na Figura 2.33. Esta representacao ¢ denominada diagrama de
orbitas ou mapa logistico. Neste diagrama, nota-se a duplicacdo de periodos com a variagao
de C, o que ¢ denominado bifurcag¢do. A sucessao de bifurcacdes conduz ao caos, e define a

rota para o caos.

A equacdo quadratica também evidencia outra caracteristica dos sistemas cadticos: a
sensibilidade critica as condi¢des iniciais. Valores muito préximos de x, conduzem, apds

algumas poucas iteracdes, a rotas completamente distintas (Figura 2.34).
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Figura 2.32 — Solugdo iterativa da equagdo quadratica para varios valores de C.
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Figura 2.33 — Diagrama de orbitas da equac@o quadratica.
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Figura 2.34 — (a) Solucdo da equagdo quadratica para valores muito proximos de x, ¢ (b) as diferengas

associadas as duas rotas.

Em se tratando de equacgdes diferenciais, um bom exemplo [87, 88] de
comportamentos dinamicos distintos ¢ dado pelas equacdes de van der Pol (Equagao 2.75),

van der Pol for¢ada (Equagdo 2.76) e Duffing (Equagao 2.77).

x+(x*=Dx+x=0 Equagdo 2.75
x+ (x> =D)x+x=0,5 cos(l,lt) Equagdo 2.76
x+0,25 x+ x> +x = 0,3 cos(¢) Equagdo 2.77

A dinamica destas equagdes diferenciais pode ser visualizada pelo mapa da derivada
dx/dt em funcao da propria varidvel x. Tais mapas para as equagdes de van der Pol, van der
Pol for¢ada e Duffing sdo apresentados na Figura 2.35. Como se pode observar, o mapa da
equacdo de van der Pol (a) indica uma dindmica perioddica (definida por um ciclo limite no
mapa), ao passo que o mapa da equacdo de van der Pol forcada (b) indica uma dinamica
quase periddica. Por sua vez, o mapa da equacdo de Duffing (c) indica um sistema cadtico,

cuja dindmica ¢ definida por ciclos que nunca se repetem e que se encontram em uma regiao

limitada do mapa.
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Figura 2.35 — Mapas da dindmica das equagdes de (a) van der Pol, (b) van der Pol forgada e (c) Duffing.

2.5.2 Evidéncias Experimentais de Caos

Exemplos de rota para o caos € comportamento cadtico em sistemas experimentais
podem ser encontrados em diversas areas. Na transferéncia de calor em fluidos confinados
entre placas com temperaturas diferentes, gradientes de densidade sao formados causando o
fluxo convectivo de matéria. Este fluxo convectivo promove a formagdo de movimentos
ordenados no fluido, gerando células com movimento convectivo ao longo do mesmo, as
quais sdo conhecidas como células de Rayleigh-Bérnard (Figura 2.36). Defeitos observados
em pintura de chapas metalicas, conhecidos popularmente como casca de laranja ou olho de

peixe, sdo resultantes da formagdo das células de Rayleigh-Bérnard.
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Figura 2.36 — Representagdo esquematica da formagdo de células de Rayleigh-Bérnard na transferéncia de

calor em filme de fluido confinado entre duas placas [89].

Na quimica, o exemplo classico de comportamento cadtico € o das reagdes oscilantes
de Belousov-Zhabotinsky (BZ) [90]. Parte do mecanismo das reacdes de BZ ¢ dado pelas

seguintes reacgoes:

BrO; + Br~ + 2H" — HBrO, + HOBr
HBrO, + Br- H" — 2HOBr

HOBr + Br~ + H" — Br, + H,0

Quando realizada em um sistema fechado, a reacdo de BZ promove a formacao de
ondas coloridas que oscilam entre o magenta e o azul, ondas estas que sdo acompanhadas da
oscilacdo no potencial de um eletrodo sensivel ao ion brometo. Entretanto, nos sistemas
fechados (dissipativos), estas oscilagdes decaem com o tempo. Em sistemas abertos, como
em reatores de fluxo, a alimentacdo continua dos reagentes da reagdo de BZ pode produzir
oscilagdes sustentadas no sistema que podem conduzi-lo ao regime cadtico. A Figura 2.37
apresenta oscilagdes da concentracdo do ion brometo tipicas do sistema BZ que sdo
observadas com o aumento no fluxo de alimentacdo dos reagentes entre os estados (a) e (/).
Pode-se observar o aumento na complexidade da resposta (concentracdo) com o aumento do

fluxo de reagentes.
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Figura 2.37 — Oscilagdes complexas e caos para a reagdo de BZ em um reator de fluxo continuo

aumentando-se o fluxo de alimentagdo de reagentes entre os estados (a) e (1) [90].

Na literatura cientifica, encontram-se trabalhos que apresentam a andlise cadtica de

sistemas experimentais nas mais diversas areas. Alguns exemplos sdo apresentados a seguir.

Adrian e Giacomin [87] estudaram o comportamento caotico durante o cisalhamento
oscilatorio de uma poliuretana em redmetro. No trabalho, sdo apresentados os possiveis

estados dinamicos do sistema em fun¢ao de amplitude, freqiiéncia e temperatura dos ensaios.

Sistemas em que ha friccdo mecéanica usualmente apresentam vibragdes decorrentes
do efeito stick-slip (Secao 2.3, pag. 44). Um exemplo destes sistemas foi estudado por Popp
e Stelter [54], os quais apresentam a analise cadtica das vibracdes geradas em um
experimento rotativo de friccdo. Em um artigo recente, Drummond e Israelachivili [91]
estudaram o regime stick-slip caotico provocado pela friccdo de um filme liquido de um

hidrocarboneto saturado e ramificado (C;oHg,), confinado entre placas paralelas de mica.
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A andlise cadtica de ensaios de despelamento em sistemas adesivos € o objeto de
estudo dos trabalhos que apresentam resultados parciais desta tese publicados por Gandur et
al. [92-94], através da andlise de for¢a e emissdo acustica de despelamento, e Scudiero ef al.

[21, 22] através do estudo da corrente elétrica gerada durante o despelamento.

Trabalhos publicados por Kleinke ef al. mostram a andlise cadtica de medidas de
corrente elétrica em experimentos de eletrodissolucao de ferro em acido sulfurico [95] e de

medidas de concentragdo de salicilato através de biosensores [96].

2.5.3 Espaco de Fases, Atratores e Atratores Estranhos

Define-se por espago de fases um sistema de coordenadas associado as varidveis
independentes que descrevem a dindmica deste sistema. Por exemplo, o espaco de fases de
um péndulo simples ¢ definido por suas coordenadas de posicdo e velocidade. O atrator € a
representacdo da dinamica de um sistema no espago de fases. Sistemas que apresentam
comportamento estavel, periddico ou cadtico possuem atratores caracteristicos. Um sistema
estavel € representado por um ponto fixo no espago de fases; enquanto um sistema perioddico
apresenta uma Orbita fechada (ciclo limite). No caso de sistemas caoticos, as Orbitas do
atrator nunca repetem o mesmo caminho; contudo, as Orbitas estdo confinadas (atraidas) a
uma regido limitada do espaco de fases. Atratores de sistemas cadticos sdo denominados
atratores estranhos, terminologia introduzida por Ruelle e Takens [97, 98]. Atratores
estranhos encontrados em sistemas dindmicos cadticos apresentam auto-similaridade de
escala (ou carater fractal), e uma dimensdo fractal associada (definida na Secdo 7.1, pag.

124).

2.5.4 Reconstruciao de Atratores

Em um sistema cadtico cujas equagdes dinamicas sdo conhecidas, a caracterizacao do

seu atrator associado € relativamente simples. Este geralmente ndo ¢ o caso dos sistemas
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experimentais, como ¢ o caso do sistema desta tese. Nestas situacdes, recorre-se a técnica de

reconstrucao do atrator, para entdo recuperar as suas propriedades métricas.

Em diversos sistemas experimentais, ¢ impossivel registrar todo o conjunto de
variaveis independentes simultaneamente, a fim de se construir o atrator. Porém, de acordo
com o teorema de Takens [99] (descrito em maiores detalhes no Apéndice 7.1), pode-se
reconstruir a trajetoria completa de um sistema em um espaco de fases, a partir da medida de
uma unica variavel independente. O método ¢ baseado na obtengao de vetores atrasados da
série temporal original, de modo que o espago de fases passe a ser definido pelo conjunto de

vetores dado por

-

g = {x(ti )’x(ti + p)""’x(ti + (m —l)p)} Equagdo 2.78

onde x(¢,) é a série temporal registrada, p é o tempo de atraso de Takens € m ¢ a dimensio

de imersao do espaco de fases. Os atratores obtidos desta maneira sao chamados atratores

reconstruidos.

A qualidade do atrator reconstruido ¢ bastante sensivel ao valor escolhido para o
tempo de atraso. Por qualidade do atrator, entende-se quao bem definidas sdo as trajetorias
que constituem o dindmica do atrator. Na pratica, atratores gerados com p pequeno sdao
fechados e mal definidos, valores elevados de p geram atratores dispersos, ao que passo
valores adequados de p geram atratores abertos € com dindmica bem definida. Estas

situacoes estdo ilustradas no exemplo da Figura 2.38.
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Figura 2.38 — Exemplo da influéncia do tempo de atraso p na reconstrucdo de atratores onde em (a) o
tempo p € muito pequeno, em (b) o tempo p é adequado e em (c) o tempo de atraso p € muito grande
[100].

Existem varios métodos para a selecao do tempo de atraso. O método mais difundido

[100] emprega como critério de selecdo o primeiro zero da funcdo de autocorrelacao,

definida por

C = }gr}o N & sz Xite Equagdo 2.79
J4 o método apresentado por Fraser e Swinney [101] emprega como critério o tempo dado
pelo primeiro minimo local da fungdo de informagao mutua. A fun¢do de informagdo mutua
indica em que grau parte de uma série temporal contém informacao, ou relembra, outras
partes da mesma série temporal [85]. Ela mede a dependéncia geral de duas varidveis, e

fornece uma estimativa melhor para a escolha do tempo de atraso que o primeiro zero da
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funcdo de autocorrelacdo, onde ¢ considerada apenas a dependéncia linear. Uma boa
descrigdo deste método € apresentada por Brown et al. [102]. A fungdo de informagao mutua

¢ definida como

I, (t): ZPA,B (a,b)log{%} Equagio 2.80

acA
beB

onde 4 representa o conjunto dos primeiros N elementos da série temporal x(z,), sendo @ um

elemento deste conjunto. O mesmo ¢ valido para B e b, porém, o conjunto B estd atrasado
em relacdo ao conjunto A4 pelo tempo de atraso p, onde p ¢ um multiplo do periodo de

aquisi¢do de dados 7; ou seja, o conjunto B ¢ dado pelos primeiros elementos do segundo
vetor & , (Equacdo 2.78). A probabilidade de se encontrar o elemento a em uma escolha do
conjunto 4 é dada por P,(a), assim como P,(b) representa a mesma probabilidade para o

elemento b no conjunto B. Finalmente, P,,(a,b) representa a probabilidade de um dos

vetores atrasados &, ter como o primeiro elemento a € o segundo elemento b. Para valores

muito pequenos de p, os conjuntos 4 € B tornam-se praticamente idénticos, ao passo que
valores elevados de p resultam em conjuntos 4 e B ndo-correlacionados entre si. Contudo,

tomando-se o valor de p correspondente ao primeiro minimo local da fungio 7, (¢), garante-

se que o segundo dos vetores &, contém o grau adequado de novas informagdes em relacdo a

série temporal registrada.

2.5.5 Caracterizacio Caotica de Séries Temporais

A caracterizacdo dos sistemas que apresentam caos deterministico pode ser estatica
ou dinamica. Técnicas baseadas na geometria dos atratores sdo denominadas estaticas
(dimensao de correlagdo), ao passo que técnicas baseadas na evolugdo das oOrbitas de um
atrator sao denominadas dindmicas (expoentes de Lyapunov). Outras técnicas baseiam-se em

informacoes obtidas diretamente da série temporal (transformada rapida de Fourier - FFT).
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A seguir, serdo descritas algumas das técnicas empregadas pela teoria do caos na anélise de

séries temporais, as quais serdo utilizadas nesta tese.

2.5.5.1 Transformada Rapida de Fourier

Uma técnica classica na analise de séries temporais ¢ a transformada rapida de
Fourier (FFT). Sinais periddicos ou guasi-periddicos apresentam freqii€ncias dominantes, as
quais revelam-se na forma de picos bem definidos no espectro de poténcia gerado pela FFT.
Espectros de poténcia de séries temporais de sistemas caodticos sdo caracterizados por bandas
largas. Um exemplo destes comportamentos ¢ apresentado na Figura 2.39, utilizando-se
novamente as equagdes de van der Pol (Equacdo 2.75), van der Pol for¢ada (Equacdo 2.76) e

Duffing (Equagao 2.77).
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Figura 2.39 — Mapas da dindmica das equagdes de (a) van der Pol, (b) van der Pol for¢ada e (c) Duffing, e

suas respectivas transformadas de Fourier.
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A presenca de bandas largas no espectro de poténcia ¢ um indicativo de
comportamento caotico [103]; entretanto, esta caracteristica ndo garante a ocorréncia de
caos. Técnicas adicionais, como as descritas a seguir, sAo necessarias para a constatagao do

comportamento cadtico.

2.5.5.2 Dimensdo de Correlacio

De acordo com Grassberger e Procaccia [104], a dimensao de correlagdao, D¢, ¢ uma
medida da densidade (ou dispersdo) do atrator dentro de um espaco de fases. No caso de
atratores reconstruidos, o niumero de variaveis independentes ndo ¢ conhecido. Assim, para
reconstruir o atrator, ¢ necessario arbitrar-se a dimensao do espaco de fases, dimensao esta

conhecida como dimensdo de imersao (embedding dimension), Ep.

Nos sistemas randomicos, D¢ cresce indefinidamente com o aumento de Ep; por outro
lado, D¢ atinge um valor constante quando o sistema for cadtico. Em outras palavras, pode-
se dizer que, para sistemas randomicos, a densidade do atrator varia sempre que Ep
aumentar. Se o sistema for caotico, haverd uma dimensao do espaco de fases a partir da qual
a densidade do atrator tornar-se-a constante (e assim D¢). A dimensao de correlacao fornece
uma estimativa do numero de equacoes diferenciais necessarias para descrever a dindmica

global do sistema [22].

Neste trabalho, as dimensdes de correlacio foram calculadas pelo método de
Grassberger e Procaccia. Maiores detalhes sobre esta técnica encontram-se no Apéndice 7.2,

pag. 126.

2.5.5.3 Expoente de Lyapunov

O expoente de Lyapunov, A, ¢ um parametro de caracterizagdo dindmica de atratores.
Ele mede a taxa de divergéncia de orbitas vizinhas (e consecutivas) dentro do atrator e,
assim, quantifica a dependéncia, ou sensibilidade do sistema as condigdes iniciais.

Analogamente, pode-se dizer que o expoente de Lyapunov fornece uma indicacao de quao
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rapido perde-se informagdo movendo-se ao longo do atrator. Nos sistemas caoticos,
associados a um atrator estranho, a dependéncia das condic¢des iniciais implica na existéncia

de pelo menos um expoente de Lyapunov positivo.

Em séries temporais experimentais, o ponto de partida para o calculo dos expoentes ¢
o atrator reconstruido, em uma dimensao de imersao adequada [100]. Uma vez reconstruido
o atrator, define-se uma trajetoria fiducial a partir da seqiiéncia de vetores reconstruidos. A
seguir, deve-se analisar o que ocorre com pontos vizinhos desta trajetoria. Com as
informagdes sobre as taxas de divergéncia destes pontos, pode-se obter entdo os expoentes

de Lyapunov.

Existem varios métodos para o calculo dos expoentes, os quais diferem na maneira de
analisar a dindmica ao longo da trajetoria fiducial. Os métodos mais conhecidos sdo os
seguintes:

a) método de Wolf [105];

b) método de Eckmann e Ruelle [106];

¢) método de Brown e Bryant [102].

Neste trabalho, utilizou-se o0 método de Wolf, o qual encontra-se descrito em maiores

detalhes no Apéndice 7.3.
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3. Materiais e Métodos

Os resultados experimentais desta tese foram as séries temporais de forgca e emissao
acustica de despelamento de fitas adesivas, assim como imagens obtidas a partir da
filmagem em video de alguns dos ensaios de despelamento. Estes ensaios foram realizados
na 3M do Brasil (for¢a), no instituto de Quimica da Unicamp (forca, video e emissdo

acustica a velocidade constante) e na minha residéncia (emissdo acustica a forga constante).

As séries temporais foram obtidas do despelamento de fitas adesivas a partir dos seus
proprios rolos. Este tipo de ensaio € particularmente interessante por possibilitar um
experimento ininterrupto envolvendo diferentes mecanismos de falha durante o periodo do
teste [14]. Utilizou-se um dispensador rotativo, o qual proporciona um angulo de

despelamento das fitas adesivas de aproximadamente 90°. A geometria destes ensaios esta

T
@W

7

representada na Figura 3.1.

Figura 3.1 — Representacdo da geometria dos ensaios de despelamento.
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3.1 Fitas Adesivas

As fitas adesivas empregadas neste trabalho sdo produtos da 3M, cujos nomes
comerciais sdo Tartan®, Highland® e Scotch®. Fitas comerciais possuem peso de cobrimento
de adesivo e tensao de enrolamento bastante uniformes devido as condi¢des de manufatura
estaveis e controladas, evitando assim possiveis irreprodutibilidades de corpos de prova

preparados em pequena escala.

As fitas sdo constituidas por um filme de polipropileno bi-orientado (BOPP), coberto
por um adesivo sensivel a pressdo do tipo Hot-Melt a base de copolimero tribloco (SIS) e
resina de hidrocarboneto ndo hidrogenada (derivada de fragdes C5 do petrdleo). As
diferencas entre as fitas Tartan”, Highland® e Scotch® sdo o peso de cobrimento do adesivo,
a espessura do filme de BOPP e, portanto, a espessura total da fita. Algumas caracteristicas
fisicas destas fitas e as larguras a serem analisadas sdo apresentadas na Tabela 3.1 . As
forcas de ruptura destas fitas nos sentidos longitudinal e transversal encontram-se na Tabela

3.2 e Figura 3.2.

A face ndo adesivada das fitas leva um cobrimento antiaderente a base de resina de
poliuretano. Assim, a junta adesiva estudada ¢ constituida pelo filme de BOPP, uma camada
intermediaria de adesivo e, na superficie inferior, o costado do filme que leva o cobrimento

antiaderente, como esté representado na Figura 3.3.

Tabela 3.1 — Caracteristicas fisicas das fitas adesivas. L representa a largura, £ a espessura do filme de

BOPP, Pc o peso de cobrimento de adesivo ¢ E7 a espessura total da fita.

Fita L (mm) E (um) Pc(g/m’) Er(um)
Tartan® 25,32,50 € 70 25 15 40
Highland® 19 ¢ 25 30 18 50
Scotch® 16 ¢25 40 23 65
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Tabela 3.2 — Forga (F) de ruptura das fitas adesivas nos sentidos longitudinal (L) e transversal (7).

Fita L (mm) F; (kgf) Fr(kgf)

Tartan® 25 9,88 18,13

Highland® 25 12,00 22,50

Scotch® 25 15,00 27,00
30-

Forga (kgf)

Tartan Highland Scotch

OLongitudinal B Transversal

Figura 3.2 — Forgas de ruptura das fitas adesivas nos sentidos longitudinal e transversal.

™~

Antiaderente PU
\
BOPP Adesivo Hot Melt
\

Figura 3.3 — Representagdo da junta adesiva em estudo.
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3.2 Agquisi¢do Digital de Séries Temporais de Despelamento

As séries temporais foram obtidas a partir de trés conjuntos de experimentos distintos:
(a) séries temporais de for¢a de despelamento a velocidade constante, (b) séries temporais de
emissdo acustica a forca constante e (c) séries temporais de emissdo acustica a velocidade

constante.

3.2.1 Séries Temporais de Forca a Velocidade Constante

Neste conjunto de experimentos, mediu-se a for¢a de despelamento em varias
velocidades (5, 10, 20, 50, 100, 200, 500 e 1000 mm/min), em condi¢des de temperatura e
umidade relativa ambiente, utilizando-se uma maquina universal de ensaios (tensidometro da
marca EMIC). Estas séries temporais de forca foram registradas em um PC através de uma
placa conversora analdgico-digital. O aparato experimental estd representado na Figura 3.4.
A freqiliéncia de aquisicao dos dados nos experimentos variou (de 5 a 1000 Hz) em fungdo
da velocidade de despelamento, buscando-se com isso obter uma resolu¢cdo uniforme do
nimero de pontos por unidade de comprimento de fita destacada. Na maioria dos registros, o
valor numérico da velocidade de despelamento em mm/min foi empregado como freqiiéncia
de aquisicdo em Hz, mantendo-se assim uma resolug¢ao de 60 pontos de amostragem por mm

de fita destacada.

i

Figura 3.4 — Aparato experimental para a aquisi¢do de séries temporais de forca de despelamento a

velocidade constante.

-73 -



Capitulo 3 Aquisi¢do Digital de Séries Temporais de Despelamento

3.2.2 Séries Temporais de Emissao Acustica a Forca Constante

Nestes experimentos, registrou-se a emissao acustica da zona de despelamento a forca
constante, o que foi obtido pela acdo de um peso fixado na extremidade das fitas. As séries
temporais foram registradas em um PC através de uma placa de som convencional, com uma
freqiiéncia de aquisi¢do de 44,1 kHz e 8 bits de resolugdo de amplitude. Utilizou-se um
microfone unidirecional fixado em um angulo de 45° ¢ 5 cm distante da zona de
despelamento. O peso minimo necessario para o despelamento das fitas em estudo foi 17 N.
Variou-se o peso entre 17 N e 82 N. O comprimento despelado nestes experimentos foi de
1,5 m, e a velocidade de despelamento média observada de todas as fitas foi de 1000 mm/s.
A Figura 3.5 apresenta o aparato experimental empregado na aquisicao destes registros. O

dispensador rotativo ¢ o mesmo utilizado nos experimentos de forga.

& =)

Figura 3.5 — Aparato experimental para a aquisicdo de séries temporais de emissdo acustica a forca de

despelamento constante.

3.2.3 Séries Temporais de Emissao Acustica a Velocidade Constante

O aparato experimental para a aquisicdo destas séries temporais ¢ constituido pelo
tensidmetro do primeiro conjunto de experimentos e pelo sistema de aquisicdo de emissao

acustica utilizado no segundo conjunto de experimentos. O tensidmetro ¢ utilizado apenas
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para tracionar as fitas a velocidade constante, enquanto a emissdo acustica ¢ registrada. As

condigdes experimentais sao as mesmas empregadas nos experimentos anteriores.

3.3 Registro de Imagens do Processo de Despelamento

Registros em video de alguns experimentos de despelamento foram realizados. Estas
imagens foram digitalizadas em um PC, através de uma placa de captura de video. Uma
primeira seqiiéncia de imagens foi obtida pela gravagdo em video de alguns ensaios do
primeiro conjunto de experimentos (forga a velocidade constante). Utilizou-se uma camera
de video com lente microscopica (com campo de observa¢io minimo de 1 mm?) acoplada a
um video cassete de alta resolugdo. Foram realizadas tomadas frontais, laterais e dorsais (a
fita adesiva ¢ transparente) da zona de despelamento, acoplando-se a camera de video ao

aparato experimental da Figura 3.4.

Uma segunda seqiiéncia de imagens foi obtida a partir de um experimento de
despelamento de uma das fitas adesivas (Tartan”) aderida a uma placa de vidro. Esta placa
foi acoplada a um microscdpio 6Otico, o que possibilitou a tomada por baixo de imagens da
zona de despelamento. Neste caso, o tracionamento foi manual e a uma velocidade abaixo da

ocorréncia do stick-slip.

A representagdo das quatro configuragdes experimentais de tomadas de video ¢

apresentada na Figura 3.6.

3.4 Analise Cadtica das Séries Temporais

As séries temporais foram caracterizadas por técnicas convencionais da teoria do
caos, em termos de seus espectros de poténcia (transformada rapida de Fourier - FFT), seus
atratores reconstruidos [99], suas dimensdes de correlacdo [104], D¢, e seus primeiros
expoentes de Lyapunov [105], A. Esta metodologia de andlise permite distinguir, com

razoavel confianga, se 0 comportamento do sistema ¢ randomico ou caotico. Os detalhes e as
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informacdes que podem ser obtidas através das técnicas empregadas encontram-se na Se¢ao

2.5.5, pag. 66.
\\i\
Vf;‘?a;:_: = :
7 '

Figura 3.6 — Representacdo das tomadas de video (a) frontal, (b) dorsal, (c) lateral e (d) por baixo da zona

(a) 4 (b) 4

(©)

de despelamento.
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4. Resultados

A aquisi¢dao das séries temporais de forga e emissdo aclstica e das imagens dos
ensaios de despelamento ndo foi realizada simultaneamente, e sim em ensaios
independentes. No intuito de ilustrar as diferentes etapas do processo de despelamento das
fitas adesivas, a primeira se¢do deste capitulo apresenta de forma sincronizada e qualitativa
alguns trechos e imagens dos registros experimentais. Na seqiiéncia, sdo apresentados em
maiores detalhes os resultados de cada registro, individualmente. Na ultima se¢dao sao
apresentados os resultados da analise cadtica das séries temporais. Registros multimidia dos
experimentos que ilustram com maiores detalhes a dindmica de despelamento podem ser

visualizados no CD e, quando disponiveis, estdo indicados neste texto pelo icone &.
4.1 Sincronismo Qualitativo dos Registros Experimentais

4.1.1 Velocidades Abaixo da Regido de Stick-Slip

Em velocidades baixas de despelamento (abaixo da regido de stick-slip), nota-se que
o adesivo na zona de despelamento obedece a um padrio de deformagdo uniforme e
constante durante o experimento, desenvolvendo-se com a formagdo de fibrilas que sdo
estendidas viscoelasticamente. A Figura 4.1 mostra algumas imagens que apresentam este
padrao, em tomadas laterais (a, b), frontais (c, d) e dorsais (e, f). Nas tomadas frontais e
dorsais, a parte superior das imagens revela o trecho ja destacado da fita, ao passo que a
parte inferior revela o seu costado (a face que leva o cobrimento antiaderente). Como
referéncia de escala para as imagens (a) e (b), pode-se tomar a espessura da fita adesiva que,

neste caso (fita Highland), equivale a 50 um. Para as demais imagens, pode-se tomar como
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Capitulo 4 Sincronismo Qualitativo dos Registros Experimentais

referéncia a distancia entre as fibras de adesivo observadas na frente de despelamento, que ¢

aproximadamente 200 um.

mmm mm m.m

Figura 4.1 — Imagens da zona de despelamento da fita Highland (L = 25 mm) abaixo da regido de stick-

slip, em tomadas laterais (a, b), frontais (c, d) e dorsais (e, f). -]

Nas condigdes representadas pela Figura 4.1 (abaixo da regido de stick-slip), a forga
de despelamento exibe um perfil estavel, com pequenas oscilagdes; 0 mesmo acontece com a

emissdo acustica. Exemplos tipicos destes registros encontram-se na Figura 4.2.
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@ el ®

132 q
130 q

128 B

Forga (N)

126 | B

124 | 1

Emissao Acustica (u.a.)

122 B

0 2 4 6 8 10 0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5
Tempo (s) Tempo (s)

Figura 4.2 — (a) Forca de despelamento e (b) emissdo acustica da fita Highland (L =25 mm) a velocidade

de despelamento de 50 mm/min.

4.1.2 Regiao de Stick-Slip

Com o aumento da velocidade de despelamento, atinge-se a regido de stick-slip. Nesta
regido, o adesivo na zona de despelamento comega a apresentar sucessivos ciclos de
deformacao viscoelastica das fibrilas e subseqiiente fratura vitrea. Quadros consecutivos de
tomadas laterais, frontais e dorsais desta regido sdo apresentadas na Figura 4.3. Nota-se na
imagem lateral (a) a sombra provocada pelo deslocamento subito de um trecho de fita
destacada apos uma etapa s/ip do ciclo; no proximo quadro do video, vemos a fita na sua
nova posicao (b). Nas demais imagens (frontais e dorsais), pode-se notar as regides de
deformacdo viscoelastica, caracterizada pela formagdo de fibrilas no adesivo, e de fratura

vitrea, onde observa-se um trecho despelado liso e sem deformagdes.

Os comportamentos tipicos dos registros de forga e emissao acustica de despelamento
na regido de stick-slip sdo apresentados na Figura 4.4. Pode-se observar varios ciclos de
stick-slip no registro de for¢a e apenas um ciclo no registro de emissao acustica. Esta figura

pode ser comparada a Figura 4.2, para avaliar o efeito do stick-slip.
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CeTT L Sl

BT

Figura 4.3 — Imagens da zona de despelamento da fita Highland (L = 25 mm) na regido de stick-slip, em

tomadas laterais (a, b), frontais (c, d) e dorsais (e, f). &9

Uma seqiiéncia mais detalhada de imagens laterais, que mostra um ciclo completo de
stick-slip ¢ apresentada na Figura 4.5. A imagem (a) revela o Gltimo instante de uma etapa
stick. Na imagem (b) observa-se o momento da ocorréncia de um evento s/ip. Entre as
imagens (c), (d) e (e), o trecho de fita destacado abruptamente pela etapa slip € esticado.
Finalmente, entre as etapas (e) e (f), o adesivo da zona de despelamento comeca a ser

deformado viscoelasticamente em uma nova etapa stick dos ciclos. Entre as etapas (a) e (e),

- 80 -



Capitulo 4 Sincronismo Qualitativo dos Registros Experimentais

o rolo de fita de fita adesiva permanece parado; entretanto, entre as etapas (e) e (f), pode-se
observar que o rolo de fita adesiva ¢ tracionado para a direita, o que estd indicado nas figuras

por um circulo que marca uma mancha da lateral do rolo.

(2)

Emissdo Acustica (u.a.)

L L L L L L L L L L L

0 2 4 6 8 10 0 5 10 15 20 25 30 35 40
Tempo (s) Tempo (ms)

Figura 4.4 — (a) Forca de despelamento e (b) emissdo acustica da fita Tartan (L = 25 mm) a velocidade de

despelamento de 50 mm/min.

Figura 4.5 — Imagens laterais de um ciclo completo de stick-slip da fita Tartan (L =25 mm). €
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4.2 Séries Temporais de Forga de Despelamento

As séries temporais de forga das fitas adesivas Tartan (L = 25, 32, 50 e 70 mm),
Highland (L = 19 e 25 mm) e Scotch (L = 16 e 25 mm) obtidas em velocidades de
despelamento de 5, 10, 20, 50, 100, 200, 500 e 1000 mm/min sdo apresentadas nas proximas

figuras (Figura 4.6 a Figura 4.13).

-82 -



Capitulo 4

Series Temporais de For¢a de Despelamento
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Figura 4.6 — Séries temporais de for¢a da fita adesiva Tartan (L = 25 mm) em varias velocidades de

despelamento diferentes.
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Figura 4.7 — Séries temporais de for¢a da fita adesiva Tartan (L = 32 mm) em varias velocidades de

despelamento diferentes.
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Figura 4.8 — Séries temporais de for¢a da fita adesiva Tartan (L = 50 mm) em varias velocidades de

despelamento diferentes.
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Figura 4.11 — Séries temporais de forga da fita adesiva Highland (L = 25 mm) em varias velocidades de

despelamento diferentes.
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Figura 4.12 — Séries temporais de for¢a da fita adesiva Scotch (L = 16 mm) em varias velocidades de

despelamento diferentes.
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4.3 Séries Temporais de Emissdo Acustica

Foram obtidas séries temporais de emissdo acustica a for¢a constante e também a

velocidade constante de despelamento.

4.3.1 Forca Constante

As séries temporais de emissdo acustica obtidas com distintas for¢as de despelamento
nao apresentaram diferengas significativas. A velocidade média de queda foi
aproximadamente a mesma em todos os casos (ca. 1000 mm/s). As figuras abaixo (Figura
4.14 a Figura 4.16) apresentam os registros das fitas Tartan, Highland e Scotch com L = 25

mm, obtidos a for¢a constante de 23 N.

180
160
140 I

120 1

Emissdo Actstica (u.a.)

100 ]

80

0 5 10 15 20 25 30

Tempo (ms)

Figura 4.14 — Série temporal de emissdo acustica da fita Tartan (L = 25 mm) obtida a forca de

despelamento constante (23 N). €@
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Figura 4.15 — Série temporal de emissdo acustica da fita Highland (L = 25 mm) obtida a forca de
despelamento constante (23 N). €@
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Figura 4.16 — Série temporal de emissdo actlstica da fita Scotch (L = 25 mm) obtida a forga de

despelamento constante (23 N). -]
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4.3.2 Velocidade Constante

Alguns trechos das séries temporais de emissdo acustica a velocidade constante da
fita Tartan (L = 25 mm) sdo apresentados na Figura 4.17, para velocidades de 50, 100, 200 e

500 mm/min.

1 L— L L LI T T T T L T L— T T T L
240 | E o E
50 mm/min ] | 100 mmy/min

200 | . L .

160 |- . L .

4
1
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1

120 T

40 b . - .

240 | B o b
200 mm/min ] | 500 mm/min

Emissdo Acustica (u.a.)

200

160

120

80

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 1,6 00 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 14 1,6
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Figura 4.17 — Séries temporais de emissdo acustica da fita Tartan (L = 25 mm) obtidas a velocidade de

despelamento constante. &9
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4.4 Caracterizacdo Cadtica das Seéries Temporais

4.4.1 Séries Temporais de Forca de Despelamento

4.4.1.1 FFT

Séries temporais de for¢a da fita adesiva Tartan (L = 25 mm) obtidas em velocidades
de despelamento de 50, 100 e 1000 mm/min e seus respectivos espectros de poténcia sdo
apresentados na Figura 4.18. As oscilacdes observadas aqui sdo tipicas dos ciclos de stick-
slip. Pode-se observar claramente um decréscimo da amplitude da forca média e um
aumento da instabilidade de oscilacdo com o aumento da velocidade de despelamento. O
espectro de poténcia destas séries temporais de forga ¢ bastante amplo. Este comportamento

¢ tipico de sinais cadticos.

Através dos graficos de forga da Figura 4.18, pode-se estimar o comprimento de onda
do stick-slip, o qual representa o comprimento médio despelado de um s/ip durante os ciclos
de stick-slip. Assim, os comprimentos de onda sao de cerca de 0,8 mm, 0,4 mm e 2 mm para
os registros de forga a 50, 100 e 1000 mm/min respectivamente. Deve-se observar,
entretanto, que a freqliéncia do stick-slip depende do comprimento de fita ja despelado (o
que serd discutido em maiores detalhes mais adiante) e, portanto, esta sendo alterado
continuamente ao longo do experimento. Além disto, ¢ importante observar que, mesmo

durante a fase stick do ciclo, algum despelamento minimo pode estar ocorrendo.
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Figura 4.18 — Séries temporais de forca (esquerda) da fita adesiva Tartan (L = 25 mm) e FFT (direita)
registradas em trés velocidades de despelamento diferentes: (a) 50 mm/min, (b) 100 mm/min e (c) 1000

mm/min.

4.4.1.2 Atratores Reconstruidos

Os atratores para cada velocidade de despelamento foram reconstruidos a partir das
séries temporais de forca, utilizando-se o método de Takens [99]. O atrator reconstruido para
a série temporal de forga da fita Tartan (L = 25 mm) obtida a velocidade de 100 mm/min ¢
apresentado na Figura 4.19, em um espago bidimensional. Nesta figura, a dimensdo de

imersao Ep ¢ igual a 2.
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F(ttr)

F(t)

Figura 4.19 — Atrator reconstruido a partir da série temporal de for¢a da fita Tartan (L = 25 mm) obtida a

100 mm/min, com t = 18.

4.4.1.3 Dimensoes de Correlagdo

A dimensao adequada para a reconstru¢dao do atrator ndo ¢ conhecida a priori. Para
defini-la, empregou-se o método das dimensdes de correlacdo de Grassberger e Procaccia
[104] (descrito na Apéndice 7.2, pag. 126). O método ¢ baseado no célculo da dimensao de
correlacdo, D¢, para cada dimensdao de imersdo, Ep, subseqiiente. Este procedimento ¢
repetido até que Ep se torne igual ou menor que o dobro de D¢, mais uma unidade [107]; i.e.,
Ep<2D¢ + 1. O gréfico de D¢ versus Ep para o despelamento da fita Tartan (L =25 mm) a 5
mm/min € apresentado na Figura 4.20. Nesta figura, o circulo sobre a curva de dimensao de
correlagdo representa a dimensdo de imersdo na qual o critério acima foi obedecido.
Observa-se que D¢ tende a um valor limite com o aumento de Ep, o que caracteriza o

sistema como deterministico, € nao randomico.
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Figura 4.20 — Dimensdes de correlagdo para a série temporal de forca de despelamento da fita Tartan (L =
25 mm) a 5 mm/min. O circulo representa a dimens3o de imersdo onde o critério Ep < 2Dc + 1 ¢

obedecido.

4.4.1.4 Expoentes de Lyapunov

Outra invariante freqiientemente empregada para caracterizar séries temporais
caoticas € o primeiro expoente de Lyapunov, A. Sistemas cujo atrator ¢ constituido por
orbitas ndo-periddicas apresentam pelo menos um expoente de Lyapunov positivo. Sistemas
com Orbitas que, com a evolucdo do tempo, tendem a um valor constante (sistemas
amortecidos) apresentam expoentes negativos. No caso de orbitas periodicas, o sistema
apresenta um expoente nulo. O valor do primeiro expoente de Lyapunov foi estimado a
partir das séries temporais pelo método desenvolvido por Wolf et al. [105] (descrito no
Apéndice 7.3, pag. 128). A evolucdo do primeiro expoente de Lyapunov com a dimensao de
imersao para os experimentos de for¢a da fita Tartan (L =25 mm) a 5, 10, 20 e 50 mm/min ¢

apresentada na Figura 4.21.
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Figura 4.21 — Evolucdo do primeiro expoente de Lyapunov A com a dimensdo de imersdo para os

experimentos de forga da fita Tartan a 5, 10, 20 ¢ 50 mm/min.
4.4.2 Séries Temporais de Emissao Acustica a For¢a Constante

4.4.2.1 FFT

A analise FFT das séries temporais de emissao acustica de todas as fitas revelou a
presenga de duas bandas largas de freqiiéncias dominantes, como mostra o espectro de
poténcia da Figura 4.22, para a fita Tartan (L = 25 mm). Observa-se uma banda de

freqiiéncia baixa (160 Hz) e amplitude alta, e uma banda de freqiiéncia maior (5,7 kHz) e

amplitude menor”.

* O microfone utilizado para a aquisi¢do das séries temporais de emisséo aclstica ndo apresenta uma curva de resposta
constante com a variagdo de freqiiéncia, respondendo com amplitude menor as freqiiéncias maiores. Portanto,

amplitudes em diferentes freqii€ncias ndo sdo estritamente comparaveis, nesta tese.
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Figura 4.22 — FFT da série temporal de emissdo acustica da fita Tartan a for¢a de despelamento de 23 N,

com L =25 mm.
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Figura 4.23 — FFT das séries temporais de emissdo acustica das fita Tartan, Highland e Scotch a forga de

despelamento de 23 N, todas com L = 25 mm.

A comparagdo entre as analises FFT das fitas Tartan, Highland e Scotch (todas com L

= 25 mm) mostrou diferencas na amplitude dos espectros, e praticamente as mesmas
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freqliéncias dominantes, como mostra a Figura 4.23. O mesmo pode ser observado
comparando-se os espectros de fitas com larguras diferentes, como mostra a Figura 4.24 para

a fita Tartancom L =25 mm e L =32 mm.

Amplitude

Frequéncia (Hz)

Figura 4.24 — FFT das séries temporais de emissdo acustica das fitas Tartan de L =25 mm e L =32 mm, a

forca de despelamento de 23 N.

4.4.2.2 Dimensoes de Correlacio

A Figura 4.25 apresenta o grafico da dimensao de correlagdo (analise de Grassberger-
Procaccia) para a série temporal de emissdo acustica da fita Tartan (L = 25 mm), o qual
indica uma dimensao finita igual a 6,6, de acordo com o critério apresentado anteriormente

(i.e., ED < 2DC + 1)
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Figura 4.25 — Dimensao de correlagdo da série temporal de emissao acustica da fita Tartan (L =25 mm) a
forca de despelamento de 23 N. O circulo representa a dimens@o de imersdo onde o critério Ep < 2D¢ + 1
passa a ser obedecido.

4.4.2.3 Expoentes de Lyapunov

O primeiro expoente de Lyapunov para a série temporal de emissao acustica da fita

Tartan (L = 25 mm), calculado para Ep = 6, apresentou um valor proximo de 4000 bits/s.
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5. Discussao

5.1 Curvas de Forga de Despelamento

A Figura 5.1 apresenta as forcas médias (e seus respectivos desvios padrao) em
funcdo da velocidade de despelamento para as fitas Tartan, Highland e Scotch. Nas trés
curvas pode-se observar um ponto de méaximo da for¢a de despelamento, os quais estdo
associados ao surgimento da regido de stick-slip. Os desvios padrao aumentam na regiao do
ponto maximo, evidenciando o surgimento das oscilagcdes caracteristicas do stick-slip. Este
perfil estd de acordo com resultados anteriores da literatura [1, 6], e reflete uma mudancga
nos mecanismos de dissipagao viscoelastica com a velocidade de despelamento. Estes pontos
de méximo estdo associados com a transi¢ao de um comportamento borrachoso para vitreo,

da camada de adesivo.

Comparando-se as curvas de forca de despelamento entre as fitas Tartan, Highland e
Scotch, observa-se um aumento na amplitude da forca média e um deslocamento do ponto
de maximo para regides de maior velocidade de despelamento. Estes resultados refletem as
diferengas entre as caracteristicas fisicas das fitas (Tabela 3.1 e Tabela 3.2). O aumento da
camada de adesivo associado ao aumento de espessura do filme de BOPP (diferencas basicas
na construcao das fitas) resulta em valores maiores de forca de despelamento. Estes mesmos
fatores contribuem para o aumento da capacidade de dissipacdao de energia entre as fitas, o

que favorece o deslocamento da regido de stick-slip para velocidades maiores.

Em todos os ensaios observou-se apenas falha interfacial entre a camada de adesivo e
a camada antiaderente do costado das fitas, em todas as velocidades. A falha coesiva do
adesivo seria esperada em velocidades baixas, visto que nestes casos as razdes entre os

tempos de perturbacdo e relaxacdo do sistema possibilitariam que as macromoléculas da
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camada adesiva se desentrelacassem permitindo assim a falha coesiva de matriz polimérica.
Entretanto, devido a coesdo bastante elevada do elastdmero base do adesivo (SIS), o que ¢
resultante dos dominios de estireno do final das cadeias do polimero, este tipo de falha nao

ocorreu.
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Velocidade de Despelamento (mm/min)

Figura 5.1 — For¢a média em fungdo da velocidade de despelamento para as fitas Tartan, Highland e

Scotch, na largura de 25 mm.

O efeito da largura da fita na for¢a de despelamento e no surgimento da regido de
stick-slip ¢ mostrado na Figura 5.2. Observa-se que o aumento da forca de desepelamento ¢
aproximadamente proporcional ao aumento na largura da fita. Entretanto, observa-se que o
aumento da largura provoca um deslocamento da regido de stick-slip para velocidades

maiores.
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Figura 5.2 — For¢ca média em funcdo da velocidade de despelamento para a fita Tartan, nas larguras de 25,

50 ¢ 70 mm.

5.2 Dimensoes de Correlacdo e Expoentes de Lyapunov

As dimensdes de correlagdo e os expoentes de Lyapunov das séries temporais de
forca de despelamento da fita Tartan (L = 25 mm) sdo apresentados na Figura 5.3 (a e b). Os
valores de D¢ sdo os obtidos usando o critério Ep < 2D¢ + 1, e os valores dos expoentes de
Lyapunov foram calculados com Ep = 6. As dimensdes de correlacdo (a) sdo muito
semelhantes para velocidades de despelamento abaixo de 50 mm/min, mas aumentam
significativamente em velocidades maiores. Pode-se observar o mesmo comportamento no
grafico (b) dos expoentes de Lyapunov versus a velocidade de despelamento. Ambos os
graficos indicam uma mudanga clara na dindmica do sistema a partir de 50 mm/min. Este
comportamento estd associado parcialmente ao aumento do comprimento de fita destacada
nos ensaios em velocidades maiores (caracteristico da geometria empregada nos

experimentos), e sera discutido em mais detalhes, na se¢do seguinte.
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Figura 5.3 — (a) Dimenséo de correlagdo das séries temporais de for¢a de acordo com o critério dado por

Ep <2Dc + 1; (b) Expoentes de Lyapunov das séries temporais de forca para Ep = 6.

5.3 Efeitos do Comprimento de Fita Destacada

Em fun¢do da geometria empregada nos registros experimentais de despelamento
desta tese, o comprimento de fita destacada aumenta com o tempo no decorrer dos ensaios.
Nos registros de for¢a de despelamento a velocidade constante, esta diferenga torna-se mais

pronunciada com o aumento da velocidade dos ensaios, como ilustra a Figura 5.4.

A seguir, sera discutida a influéncia do aumento do trecho destacado nos parametros
caoticos das séries de forca, no stick-slip e na amplitude de eventos das séries de emissao

acustica.

- 105 -



Capitulo 5 Efeitos do Comprimento de Fita Destacada

Figura 5.4 — Representacdo do aumento do comprimento do trecho de fita destacada em experimentos de

velocidades de tracionamento diferentes (V, > Ve At =t; —ty = cte.).

5.3.1 Parametros Caoticos

Computou-se as dimensdes de correlagdo apenas para uma secao (um quinto) inicial
das séries temporais de for¢a de despelamento da fita Tartan (L = 25 mm) a 50 mm/min ¢ a
1000 mm/min, e entdo comparou-se estes resultados com os obtidos a partir das séries
temporais completas. Pode-se observar na Figura 5.5(a) que as dimensdo de correlagao
computadas a partir da se¢do inicial e da série temporal completa do despelamento a 50
mm/min sdo muito proximas (exceto na regido central das curvas). Contudo, a mesma
comparacao dos dados obtidos a 1000 mm/min (Figura 5.5(b)) revela uma diferenga maior,
com as duas curvas divergindo a partir de Ep = 3. Observa-se que a dimensdo de correlagdo
calculada com o trecho inicial da série temporal tende a estabilizar-se a partir de valores

menores de Ep.

A mesma observacdo pode ser feita de uma analise equivalente baseada nos
expoentes de Lyapunov (comparacdo dos expoentes calculados a partir da primeira se¢do e

da série temporal completa), como pode ser visto na Figura 5.6(a e b).
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Figura 5.5 — Dimensdo de correlagdo calculada a partir da primeira se¢do (um quinto) (O) e da série
temporal completa (®) de forga de despelamento da fita Tartan (L = 25 mm) a: (a) 50 mm/min e (b) 1000

mm/min.

A dimensao de correlagao e o primeiro expoente de Lyapunov calculados para as séries
temporais de emissdo acustica da fita Tartan apresentaram valores bastante elevados (D¢ =
6,6 e A = 4000 bits/s). Nestes experimentos, devido a alta velocidade do despelamento, o
efeito do trecho destacado ¢ ainda mais pronunciado. Outra justificativa para este valor
elevado decorre do fato de que o expoente de Lyapunov, expresso em bits/s, esta fornecendo
a taxa de perda de informacao de praticamente dois tergos do tempo do experimento, visto
que o tempo total destas séries temporais ¢ de aproximadamente 1,5 s. Contudo,
conhecendo-se a velocidade média de despelamento (1000 mm/s), o expoente de Lyapunov
destes ensaios também pode ser expresso em bits por unidade de comprimento de fita

destacada (mm). Assim, o expoente equivale a 4 bits/mm, valor este bem proéximo dos
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encontrados para os experimentos de for¢a a velocidade constante, também expressos em

bits/mm, como mostra a Figura 5.7.
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Figura 5.6 — Expoente de Lyapunov calculado a partir da primeira secdo (um quinto) (O) e da série

temporal completa (®) de for¢a de despelamento da fita Tartan (L = 25 mm) a: (a) 50 mm/min e (b) 1000

mm/min.

O aumento das dimensdes de correlagdo e dos expoentes de Lyapunov com o
comprimento de fita destacada reflete uma mudanca da resposta dindmica do sistema com o
tempo. Em outras palavras, o comprimento de fita destacada contribui na resposta complexa
deste sistema, sendo que a dimensdo deste efeito ¢ amplificada com o tempo do
experimento. Esta influéncia ndo haveria sido revelada se as medidas de forca de

despelamento tivessem sido feitas mantendo-se fixo o comprimento destacado; tal como em

ensaios realizados por outros autores [108].
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Figura 5.7 — Expoentes de Lyapunov (expresso em bits/mm, A;) das séries temporais de forca (M) ¢ da

série temporal de emissdo actstica (A), da Fita Tartan (L =25 mm).

5.3.2 Stick-Slip

Pode-se entender a influéncia do trecho destacado no stick-slip observando-se a
velocidade de despelamento em maior detalhe. De fato, a velocidade de tracionamento da
fita ndo ¢ a velocidade observada na zona de despelamento, a qual oscila entre velocidades
maiores que a de tracionamento da fita, € zero. Se ndo considerarmos nenhuma deformagao
permanente no trecho destacado, pode-se afirmar que a velocidade de tracionamento € a
velocidade média da zona de despelamento. O trecho destacado da fita trabalha como uma
mola, armazenando energia elastica até que esta energia atinja um valor maior que o trabalho
pratico de adesdo. Neste ponto, inicia-se o despelamento, a0 mesmo tempo em que a
velocidade de despelamento aumenta. Devido as propriedades viscoelasticas da massa
adesiva, a resisténcia a adesdo tende a diminuir com o aumento da velocidade de
despelamento, fazendo com que o despelamento se propague até que a velocidade seja
suficientemente baixa para que a resisténcia a adesdo seja igual ou maior que a forgca de
despelamento. Novamente, a forca de despelamento comecara a aumentar até que o ponto de

ruptura seja atingido, ponto no qual um ciclo de stick-slip € completado. Assim, o stick-slip ¢
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causado pela energia eléstica armazenada no trecho destacado da fita, em associagdo com a

resposta viscoelastica do adesivo.

De acordo com o mecanismo acima, existe uma relacdo entre a capacidade de
armazenamento de energia do trecho destacado de fita e o efeito stick-s/ip. Uma vez que esta
capacidade aumenta com o aumento do trecho destacado, este efeito ¢ mais evidente nos

testes em velocidades maiores, como foi1 mencionado anteriormente.

Outros autores [6, 11, 109] também relataram a influéncia do trecho de fita destacada
no stick-slip. Aubrey et al. [6] constataram que o comprimento de onda do stick-slip tem
uma dependéncia linear com o comprimento de fita destacada, com um coeficiente angular
que varia com a velocidade de despelamento. Todas as curvas quando extrapoladas passam
pela origem, mostrando que para um comprimento destacado nulo, o stick-slip nao poderia

ocorrer.

5.3.3 Amplitude dos Eventos Acusticos

Os registros de emissdo acustica a forca constante de despelamento revelam uma
alteragdo na amplitude com o aumento do comprimento de fita destacada. No inicio dos
ensaios, com um trecho destacado pequeno, observa-se um sinal de amplitude menor do que
o observado na seqiiéncia dos ensaios, para trechos destacados maiores. Esta caracteristica ¢
claramente notada ouvindo-se os registros de emissdo acustica dos ensaios, € pode ser
comprovada pela andlise FFT realizada em fra¢des (quartos) consecutivos de um ensaio de

emissao acustica a forga constante da fita Tartan (Figura 5.8).
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Figura 5.8 — Andlise FFT de trechos (quartos) de um ensaio de emissao acustica a forga constante da fita

Tartan.

Um outro modo de visualizar a alteragdo na amplitude da emissdo acustica ¢
apresentado na Figura 5.9, onde a analise FFT ¢ realizada a cada segmento de 256 pontos da
série temporal (FFT em janelas da série temporal) e plotada em um grafico tridimensional,

onde também aparece a escala de tempo.
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Figura 5.9 — Analise FFT em janelas de 256 pontos da série temporal de um ensaio de emisso acustica da

fita Tartan a for¢a constante.
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5.4 A Origem das Fibrilas na Zona de Despelamento

As fibrilas observadas nos registros de imagem da zona de despelamento (Figura
5.10) sdo resultantes do processo de estiramento da camada adesiva [19, 75, 110]. De fato,
durante o processo de despelamento hd a formagao de bolhas (falhas adesivas interfaciais)
logo apos a frente de despelamento. Estas bolhas ao serem intersectadas pela frente de
despelamento sdo rompidas, quando entdo as suas paredes laterais estiram-se na forma de

fibrilas.

Figura 5.10 — Fibrilas em uma tomada frontal da zona de despelamento da fita Highland (L = 25 mm). A

parte superior corresponde ao trecho ja destacado. A distancia entre as fibrilas ¢ da ordem de 200 pum. -]

O processo descrito acima pode ser observado nas imagens da Figura 5.11, as quais
foram obtidas através do registro em video da face inferior do despelamento da fita Tartan
de uma placa de vidro, com tracionamento manual (Figura 3.6 (d), pag. 76). O lado esquerdo
destas imagens (fora de foco) indica a regido ja despelada. A regido central onde ha a
ocorréncia de bolhas indica a frente do despelamento, seguida pela regido onde a fita ainda
esta aderida ao vidro (regido lisa do lado direito das imagens). As imagens (a) e (b) foram
obtidas em baixa e alta velocidade de despelamento, respectivamente. Observa-se que a
formagdo de bolhas (e conseqiientemente fibrilas) ¢ favorecida a baixa velocidade de
despelamento (a). Com o aumento da velocidade (b), a regido de bolhas ¢ reduzida. Em
fungcdo de dificuldades experimentais, este registro ndo foi realizado em velocidades

superiores, na regido de stick-slip. Nestas condicdes, a regido de formacao de bolhas seria
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praticamente eliminada, o que provocaria uma fratura vitrea na frente de despelamento.
Estes mecanismos indicam que a formagdo de bolhas e suas fibrilas estdo intimamente
relacionadas com a capacidade de dissipacdo de energia na zona de despelamento, e que esta

relagdo ¢ dependente da taxa de despelamento.

Figura 5.11 — Imagens da face inferior de um ensaio de despelamento da fita Tartan de uma placa de vidro
obtidas a baixa (a) e alta (b) velocidades de despelamento, realizado manualmente. A regido ja despelada é

a do lado esquerdo das imagens. &9

Outra caracteristica interessante revelada pelas imagens da Figura 5.11 ¢ o
surgimento de estruturas com aspecto fractal na margem das bolhas, o que ¢ mais
pronunciado com o aumento da velocidade, na imagem (b); caracteristica esta que ¢ tipica de

sistemas cadtico deterministicos que apresentam atratores estranhos [100, 103].

Scudiero et al. [19] também examinaram a formacao destas fibrilas. Eles mostraram
que logo apos a frente de despelamento sdo formadas cavidades, que crescem até cerca de
200 um em diametro; isto devido ao menisco da superficie adesiva curvada acima do
substrato (o costado da fita em nosso experimento), o que também foi reportado por Newby

etal [111, 112].

Relatos da literatura [1, 2, 7] demonstraram que o despelamento de fitas adesivas
ocasiona um perfil oscilatéorio na tensdo entre a fita e o substrato (Figura 5.12). Este

comportamento pode ser observado nos registros de video dos ensaios da Figura 5.11.
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Observa-se que as bolhas originam-se na regido de tragcdo apds a frente de despelamento.
Com o avango do despelamento, estas bolhas passam pela regido de compressdo, o que ¢
evidenciado pela redug¢do de suas areas; na seqiiéncia, elas sdo novamente tracionadas e

rompidas. (<)

Em outro trabalho recente, Baljon e Robbins [113] apresentaram um estudo de
simulagdo da dindmica dos mecanismos de dissipacdo de energia durante a ruptura de uma
camada adesiva bastante fina formada por molécula de cadeia curta. O trabalho demonstra
através da simulag¢do que pequenas cavidades sao formadas quando o adesivo ¢ tracionado, e
mostra como este mecanismo contribui para a dissipacdo de energia. Embora a escala de
analise e as taxas de deformacdo sejam muito menores que as empregadas nesta tese, a

formacao de cavidades descrita pela simulacdo ¢ similar a formacao de fibrilas.

Superficie
——— Tedrico
Tensao
=— Experimental
: P .
b c B [0 A b
Compressao

Figura 5.12 — Perfil de tens@o no despelamento de um fita adesiva [7].

5.5 Natureza dos Eventos das Séeries Temporais de Emissdo Acustica

Como apresentado anteriormente (Se¢do 4.4.2.1, pag. 98), a analise FFT das séries de

emissdo acustica revelou a presenca de duas bandas largas de freqiiéncias dominantes (160
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Hz com amplitude alta e 5,7 kHz com amplitude menor). Uma série temporal tipica dos
ensaios ¢ apresentada no grafico (a) da Figura 5.13. O grafico (b) apresenta a média movel
da série temporal, onde cada ponto da curva representa a média dos seus vinte pontos
vizinhos (em ambas as dire¢cdes) na curva da série temporal original. As oscilagdes da curva
da média movel refletem os ciclos de stick-slip, como sera descrito adiante. Na mesma
figura, o grafico (c) revela as diferencas entre os sinais dos graficos (a) e (b). Este “ruido”

ocorre durante os passos s/ip, € também sera descrito em mais detalhes adiante.

As freqliéncias reveladas pela analise FFT permitem identificar mecanismos de
ruptura distintos que ndo sdo observados nos registros de forga. Cada uma das duas
freqiiéncias dominantes pode ser associada com um destes mecanismos. A banda de baixa
freqiiéncia (em torno de 160 Hz) corresponde as oscilagcdes entre os pontos de stick dos
ciclos. Isto pode ser observado a partir da Figura 5.14, onde a posi¢do X, representa os
pontos de stick e a posi¢do X; representa os pontos onde os passos de s/ip sdo iniciados. A
partir da posi¢cdo X, o rolo de fita ¢ tracionado até atingir a posi¢cdo X;; durante este passo
nao ha despelamento. Na posicdo X;, o despelamento comega a ocorrer. Neste passo, a
velocidade de despelamento ¢ maior que a velocidade de tracionamento da fita, de modo que
a frente de despelamento alcanca novamente a posi¢ao X, onde o despelamento para,
completando assim um ciclo de stick-slip. Estes ciclos causam a oscilagdo da fita entre X, e

X;, auma freqiiéncia de aproximadamente 160 Hz.

Um quadro mais detalhado da emissao acustica e de seus eventos correlatos encontra-
se na Figura 5.15. Observa-se que a alta freqliéncia de emissdo acustica surge
predominantemente durante os passos de s/ip (i.e., quando a fita ¢ despelada de X; a X)), o
que esta associado com a alta taxa de ruptura de fibrilas do adesivo (passo d) que sdo
geradas quando a massa adesiva ¢ tracionada durante o despelamento (passos a, b e ¢). A

partir dos espectros de poténcia, determinou-se esta freqiiéncia em cerca de 5,7 kHz.
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Figura 5.13 — (a) Série temporal de emissdo aclstica da fita Tartan obtida a for¢a de despelamento

constante (23 N); (b) Média movel da série temporal de emissdo actistica, obtida através da média de 20

pontos vizinhos em ambas as dire¢des; (c) Sinal da diferencga entre (a) e (b).

Peso

Figura 5.14 — Representagdo esquematica da posigdo da fita em dois estagios diferentes no ciclo de stick-

slip. A oscilacdo entre as posigdes X, e X; é a fonte da emissdo actstica de baixa freqiiéncia.
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Figura 5.15 — Parte da série temporal de emissdo acustica mostrando a associacdo dos eventos acusticos

com os varios passos da formagao das fibrilas do adesivo (g, b, € ¢) e ruptura (d).

Conhecendo-se a velocidade de despelamento média (1000 mm/s), as freqiiéncias de
stick-slip (160 Hz) e de ruptura das fibrilas do adesivo (5,7 kHz) podem ser interpretadas em
termos de seus comprimentos de onda, que sdo (6000 + 2000) um para o stick-slip e (200 *
80) um para a ruptura das fibrilas. Neste caso, os comprimentos de onda representam,
respectivamente, o comprimento médio entre os eventos de stick-slip e o comprimento

médio entre as rupturas de fibrilas durante os eventos de s/ip.

Duke [108] determinou um comprimento de onda de 5000 um para o stick-slip, em um
experimento com taxa de despelamento de 1500 mm/s, quando o comprimento do trecho
destacado era 500 mm. Apesar das diferencas entre o sistema experimental estudado por
Duke e o desta tese, o comprimento de onda determinado por este autor ¢ similar ao obtido
nesta tese. Com relacdo ao comprimento de onda das fibrilas, o valor obtido nesta tese esta

de acordo com o valor do didmetro médio das cavidades reportado por Scudiero et al. [19]
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(200 pm). Estes resultados da literatura reforcam a hipdtese desta tese de que a alta

freqiiéncia da emissdo acustica esta associada com a ruptura das fibrilas do adesivo.

5.6 O Modelo Viscoelastico de Despelamento Proposto e o Comportamento Cadtico

Com base nos resultados observados acima e em modelos tedricos de despelamento
encontrados na literatura [13, 80, 114-117] (como os apresentados nas Secoes 2.4.1 ¢ 2.4.2,
paginas 46 e 50), a proposta desta tese quanto a configuracao de um modelo viscoeléstico de

despelamento de fitas adesivas estd representada na Figura 5.16.

Fita
(trecho destacado)

N3 Mn

Figura 5.16 — Configuragao proposta para o modelo viscoelastico de despelamento de fitas adesivas.

Na parte superior, a mola representa o trecho de fita destacada, que armazena
elasticamente parte da energia empregada no despelamento. O meio e a interface do modelo

constituem o modelo proposto por Yarusso (Secdo 2.4.1, pag. 46).

No modelo de Yarusso, dois critérios de falha sio adotados: (a) uma deformagao
limite do filamento (falha coesiva do adesivo) e (b) um valor limite de densidade de energia
elastica armazenada no filamento (falha interfacial). No caso do sistema em estudo nesta
tese, o primeiro critério deve ser descartado, pois a elevada coesdo do adesivo faz com que

prevaleca a falha interfacial, em todas as condi¢des observadas nos ensaios.
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O comportamento cadtico deste sistema seria resultante das sucessivas rupturas destes
filamentos. Em baixas taxas de ruptura, o comportamento viscoso (dissipativo) dos
filamentos seria favorecido. Com o aumento da taxa de ruptura, tensdes residuais nos
filamentos [64, 118] induziriam o sistema ao regime caotico. Exemplos de modelos com
elementos elasticos e viscosos que apresentam comportamento cadtico deterministico sao
apresentados por Popp e Stelter [54], que estudaram o stick-slip em experimentos rotativos

de fricgao.

Como refinamento do modelo aqui proposto, o trecho de fita destacada poderia conter
elementos viscosos de dissipacdo de energia pois, embora a fita seja constituida por um
filme de polipropileno bi-orientado, a mesma pode apresentar deformacdes permanentes em

pequena escala.

Outro refinamento plausivel diz respeito a interface. Com ja mencionado, a interface
em estudo € constituida pelo adesivo da fita e pelo revestimento antiaderente do seu dorso, a
base de resina de poliuretano. A falha desta interface, de acordo com o modelo de Yarusso, €
descrita por um critério de limite energético constante e independente das condigdes de
solicitacdo da junta, o que pode ndo ser estritamente verdadeiro no sistema desta tese. Pela
propria natureza da interface, constituida por polimeros, ¢ provavel que ocorra algum nivel
de difusdao interfacial entre o adesivo e a camada antiaderente. Nestas condigdes, o
rompimento da interface envolveria mecanismos de dissipacdo de energia, com o

desentrelagamento das cadeias. Deste modo, outro refinamento possivel deste modelo seria a

inclusdo de elementos dissipativos na interface.
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6. Conclusoes e Sugestoes

6.1 Conclusoes

A partir das andlises das séries temporais de forca e emissdo acustica, conclui-se que
o efeito stick-slip € resultante de um mecanismo caodtico deterministico. Este efeito esta
associado com os desvios entre a velocidade de despelamento efetiva (a qual ndo é constante
mesmo nos experimentos a velocidade de tracionamento constante) e a velocidade de
tracionamento, diferenga esta provocada por deformacdes eldsticas do trecho de fita ja
destacado, durante o ensaio de despelamento. A analise da série temporal completa de
emissao acustica e de uma se¢do (um quinto) da mesma, utilizando a dimensao de correlagao
e os expoentes de Lyapunov, mostraram que o comprimento do trecho destacado tem um
efeito decisivo sobre o stick-slip. As dimensdes de correlacdo calculadas para ambos os
experimentos (forca e emissdo acustica) sdo similares, e também comparaveis ao valor
reportado previamente na literatura por Scudiero ef al. [19], obtido a partir de registros de
séries temporais de corrente elétrica gerada durante o despelamento de uma fita adesiva de
um substrato de cobre. Este resultado indica que os mesmos mecanismos de dissipagdo sao
operativos em ambos o0s casos e, interessantemente, esta conclusdo surgiu do estudo de
respostas distintas (for¢a e emissdo acustica nesta tese e séries temporais de corrente elétrica
no trabalho de Scudiero et al.) durante o despelamento. Os resultados desta tese também
demonstram que o comprimento de onda das fibrilas do adesivo durante o despelamento (um

fator morfologico) pode ser estimado a partir de sé€ries temporais de emissao acustica.

Embora este trabalho utilize dois tipos distintos de experimentos (velocidade
constante e forca constante), as dimensdes de correlagdo calculadas das séries de forca (a

velocidade constante) e emissao acustica (a forca constante) sdo comparaveis. Entre as séries
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de for¢a a velocidade constante, a maior dimensao de correlagao observada foi 7,0, a qual foi
obtida no experimento a 500 mm/min; no caso da emissdo acustica, a dimensdo observada
foi 6,6. Scudiero et al. reportaram uma dimensao de 5,6, para a medida de corrente elétrica.
Resultados mais recentes dos mesmos autores [22] fornecem uma dimensao de ~2,3, para o
mesmo sistema. Vale observar que, em func¢dao do adesivo e das faixas de velocidade de
despelamento empregada nos experimentos realizados por Scudiero ef al., a area de adesivo
destacada ¢ bem menor (correspondente a apenas algumas fibrilas) que no caso deste estudo,

onde os eventos de s/ip sdo bem mais violentos e freqiientes.

Imagens obtidas da zona de despelamento revelaram o mecanismo de formagdo de
bolhas na junta adesiva, as quais geram as fibrilas observadas no adesivo. Ensaios em
diferentes velocidades de despelamento mostraram a relacdo entre a morfologia destas

bolhas com a capacidade de dissipagdo de energia do adesivo.

Em resumo, os resultados desta tese evidenciam que os seguintes fatores contribuem

para se evitar a regiao de stick-slip:

a) Aumento do peso de cobrimento de adesivo — fator associado a capacidade de
dissipacao de energia. Com o aumento da camada de adesivo, a regido de stick-slip €
deslocada para maiores velocidades de despelamento, o que ¢ confirmado pelas
curvas de forga entre as trés fitas (Tartan, Highland e Scotch).

b) Aumento da capacidade de dissipag¢dao viscosa do adesivo — outro fator associado a
capacidade de dissipagdo de energia. Com aumento do mddulo de perda, desloca-se a
regido de transi¢do borrachosa-vitrea para maiores velocidades, evitando-se o stick-
slip.

c¢) Aumento da espessura do filme (dorso) das fitas — com o aumento da espessura
diminui-se a amplitude de deformagdes elasticas do filme durante o despelamento,
deformacgdes estas que sdo determinantes para a ocorréncia do stick-slip.

d) Melhora no tratamento antiaderente do dorso — de acordo com modelos viscoelasticos

de adesao, este ¢ o elo do sistema viscoelastico com a superficie, o que ¢ representado
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por um gancho nos modelos. Quanto menor for a resisténcia deste gancho, menor sera
a energia transferida ao adesivo e menor serd a deformacio elastica do trecho

destacado.

Recentemente, buscando-se resolver um problema de campo (polui¢do sonora)
causado pelo stick-slip, parte destes conhecimentos foi implantada com sucesso na
modificacdo de um produto comercial da 3M do Brasil. Esta modificacdo viabilizou a

manutencao deste produto no mercado.

6.2 Sugestoes Para Futuros Trabalhos

As principais sugestoes para a continuidade desta linha de pesquisa estdo relacionadas

aos seguintes aspectos:

a) refinamento da aquisicao de dados;
b) aprimoramento da andlise caotica ;

¢) desenvolvimento matematico do modelo viscoelastico caotico.

6.2.1 Refinamento da Aquisicao de Dados

A aquisicao de dados pode ser aprimorada pela utilizacdo de um dispositivo que mede
a forca de despelamento do rolo com um comprimento fixo de fita destacada [1, 108]. Este
recurso permitiria eliminar a influéncia do trecho destacado no stick-slip. A analise cadtica
destas séries temporais provavelmente indicaria dimensodes de correlacdo e expoentes de

Lyapunov menores dos que os observados com os dados obtidos nesta tese.

Outra possibilidade interessante seria a aquisicdo de dados em temperaturas
diferentes, e a andlise desta variavel no efeito stick-slip. Pelos principios do efeito tempo-
temperatura da teoria WLF (M. L. Williams, R. F. Landel e J. D. Ferry [12]), para as fitas
adesivas desta tese o aumento de temperatura deve corresponder ao aumento da taxa de

despelamento; ou seja, os resultados obtidos a uma dada temperatura e taxa de despelamento
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devem corresponder aos resultados obtidos em uma temperatura maior, porém a uma taxa de
despelamento maior. Em termos praticos, o estudo da influéncia da temperatura seria
importante, visto que o stick-slip nas fitas adesivas ¢ mais freqiiente (e problematico) nos

periodos de inverno.

Resultados da literatura [19, 111, 113] e desta tese evidenciam o efeito da zona de
fibrilacdo do adesivo na capacidade de dissipacao de energia do despelamento. Um registro
microscopico mais aprimorado desta regido, com controle da velocidade de despelamento,
possibilitaria o estudo em maiores detalhes desta etapa importante do stick-slip. Outra
caracteristica que poderia ser melhor avaliada com este aprimoramento seria o carater fractal

das bolhas que originam as fibrilas (Figura 5.11, pag. 113).

6.2.2 Aprimoramento da Analise Caoética

Nesta tese foram empregadas técnicas convencionais de andlise caotica. Outras
técnicas para a reconstrucao dos atratores e para o calculo dos expoentes de Lyapunov [102,
106] poderiam ser utilizadas, bem como técnicas para a distingdo de ruidos nos registros

experimentais [119].

6.2.3 Desenvolvimento Matematico do Modelo Viscoelastico Caotico.

Com base nos resultados experimentais e na andlise cadtica aqui apresentados, a
hipdtese de que um modelo possa de fato representar as transi¢des para o stick-slip e para o
regime cadtico torna-se aceitavel, e atrativa. Tal modelo seria de grande valia pratica na

simulacao de condigdes que evitassem o stick-slip.

- 123 -
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7.1 Teorema de Takens

A demonstragdo formal do teorema de Takens [99] esta fora do escopo desta tese

Todavia, o exemplo que sera apresentado a seguir (transcrito de Fiedler-Ferrara e Prado
[100]) € uma demonstracao de sua plausibilidade.

Seja um fluxo bidimensional gerado por

B ) -
— = F(x) , Equagdo 7.1
dt

Cada ponto {x(¢+7),y(r+7)} origina-se de um tinico ponto {x(¢),y(¢)}; a relacio entre eles é

biunivoca ja que trajetérias no espaco de fases de sistemas deterministico se cruzam

Portanto, ao construir-se a seqiiéncia de valores

£(0)=ale)xle+ p)}
Clerr)={xle+ plal+2p))
Cle+20)={x{e+2p)x(e+3p)}

Equacdo 7.2

espera-se que as componentes de ¢ relacionem-se com {x(¢),y(t)} por meio das relacdes
biunivocas

Equacgdo 7.3

com £(t)=1{¢,,¢,}, F= {Fl (;cl F, (;c)} e J ¢ o elemento da matriz Jacobiana em x(¢). Portanto, ¢

razoavel supor-se que as informagdes contidas nas seqiiéncias x; € £, sejam as mesmas €
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que ambas devam conduzir as mesmas dimensdes caracteristicas. Um exemplo no qual x; e

¢, sao equivalentes ¢ dado pelo circulo

x(ti) = {x(ti )’y(ti )}

= {sen(Zmi ), cos(ZﬂT, )}

= sen(27z7fi ), sen[Zﬂ(ti + lﬂ}
4 Equacao 7.4

onde o tempo de atraso conveniente ¢ //4.

Embora o atrator reconstruido pelo método de Takens ndo seja idéntico ao original,
pode-se demonstrar que as propriedades topoldgicas sdo preservadas. A dimensao m do

espaco de fases reconstruido nao € necessariamente idéntica a dimensao d do espago de fases

real dos vetores x;, que representa a dindmica do sistema fisico. Em geral, ¢ necessario
reconstruir o atrator em espagos de fases com dimensdo suficientemente elevada

(m>2D,+1, onde D, é a dimensdo de Hausdorff ou fractal® do atrator) para que se tenha

seguranca com relagdo aos resultados [106].

* Seja um conjunto de pontos 4 em um espago de dimensdo p. Recubra-se esses pontos com hiper-cubos de lado &.

Define-se a dimensdo de Hausdorff (ou dimens@o fractal) como

D, =lim log N(¢)
0 log(l/&)

onde N(¢g) ¢ o nimero minimo de hiper-cubos (caixas) de lado & necessario para cobrir todo o conjunto de pontos 4; ou

seja, N(¢&) varia segundo g™ para & 2> 0.

- 125 -



Apéndices Dimensdo de Correlagdo — Método de Grassberger-Procaccia

7.2 Dimensao de Correlagdo — Método de Grassberger-Procaccia

A dimensao de correlagdo ¢ dada por

. logC(e)
D. = ?—%IW Equacdo 7.5

onde ¢ € o raio de uma esfera imaginaria centrada em pontos do atrator e C(g) € a integral de

correlacdo definida por

< tim 3ol |
Cle) = F}}Eolo Z@ e ‘XI — Equacao 7.6

i,j=1
i#j

sendo N o nimero de pontos analisados no atrator e €(x) a funcao degrau de Heaviside

Equacgao 7.7

o) = {

1 se x>0
0 se x<0

Desta forma, pode-se obter o valor da dimensdo de correlagdo através da inclinagdo da reta

log C(s) X loge .

No caso de séries experimentais, sdo gerados vetores &, a partir de uma série

temporal registrada {x;! (reconstrucao de Takens), ou seja,

Ei = {x(ti ), x(ti +p),...,x(ti + (m —l)p)} Equagdo 7.8

onde m ¢ a dimensdo de imersdo e p o tempo de atraso de Takens. Logo, a integral de

correlagao toma a forma

] Equagao 7.9

1 & [ > 2
€)=z lim 30l =4,

1#]
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Como pode ser observado, para o calculo de C(g), e conseqlientemente de D,, deve-se
conhecer de antemao o valor ideal da dimensao de imersdo (m), o que nao ¢ verdadeiro para
séries temporais obtidas experimentalmente. O algoritmo de Grassberger-Procaccia baseia-
se no calculo de D, para sucessivos valores de dimensdo de imersao (m=2, 3, 4,...), sendo
que para cada uma destas dimensdes, obtém-se um valor da dimensdo de correlagao.
Dimensdes de imersdo baixas (em referéncia a dimensao adequada de reconstrucao) fardao

com que a dimensdo de correlagio obtida do grafico de logC(s) x loge seja

aproximadamente igual, isto ¢, D, ~ m. Dimensdes de imersdo suficientemente elevadas
fardo com que D, convirja para um valor que se mantém (aproximadamente) fixo. Sugere-se
[100] que, para confirmar a convergéncia de D,., deve-se proceder ao seu calculo até
dimensoes de imersdo da ordem 2D, + I. Este procedimento esta representado na Figura 7.1,
onde nas situagdes (a), (b) e (c) houve convergéncia de D,, ao passo que em (d), observa-se
que D, ndo se estabiliza com o incremento de m, 0 que caracteriza um sistema com alto grau

de ruido ou ainda um sistema randomico.
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Figura 7.1 — Representacdo do calculo da dimensdo de correlacdo (D.) segundo o algoritmo de

Grassberger-Procaccia. Observa-se a convergéncia de D, em (a), (b) e (c), o que ndo ocorre em (d) [100].
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7.3 Expoentes de Lyapunov

Este apéndice descreve o método de Wolf [105] para o calculo dos expoentes de
Lyapunov, o qual permite a estimativa dos expoentes ndo-negativos de uma série
experimental. Inicialmente, ¢ calculado o maior dos expoentes positivos (A;), em seguida, o

segundo maior expoente (A,), € assim sucessivamente.

O método baseia-se no acompanhamento das distdncias entre pontos
convenientemente selecionados e a trajetoria fiducial. Seja essa trajetoria descrita pela
seqiiéncia de pontos y(y), y(t;), y(t2)... Seja Zy(ty) o vizinho mais préoximo de y(?,) no atrator

reconstruido, e L, a distancia entre y(zy) e Zy(ty); isto &,
Ly= |y(to) —Z,(t, )| Equagdo 7.10

Definido-se uma hiperesfera de raio ¢ centrada em y(#)), de modo que Zy(t,) esteja

contido nesta hiperesfera, ou seja,
L, :|y(t0)_Zo(to)| <é& Equacio 7.11

acompanha-se entdo a evolugdo temporal de y(7)) e Zy(ty) até que num instante #; a distdncia
entre esses pontos, L), exceda & Nesse momento substitui-se Z, por um novo vizinho, mais

préximo de y(t;), que esteja na diregdo do segmento L’y e tal que
L= |y(t1) -7, (t1)| <¢ Equagdo 7.12

O processo prossegue até que todos os pontos y(t) tenham sido percorridos. O maior
expoente de Lyapunov positivo € obtido como a média de log, (L’/L;) ao longo da trajetoria

fiducial, 1sto é,
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A= ZIng - Equacdo 7.13

onde M ¢ o numero total de vezes que se escolheu um novo vizinho proximo a trajetoria

fiducial. Este procedimento ¢ representado na Figura 7.2.

Em experimentos praticos, onde o niumero de pontos da série temporal ¢ finito e a
presenc¢a de ruidos € usual, torna-se impraticavel a sele¢do de um ponto vizinho situado na
direcao do segmento L’ ;. O critério adotado neste caso € a selecdo de um ponto que esteja
contido em um cone de altura & com um angulo de abertura € = 779 e cujo eixo de simetria
coincida com o segmento L’;; (Figura 7.3). Se nenhum ponto for encontrado, aumenta-se o
angulo 6. Em ultimo caso, o vizinho mais proximo ¢ escolhido, independentemente dos

valores de Qe &

v

y(t,) )

Trajetoria Fiducial y(t)

Figura 7.2 — Representacdo esquematica do método de Wolf ef al. para o calculo do maior expoente de
Lyapunov (4,).

Para o céalculo do segundo expoente de Lyapunov, o procedimento ¢ andlogo. Dois
pontos vizinhos ao ponto y(t;) da trajetoria fiducial sdo escolhidos. A seguir, monitora-se a
evolugdo da area correspondente ao triangulo formado por estes trés pontos. Como no
procedimento anterior, a cada passo, dois novos pontos vizinhos sao selecionados, buscando-

se preservar a orientagdo da area do tridngulo (Figura 7.4).
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S 0=n9

“..»  Novo ponto Z(T)

A 4

7 y(t)

Figura 7.3 — Representacdo esquematica do critério para selegdo de pontos vizinhos.

o A'(t)
% At

y(t) y(t,)

At,)

()

Figura 7.4 — Representagdo esquematica do método de Wolf et al. para o célculo do segundo expoente de
Lyapnunov (4,).

7.4 Publicacdo

Encontra-se reproduzido nesta secdo o artigo com resultados parciais desta tese [94]
que foi publicado no periddico Jornal of Adhesion Science and Technology, em 1997. O
mesmo trabalho foi apresentado no I* International Congress on Adhesion Science and
Technology, em homenagem ao Dr. Kash Mittal por razdo de seu 50° aniversario, na

Holanda, em 1995.
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Abstract—In this work we analyee dynamic features of the peeling of an adhesive tape from the roll.
Twar sets of experiments were carvied out. In the first, we have measured the unwinding force of an
adhesive tape at several constant peel veloellics. Analysis of the force—time series, using the Lyapunoy
exponent and Grassberger— Procaceia dimension, showed that the force oseillations were delerministic,
In the sccond sel of experiments, the acoustic emission generated by unwinding at constant peel force
was studied, Power spectra analysis of the aconstic emission = time series revealed the existence of two
frequency domains: lower frequencies are associated with stick—slip and higher frequencies are related
ta the massive rupture of adhesive fibrils. The values of the Grassberger—Procaccin dimension for the
twir sets of experiments were similar, and also comparable 1o the value reponed by Seudiero et al., using
clectrical current=time series obiained while pecling an adhesive tape from o copper substrate,  This
agreement indicates that the same dissipation mechanisms are operative in the present case and in the
case reported previously by these authors.

Reyworedy: Pecling: stick —slip: viscoelasticity; chaotic behavior: adhesive 1ape; deterministic chaos: acous-
lie emission: force—lime series.

L INTRODUCTION

It is well known that during the peeling of an adhesive tape from a subsirate there
are different viscoelastic failure stages [1-6], at a given temperature. At low peel
velocities, the adhesive behaves as a highly viscous liguid. At intermediate velocities,
the adhesive behaves as a rubbery mass. If the velocity is high enough, the adhesive
behaves as a glassy solid. For this reason, failure tends to be cohesive at low velocities
and interfacial when the velocity is higher. In the transition from one failure stage
to another, the adhesion force presents a complex oscillatory profile; this behavior is
known as the stick—slip effect. Some characteristics of this effect, such as acoustic

*Presented at the Ist Imernational Congress an Adhesion Science and Technology in honer of D, Kash
Mittal on his 50th birthday in Amsterdam, 16-20 October 1995,

“To whom comrespandence should be addressed,
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cmission and the force oscillation itself, may negatively affect end uses of an adhesive
tape. For instance, a large force peak can cause the rupture of the tape backing, which
is highly undesirable in actual tape use.

The literature on this subject is very diverse. Some authors have concentrated their
analysis on how the peel characteristics vary with the adhesive composition [1, 2, 4,
6, 7], adhesive thickness [6, 8] and peel angle [9]. The effects of temperature and
velocity on the peel master curves (according to the WLF theory) were presented
in many papers [5, 10, 11-13]. Several authors mention the stick—slip effect while
discussing peeling, but a minor effort has been devoted to explain its origin on a
deterministic basis. In some cases [8, 14], this effect has been related to nonuniformity
of the samples due to random events in the manufacturing of the adhesive tape.

Dickinson and colleagues [15, 16] studied the transient electrical currents pener-
ated during peeling an adhesive tape from a copper substrate, These currents are due
to charge separation occurring at detachment of the polymer from the metal surface
and display fluctuations that are correlated with the micromechanics of peel. Using
Grassberger—Procaccia dimensional analysis, a deterministic origin for these fluctua-
tions was revealed. More recent transient current measurements [17, 18] by Scudiero
et al. with considerable increase in signal-to-noise provided stronger evidence for
a fractal ‘strange attractor’ associated with peel dynamics, with a correlational di-
mension of about 2.3. Lyapunov exponent estimates indicate a fairly large, positive
exponent (=100 bits/s). The presence of a positive Lyapunov exponent demonstrated
conclusively that the current fluctuations (and thus adhesive detachment) are chaotic.
The peel velocities employed in the current fluctuation experiments were all below
those required for the occurrence of the stick—slip effect.

Baljon and Robbins [19] have presented a molecular dynamics simulation to study
the energy-dissipation mechanisms of the rupture of a thin adhesive bond formed
by short chain molecules. They have shown through the simulation how cavities
are formed when the adhesive bulk is stressed, and how this mechanism contribuies
to energy dissipation. Although the strain rates (much higher) and the size of the
cavities (much smaller) used in the simulation are very different from the experimental
conditions employed in this study, the cavity formation described by the simulation
resembles the formation of adhesive fibrils during the peeling of an adhesive tape,
which will be discussed further in this paper.

The acoustic emission analysis has not been much employed in the study of polymer
systems, although it is a rich information source on the system dynamics. Two exam-
ples of the use of acoustic emission analysis in polymer systems are found in recent
studies on blend compatibility [20] and on the adhesion of metallized plastics [21].

In this work, we investigate the peel dynamics of an adhesive tape when unwound
from its roll, with particular emphasis on the stick—slip effect. According to our
proposition, the stick—slip arises from a deterministic rupture transition. It is our goal
to characterize the stick —slip as a deterministic, and not as a random, response of the
system. The analysis is then directed towards describing the interplay of viscoelasticity
and adhesion in this process. We also have conjectured how a theoretical peeling
model among those found in the literature [10, 22, 23] could account for a chaotic
response of a real system.
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Time series were recorded from twoe different types of peeling experiments: force—
lime series at constant peel velocity and acoustic emission—time series at constant
peel force. These time series are then analyzed in terms of their frequency spectra
(Fast Fourier Transform — FFT), their reconstructed attractors [24], their correlational
dimensions [23], D, and their first Lyapunov exponents [26], A. This analysis allows
us (o distinguish the response between a random and a chaotic behavior.

The attractor of a system is the representation of its dynamics, in phase-space. The
shape of the attractor reveals if the system is damped, periodic, chaotic or random.
In the case of chaotic systems, the attractor orbits never repeat the same path, Never-
theless, they are confined (attracted) to a limited region within the phase-space. Ac-
cording to the delay coordinates method proposed by Takens [24], one can construct
a multi-dimensional phase-space from a single observed time series. The method
15 based on obtaining ‘delayed’ vectors from the original time serics, so that the
phase-space is defined by the set of vectors given by

{Xn{!f}'. X+ o), Xalti +20), ..., Xl + nr}}_.

where 1 is the time delay. The attractors that are so obtained are called 'reconstructed
attractors’,

Following Grassberger and Procaccia [25], the comelational dimension, Dy, is a
measure of the density (or dispersion) of the attractor within a D-dimensional phase-
space. For random systems, . will increase indefinitely with £, on the other hand,
it will reach a constant value when the system is chaotic. In other words, one can say
that for random systems, the density of the attractor always increases if one increases
its phase-space dimension D, If the system is chaotic, there will be a phase-space
dimension D at which the density of the attractor becomes constant (and so does D),
so that D will not increase if D is further increased. According to its definition,
the correlational dimension, O, provides an estimate of the number of differential
equations required to describe the overall system dynamics.

The Lyapunov exponent, A, is a measure of the rate at which nearby orbits diverge or
converge within the attractor. Alternatively, one can say that the Lyapunov exponent
provides an indication of how fast we are losing (or not) information while moving
along the attractor. A chaolic system will present at least one positive Lyapunov
exponenl.

2. EXPERIMENTAL

We have studied the peeling of an adhesive tape from its roll. Peeling from the tape
roll provides a steady state process involving different failure mechanisms within the
test period [11]. The tape is unwound from a rotating dispenser, at a peel angle
of approximately 90°. We have used an adhesive tape made by 3M (commercially
known as Tartan Tape), which provides a very uniform coating weight and rolling
tension, thus minimizing noise generated by irregularities,

This tape is made of a BOPP (bioriented polypropylene) film and a hot-melt pressure
sensitive adhesive (PSA) based on a styrene—isoprene—styrene block copolymer (515)

- 133 -



Apéndices

Publicacdo

14 M. T Gandur et al,

Table 1.
Force—time series sampling frequencies

Peel velocity Sampling rates

{mmimin) (Hz) (points/mm)

5 .67 B0

1o S0.00 oo

0 125.00 A

50 200.00 240

100 250.00 150

0 S00.00 150

00 T50.00 1)

| CHM TE0.00 45

and a hydrocarbon resin. The tape is 25 pm thick, 25 mm wide and the adhesive
coating weight is 15 g/m°. The face of the tape without adhesive has a release coating
based on polyurethane. The total tape thickness is 40 pm. Therefore, our adhesive
joint is made out of a BOPP film at the top, an intermediate layer of adhesive and
the polyurethane release coating at the bottom,

In the first set of experiments, the unwinding force was continuously recorded at
several constant peel velocities (ranging from § o 1000 mm/min) at room temperature
on a tensile-testing machine. The force—time series were recorded in a PC through
an analog—digital converter board. The sampling rates (in Hz and in points/mm of
peeled tape) for each peel velocity are presented in Table 1.

In the second set of experiments, we observed the unwinding of the tape at constant
force, provided by a hanging weight. Acouslic emission—time series were recorded
from the peel front. The adhesive tape and the rotating dispenser were both the same
as used in the force experiments. Pulling by a hanging weight avoids the noise that
could be generated by a pulling device. The acoustic emission was recorded in a
PC through a conventional sound board with a sampling frequency of 44,1 kHz. A
unidirectional microphone was fixed at 45° and 5 cm from the pecling zone. The
minimum weight required to initiate the tape peeling was 17 N, The weight was
varied from 17 up to 82 N. The peel length in these experiments was 1.5 m, and the
measured average peel velocity was 1000 mm/s.

A RESULTS
1.4, Constant velocity experiments

3.1.1. Force—time series and FFT. Force—time series obtained for peeling at 50, 100,
and 1000 mm/min and their respective power spectra are presented in Fig. 1a, b, and c.
The oscillations observed here are typical of the stick—slip cycles. One can clearly
observe a decrease of the mean force amplitude and an increase in the oscillation
instubility as the peel velocity increases. Power spectra from these force—time series
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Figure 1. Force—time series (let) and FFT (right) recorded at theee different peel velocitics: {a) 50,
(bl 100, and (¢p 1000 mm/ min.

are very broad. This behavior is typical of chaotic signals, although at this early point
of the analysis we can say only that the time serics are neither periodic nor quasi-
periodic. Frequencies are presented in Hz on a log—linear plot. At 100 mm/min,
the higher frequency band is centered around 4 Hz, while at 1000 mm/min the band
is centered around & Hz. If we consider the frequencies in terms of cycles per unit
of detached tape length, we verify that at 100 mm/min the higher frequency band
is around 2 cycles/mm, and at 1000 mm/min this band is around 0.5 cycle/mm.
Alternatively, we can express the same results in terms of the stick—slip wavelength,
s0 that at 100 mm/min this length is (.5 mm, and is 2.0 mm at a 1000 mm/min peel
rate. The stick—slip wavelength represents the peeled length of one slip during each
stick—slip cycle. It should be borne in mind that the stick—slip wavelength depends
on the length of tape already peeled (as will be discussed further), and hence it is
changing continuously during the experiment. Also, it is important to note that even
during the stick part of the ¢ycle some peeling may still oceur,

3.1.2. Average forces. Figure 2 shows a plot of the average force as a function
of peel velocity, The average force plot shows a maximum at 10 mm/min. This
profile is in accordance with previous results from the literature [1-6], and it reflects
a change in the viscoelastic dissipation mechanisms with peel velocity. This peak, as
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Figure 2, Average force as a function of peel velocity,

will be discussed further, is associated with the transition from a rubbery to a glassy
behavior of the adhesive layer. We have observed only interfacial failure between the
adhesive layer and the release coating of the tape backing, for all velocities. Cohesive
failure of the adhesive would be expected at lower velocities, since in this case the
ratio between the perturbation and relaxation times would allow the molecules to
slide across the polymer matrix. However, due to the high cohesive strength of the
adhesive base elastomer (SIS}, as a result of the styrene end-block domains, this type
of failure has not oceurred.

3.1.3. Reconstructed attractors.  Atlractors were reconstructed for each peel ve-
locity from single force—time series using the delay coordinates method of Takens
[24]. Using our experimental data, the quality of the reconstructed attractor is quite
sensitive to the value chosen for the time delay. The attractor quality depends on how
well defined the trajectories are within the attractor. There are different criteria in the
literature for estimating the optimum time delay. We employed the criterion presented
by Fraser and Swinney [27], which corresponds to the time given by the first local
minimum of the mutual information function. The mutual information function cor-
responds to the degree to which one part of a time series contains information on, or
resembles, the other parts [28]. It measures the general dependence of two variables,
and it provides a better estimate for the choice of time delay than the first zero of
the autocorrelation function, another usual eriterion for the time delay, which only
measures linear dependence. The reconstructed attractor for the force—time series
registered at 100 mm/min is presented in Fig. 3. This attractor was reconstructed in
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Figure 3. Reconstructed attractor Trom the Torce —lime series obtained a1 100 mmdmin,

i two-dimensional space. The embedding dimension, Ej, which is the number of
dimensions of the space where the attractor is reconstructed, is thus equal to 2, in this
example,

F1A. Correlational dimensions. The correct dimension for the attractor reconstruc-
tion is not known in advance. We have used the correlational dimension method by
Grassberger and Procaccia [25] 1o define it. The method is based on computing the
correlational dimension, D, for each subsequent embedding dimension, £5. This
procedure is repeated until £p becomes equal or smaller than twice D, plus unity;
Le. Ep = 2D, + 1 [29]. The D, vs. Ep plot for the peeling at 5 mm/min is pre-
sented in Fig, 4. Here, the circle on the correlational dimension curve represents the
embedding dimension at which the above defined criterion is met.

4.5, First Lyapunov expottent. Another invariant commonly emploved (o char-
acterize chaotic time series is the first Lyapunov exponent, . Systems that present
an attractor with non-periodic orbits will have at least one positive Lyapunov expo-
nent. Systems with orbils that decay to a constant value with time present negative
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exponents. In the case of periodic orbits, the system will present a null Lyapunaoy
exponent.  The value of the first Lyapunov exponent was estimated from the time
serigs data by the method developed by Wolf er al. [26]. The evolution of the first
Lyapunov exponent with embedding dimension for constant velocity experiments at
5, 10, 20, and 50 mm/min is shown in Fig. 3.

3.2, Constant force experiments

3.2.1. Aconstic emission spectrum. Acoustic emission—time series obtained with
different peel forces have shown negligible differences, since the falling average ve-
locities were about the same (. 1000 mm/s); therefore, our analysis will be based on
only one of the acoustic emission experiments, i.e. the one obtained with a peel force
equal to 23 N, Part of this acoustic emission—time series is presented in Fig, 6a. Also
presented here is the time series moving average curve, Fig. 6b, where each point rep-
resents an average of its twenty neighboring points (in both directions) in the original
time series curve. The oscillations in the moving average curve are representative of
the stick—slip cycles.

3.2.2. Fast Fouwrier Transform, FFT analysis of the acoustic emission-time series
revealed the presence of two dominant frequencies, as shown in the power spectrum
presented in Fig. 7. There is a low frequency band (160 Hz) of high amplitude, and
a higher frequency band (5.7 kHz), ol a lower amplitude.

()

Il

120

Bl

| 6al)

Acouslic emission ()

120

b - } . : -
i 10 20 ki

Time {ms)

Figure 6. (0) Acouslic cmission—time senies obiained al constan peel force (23 Ni; (b Moving average
of the acoustic emissicn—time scries, ohlgined using lwenly neighbering points in both directions.
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3.2.3. Correlational dimensions and first Lyvapunov exponent. Figure § shows the
plot of the correlational dimension (Grassberger—Procaccia analysis) for the acoustic
emission—time series, which shows a finite dimension equal 1o 6.6, according 1o the
criterion discussed previously. The first Lyapunov exponent, caleulated for £ = 6,
presents a value close to 4000 bits/s. This high value for the exponent is due to the
high frequency of micromechanic events within one second of peeling, Thus, a lot of
information is being lost in each second of peeling, which corresponds o a typical
feature of u chaotic signal. In such a case, one can say that predicting the acoustic
emission becomes infeasible, even for subsecond time intervals.

4. IMSCUSSION

As mentioned previously, the correlational dimension gives an idea of the number of
differential equations needed to describe the overall system dynamics, and the first
Lyapunov exponent is a measure of the loss of information along the time series,
The corelwional dimensions and the Lyapunov exponents of the force—time series
are presented in Fig, Da and b, respectively. The values for £, are those obtained
using the criterion Ep = 20, + 1. and the values for the Lyapunov exponents are
those caleulated for Ep = 6. The correlational dimensions (Fig. 9a) are fairly similar
for peel velocities smaller than 50 mm/min, but they increase significantly for higher
velocities. One can observe the same behavior from the plot of the Lyapunov expo-
nents vs, peel velocity (Fig, 9b). Both plots indicate a marked change in the system
dynamics at ¢. 50 mm/min.
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Figure 9. (o) Correlational dimension of the Tarce—time serics according o the criterion given by 15, =
20 4 15 by Lyvapunow expanent of the foree—time series for £y = 6,
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We have computed the correlational dimensions only for the initial section (one-fifth)
of the peel force—time series at 50 and 1000 mm/min, and then we have compared
these results to those previously obtained, using the full time series. One can see from
Fig. 10a that the correlational dimension curves computed from the initial section and
from the full time series of the peeling at 50 mm/min are similar. Nevertheless, the
same comparison using the 1000 mm/min data (Fig, 10b) reveals that the differences
are pronounced. The same observation can be made from an equivalent analysis based
on the Lyapunov exponents (comparison between the Lyapunov exponents calculated
from the full time series and the exponents obtained from the first section of the time
series), as can be seen from Fig. 11a and b,

We associate these differences 10 the increase of the detached length of the tape for
a given time of the experiment, so that this effect is more pronounced in the tests at
higher velocities.

The increase of the correlational dimensions and of the Lyapunov exponents with
the detached length reflects a change of our system response with time. In other
words, we claim that the detached length is a relevant source of complexity in our
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system, and that the amplitude of this effect is magnified with time. We could not have
ohserved this influence if we had measured the peel force while keeping a constant
detached length.

Other authors [6, 9, 30] have mentioned the influence of the detached portion of the
tape on the stick—slip. Aubrey et al, [6] found that the stick—slip wavelength depended
linearly on the detached length of the tape, with different slopes for different rates,
All extrapolated curves passed through the origin showing that with zero length of
detached tape, stick—slip could not occur.

One can understand the influence of the detached portion of the tape by observing
the peel velocity more closely. Actually, the tape peel velocity is not the velocity of
the peel front, which oscillates between velocities higher than the tape peel velocity
and zero. If we do not consider any permanent deformation in the detached tape
portion, it is correct o say that the tape peel velocity is equal 1o the average peel
front velocity, The detached length of the tape works as a spring, storing elastic
energy until this reaches a value greater than the practical work of adhesion. At this
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point, the peeling starts and the velocity increases. Due o the viscoelastic properties
of the adhesive mass, the adhesion resistance will decrease when the peel velocity
increases, so that the peeling will propagate until the velocity is small enough to allow
for an adhesion resistance equal to or greater than the peel force. Again, the peel force
will start to increase untl the rupture point is reached, at which point one stick—slip
cycle is then completed. Thus, the stick—slip is caused by the elastic energy stored
in the detached portion of the tape, combined with the viscoelastic response of the
adhesive.

According to the above mechanism, we can expect a relationship between the energy
storage capacity of the detached length of the tape and the stick—slip. Since this
capacity increases with the increase of the detached portion, this effeet should be
more evident for tests at higher velocities, as was pointed out previously.

The FFT analysis of the acoustic emission—time series enables us (o identify dis-
tinct rupture mechanisms that are not noticeable in the force records. Each of the
two dominant frequencies mentioned previously can be associated with one of these
mechanisms. The low frequency band (around 160 Hz) reflects the slip steps of the
stick—slip cycles. This can be seen from Fig. 12, where the position Xy represents the
stick points and the position X, represents the point where the slip steps are initiated.
Starting at position X, the tape roll is pulled until reaching X ; during this step there
15 no actual peeling. At position X, peeling really starts, In this step, the peel velocity
is greater than the tape roll rotation velocity, so that the peel front reaches again the
position Xy, where it stops, thus completing one stick—slip cycle. These cyvcles cause
the flapping of the tape from X to X, at a frequency ¢. 160 Hz, in our experiment.
In addition to this, we can see from Fig. 13 that the high frequency acoustic emission
arises predominantly during the slip steps (i.e. when the tape is pecled from X to
Ap). As illustrated in this figure, this frequency can be associated with the fast rup-
ture of adhesive fibrils (step d) that are generated when the adhesive mass is stressed

Wiiahi

Figure 12. Schematic representativn of the tape position at two differem stages in the stick—slip eyele,
The cyelic transition between position Xy 1o Xy (Aapping) is the source of the low [Tegquency acoustic
cmissicn,
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during pecling (steps a, b, and ¢). From our data, we determine this frequency to be
¢. 5.7 kHz. Scudiero et al. [16] have reported how these fibrils are originated. They
have shown that, right after the peeling zone, cavities that grow to about 200 pm
in diameter are formed due to the menisci of the curved adhesive surfaces above the
substrate (also reported by Newby e al. [31]). These cavities are then intersected by
the peel front, and then the lateral walls of the cavities are transformed into the fibrils
that are noticed in the peel front.

Once the average peel velocity is known (1000 mm/s), the stick—slip (160 Hz)
and fibril rupture (5.7 kHz) frequencies can be interpreted in terms of their aver-
age wavelengths, Stick—slip and fibril wavelengths are thus (6000 = 2000) jem and
(200 =& B0} pem, respectively. In this case, these wavelengths represenl, respectively,
the average length between the stick—slip events, and the average length between the
fibrils within the slip events. FFT analysis based on different seements of the acoustic
emission—time series {‘windowed' FFT from the time series) showed that the differ-
ences between the computed wavelengths along the time series are not pronounced,

Duke [32] has determined a 5000 pm stick—slip wavelength, when the peel rate was
1500 mm/s and the detached length was 500 mm. Despite the differences between the
experimental system studied by Duke and ours, Duke’s stick—slip wavelength is very
close 1o the value obtained in the present work. Concerning the fibril wavelength, the
vilue obtained in our work agrees with the cavity diameter value reparted by Scudiero
et al. (200 pum) [16]. This result reinforces our hypothesis that the high frequency is
associated with the rupture of these structures,
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Although the two experiments we have carried out are different in nature (constant
velocity and constant foree), it is worthwhile to note that the correlational dimensions
calculated from the force and from the acoustic emission experiments are comparable,
In the case of constant force, the largest correlational dimension calculated was 7.0,
which was obtained from peeling at 500 mm/min; and in the case of acoustic emission,
the achieved dimension was 6.6. Scudicro er af, [16] have reported a dimension of
5.6 from the electric current fluctuations generated during the peehng of an adhesive
tape from a copper substrate. Their more recent measurements vield a dimension of
722.3. We note that for their adhesive and range of peel velocities, they are sensing
much smaller changes in detachment area {corresponding to just a few fibrils), than
in our more ‘violent' slip events,

Any attempt to build a theoretical model that could account for the stick—slip
deterministic chaos should necessarily take in consideration the difference between
peel rate and pull rate. The first rate is related to the actual velocity of peeling (not
constant}, while the pull rate is related to the velocity of tape traction (constant),
The difference between them is the source of the transitions of viscoelastic response
{(viscous to rubbery, or rubbery to pglassy) that results in the stick—slip behavior.,
The key idea is then to incorponie the difference between these two rates into the
viscoelastic model of peeling.

Mizumachi [22] has proposed a model for the rolling friction cocllicient of a pressure
sensitive adhesive, in the rolling ball test. This test is a measure of the tackiness
expressed by the force required to pull a eylinder of defined geometry over a pressure
sensitive adhesive surface, at a constant velocity. Despite the fact that the rolling
ball and the peel tests are different, both subject the viscoelastic adhesive to similar
patterns of deformation, According to Mizumachi's proposal, one can express the
rolling friction coefficient in terms of the viscoelastic behavior of the adhesive under
stress by the ball movement. Three different criteria for the joint failure (except
cohesive failure of the substrate or of the adherend) are adopted when two Maxwell
elements in parallel connection are used in the viscoelastic model. In the region where
the rate of strain is very low, the failure criterion is given by a critical strain in one
of the visceelastic model dashpots; the failure would be within the adhesive layer, in
this case. The second criterion is based on a critical strain in one of the viscoelastic
mode] springs; this type of failure would occur when the rate of strain is moderate,
and it would be located also within the adhesive layer. The last criterion is concerned
with adhesion itself, and it is relevant at very high sirain rates, when the energy stored
in the springs of the model reaches a critical value; in this case failure is interfacial.
Since all the applied energy is stored in the springs, this last eriterion is closely related
to the work of adhesion given by surface thermodynamics, which does not consider
any permanent deformation (i.e. energy dissipation) in the adhesive mass, but only
the surface energy difference between the joint interface and the separated surfaces,
From one viscoelastic region to another, we can verify from Mizumachi’s work that
the rolling friction coefficient varies significantly (the stick-slip, in our case). If we
could include accurately the difference between peel rate and pull rate within the
peeling model, we believe that the stick—slip would anise deterministically, as a result
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of the oscillations due to rate differences combined with the viscoelastic response of
the adhesive layer.

5 CONCLUSIONS

From the analysis of both force and acoustic emission—time series, we have con-
cluded that the stick—slip effect derives from a deterministic mechanism. This effect
is associated with deviations between the actual velocity of peeling (nol constant}
and the velocity of tape traction (constant), and these deviations are due to the elas-
tic deformation of the detached tape length, during peeling. The analyses of full
acoustic cmission—time series and of a section (one-fifth) therefrom, Using cowre-
laonal dimension and Lyapunov exponents, showed the detached length effect on
the stick=slip. The correlational dimensions calculated for both experiments (force
and acoustic emission) are similar, and they are comparable to the value reported
previously by Scudiero er al. [16]. This outcome indicates that the same dissipa-
tion mechunisms are operative in both cases and, interestingly, this conclusion came
out from monitoring distinet responses (force—, acoustic emission— and electrical
current—time series) during peeling. It is also demonstrated that fibril wavelength
{which is 1 morphological feature) can be obtained from acoustic emission—time
series.
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7.5 Conteudo do CD

O CD que acompanha esta tese apresenta imagens, registros de emissdo acustica e
videos digitalizados dos experimentos de despelamento, no formato HTML. Também
encontra-se disponivel no CD uma versdao do texto desta tese, no formato PDF (Acrobat

Reader). Os softwares necessarios para a visualizacao do seu conteudo sao os seguintes:

e Navegador HTML (Microsoft IE ou Netscape)
e Quick Time Movie Player (Apple)
e Acrobat Reader (Adobe)

Versoes freeware do Quick Time Movie Player e do Acrobat Reader estdo disponiveis no

CD para instalacdo, nos diretérios \Quick Time 5 0 e \Acrobat Reader 5 0 respectivamente.

Para acessar o conteudo do CD, basta executar o arquivo Index.htm no diretorio raiz.
Para melhor desempenho durante a visualizagdo, o conteiido pode ser copiado e executado

no disco rigido.
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