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Efeitos do Tipo de Poliestireno de Alto Impacto
nas Propriedades de Compadsitos Termoplasticos
com Farinha de Residuo de Madeira

WIladimir L. Vianna, Carlos A. Correa
Programa de Pés-Graduacdo em Engenharia e Ciéncia de Materiais, USF

Carlos A. Razzino
Departamento de Engenharia de Materiais, UFSCar

Resumo: A tecnologia dos chamados Compdsitos Termoplésticos com Madeira envolve conceitos de compatibilidade e
processabilidade e apresenta grandes desafios tecnoldgicos para a formulagio e estabilizagdo da mistura. Devido a baixa
estabilidade térmica da celulose, a grande maioria das resinas termoplasticas utilizadas na preparagao desses compositos
esta restrita as resinas poliolefinicas, estirénicas e ao poli(cloreto de vinila). O Poliestireno de Alto Impacto (HIPS) é um
termoplastico bifasico de grande versatilidade de propriedades decorrentes das variagdes de composicdo e morfologia
das particulas de borracha dispersas na matriz estirénica. Além da sua temperatura relativamente baixa de processamento,
estas caracteristicas tornam o HIPS um termoplastico de grande interesse para aplicagdes em compositos com farinha de
residuo de madeira, uma vez que a otimizagao do balango de propriedades de rigidez e impacto pode ser alcangada através
do controle da morfologia e da formulacdo do compdsito. No presente estudo, “tipos” comerciais de HIPS com diferengas
no indice de fluidez e na distribuigdo do tamanho de particulas foram utilizados na preparagdo de compdsitos termoplasticos
com farinha de residuo de madeira. As propriedades mecanicas dos compositos obtidos foram discutidas em termos das
caracteristicas morfologicas dos HIPS utilizados e da quantidade de farinha de residuo de madeira no composito. Pela
simples aplicacdo da regra das misturas, mostrou-se que devido a baixa densidade do residuo de madeira, o reforgo
celuldsico poderia ser utilizado eficientemente na substitui¢do de cargas minerais ou fibra de vidro em compoésitos
termoplasticos com um melhor desempenho em termos de resisténcia e rigidez especifica. A microscopia eletronica de
varredura foi utilizada na analise de superficies de fratura para ilustrar a dispersdo da farinha de madeira na matriz
estirénica, a molhabilidade do reforgo pela resina e as interagdes reforgo-matriz.

Palavras-chave: Compdsitos termoplasticos, reforgos celuldsicos, poliestireno de alto impacto, farinha de madeira,
propriedades mecénicas.

The Effects of the High Impact Polystyrene Morphology on the Properties of Wood-Plastic Composites

Abstract: The technology of wood-plastics composites includes concepts of compatibility and processability, with important
challenges to optimize grade formulations, processing and stabilization of the composite system. Owing to the low thermal
stability in wood flour processing, commaodities such as polyolefins, styrene and polyvinylchloride represent the large
majority of the thermoplastics employed in cellulosic composites. High impact polystyrene (HIPS) is a versatile
thermoplastic as a result of variations in composition and morphology of the rubber dispersed phase in the styrenic
matrix. In addition to its relatively low processing temperature, such characteristics make HIPS a suitable polymer for
wood-plastic composite applications as an optimum stiffness-toughness balance can be achieved by fine control of HIPS
morphological parameters and the composite formulation. In the present study, commercial grades of HIPS with different
flow index and particle size distribution were used in the preparation of wood-plastic composites. The mechanical properties
and the heat distortion temperatures of the composites are discussed in terms of the HIPS characteristics and the filler
content in the composite. By simply applying the rule of mixtures, it was shown that owing to their relatively low specific
gravity, the wood waste flour might be cost-effective in replacing mineral fillers or glass fibers in plastic composites with
a better performance in terms of specific strength and rigidity. Electron microscopy analysis of fractured surfaces was
used to illustrate wood flour dispersion, wettability and matrix-filler interactions.

Keywords: Composites, cellulosic fillers, HIPS, wood-waste flour, wood-filler interface.
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Introdugao

A preparagdo de compositos de madeira com polimeros ¢
uma pratica antiga, particularmente quanto ao uso de resinas
termofixas como uréia-, fenol-, ou melamina-formaldeido e
isocianatos na producdo de painéis MDF (medium-density
fiberboard). Da mesma forma, a utilizagao de farinha ou fibra
de madeira como carga em termoplasticos, também ja é
conhecida desde a década de 70 pela industria automobilis-
tica, que emprega compositos de polipropileno com farinha
de madeira, conhecidos no mercado, como woodstock® Esses
compdsitos sdo extrudados e laminados em chapas para reves-
timento interno de portas e porta-malas de veiculos em uso
corrente. Inimeros aspectos devem ser observados no
processamento de termoplasticos com residuos de madeira.
A umidade e a granulometria devem ser rigidamente contro-
ladas, uma vez que esta produz descontinuidades de proces-
S0 e pecas com caracteristicas inaceitaveis devido a presenca
de bolhas ou manchas superficiais causadas por processos
termooxidativos. Assim, como principal requisito, o residuo
celulodsico deve ser pré-secado e zonas de degasagem devem
ser utilizadas para remogao da umidade residual e volateis
durante o processamento!!’,

A baixa temperatura de degradacao da celulose na faixa de
200-220 °C constitui um fator limitante do processo, exceto
quando os tempos de residéncia sdo minimizados. A exposi-
¢do do residuo de madeira a temperaturas acima dessa faixa
libera volateis, provoca descoloragdo, aparecimento de odor
e fragilizagdo do compositol! 3], Isso tem restringido o uso de
termoplasticos em compdsitos com madeira as principais
resinas comerciais: poliolefinas, plasticos estirénicos e o
poli(cloreto de vinila).

O principal beneficio da utilizagdo de farinha de madeira
em termoplasticos consiste no aumento da rigidez e da tem-
peratura de uso desses materiais embora este ganho seja alcan-
¢ado a custo de redugdes drasticas na tenacidade. O
poliestireno de alto impacto (HIPS) pode ser considerado uma
resina de grande interesse para uso em compositos
termoplasticos com madeira uma vez que as suas proprie-

Tabela 1. Propriedades dos HIPS puros!”

dades mecanicas e reologicas estdo fortemente relacionadas
com a morfologia e distribuigdo dos tamanhos de particulas
de polibutadieno na matriz estirénical**l,

Nesse estudo foram utilizados trés tipos comerciais de
HIPS variando-se o indice de fluidez da resina e a morfologia
das particulas de borracha, procurando-se assim avaliar o
efeito dessas variaveis no balango de propriedades de rigi-
dez e tenacidade do composito.

Experimental

Materiais

Os tipos de HIPS utilizados neste trabalho foram fabrica-
dos e fornecidos pela empresa BASF S.A. na forma de gra-
nulos sob especificagdo 476L; 495F e 585K. Estes materiais
foram sintetizados por polimerizagdo em massa (476L e S95F)
e emulsdo (585K) e possuem um teor de borracha na faixa de
8,5 a9,0% dispersa na forma de particulas na matriz estirénica.
As propriedades desses materiais fornecidas pelo fabricante,
sdo apresentadas na Tabela 1.

A farinha de residuo de madeira (wwf- wood waste flour)
foi fornecida pela empresa PinhoP6 com especificagao
granulométrica de 45 mesh. As demais propriedades utiliza-
das para farinha nesse trabalho foram o Mddulo de Elasti-
cidade longitudinal em compressao paralela as fibras, E;= 8,5
GPa ¢ Peso especifico a 12% de Umidade Relativa,
pr= 579 kg/m>. Estes valores foram obtidos na literatura para
a madeira Pinus caribeal®].

Metodologia

Os compdsitos de HIPS com a farinha de madeira foram
preparados em extrusora de dupla-rosca co-rotacional de ban-
cada marca B&P Process Equipments Systems. Foram pre-
paradas misturas contendo 20; 30 e 40% em peso de farinha
de madeira. Corpos-de-prova de tragdo, impacto e Tempera-
tura de Distor¢ao Térmica (HDT) foram moldados em uma
injetora modelo 270V da ARBURG.

As propriedades mecanicas foram avaliadas através do ensaio
de tragdo uniaxial (ASTM D638) utilizando-se os corpos-de-prova

ISO Valores Tipicos
Propriedades .
Norma Unidades Polystyrol Polystyrol Polystyrol
S.L 476L 495F 585K
1 |Indice de Fluidez ISO-1133 ¢/10min 5 10 5
2 |Mddulo de elasticidade (tragdo) 1SO-527 GPa 1.9 1.9 1.9
3 | Resisténcia a tragdo (escoamento) 1SO-527 MPa 24 21 27
4 | Alongamento (ruptura) 1SO-527 % 70 34 13
5 |Resisténcia ao impacto CHARPY ASTM D-256 J/m 148 148 90
Temperatura de deflex@o térmica o
6 | (HDT) - 1S0-75 - Método (A) 15075 C 85 83 m
7 | Densidade ISO-1183 kg/m? 1050 1040 1050
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a) 476L

b) 495F

c) 585K

Figura 1. Microscopia eletronica de varredura das amostras de HIPS puro apos a extragao da fase borracha.

moldados por inje¢@o do tipo M-I e barras para ensaio de impac-
to IZOD (ASTM D-256). Os testes para determinagdo de HDT
foram realizados segundo a norma ISO 75, Método A.

As medidas de distribuigdo de tamanhos das particulas de
borracha foram realizadas através da imersao dos corpos-de-
prova entalhados em N, liquido seguido por impacto criogénico.
A seguir, as superficies de fratura do HIPS foram submetidas a
um ataque quimico com solugao sulfocromica (100ml H,SO,;
30ml H;PO,; 30ml H,O e 5g CrOs) a 70 °C por 3 minutos para
remogao da fase borrachosal®. Apos o ataque quimico, todas as
amostras foram recobertas com um fina camada de carbono
em um evaporador a vacuo. As micrografias obtidas por
Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) foram analisadas
utilizando-se o Software Adobe Photoshop contabilizando-se
cerca de 100 medidas de diametro de particulas de borracha
para cada grade de HIPS analisado.

As analises morfoldgicas dos materiais puros e dos
compositos foram realizadas utilizando-se um microscopio
eletronico de varredura (MEV) modelo LEO 400 com volta-
gem de aceleracao de 20kV.

Granulometria da farinha de residuo de madeira (wwf)

Para a obtengdo da distribui¢do granulométrica da farinha
de residuo de madeira foi utilizado um agitador eletromecanico
com 6 peneiras de 8”x2”, dispositivo para controle da freqiién-
cia de vibragoes e relogio automatico de 30°. O equipamento
foi fabricado segundo a norma ABNT/EB-22 pela Soloeste
Aparelhos para Mecénica do Solo Ltda, SP. A distribui¢do
granulométrica foi obtida a partir da distribuicao de massa retida
do residuo apo6s 10 min de vibragao.

Resultados e Discussao

Caracterizagdo morfolégica do HIPS

As principais caracteristicas morfologicas dos tipos de
poliestireno de alto impacto empregados nesse estudo sdo apre-
sentados na Figura 1 para as imagens obtidas por MEV a partir

Tabela 2. Didmetros médios das particulas de borracha dos HIPS

476L 495F 585K
Diametro médio (um) 1,25 0,69 0,30
Desvio Padrao 0,65 0,23 0,16
Erro 95% confianga 0,15 0,05 0,03
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das superficies criofraturadas e atacadas quimicamente. A
extragdo da fase borracha permite medidas do tamanho das
cavidades e uma avaliagdo quantitativa da distribuigdo de ta-
manhos das particulas conforme apresentado na Figura 2 para
os trés tipos diferentes de HIPS obtidos através de analise
digital de imagens. Os valores médios de tamanho de parti-
culas para cada grade sdo resumidos na Tabela 2

Observa-se na Tabela 2 que o HIPS 476L obtido pelo pro-
cesso em massa apresenta o maior tamanho de particula se com-
parados aos demais tipos, particularmente o HIPS 585K com
tamanho médio e distribuigao de tamanho de particulas, carac-
teristico dos tipos obtidos por emulsdo (Baixo tamanho médio
e distribuigao estreita do espectro de tamanho de particulas).

Fragdo volumétrica de particulas de borracha (FVPB) dos
HIPS

A FVPB foi calculada para cada tipo de HIPS, utilizando-
se nos calculos a relagdo entre as areas ocupadas pelas par-
ticulas para uma determinada area de matriz. Considerou-se
a fragdo em area (¢,) equivalente a fragdo volumétrica real
das particulas com uma boa aproximagao para espessura des-
prezivel, i.e. uma superficie matematica (espessura, t—0),
a partir da seguinte relagdo matematica:

4R

b= DA

AR+ 3t

onde ¢ = Frag@o volumétrica real das particulas na matriz;
®,= fragdo aparente de particulas ou observada na
micrografia; e R = Raio médio real das particulas e t = espes-
sura do filme.

100

A —— 476L
90

80 \ -~ -~ 495F
L 70 \\ —&— 585K
= 60 \ /,!\
£ 50 —
B 40 \\ ke
2 3 LN A
3 " L% \\\\0\

10 » \x\\: \‘\‘6\‘

0 —A ;

0,5 1,0 15 2,0 2,5 3,0

Diametro equivalente de particula de borracha (um)

Figura 2. Distribui¢do de tamanhos de particulas de borracha para trés tipos
de HIPS
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Tabela 3. Relagdo entre FVPB ¢ PS (Matriz) nos tipos de HIPS.

HIPS 476L.  HIPS 495F HIPS 585K

% PS (Matriz) 67,6 75,3 89,5
% FVPB 32,4 24,7 10,5
% Total 100 100 100

A equagdo mencionada tem sido utilizada na analise de
imagens de filmes de espessura finita observados por
microscopia eletronica de transmissdo e micrografias obtidas
por MEV com aproximagao para espessura t=0 (superficies
criofraturadas), considerando-se que as distribui¢des de ta-
manho de particulas como distribuigdes monomodais!®!!l. Ob-
servando-se os tamanhos médios e os respectivos desvios
padroes dos HIPS apresentados na Tabela 2, esta aproxima-
¢ao pode ser considerada bastante razoavel.

Na Tabela 3 sdo apresentados os dados com as porcenta-
gens de PS matriz e FVPB para cada HIPS utilizado neste
trabalho.

Observa-se que a fragdo volumétrica ocupada pelas parti-
culas de borracha (FVPB) ¢ maior no 476L, uma vez que a
maior quantidade de oclusdes observadas neste tipo de HIPS
aumenta consideravelmente o tamanho das particulas de bor-
racha e consequentemente o volume ocupado por estas na
matriz. Os dados obtidos para FVPB nos HIPS apresentado
na Tabela 3 mostram que estas medidas variam de 10% a
32% nos HIPS estudados.

Classificagdo granulométrica da farinha de residuo de
madeira (wwf)

Os dados obtidos para classificagdo granulométrica da

ramento descrito anteriormente para a série de peneiras da
Tabela 4.

As malhas que apresentaram a maior porcentagem de wwf
retida foram as malhas 60 (250 um) e 40 (420 um), cuja
especificagdo esta em concordancia com os dados do forne-
cedor.

Caracteristicas dimensionais do residuo de farinha de
madeira (wwf)

A caracterizagdo do residuo foi realizada utilizando-se
micrografias obtidas por MEV e analisadas com um software
para analise digital de imagens. Foram determinados os
diametros equivalentes de cerca de 300 particulas. Embora
as particulas apresentassem perfis alongados, estes foram
representados para geometrias circulares e os didmetros
equivalentes dos circulos foram determinados e tabulados
(Tabela 5).

A razdo de aspecto média (A) foi definida como base na
relag@o entre o didmetro maximo (D,,,,) € minimo (D,;,) de
cada particula obtidos no analisador de imagens conforme
ilustrado na Figura 4.

Y 4 Dmax
b2 e

i=1 min J;

Com base nos resultados obtidos para a razao de aspecto
média, o residuo de farinha de madeira pode ser considera-
do como fibras curtas segundo definigao da literatura, ou seja,
razdo de aspecto, A < 100121,

Tabela 5. Caracteristicas dimensionais da Farinha de Residuo de Madeira

farinha de residuo de madeira sdo apresentados na Figura 3 Didmetro equivalente médio (um) 635+ 133
conforme resultados obtidos a partir do ensaio de penei-
Didmetro equivalente maximo (um) 964
H —
S 35 — Diametro equivalente minimo (um) 287
< 30
(g ;g Razdo de aspecto média 2,16 = 0,86
T 15 —
£ 10
O I:I |
0 150 250 420 590

Diametro equivalente de particula (um)

Figura 3. Distribui¢do de tamanho de particulas da farinha de residuo de
madeira segundo a classificagdo granulométrica por peneiramento.

Tabela 4. Dimensoes das peneiras segundo a malha ASTM

Malha Dimensiao (um)
30 590
40 420
60 250
100 150
Fundo —
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Figura 4. Caracteristicas geométricas da farinha de residuo de madeira
através de fotomicrografia obtida por MEV.
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Propriedades Mecanicas

Os efeitos da morfologia nas propriedades mecanicas do
HIPS tem sido extensivamente discutidos na literatural*,
Neste trabalho, os principais efeitos observados foram as di-
ferengas de fluidez do polimero e da FVPB na rigidez, resis-
téncia a tracdo, alongamento na ruptura e resisténcia ao impacto
desses materiais compdsitos. Dentre os materiais puros, o
HIPS 476L, com tamanho médio de particulas superior aos
demais, apresentou niveis de tensdo de escoamento menor e
tenacidade sob impacto mais elevado. O tamanho de parti-
cula de borracha nao possui influéncia significativa sobre a
rigidez dos materiais puros embora o HIPS com maior tama-
nho de particula apresentou um alongamento na ruptura su-
perior aos demais tipos estudados.

Nos compositos, os principais ganhos de propriedade esti-
veram relacionados ao aumento de rigidez e temperatura de
distor¢do térmica. O aumento no mddulo elastico chegou a
150% para a composi¢do com 40% de madeira no composito
enquanto incrementos de 10 °C foram observados no HDT
dos compdsitos. Todavia, a resisténcia ao impacto para todos
os compositos foi reduzida a 20% do valor do HIPS puro
independente do tipo de morfologia.

Determinagdo das Fragdes Volumétricas

As fragoes volumétricas da fibra, V(farinha de madeira)
e da matriz V,, (HIPS) podem ser obtidas a partir das proprie-
dades intrinsecas desses materiais conforme indicado abaixo
para um composito com 20% de farinha de madeira.

”’/ 0,2

_ Pr _ 579
m m 0.2 0.8
% ot %m g79+ A)so

Vy=0,312 ou 31,2% (Fragao volumétrica do residuo de fari-
nha de madeira - wwf)
/ 1050

"o
/ / 0/050 /79

V,=0,688 ou 68,8% (Fragao volumétrica da matriz - HIPS)

=0,312

=0,688

Célculo do Mddulo de Elasticidade Tedrico

Aplicando-se a “regra das misturas” para compositos re-
forgadas com fibras descontinuas e aleatoriamente orienta-
das (fibras curtas), além dos valores discriminados
anteriormente, t€ém-se para uma mistura de HIPS/20wwf:

E,=KE,V,+E,V,

onde

E. =Mobdulo de Elasticidade Tedrico do Compdsito;

E~=8,5 GPa (Modulo de Elasticidade longitudinal, obtido no
ensaio de compressao paralela as fibras, da farinha de madei-
ra Pinus caribea;

Polimeros: Ciéncia e Tecnologia, vol. 14, n° 5, p. 339-348, 2004

Tabela 6. Modulo de Elasticidade Teodrico - Limite superior

HIPS HIPS/20wwf HIPS/30wwf HIPS/40wwf

Ec

(GPa) 1,9 4,0 4,8 5,5

—-@—- 476L

-~ 495F
— e — 585K

Modulo de Elasticidade (GPa)

—— Teorico
0 T T T T
0 10 20 30 40 50
wwf (%)
Figura 5. Efeito da concentragdo de madeira e do tipo de HIPS no Modulo
de Elasticidade em Tragdo com Intervalo de Confianga de 95%.

E,,=1,9 GPa (Mddulo de Elasticidade do HIPS, Tabela 1);
K= Fator eficiéncia de reforco.

Considerando-se a eficiéncia de reforgo para um material
ideal (K=1,0), pode-se calcular o maximo limite superior
do mddulo de elasticidade tedrico. [lustrando-se como exem-
plo o calculo para a composi¢ao 476L/20wwf.

=0,312 ou 31,2% (Fragao Volumétrica da fibra - wwf);
Vm 0,688 ou 68,8% (Fragao Volumétrica da matriz - HIPS);
V,+ V,, =1,0 (Auséncia de vazios)

E=1,0x8,5x0,312+ 1,9 x 0,688 = 4,0 GPa

Os calculos para as demais composi¢des sdo apresenta-
dos na Tabela 6.

Estes valores sdo apresentados no grafico da Figura 5 onde
sdo comparados aos resultados obtidos em laboratorio para
todas as composigdes estudadas, caracterizando assim o limi-
te maximo superior dos modulos elasticos para eficiéncia
maxima de refor¢o (K = 1,0) e auséncia de vazios, ou seja,
sistema hibrido ideal.

Na literatura, também sdo observados aumentos nos
modulos elésticos nos estudos de HIPS reciclado com 30%
de farinha de madeira Pinus elliotti'3], de PP com 40% de
farinha de madeira® e de PP com 50% de farinha de madeira
seco ou apds 48 h de imersdo em agual'l.

Nao se observa que haja grandes variagdes de rigidez entre
os HIPS puros e nos compdsitos, quando analisados com as
mesmas quantidades de farinha de madeira. Apenas, nas amos-
tras com 30% de farinha de madeira, pode-se dizer que o HIPS
495F apresentou uma pequena redugdo no modulo de elastici-
dade em relagdo as demais, embora pouco significativa. Por-
tanto neste caso, tanto o indice de fluidez quanto o tamanho
das particulas de borracha ndo parecem ser determinantes para
o modulo de elasticidade, embora na literatura se estabelega
que quanto maior o tamanho das particulas de borracha, me-
nor deveria ser o modulo de elasticidade do HIPSI!.
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Ec/Em
(3]
(=]

. / —M— Teorico [|
1 O T T T T

0 10 20 30 40 50
wwi (%)

Figura 6. Razdo entre modulos de elasticidade dos compositos (Ec) e o
modulo de elasticidade da matriz estirénica (Em) em fungao do teor de WWF
no composito.

Na Figura 6, sdo apresentados os valores de modulo rela-
tivo composito/HIPS, ou seja, a razao dos modulos de elasti-
cidade dos compésitos (E.) pelos modulos dos respectivos
HIPS (E,,) onde ficam evidentes os acréscimos de rigidez
decorrentes da presenga do reforgo celulosico.

Observam-se acréscimos de cerca de 150% nos médulos
das amostras com 40% de farinha de madeira, o que tam-
bém tem-se verificado na literatura para compositos de PP
com 40% farinha de madeiral'*'3!. Porém, o HIPS apresenta
modulo de elasticidade a tragdo cerca de 25% superior ao PPI,
podendo-se afirmar que o HIPS possui condigdes mais favo-
raveis de rigidez que o PP, quando adicionados as mesmas
quantidades do residuo de farinha de madeira. As diferengas
em moddulos de elasticidade encontradas entre valores teori-
cos e determinadas nos ensaios dos compdsitos podem ser
relacionadas ao parametro de eficiéncia de reforgo, K, con-
forme demonstrado a seguir.

Célculo do fator “K” como estimativa da adesdo carga/
matriz

Aplicando a Regra das Misturas aos mddulos eldsticos,
obtidos em laboratério para cada composi¢do, pode-se
determinar o fator “K”, a fim de avaliar indiretamente a
eficiéncia de reforgo celuldsico ou adesdo carga/matriz das

Tabela 7. Resultados do fator “K”

Material 476L/20wwf  495F/20wwf  585K/20wwf
*Ec (GPa) 3,11 2,98 3,11
K 0,68 0,63 0,68
Material 476L/30wwf  495F/30wwf  S585K/30wwf
*Ec (GPa) 3,89 3,62 3,89
K 0,76 0,69 0,76
Material 476L/40wwf  495F/40wwf  S85K/40wwf
*Ec (GPa) 4,69 4,68 4,59
K 0,82 0,82 0,80
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composicdes estudadas. Neste caso partiu-se de valores de
mdédulos de elasticidade dos compdsitos para cada
composicio obtidos experimentalmente conforme dados
apresentados na Tabela 7.

'E,=3,11=Kx8,5x0,312+1,9x0,688 =K=0,68

Os valores K obtidos para todas as demais misturas sdo
apresentados na Tabela 7.

Os valores obtidos na Tabela 7 indicam que o fator “K”
independe do tipo de resina mas aumenta com a concentragao
de carga no compdsito. Nas composigdes com 20 e 30% de
residuo, os dados sugerem uma possivel melhor eficiéncia de
refor¢co nas composi¢des do HIPS 476L e 585K. No entanto
nos compositos com 40% de farinha de madeira, verificou-se
nao haver distingao entre o fator K calculado para as trés resi-
nas, uma vez que em concentragoes elevadas o composito 495F/
40wwf, praticamente, igualou-se as outras duas misturas. A
eficiéncia da adesao na interface fibra-matriz deve estar asso-
ciada a capacidade de molhamento da fibra pela resina, ou seja
depende do indice de fluidez do material e da natureza quimi-
ca da interface. Todavia, embora o HIPS 495F devesse apre-
sentar uma maior capacidade de molhamento da fibra devido
ao seu indice de fluidez duas vezes superior as demais resinas,
as analises da eficiéncia de reforgo com base no Fator-K, ndo
foram conclusivas para se avaliar diferencas de adesdo em fun-
¢ao do tipo de HIPS usado em cada composito.

Compdsitos de fibra natural versus fibra de vidro

Aresisténcia especifica (G,) € 0 médulo especifico (Ee,)
caracterizam o limite de resisténcia a tragdo em relagao a den-
sidade relativa, e o modulo de elasticidade em relagdo a densi-
dade relativa, respectivamente.

Para efeito comparativo, usou-se a resisténcia e modulo es-
pecifico do compdsito HIPS com 35% de fibra de vidro e o
valor calculado do compdsito HIPS 476L/40%wwf, que foi a
mistura que apresentou maior resisténcia a tragao e moédulo de
elasticidade neste trabalho. Os célculos sdo descritos a seguir.

Calculo p, do composito 476L/40%wwf

p.= (0,6 x 1,05) + (0,4 x 0,579) = 0,86 (densidade do compésito)
onde: p,, = 1.050 kg/m?® (densidade da matriz) e p; = 579
kg/m? (densidade da wwf)

Cilculo O, € B, do compdsito 476L/40%wwf

esp

G,,, =0,03/0,86=0,035 GPa;

es

E_ =469/086=545 GPa.

Onde 6,,=0,03 GPa (Tensao de escoamento da matriz, Figura 7)

Na avaliagdo dos compdsitos HIPS com farinha de madei-
ra e com fibra de vidro, observa-se que, mesmo com 5% de
diferenca de carga nesses compdsitos, o material 476L/
40%wwt apresentou resisténcia especifica quase que trés
vezes superior a um composito contendo fibra de vidro. Além
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Figura 7. Efeito da concentragdo de madeira e do tipo de HIPS na Resistén-
cia a Tragdo no ponto de escoamento com Intervalo de Confianga de 95%.

Tabela 8. Resisténcias e modulos especificos (6, e E, ) comparativos para o
HIPS reforgado com residuo farinha de madeira e fibra de vidro.

(o E

t t

. P O, Ees
Material (Kg/1|n3) (GPa) (Gp‘;) (GPa) (GP;)

HIPS 525 com

35% fibra de vidro* 1,59 0,02

0,013 2,1 1,3

HIPS 476L/40%wwf 0,86 0,03 0,035 47 5,5

*Valores obtidos da literatura!'

disso, 0 modulo especifico foi cerca de quatro vezes maior.
Os resultados obtidos indicam condigdes de rigidez especifi-
ca mais favoraveis de compdsitos refor¢ados com farinha de
madeira em relagao a fibra de vidro.

Na pratica, os efeitos de processamento produzem
desfibrilamento e maior compactagdo da farinha de madeira
no composito. Ou seja, os produtos extrudados ou injetados a
partir de compositos termoplasticos celuldsicos apresentam
uma densidade real mais elevada do que os valores obtidos
nos calculos tedricos apresentados acima. Estes valores foram
calculados a partir de dados da densidade aparente da fari-
nha de madeira pré-processamento obtidos na literatural®l,
Valores da ordem de 1400 kg/m? para a farinha de madeira
pbs-processamento no composito sdo encontrados na literatu-
ra o que de certa forma estd em concordancia com alguns
aspectos relacionados no presente trabalhol!41¢],

Porém, embora seja competitiva em termos de proprie-
dades especificas, deve-se destacar uma limitagao da farinha
de madeira em relagdo a fibra de vidro no que se refere a esta-
bilidade térmica. A degradagdo da celulose ocorre na faixa
de 200 a 220 °C enquanto a fibra de vidro permanece esta-
vel nessa faixa de temperatura. Todavia, o uso de fibras natu-
rais em compositos termoplasticos apresenta menor desgaste
de equipamentos e reducdo de impacto ambiental se compa-
rado a fibra de vidrol'7-1%],

Resisténcia a Traggo

A Figura 7 ilustra a variagao da resisténcia a tragao no esco-
amento dos materiais compositos em fungdo da concentragdo
de residuo de madeira. Analisando as amostras de mesmo
tipo de HIPS, verifica-se que o material puro apresenta uma
menor resisténcia a tragdo, independente da concentragdo de
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farinha de madeira. Verifica-se que a incorporagao de fibras
eleva a resisténcia a tragdo de todos os compositos em relagao
as suas matrizes, independente do teor de farinha de madeira.
E quanto mais elevada a concentragio de farinha de madeira,
nessas misturas, observa-se que as tensoes de escoamento ele-
vam-se gradualmente. Observa-se um aumento da resistén-
cia a tragao também no estudo do HIPS recuperado com 30%
de farinha de madeira Pinus elliotti, porém em escala maior.
Assim, pode-se dizer que a farinha de madeira eleva a
resisténcia a tracdo, devido, provavelmente, a caracteristica
da estrutura quimica da celulose, cuja macromolécula possui
fortes interacdes do tipo pontes de hidrogénio’\. O Pinus
caribea apresenta uma resisténcia a tra¢@o paralela as fibras
de aproximadamente 65 MPal?%, quase trés vezes maior que
os HIPS puros, o que ajuda a compreender o aumento da
resisténcia a tragdo quando adicionado farinha de madeira,
caracterizado como refor¢o. Estudos mais aprofundados da
ades@o carga/polimero, quantidade de carga e caracteristicas
da carga e resina também devem ser considerados conforme
previsto nos modelos de Halpin-Tsai, embora neste caso, a
forma irregular das fibras dificulte a determina¢do dos
parAmetros geométricos previstos no modelo?!l.

Na Figura 7 observam-se ainda dois aspectos importantes
que dependem das caracteristicas da resina. Os compositos
com resinas com indices de fluidez mais baixos (HIPS 585K
e 476L) apresentaram uma tendéncia ao aumento da resistén-
cia a tragdo. Por outro lado, embora o tamanho de particulas
seja determinante na tensdo de escoamento dos materiais pu-
ros, esse efeito ndo foi observado nos compositos. Nos casos
estudados, a resisténcia a tragdo parece ser apenas uma fungao
linear da concentragdo de madeira no composito independen-
temente da fluidez e da FVPB.

Tenacidade

A capacidade do material absorver energia deformacional
pode ser avaliada através dos ensaios de tragdo e impacto.
Nas resinas puras, as caracteristicas morfoldgicas e
macromoleculares (tamanho médio de particula e a FVPB)
sdo determinantes no comportamento deformacional do
HIPSP!. Todavia, nos compésitos a morfologia do HIPS tor-
na-se irrelevante. Nos compositos, tanto em tragdo como im-
pacto observou-se uma redugdo drastica da tenacidade a
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Figura 8. Efeito da concentragdo de madeira e do tipo de HIPS na Defor-
magao na Ruptura em Tragdo com Intervalo de Confianga de 95%.
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Figura 9. Efeito da concentragao de farinha de residuo de madeira e do tipo
de HIPS na resisténcia ao impacto IZOD com intervalo de confianga de 95%.

fratura com o aumento da concentragao do reforgo. Na Figura
8 sdo apresentadas as deformagdes na ruptura obtidas no en-
saio de tragdo em fungdo da concentragdo de carga para cada
composi¢ao.

Observando-se o comportamento dos HIPS puros apre-
sentados na Figura 8, verifica-se que 0 476L possui uma maior
deformagao na ruptura do que o 495F e 585K. Estes resulta-
dos confirmam que quanto maior o tamanho de particulas de
borracha, maior a deformagdo na ruptura independente do
indice de fluidez da resina. Portanto, embora possa haver
outros aspectos ndo considerados, o principal fator de dife-
renciacdo da porcentagem de deformagao na ruptura nos casos
estudados é o tamanho médio das particulas de borracha.

No caso dos compdsitos, apesar do aumento de rigidez
especifica, os resultados indicam que a presenga do residuo
de madeira na matriz termoplastica inibe os mecanismos de
tenacificacdo do material tornando-o relativamente fragil. De
maneira geral, independente do tipo de matriz termoplastica,
a adi¢do de residuo de madeira a termoplasticos tende a
reduzir a porcentagem de deformagao na ruptura, o que tam-
bém foi observado em outros sistemas relacionados na lite-
ratura: PP com 40% de farinha de madeiral'l e HIPS reciclado
com 30% de farinha de madeira Pinus elliotti'3].

O comportamento sob impacto do material apresenta
caracteristicas analogas ao apresentado sob tracdo confor-
me ilustrado na Figura 9 exceto pelas diferengas de tenacida-
de apresentadas pelas resinas puras. Sob altas taxas
deformacionais o mecanismo de adesdo carga-matriz torna-
se critico uma vez que os mecanismos de reforgo intrinsecos
da resina tornam-se inoperantes na presenca da carga.

Temperatura de Distorgdo Térmica (HDT)

Em se tratando de compdsitos termoplasticos, a tempera-
tura de distorgao térmica ¢ outro aspecto de grande interesse
a ser avaliado. Os resultados dos ensaios de HDT apresenta-
dos na Figura 10 mostram que as concentragdes do reforgo
celuloésico contribuem significativamente para o aumento
dessa propriedade elevando em até10 °C a possibilidade de
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Figura 10. Efeito da concentragdo de residuo de farinha de madeira e do
tipo de HIPS na temperatura de distor¢do térmica (HDT) com intervalo de
confianga de 95%.

uso desses materiais.

Consideragdes morfoldgicas

Alguns aspectos morfologicos tipicos dos compositos estu-
dados em relagao a capacidade de dispersao do reforgo na ma-
trize molhamento da fibra pela resina sdo apresentados na Figura
11 para compositos de 495F, 476L e 585K contendo 20 ¢ 40 %
de wwf. Nos dois primeiros casos sdo observados exemplos
claros de delaminag¢ao na interface fibra-matriz e mecanismos
de pull-out ou arrancamento da fibra durante a fratura. Estes
mecanismos sdo caracteristicos da deficiéncia de transferéncia
de tensdes na interface carga-matriz conforme indicado na
micrografia. Os processos de delaminagdo poderiam explicar
em parte as redugdes observadas nos valores do Fator-K. Na
maioria das composigdes, caracteriza-se bem o efeito de
molhamento da carga pela resina, que devido a presenga de
anéis benzeno na cadeia do poli(estireno) poderiam estar fa-
vorecendo uma maior interagao das cadeias poliméricas com a
celulose ao contrario do comumente observado em matrizes
poliolefinicas. Um melhor ancoramento das resinas estirénicas
a superficie de cargas celuldsica tem sido relacionada ao uso de
agentes de acoplamento especificos a base isocianatos?2-24],
Estes produtos poderiam atenuar os processos de delaminagao
e pull-out e conseqlientemente aumentar a eficiéncia de reforgo
aproximando assim o Fator-K da unidade.

Conclusoes

O HIPS ¢ um termoplastico que pode ser utilizado em
compositos com madeira devido a facilidade de processamento
atemperaturas abaixo da degradagdo da celulose e uma combi-
nagdo de propriedades decorrentes da sua morfologia. Os
compdsitos produzidos apresentaram um bom desempenho
mecanico embora melhorias no balango de propriedades de ri-
gidez e impacto se mostraram independentes da morfologia
nas composi¢des investigadas. Calculos do modulo de elasti-
cidade com base na Regra das Misturas para sistemas ideais
aleatoriamente orientados possibilitaram uma avaliacdo indi-
reta da eficiéncia de reforco e a rigidez do composito pode ser
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Figura 11. Aspectos morfologicos observados nas amostras (a) H495F/20 e 40WWEF; (b) H476L/20 ¢ 40WWF; (c) H585K 20 ¢ 40WWF

prevista com base nas propriedades intrinsecas dos consti-
tuintes. Estudos mais apurados devem levar em consideragio a
densidade aparente do composito (presenga de vazios),
decorrentes da liberagdo de volateis no processamento, ou
mesmo aspectos relacionados a morfologia da fibra celuldsica
que permitam a aplicacdo de modelos mais elaborados para
determinagao da rigidez em compositos. Outro aspecto a ser
explorado consiste na utilizagdo de blendas de HIPS com
copolimeros a base de SEBS (Estireno-Etileno-Butadieno-
Estireno) ou EPDM (Borracha de etileno-propileno) graftizados
com anidrido maleico que possibilitem um melhor controle do
nivel de adesao fibra-matriz e particularmente da tenacificagao
da matriz termoplastica. No presente estudo, os teores ma-
ximos de borracha no material foram limitados pelo processo
de obtengao do HIPS e a tenacidade dos materiais puros foi
determinada pelo didmetro médio e pela fracdo volumétrica
das particulas de borracha (FVPB). No entanto, em todo os
compdsitos houve drastica redugdo da tenacidade com a adi-
¢ao do reforgo celuldsico independentemente da morfologia do
HIPS utilizado como matriz no composito.

Finalmente, através da simples aplicagdo da Regra das Mis-
turas, verificou-se que devido a baixa densidade do residuo de
farinha de madeira, esta poderia substituir com vantagens outras
cargas tradicionalmente utilizadas em termoplasticos. A incor-
poragdo de farinha de madeira ao HIPS apresentou excelente
desempenho em termos de resisténcia e rigidez especifica
mostrando-se competitiva, em termos de custo-beneficio, se
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comparada a fibra de vidro. Todavia a substituigdo de cargas
minerais por refor¢os celuldsicos ainda exige estudos mais
aprofundados, sobretudo em relagdo a estabilidade térmica da
celulose e durabilidade desses compositos. Embora se mostre
competitiva em termos de propriedades especificas, deve-se
destacar a limitagao da farinha de madeira em relagéo a fibra de
vidro no que se refere a sua estabilidade térmica.
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