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Articulo / Article

> Comportamiento al infemperismo natural de compositos
polipropileno-madera

Performance of polypropylene wood composites after
I outdoor exposure fo natural weathering

‘ Francisco Javier Fuentes-Talavera', José Antonio Siva-Guzman', Fredy Quintana-Uscamayta?,
José Turrado-Saucedo’, Aldo Joao Cardenas Oscanoa’, Raul Rodriguez-Anda!
y Jorge Ramén Robledo-Ortiz!

Resumen

Se estudi6 el comportamiento al infemperismo de compositos polipropileno-madera formulados con particulas de pino malla 60,
100 vy finos, con proporciones de polipropileno-madera 6/-30, 57-40 y 47-50, con 2 % de agente acoplante (Maleic Anhydride
Polypropylene) y 1 % de estearato de calcio. Estos fueron sometidos a 2 856 h (septiembre-enero) de intemperismo natural.
Se evaluaron los efectos de la radiacién solar y humedad sobre el cambio de claridad (AL) y morfologia superficial, mediante
microscopia electrénica de barrido (SEM) y resistencia al impacto. Todos los compositos experimentaron un incremento de claridad,
no asf los de polipropileno 100 %. Independientemente del tamafio de particula, el aumento de la proporcién de madera provocd
una mayor modificacién de la claridad. También se observé que los elaborados con particulas de madera malla 100 y fina tuvieron un
incremento superior de la claridad. El microagrietamiento superficial ocurrié en el polipropileno 100 % y en los compositos polipropileno-
madera. Su severidad fue mayor con las particulas més grandes y ligeramente mds notorio a 40 % y 50 % de madera. En todas las
formulaciones se perdié resistencia al impacto, menor en los compositos con particulas malla 60 a 30 % y 40 % de madera. Con una
proporcién alta de particulas de madera, disminuyd notoriamente la resistencia al impacto. Las resistencias de todas las formulaciones
de polipropileno-madera después del intemperismo superaron a las del polipropileno puro.

Palabras clave: Alteracién de color, compositos, polimero-madera, intemperismo, morfologia superficial, resistencia al impacto.

Abstract

This paper presents a study of the performance of wood flour-polypropylene composites formulated with 60 and 100 mesh and
fine pine wood particles, with wood/polypropylene proportions of 6-730, 57-40 and 47-50, with 2 % of coupling agent (maleic
anhydride polypropylene) and 1 % of calcium stearate. These composites were exposed to natural weathering during 2 856 hrs
(September through January). The effects of the solar radiation and humidity on the change of lightness (AL) and surface morphology
were assessed with a scanning electron microscope (SEM); the resistance to impact was also evaluated. All composites except 100 %
polypropylene experienced an increase in lightness. Regardless of the particle size, the increase in the proportion of wood resulted in a greater
modification of the lightness levels. Composites made with 100 mesh or fine particles were observed to have a higher increase of
lightness levels. The surface microcracking occurred in 100 % polypropylene and in wood flour-polypropylene composites and was
more severe with the larger particles and slightly more evident with 40 % and 50 % wood. Resistance to impact was lost in all the
formulations, less so in composites with particles of 60-mesh with 30 % and 40 % wood. With a high proportion of wood particles,
the resistance to the impact diminished noticeably. The resistance levels of all the wood-flour-polypropylene formulations after outdoor
exposure to weathering surpassed those of pure polypropylene.

Key words: Color alteration, composites, polymer-wood, exposure to weathering, surface morphology, resistance o impact.
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Introduccién

El uso de compositos plastico-madera (Wood Plastic Composites,
WPCs) en los Gltimos 10 afios ha tenido una aceptacién
sobresaliente en los sectores de la construccién, automotriz e
incluso del mueble en Estados Unidos de América, Europa y
Asia. Una de las razones fundamentales de su demanda se
basa en sus buenas propiedades tecnolégicas, factibiidad
de elaborarse a partir del reciclado de materias primas,
reduccién de costos de produccién al sustituir parcialmente el
plastico por particulas de madera o agrofibras; y, sobre todo,
a la publicidad de que sus productos utilizados en exteriores
perduran, aun expuestos a la infemperie con un requerimiento
minimo de mantenimiento (Clemons, 2002; Crespel y Viddl,

2008; Stark et al, 2010,

la experiencia de afios en uso de los compositos ha
evidenciado su potencial deterioro por efecto del intemperismo,
lo cual ha modificado la visién acerca de su resistencia frente
a la humedad y a la radiacién solar, ya que se observan
cambios de color, pérdida de atractivo estético, y de propiedades
mecdnicas, ademds del desarrollo de hongos xilbfagos (Stark,

2006; Robledo-Ortiz et al, 2013).

El efecto de la humedad ocurre porque las particulas de
madera no son tfotalmente recubiertas por el pléstico, por lo
que siempre existe una via de absorcién, lo que permite, con
el paso del tiempo, el hinchamiento de las particulas de
madera y del WPC, esfuerzos de compresién sobre el
pléstico, microagrietamientos superficiales, debilifamiento de la
interfase plastico-madera, factibiidad de biodeterioro vy, por
supuesto, pérdida de propiedades (Stark, 2001; Joseph et dl,
2002; Kaboorani et al, 2007).

Lla radiacién solar genera modificaciones importantes en
la madera, tales como decoloracién, rugosidad (erosién) y
agrietamiento de las superficies, incluso Stark 'y Gardner
(2008) sefialan la disminucién de las propiedades fisicas y
mecdnicas. Por su parte, en los plésticos ocurre oxidacion, cambios
en su cristalinidad y estructura, como la reticulacién y la ruptura
de las cadenas, lo cual origina grietas en la superficie y, en
consecuencia, la pérdida de resistencia y médulo de elasticidad
(Stark y Gardner, 2008). Para el caso de los compositos, la
radiacién ultravioleta produce decoloracién, microagrietamiento
severo, desgaste acelerado y aumento de la actividad fingica,
que repercute en el decremento de sus propiedades de
desempefio (Muasher y Sain, 2006; Cnatowski et al, 2007
Stark y Gartner, 2008; Morrel et al, 2009).

La sinergia entre la radiacién ultravioleta (UV) y la humedad
incrementa la potencialidad de las pérdidas de propiedades
mecdnicas por la erosién de la superficie y el aumento de
la capacidad de humectacién superficial; por lo tanto, la
exposicién a la radiacién UV y al agua es mdés perjudicial que

solo a la radiacién UV (Stark, 20006).
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Introduction

The use of wood plastic composites (WPCs) during the last
decade has received an outstanding acceptance in the
construction, car and even furniture sectors in the United
States of America, Europe and Asia. One of the main reasons for its
demand is their good technological properties: it can be made
from recycled raw matters; the substitution of wood particles
or agrofiber particles for plastic reduces production costs, and,
above al, the publicity that claims that its products, when used
outdoors, are long-lasting and require little maintenance, even
it exposed to weathering (Clemons, 2002; Crespell and Viddl,
2008; Stark et al, 2010).

Years of experience with the use of composites have evidenced
their potential deterioration by the effect of weathering; this has
modified the views regarding their resistance o humidity and to
solar radiation, given the observable changes in color, loss of
aesthetic appeal and mechanical properties and development

of xylophagous fungi (Stark, 2006; Robledo-Ortiz et al, 2013),

The effect of humidity occurs because the wood particles are
not entirely covered by the plastic and therefore there remains
a route of absorption, which in time allows the sweling of the wood
particles and of the WPC, leading to compressive stress-strain
on the plastic and surface microcracking, and therefore
to a weakening of the interface between plastic and wood,
potential biodeterioration and, of course, loss of properties

(Stark, 2001; Joseph et al, 2002; Kaboorani et al, 2007)

Solar radiation generates important modifications in the
wood, such as discoloration, rugosity (erosion) and cracking
of the surfaces; Stark and Gardner (2008) also point out the
reduction of physical and mechanical properties On the other hand,
oxidation ocaurs in plastics, and so do changes in their crystallinity
and structure, such as the reticulation and breaking of chains,
which produce cracks on the surface and, consequently, the
loss of resistance and elasticity module (Stark and Gardner,
2008). In the case of composites, ultraviolet radiation produces
discoloration, severe microcracking, accelerated wear and an
increase of fungal activity, which results in impaired performance

(Muasher and Sain, 2006; Gnatowski et al, 2007 Stark and
Gartner, 2008: Morrell et al, 2009).

The synergy between the ultraviolet radiation (UY) and the
humidity increase the potentiality of the loss of mechanical
properties due fo erosion of the surface and the increase of
the surface moistening capacity; therefore, the exposure to UV
radiation and water is more harmful than to UV radiation alone

(Stark, 2006).

The objective of the present work was to evaluate the
performance of nine formulations of polypropylene-wood
composites with three different proportions and pine
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El objetivo del presente trabajo fue evaluar el comportamiento
al intemperismo natural de nueve formulaciones de compositos
polipropileno-madera con tres diferentes proporciones 'y
tamafio de particulas de madera de pino (Pinus spp), através de
la determinacién de su cambio en la claridad, caracterizacién
de la morfologia superficial y resistencia al impacto; a fin de
recomendar la o las formulaciones que aseguren un mejor
desempefio en productos para exteriores.

Materiales y Métodos

Se recolecté aserrin libre de corteza de maderas de pino
durante el aserrio aleatorio de especies de Pinus leiophylla
Schiede et Cham, P. douglasiana Martinez y P. oocarpa Schiede
ex Schltdl, para obtener una mezcla en la que se desconocia la
proporcién individual de cada taxon. El material se presecsd en
condiciones ambientales hasta un contenido de humedad (CH)
de 10 %; se clasificd por tamafios de particulas; las retenidas en
las mallas 20 y 40 se redujeron en un molino de martilos para
generar particulas que no pasan en las mallas 60, 100 vy finas;
posteriormente fueron secadas en estufa Terlab TE-H45 DM a

80 °C, hasta un CH aproximado de 2 %.

Como polimero pldstico se utilizé polipropileno (PP) recuperado
de un proceso primario de manufactura de pafiales; ademds de
agente acoplante MAPP y estearato de calcio (TPW-104),

Formulaciéon de compositos pléstico-madera

En el Cuadro 1 se indican las formulaciones estudiadas para
la manufactura y exposicién al intemperismo de los compositos
plastico-madera. De cada una se obtuvieron 4 kg de material
compuesto. Las particulas denominadas como “finas” se refieren
a todas aquéllas que no se retuvieron en la malla 100,

wood (Pinus spp) of three different sizes when exposed to
natural outdoor weathering, based on the change of their
lightness and on the characterization of their superficial
morphology and resistance to impact, in order to be able to
recommend the formulation or formulations that may ensure the

best performance in outdoor products.

Materials and Methods

Bark-free pine wood sawdust generated during the random
sawing of the Pinus leiophylla Scheide et Cham,, P. douglasiana
Martinez and P. oocarpa Schiede ex Schitdl. species was
collected in order to obtain a mixture in which the individual
proportion of each taxon was unknown. The material was pre-dried
in environmental conditions with a humidity content (HC) of up
to 10 %; it was classified by particle sizes; those retained in the 20
and 40 meshes were reduced in a hammer mill with the
purpose of generating particles that would not pass through

60, 100 and fine meshes; subsequently, the particles were dried
on a Terlab TE-H45 DM stove at 80 °C until they reached an

approximate HC of 2 %.

Poly-propylene (PP) recovered from a primary process of
diaper manufacture was used as plastic polymer; also utiized
were the MAPP coupling agent and calcium stearate (TPW-104).

Formulation of wood plastic composites

Table 1 shows the formulations studied for the manufacture and
exposure of wood plastic composites to outdoor weathering.
4 kg of composite materials were obtained using each
formulation. The particles classified as “fine” are all those that

were not refained by the 100 mesh.

Cuadro 1. Relacién de componentes de las formulaciones de compositos pléstico-madera.

Formulacion Madera Polipropileno o/:fj:nefe ESTG;E:S de Particula
(Nr) (%) (%) ) ) (Malla nr)

0 0 100 0 0 -

1 30 6/ 2 ] 60

2 40 57 2 1 60

3 50 47 2 1 60

4 30 6/ 2 ] 100
S 40 57 2 ] 100
6 50 47 2 ] 100
7 30 6/ 2 ] Finas
8 40 S7 2 ] Finas
9 50 47 2 1 Finas

Nr. = Numero de malla; nr. = Némero de malla respecto a la apertura.

=104=
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Table 1. List of the components of the formulations of wood plastic composites.

Formulation Wood Poly-propylene Coupling agent Calcium stearate Particle
(Nr) (%) (%) (%) (%) (Mesh nr)

0 0 100 0 0 -

] 30 % 2 1 60
2 40 57 2 1 60
3 50 47 2 1 60
4 30 o7 2 ] 100
5 40 57 2 ] 100
6 50 47 2 1 100
7 30 6/ 2 1 Finas
8 40 57 2 ] Finas
Q 50 47 2 ] Finas

Nr. = Mesh number; nr. = Number depending on the opening mesh.

Proceso de mezclado por extrusion

Lla mezcla de materiales se realizé en un extrusor de doble
husilo, LEISTRITZ MCPO 27 GL/32D. H perfil de temperatura del
proceso de extrusion se incrementd en 5 °C, de 150 a 190°C, en
el cual latemperatura de la zona @ corresponde a la de mezclado
de los componentes. La velocidad de extrusién (husillos) fue de
60 rpm, a una velocidad del alimentador de 175 rpm.
La mezcla se enfrié en tina con agua, y posteriormente fue
cortada en granulos (pellets).

Elaboracién de especimenes de prueba por inyeccion

los especimenes para los ensayos se moldearon en una
inyectora NISSEI' ES 1000. El perfil de temperatura fue
160/170/185/200 °C; la presién de inyeccién, 115 MPa; presién
de retencién, 7O MPa; tiempo de inyeccién, 14 segundos;
tiempo de refencién, 6 segundos; tiempo de enfriamiento, 30
segundos; la temperatura del molde se mantuvo a 30 °C; vy las
velocidades de inyecciéon (mm s77) fueron:

V1 =40 mm s’
V2=15mms’!
V3:=35mms’!

Tratamiento de intemperismo

Especimenes de cada formulacién de compositos se expusieron
a la intemperie natural durante el periodo de septiembre a
octubre (cuatro meses efectivos, 2 856 h), a las condiciones
climéticas gue se resumen en el Cuadro 2/ en las instalaciones del
Departamento de Madera, Celulosa y Papel de la Universidad
de Guadalajara.

=105

Extrusion-mixing process

The materials were mixed in a LEISTRITZ MCPO 27 GL/32D
double-spindle extruder. The temperature profle of the extrusion
process increased by 5 °C, from 150 to 190 °C; the temperature
of Zone Q corresponds fo the temperature at which the components
were mixed. The extrusion speed (spinc”es) was 60 rom, and the
speed of the feeder, 175 rpm. The mixture was cooled in a tub ful
of water and was subsequently cut into pellets.

Producing test specimens by injection molding

The specimens used in the assays were molded in a NISSEI ES
1000 injector. Temperature profile was 160/170/185/200 °C;
the injection pressure was 115 MPa; retention pressure, 70 MPa;
injection time, 14 seconds; retention time, 6 seconds; coo|ing
time, 30 seconds; the temperature of the mold was kept at 30 °C,
and the injection speeds (mm s') were:

V1 =40 mm s’
V2=15mms’
V3=35mms’!

Weathering treatment

Specimens of each composite formulation were exposed to the
natural outdoor weathering during the period of September to
January (four effective months, 2 856 h), in the climate conditions
summarized in Table 2, in the facilities of the Wood, Cellulose
and Paper Department of the Universidad de Guadalajara.
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Cuadro 2. Condiciones climdticas durante el periodo de intemperismo natural.

Precipitacién

Mes

Humedad relativa del

Temperatura ((C)

(mm) aire (%) Méxima Minima
Septiembre 158 78 27 16
Octubre o) 72 26 9
Noviembre 0 64 25 S
Diciembre o) 58 24 2
Enero 0) 53 25 3

Table 2. Climate conditions during the natural weathering period.
Month Precipitation Relative humidity of the Temperature (‘C)

(mm) air (%) Maximum Minimum
September 158 78 27 16
October 0 72 26 9
November 0 64 25 S
December 0 58 24 2
January 0 53 25 3

Las horas de exposicién correspondieron al intervalo citado
en estudios de intemperismo acelerado. Al respecto, Lundin et
al. (2001) emplearon un periodo de prueba de 2 000 h; Fabiyi
et al. (2007), 1 200 h; Stark (2007), de 1 000 a 3 000 h; y
Chia-Huang et al. (2012), de 2 000 h.

Determinacién de la claridad (L)

Se realizé de acuerdo con lanorma TAPPI T 527 om-02. Se usaron
ocho especimenes de prueba por formulacién, con dimensiones de
80 x 40 x 26 mm. La medicién se hizo en un didgmetro de 30 mm
de la cara expuesta a la radiacién solar y lluvia. La claridad
se determiné con una frecuencia de 14 dias durante el periodo
de intemperismo, siempre en la misma drea de las mediciones
previas. El equipo utilizado fue un espectrofotémetro, ELREPHO
3000, que registra directamente el valor de claridad (L) (factor
de reflexion a 450 nm) del material. Un valor de O representa
negro y 100 al blanco perfecto. Llos cdlculos de cambio de
la claridad para los compuestos se efectuaron mediante la

u
Donde:

Al = Cambio de la claridad (%)
L = Claridad inicial del compuesto
L, = Claridad final del compuesto (14, 28 dias, ... 4 meses)

siguiente ecuacion:

-, (n

Ji00

i

=106+

The hours of exposure corresponded to the interval quoted
in studies of accelerated weathering. In this respect, Lundin et al.
(2001) utiized a test period of 2 000 h; Fabiyi et al. (2007),
1 200 h; Stark (2007), 1 000 to 3 000 h, and Chia-Huang
et al (2012), 2 000 h.

Determination of lightness (L)

This was carried out according to the TAPPI T 527 om-02 norm.
Eight 80 x 40 x 26 mm formulated test specimens were used. The
measurement was carried out on the side exposed to solar
radiation and rain, with a diameter of 30 mm. The lightness was
determined with a frequency of 14 days during the weathering
period, always in the same area as the previous measurements.
The equipment utilized was an ELREPHO 3000 spectrometer,
which registered the lightness value (L) reflection factor 450 nm) of
the material directly. A value of O represents black, and 100,
a perfect white. The calculations of change in lightness for the
composites were made based on the following equation:

m=(£f'Lr‘

Al = Change of lightness (%)

[ = Initial lightness of the composite

(1)

Ji00

i

Where:

L’{ = Final lightness of the composite (14, 28 days ... 4 months)



Caracterizacién morfolégica

la caracterizacién morfolégica de la superficie de los
compositos polipropileno-madera se llevé a partir de ocho
micrografias obtenidas con microscopio electrénico de
barrido (SEM) HTCAHI TM-1000 para muestras no conductivas, por
lo que los especimenes de prueba no requirieron preparacion
previa de recubrimiento o sputtering. En tres muestras de
cada formulacién se tomaron dos micrografias a 120x de la
superficie de los compositos antes y después del tratamiento
de intemperismo; enseguida, con un analizador de imdgenes
Leica y el software Leica Application Suite ver. 410, se calculd
el porcienfo de dreas de las microgrietas, y se relacionaron con el
drea total de cada micrografia, para hacer una comparacién
de los dafios en funcién de la proporcién de particulas.

Determinacién de la resistencia al impacto (Energia

Media de Falla)

La resistencia al impacto se determiné con base en la norma
ASTM D5420-04. Se consideraron 20 especimenes de
prueba por formulacion, con dimensiones de 80 mm de longitud,
40 mm de ancho y 26 mm de espesor promedio. Los ensayos
se redlizaron antes y después del intemperismo, y se utilizé un
impactador de Custom Scientific Intruments.

Resultados y Discusién

Incremento de claridad (AL)

En la Figura 1 se muestra el incremento de claridad de los
compositos debido al efecto de intemperismo, en funcién
de la proporcién y tamafio de particulas de madera. Todos los
compositos presentaron modificaciones, no asf el polipropileno
puro. Esto evidencia que las particulas de madera son las
responsables del incremento de la claridad.

Independientemente del tamafio de particula, el aumento de
la proporcién de madera en los compositos indujo un cambio
superior de la claridad. Fengel y Wegener (1988) indican
que cuando la madera sélida se expone a radiacién solar, la
lignina es el componente con mayor fotodegradacion, ya que es
el principal responsable de la absorcién de rayos ultra violeta
(UV) en la madera (80 % - 95 %) por lo tanto, pudiera atribuirsele
el cambio de claridad en los compositos polipropileno-madera.

Los compositos elaborados con particulas de madera mds
pequefias (malla 100 y finas) mostraron un incremento mayor de la
claridad, probablemente, debido a que las de tamafio diminuto
son mds susceptibles a la fotodegradacion. Ademds, se
determiné que la claridad se elevé con el tiempo de exposicién;
sin embargo, los resultados evidenciaron que el cambio de la
claridad en los compositos con mds proporcién de madera (40
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Morphological characterization

The morpohological characterization of the surface of wood
polypropylene composites was carried out based on eight
micrographs made with a HITCAH TM-1000 scanning
electron microscope (SEM\) for non-conductive samples; therefore,
the specimens in our test did not require preparation
previous fo the sputtering. In three samples of each
formulation two micrographs were taken at 120x of the surface
of the composites before and after the weathering treatment.
Next, the percentage of areas with microcracks was estimated
using a Leica image analyzer and the Leica Application Suite
ver. 4.10 software, and these were related fo the fotal area of
each micrograph in order to compare the damages in terms
of the particle proportion.

Determination of the resistance to impact (Mean
Failure Energy)

The resistance to impact was determined based on the ASTM
D5420-04 norm. For each formulation 20 test specimens were
considered, whose average dimensions were 80 mm of length,
40 mm of width and 26 mm of thickness. The assays were
performed before and after the weathering, and a Custom
Scientific Instruments impact tester was used.

Results and Discussion

Increase in lightness (AL)

Figure 1 shows the increase in the lightness of the composites
due fo the effects of weathering, in terms of the proportion and
size of wood particles. All the composites showed modification
of the lightness, except for pure polypropylene. This proves that
the wood particles are responsible for the increase in lightness.

Regardless of the particle size, the increase in the proportion
of wood in the composites produced a greater change in lightness.
Fengel and Wegener (1988) point out that when solid wood
is exposed fo solar radiation, lignine is the component with
highest photodegradation, as it accounts for most of the ultra
violet (UV) ray absorption in wood (80 % - 95 %); therefore,
the change of lightness may be attributed to the wood flour-
polypropylene composites.

Composites manufactured with smaller wood particles (100 mesh
and fine) showed a higher increase in lightness, probably because
minute particles are more susceptible to photodegradation.
Besides, the lightness was defermined fo have increased with
the exposure time; however, the results showed that, after 70
days of exposure to weathering, the change of lightness in the
composites with the highest proportion of wood showed no
statistically significant difference (P <005), which indicates that
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y 50 %), a partir de los 70 dias de exposicién a la intemperie,
no presenté diferencia estadistica (P <005), lo que indicé que
los compositos polipropileno-madera alcanzaron el limite en su
modificacién.

Tiempo de intemperismo [Dias]
B0 B2d B70d B119d

40

33

26

A L [%]

19

12

Malla 60

40

30

50

the wood flour-polypropylene composites reached the limit of

(\ph

their modification capacity.

30

Finas

40

Malla 100

40
Particulas de madera [%]

50 30

Tiempo de intemperismo [Dias] =Weathering time [Daysl; Malla = Mesh; Finas = Finas; Particulas de Madera = Wood particles [%]

Figura 1. Ihcremento de claridad (AL) de los compositos madera-polipropileno en funcién del tamafio y
proporcién de madera, durante el infemperismo natural.

Figure 1. Increase in lightness (AL) of the wood flour-polypropylene composites in terms of size and wood

proportion during natural weathering.

Los compositos con 50 % de madera y famafio de particulas de
mala 60, 100y finas al final del periodo de intemperismo registraron
incrementos de claridad de 35 %, 37 % v 43 %, respectivamente.
Estos valores son inferiores a los consignados por Stark y Gardner
(2008) para compositos de polietileno de alta densidad - madera
(50 % - 50 %) que después de 3 Q00 h de intemperismo acelerado
(ciclos de rociado de agua + radiacién UV) tuvieron aumentos de
46 %. Darabi et al. (2012) citan aumentos de 12 puntos en
compositos de polietileno de alta densidad-bagazo de cafia
(50 %-50 %), luego de 1 440 h de intemperismo acelerado.

Caracterizaciéon de la morfologia superficial

Antes del intemperismo, los especimenes de polipropileno
presentaban  superficies lisas (Figura 2a); posterior a una

=108+

At the end of the weathering period, composites with 50 %
wood and 60 mesh, 100 mesh and fine particles registered
increases in lightness of 35 %, 37 % and 43 %, respectively.
These values are lower than those registered by Stark and
Gardner (2008) for wood flour and high density polyethylene
composites (50 % - 50 %), which showed increases of 46 %
after 3 000 hours of accelerated weathering (cycles of water
spraying + UV radiation). Darabi et al. (2012) quote 12 point
increments in high density polyethylene composites- cane fiber
(50 %-50 %), after 1 440 h of accelerated weathering.

Surface morphology characterization

Before weathering, the polypropylne specimens had smooth
surfaces (Figure 2a); after 2 856 hrs o exposure, microcracking



exposicién de 2 856 h se observaron microagriefamientos
superficiales (Figura 2b), afribuibles a la foto-oxidacion del
polipropileno que causa recristalizacién del termopldstico por
incisién de cadenas moleculares, la cual genera una contraccién de
la capa superficial y, por consecuencia, el microagrietamiento

(Fabiyi et al, 2008)

TM-1000_1384

a) Antes del intemperismo; b) Después del intemperismo.
a) Before the weathering; b) After the weathering.

x120 500 um

Figura 2. Micrografias SEM de los especimenes de polipropilenc.
Figure 2. SEM Micrographs of the polypropylene specimens.

Antes del intemperismo, las superficies de los compositos
eran lisas, con algunas zonas inconsistentes debidas al
proceso de formacién, que bien pudieran ser puntos de mala
adhesion superficial (figuras 3 o, ¢, el Enseguida a la exposicién,
se originaron microagriefamientos superficiales y exhibicion de
particulas (figuras 2 b, d, f), que responden, al rompimiento
de las cadenas poliméricas por efecto de la foto-oxidacién,
asf como a la separacién de la interfase polipropileno-madera
debida al proceso de absorcién de humedad e hinchamiento
de las particulas de madera, lo cual propicié la formacion
de microgrietas en el polimero (rompimiento de la interfase),
por efecto de compresién y su posterior contraccién al
reducirse el contenido de humedad. Adicionalmente, hay que
considerar que a mayor proporcién de particulas de madera en
los compositos, menor recubrimiento y proteccién de las particulas.
Por consiguiente existe un efecto mds grande del intemperismo

(Siva, 2003; Wang y Morrell, 2004)

El impacto de la proporcién de particulas de madera sobre
el microagrietamiento superficial de los compositos, expresado
como porciento de drea correspondiente a microgrietas, fue de
42 % para los de 30 %; 5 %, para los de 40 %; y 49 %, para
los de 50 % de contenido de madera, lo que permite inferir
un ligero efecto al incrementarse hasta los dos niveles mds altos.

=100=
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of the surface was observed (Figure 2b), which may be attributed
to photooxidation of the polypropylene that causes recrystallization
of the thermoplastic material due to incisions in the molecule
chains, which in turn produces a contraction of the surface layer
and, consequently, microcracking (Fabiyi et al, 2008).

x120 500 um

Before the weathering, the surfaces of the composites were
smooth, with a few inconsistent areas due to the formation process,
which might have been points of poor adhesion between
the surfaces (figures 3 a, ¢, el Immediately affer the exposure,
superficial microcrackings and particle exhibition occurred
(figures 2 b, d, f], caused by the breaking of the polymer
chains due fo photooxidation and by the separation of the
wood flour-polypropylene interface as a result of the process of
humidity absorption and the sweling of the wood particles.
This, in turn, led to microcracking of the polymer (breaking of the
interface) as a consequence of compression and its subsequent
confraction as the humidity content diminished. Additionally,
it should be taken info account that the larger the proportion of
wood particles in the composites, the lesser the sputtering and
protection of the particles. Consequently, weathering produces

a greater effect (Siva 2003; Wang and Morrell 2004).

The impact of the proportion of wood particles on the surface
microcracking of the composites, expressed as a percentage of
the area corresponding fo microcracks was 4.2 % for those with
a wood content of 30 %; 5 % for particles with 40 % wood, and
49 % for particles with 50 % wood; we may infer a slight effect
as the proportion increases to the two higher levels.
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Respecto a los compositos polipropileno-madera elaborados
con particulas malla 100y finas, el microagrietamiento superficial
con 30 y 40 % de madera después del intemperismo resultd
simlar al sefialado para los formulados con particulas malla
60. La diferencia principal se observé en los compositos con
50 % de particllas de madera, cuyos microagriefamientos
fueron menores, lo que pudiera obedecer a que particulas mds
diminutas se recubren mas eficientemente por el polipropileno,
con ello se reduce el efecto de absorcién de humedad y su
consecuencia sobre la separacién de la interfase polipropileno-
madera. No se observé diferencia entre los microagrietamientos
de los compositos con particulas mala 100 vy finas.

TM-1000_13565

x120 500 um Th-1000_0336

I wood flour-polypropylene composites manufactured with
100 mesh and fine particles, the surface micocracking with 30 and
40 % wood content after weathering turned out to be similar to
that found in 60 mesh particles. The main difference was observed
in composites with 50 % wood particles, which had smaller
microcracks, possibly because the smaller particles are more
efficiently sputtered with the polypropylene; this reduces the effect
of humidity absorption and its consequence on the separation of

the wood flour-polypropylene interface. No differences were
observed between the microcracks of composites with 100
mesh and fine particles.

w120 500um

Particulas de madera = Wood particles; Ruptura de intefase = Breaking of the interface
(a) y (b) con 30 % de madera, antes y después del intemperismo, respectivamente. (c) y (d) 40% de
madera, antes y después del intemperismo, respectivamente. (e y (f) 50% de madera, antes y después del

intemperismo, respectivamente.

(a) and (b) depict 30 % wood before and after weathering, respectively; (c) and (d) show 40 % wood before
and after weathering, respectively; (e) and (f) are 50% wood before and after weathering, respectively.

Figura 3. Micrografias SEM de compositos de madera-polipropileno con particulas de

diferentes mallas

Figure 3. SEM micrographs of wood flour-polypropylene composites with particles of

different mesh sizes.



Resistencia al impacto (Energia Media de Falla)

En general, se observé una pérdida de resistencia al impacto
de todas las formulaciones, incluso la del PP 100 %; sin embargo,
las formulaciones con madera superaron la resistencia del
polipropileno puro (Figura 4).

Los compositos de particulas malla 60 en las proporciones de
30 %y 40 % de madera resultaron con la disminucién maés baja
de la resistencia al impacto, 49 %y 6.3 %, respectivamente. Esto
coincide con el menor cambio de claridad (Figura 1), por lo que
se infiriere un efecto minimo del intemperismo para este tamafio
de particula. Se determiné que la Energia Media de Falla
(EMF) auments con la proporcién de particulas malla 60y 100;
sin embargo, el fendmeno se invierte después del intemperismo
y los compositos con mayor proporcién de particulas reducen
mds su resistencia al impacto, probablemente, con una
concentracién mds elevada de particulas, el polimero no logra
un recubrimiento Sptimo y ocurre una mayor exposicion de drea
de particulas, y, en consecuencia, se presentéd un efecto mas
severo del infemperismo.

Fuentes-Talavera et al, Comportamiento al intemperismo natural de..

Resistance to impact (Mean Failure Energy)

Cenerally, a loss of resistance to impact was observed in dll
the formulations, including PP 1000; however, the formulations
containing wood surpossed pure propylene in resistance (Figure 4).

The composites with 60 mesh particles with 30 % and 40 %
wood had the lowest decrease in resistance to impact: 49 % and
63 %, respectively. This coincides with the slighter change
in lightness (Figure 2); from this we infer that weathering
has a minimal impact on this particle size. The Mean Failure
Energy (MFE) increased with the proportion of 60 and 100
mesh particles. However, the phenomenon is reversed after
weathering, and the composites with the largest proportion
of particles reduce their resistance to impact even more; with a
higher concentration of particles, the polymer may not achieve
an optimal sputtering, and consequently greater exposure of
the particle area occurs; the effect of weathering was therefore
more severe.
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Figura 4 Resistencia a impacto del polipropileno puro (PP) y de los compositos antes y después del intemperismo.
Figure 4. Resistance to impact of pure polypropylene (PP} and of the composites before and after weathering.
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Por lo anterior, para conservar la mayor resistencia al
impacto de compositos madera-polipropileno expuestos a usos
en exteriores, la formulacién con tamafios de particulas malla
60 vy proporciones de 30 a 50 % de madera, y malla 100
con 30 y 40 % de madera resulta ser la mds pertinente.
Formulaciones con particulas finas tuvieron los valores de resistencia
mds bajos después del intemperismo.

Conclusiones

la modificaciéon de la claridad de los compositos
polipropileno-madera de
fotodegradacién de las particllas de madera, la mas

resulté, principalmente, la

significativa es mayor proporcién y menor tamafio de particulas.

El microagriefamiento superficial fue superior con particulas
de madera malla 60, considerandose que el mayor efecto se
debe a la absorcién de humedad, no por foto-oxidacién. El
incremento de la proporcién de madera a 40 %y 50 % generd
un ligero aumento del microagrietamiento.

La resistencia mdés grande al impacto (EMF) se logra con
particulas de madera malla 60 y 100, sin embargo, el efecto

del intemperismo es mds noforio en los compositos con
formulaciones de 40 % y 50 % de madera.

la pérdida de resistencia al impacto por causa del
intfemperismo es menor en los compositos polipropleno-madera
que en el polipropileno 100 %, lo que expresa una ventaja adicional
para combinar madera con este tipo de po||’mero,‘
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