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TERMICAS DO COMPOSITO FINAL*
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Resumo

Foi estudado o efeito do método de incorporacéo de p6 de serra em PP/EPDM/talco,
nas propriedades mecanicas e térmicas do composito final. Os trés métodos de
incorporacao foram: pré-mistura, por tamboreamento, de todos os componentes com
injecdo subsequente; alimentacdo em separado da fibra, da matriz polimérica e
compatibilizante em extrusora dupla rosca co-rotacional, com injecdo subsequente;
pré-mistura, por tamboreamento, de todos os componentes, alimentacdo conjunta
em extrusora dupla rosca co-rotacional, com injecao subsequente. A adi¢céo de fibras
conferiu maiores valores de temperatura de deflexdo ao calor (HDT), resisténcias a
tracdo e a flexdo, médulo de Young e menores resisténcia ao impacto e deformacéao
em relacdo a matriz. Para o mesmo teor de fibras, o método de alimentacao
conjunta apresentou os maiores valores de resisténcia a tracdo e flexdo, modulo de
Young, e HDT, e maior queda na resisténcia ao impacto. O método com dois
alimentadores apresentou maior deformacao e maior resisténcia ao impacto. Analise
termogravimétrica revelou menor teor de fibra incorporado, para o método com dois
alimentadores em relacdo aos outros métodos. A analise de micrografias obtidas por
MEV nao revelou diferencas significativas na adesao entre fibra e matriz, quanto ao
método de incorporagao.
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SAWDUST INCORPORATION SCHEMES IN TOUGHENED POLYPROPYLENE
(PP/EPDM/TALC): EFFECT ON COMPOSITE THERMAL AND MECHANICAL
PROPERTIES

Abstract

Three schemes of incorporating sawdust in PP/EPDM/talc have been investigated regarding
their effect on composite mechanical and thermal properties. The schemes were: tumble
premixing of all components with subsequent injection molding; separate feeding of fiber,
polymer matrix, and compatibilizer in a co-rotating twin screw extruder and subsequent
injection molding; tumble premixing of all components, joint feeding in co-rotating twin screw
extruder with subsequent injection molding. Fiber incorporation increased heat deflection
temperature (HDT), tensile and flexural strength, Young's modulus and decreased impact
strength and strain at break in relation to the matrix. At constant fiber content, joint feeding
showed the highest values of tensile and flexural strength, Young's modulus, and HDT, and
lowest impact resistance. The schemes with two feeders showed highest strain at break and
impact strength. Thermogravimetric analysis revealed less fiber incorporation for the scheme
with two feeders in relation to the other methods. SEM revealed no significant differences in
adhesion between fiber and matrix, regarding incorporation scheme.

Keywords: Composite; Sawdust; PP/EPDM/talc; Incorporation scheme.
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1 INTRODUCAO

Compositos de termoplasticos reforcados com fibras naturais tém atraido grande
interesse de pesquisadores, ndo somente pela questdo ambiental, mas também por
razbes econbmicas, reciclabilidade e facilidade de processamento. As
caracteristicas destes compoésitos que 0s torna promissores como materiais
industriais e de engenharia incluem sua baixa densidade, elevada resisténcia
especifica e elevado médulo especifico [1].

O composto de polipropileno (PP), tenacificado com elastobmero etileno-propileno-
monomero dieno (EPDM) e aditivado com talco, tem sido utilizado em para-choques,
remates e painéis exteriores, ja que a adicdo de uma fase elastomérica ao
polipropileno aumenta sua resisténcia ao impacto, poréem, h4 uma diminuicdo do
Moédulo de Young, perda de resisténcia a tracdo e maior deformacédo [2]. Para
recuperar a perda de rigidez, com a incorporacdo de EPDM, é adicionado,
comumente, talco a blenda PP/EPDM, a teores entre 10 e 40%, aumentando
também a resisténcia térmica, resisténcia a fluéncia, estabilidade dimensional e
resisténcia ao calor e a umidade [3].

Materiais derivados da madeira, como o p6 de serra, combinados com polimeros
termoplasticos tém conquistado atencéo nos ultimos anos na industria [4]. Uma boa
adesd@o entre a matriz polimérica e a fibra é necessaria para uma transferéncia
efetiva de esforcos. A diferenca em polaridade entre o PP e a fibra natural resulta
em compdsitos incompativeis que ndo servem para ser utilizados em pecas
estruturais. Assim, torna-se necessario o uso de agentes compatibilizantes, tais
como PP enxertado com anidrido maleico (PPgMA), que reduzem as tensdes
interfaciais e melhoram a adesao entre o polimero e a fibra [5]. Outro fator muito
importante para a obtengcdo de compdsitos com propriedades mecanicas adequadas
€ o0 tipo de processamento utilizado na sua preparacdo, ou seja, 0 método de
incorporacdo das fibras na matriz polimérica. A preparacdo de compdsitos de
termoplasticos reforcados com fibras € geralmente um processo de dois estagios [6].
O primeiro estagio consiste em misturar as fibras com o polimero, e para alcancar
distribuicAo e impregnacdo adequadas das fibras utiliza-se comumente uma
extrusora dupla-rosca. O segundo estagio é a moldagem das pecas, geralmente por
meio de injecao.

Nesse contexto, o trabalho tem como objetivo principal estudar o efeito do método
de incorporacdo de pdé de serra em uma matriz de polipropileno tenacificado
(PP/EPDM/talco), utilizado em para-choques e painéis exteriores, nas propriedades
mecanicas e térmicas do compdésito final. Além disso, objetiva viabilizar a aplicacédo
dos compdsitos de matriz termoplastica reforcado com fibras, contribuindo para a
melhoria de desempenho e para a pesquisa e desenvolvimento desses produtos. A
eficiéncia do método de incorporacédo foi analisada por microscopia eletrénica de
varredura e por meio das propriedades mecanicas e térmicas.

2 MATERIAIS E METODOS

Polipropileno modificado com elastbtmero EPDM e 20% de talco (EF210AEB -
Borealis, MFR (230°C/2,16 kg) =24g/10min, p=1,04 g/cm3), foi doado pela General
Motors do Brasil. Como agente compatibilizante utilizou-se 4% em massa do
polipropileno enxertado com anidrido maleico (PP-g-MA), sob o cédigo Polybond
3200 (IF= 10 g/10 min a 190 °C e 2,16 kg), com densidade de 0,92 g/cm3, adquirido
da Crompton-Uniroyal Chemical (SP, Brasil). As fibras utilizadas no presente
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trabalho foram pé de serra, fornecido pela Industria Madeireira Uliana Ltda, coletado
diretamente do silo de armazenamento, com diversos tipos de madeiras misturadas:
cedro rosa (Cedrela sp), cedro arana (Cedrelinga cateniformis), ipé (Tabebuia spp),
angelim (Hymenolobiem petroeum), marupa (Simarolba amara), loro vermelho
(Nectanda rubra), cumard (Dipterysa odorata), jatoba (Hymenoea sp). As
quantidades relativas dos tipos de madeiras nao foram determinadas.

O po6 de serra foi seco numa estufa a 105°C durante 12 horas antes da realizacao
das misturas e o PP/EPDM/talco foi seco a mesma temperatura por 2 horas,
conforme indicacdo do fabricante, antes da mistura e extrusdo. Os compositos de
PP/EPDM/talco com fibras naturais foram preparados conforme trés métodos de
incorporacdo. O primeiro método envolve uma pré-mistura, por tamboreamento, do
termoplastico, fibras, e compatibilizante num misturador em Y para posterior
extrusdo em extrusora dupla rosca da Thermo Scientific HAAKE PolyLab modelo
PTW 16 e subsequente granulacdo e injecdo, em injetora Battenfeld HM 60/350. No
segundo, as fibras foram alimentadas na extrusora em uma posi¢ao apos a fusdo do
polimero, para minimizar a quebra das fibras durante a mistura [7], e injecdo
posterior. No terceiro, a pré-mistura do termoplastico, fibras e compatibilizante foi
alimentada diretamente na injetora sem passar pela etapa de extrusdo. As
composicdes em termos da quantidade de fibra e compatibilizante, em massa, que
foram testadas foram 20/4 e 40/4, escolhidas conforme resultados obtidos em
trabalhos anteriores [8]. Para as misturas de alimentac&o conjunta a extrusora dupla
rosca foi utilizada no seguinte perfil de temperatura: 170°C, 175°C, 180 °C, 180°C,
190°C e 185°C. A velocidade de alimentacéao foi de 12% e a rotacdo da rosca de 250
rom. Para as misturas de alimentacdo separada foi utilizada o mesmo perfil de
temperatura e rotacdo da rosca da alimentacdo conjunta, porém, a velocidade de
alimentagdo dos dois alimentadores foram diferentes para os dois teores de
incorporacdo de p6 de serra, sendo de 6% (PP/EPDM/talco) e 10% (p6 de serra)
para as composi¢des de 20% de fibra, e 12% (PP/EPDM/talco) e 8% (p6 de serra)
para as composicées de 40%. Apds a extrusdo, o corddo de polimero extrudado foi
cortado no granulador e essa mistura em forma de granulos foi utilizada para a
injecdo posteriormente. Antes da injecdo, as misturas foram secas na estufa a 105°C
por 2 horas. Apdés a secagem, foram injetadas na forma de corpos de prova para
ensaios de tracdo, impacto, flexdo e temperatura de distorcdo ao calor (HDT) na
injetora Battenfeld. Para as composi¢cdes com injecao direta de 20% e 40% de p6 de
serra, 0 p6 de serra foi seco a 105°C por 12h e o PP/EPDM/talco foi seco durante
2h, antes da injecdo. A presséao de injecdo foi de 700 bar e de recalque de 560 bar.
As temperaturas do bico, nas outras zonas e a temperatura do molde foram 198°C,
193°C e 60°C, respectivamente. O tempo de resfriamento foi de 20s e de recalque
de 10s. Os ensaios de tracdo e flexdo foram realizados em Maquina Universal de
Ensaios Mecéanicos Instron conforme as normas ASTM D638, D790,
respectivamente, e impacto (Charpy) em péndulo de impacto Instron CEAST 9050
conforme norma ASTM D6110-10. No ensaio de impacto, os corpos de prova foram
utilizados com entalhe de 2 mm. O ensaio de distor¢do ao calor (HDT) foi realizado
na maquina de ensaio HDT — VICAT, conforme a norma ASTM D648. As superficies
de fratura dos compadsitos foram analisadas em um microscopio eletronico de
varredura (MEV) CamScan CS 3200 LV, para avaliar se com 0s niveis de agente
compatibilizante incorporados houve diferenca entre os métodos de incorporagao
guanto a adesdo fibra/matriz. Analise Termogravimétrica (TGA) foi realizada no
equipamento SDT-Q600 da TA Instruments para verificagdo da quantidade de pé de
serra incorporado ao polimero, a uma taxa de aquecimento de 20°C/min em
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atmosfera de nitrogénio. Todos os ensaios e analises foram realizados no Centro
Universitario da FEI.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

Todas as composicfes foram misturadas, extrudadas e injetadas com éxito, com
excecao da composicdo de 40% de po de serra injetada diretamente, sem prévia
mistura e extrusdo. Essa composicdo obteve apenas trés corpos de prova, pois 0
indice de fluidez baixo do conjunto PP/EPDM/talco mais p6 de serra, ocasionava o
entupimento da injetora. Por esse motivo, 0s ensaios de impacto e de temperatura
de deflex&do ao calor (HDT) ndo possuem dados com a composi¢cédo de 40% de pé de
serra de injecao direta.

3.1 Ensaio de Tracao

Era esperado que as formulacdes de alimentacdo separada (alimentadas por dois
alimentadores) tivessem as maiores resisténcias a tracao, por terem menos quebra
das fibras, que funcionam como carga de reforco na matriz polimérica [7]. Porém,
verificou-se que a formulagdo de 20% de pdé de serra de alimentacdo separada
obteve a menor resisténcia a tracao (Figura 1a), menor até que a formulacdo de
injecdo direta, que obtém uma distribuicdo menos homogénea das fibras na matriz
polimérica. Uma explicacdo para esse resultado € que a quantidade de fibras
incorporadas pode ter sido menor do que a esperada para as velocidades de
alimentacdo utilizadas. Verificou-se que as formulacfes de alimentacdo separada
obtiveram deformacdo maior (Figura 1b), outro indicio de que houve menor
incorporacdo de fibras do que a calculada, pois a presenca das fibras dificulta a
mobilidade das cadeias poliméricas da matriz, que promove o escoamento. Todos
0s corpos de prova dos compdésitos incorporados com po de serra romperam antes
de atingir a deformacdo de 10%, enquanto o PP/EPDM/talco puro ndo rompeu em
deformacéo até 100% (Figura 1b).
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Figura 1. a) Resisténcia a tracao e b) Deformacgédo na ruptura dos compdésitos com pé de serra, em
funcdo do método de incorporacéo.

Os compositos reforcados com pd de serra obtiveram resisténcia a tracdo (Figura
1a) e modulos de elasticidade (Figura 2) maiores que os do polimero puro, sendo as
formulagBes com teor de 40% de po6 de serra com maior aumento. Esses aumentos
indicam que o pO de serra agiu como carga de reforco na matriz polimérica
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PP/EPDM/talco, além de ter uma boa adeséo entre as fibras e a matriz, indicando
uma transferéncia efetiva de esfor¢cos da matriz para as fibras [5]. Dos trés métodos
de incorporacao, a alimentacdo conjunta apresentou maiores valores de resisténcia
a tracdo e mddulo de Young e a alimentagéo direta apresentou 0os menores valores
de deformacéao na ruptura.
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Figura 2. Médulo de Young dos compdésitos com p6 de serra, em funcéo do método de incorporacao.

3.2 Ensaio de Flexado

Observando a Figura 3a verificou-se que as formulacdes com adicao de po6 de serra
obtiveram tensdo a deformacgéo de 2% maior, comparado ao PP/EPDM/talco puro,
ou seja, essa adicao conferiu um aumento na resisténcia a flexdo, indicando que as
fibras funcionaram como carga de reforco na matriz e que houve uma boa adesédo
entre matriz e fibra [5]. Quanto maior o teor de fibra incorporado, maior a resisténcia
a flexdo conferida. Verificou-se também que todas as formula¢cdes do compdsito
obtiveram aumento no modulo de elasticidade, comparado ao polimero puro (Figura
3b). Esse aumento no modulo foi um critério importante para verificar que a rigidez
nos compositos aumentou. Dos trés métodos de incorporacdo, a alimentacao
conjunta apresentou os maiores valores de resisténcia a flexdo e de médulo em
flexao.
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Figura 3. a) Tensado a 2% de deformacédo e b) Modulo em flexdo dos compositos com pé de
serra, em funcdo do método de incorporacgéao.
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3.3 Ensaio de Impacto

Normalmente, a adicdo de fibras nos polimeros causa uma reducdo de suas
propriedades de impacto. Porém, esse ensaio permitiu estudar em qual método de
incorporacdo a reducado foi menor. O gréfico de resisténcia ao impacto (Figura 4)
mostra que houve grande queda na resisténcia ao impacto dos compadsitos,
comparados ao polimero puro. Essa queda pode ser explicada pela restricdo na
mobilidade das cadeias poliméricas pelo pé de serra [9]. Por essa restricdo de
mobilidade, as composi¢cdes com maior teor de p6 de serra (40%) obtiveram maior
queda nas propriedades de impacto e as com menor teor de p6 de serra (20%)
obtiveram reducdo menor. Tanto para os compdésitos com 20% de pd de serra,
quanto para os com 40% o método que obteve menor queda na resisténcia ao
impacto foi o de alimentacdo separada (2 alimentadores), indicando novamente que
a quantidade de fibras incorporadas pode ter sido menor do que a esperada para as
velocidades de alimentacao utilizadas.
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Figura 4. Resisténcia ao impacto dos compositos com p6é de serra, em funcao do método de
incorporagéo.

3.4 Ensaio de temperatura de deflexdo ao calor (HDT)

A temperatura de deflexdo ao calor (HDT) € uma medida da resisténcia do polimero
a distorcao sob uma dada carga a temperaturas elevadas. A incorporacéo de po de
serra a matriz polimérica de PP/EPDM/talco fez com o que os valores de HDT
aumentassem. Observando o grafico de HDT (figura 5), verificou-se que nos
compodsitos com maior teor de fibra (40%) houve maior temperatura de distor¢cdo ao
calor (HDT) do que nos de menor teor (20%). Esse aumento na temperatura de
deflexdo ao calor (HDT) com o aumento do teor de fibra era esperado, pois a
restricdo de mobilidade das cadeias poliméricas pelas fibras diminui a flexibilidade
do material [9]. Sendo o HDT uma medida da temperatura na qual o material perde a
capacidade de sustentar uma carga, o aumento se deve também a estabilidade
dimensional que a fibra confere a matriz polimérica. O método que resultou em
maior HDT foi o de alimentacao conjunto.

* Contribuicdo técnica ao 69° Congresso Anual da ABM — Internacional e ao 14° ENEMET - Encontro
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HDT - T(°C)

do método de incorporagéo.

3.5 Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV)

A analise de micrografias obtidas por MEV, apresentadas na Figura 6, ndo revelou
diferengas significativas na adesdo entre fibra e matriz, quanto ao método de
incorporacdo. Entretanto, observou-se uma presenca maior de fibras maiores na
incorporacdo diretamente na injetora do que nos outros dois métodos,
provavelmente pelo fato das fibras, no primeiro caso, terem passado por uma
mistura distributiva apenas, enquanto que nos outros dois métodos as fibras
passaram por duas misturas distributivas, resultando em maior quebra de fibra.

Figura 6. Micrografias de MEV, de superficies fraturadas em tracdo, de compésitos contendo 20% de
p6 de serra incorporados : (a) diretamente na injetora ; (b) com alimentac@o conjunta na extrusora ;
(c) utilizando dois alimentadores .

2.6 Andlise termogravimeétrica (TGA)

Com os dados obtidos no ensaio de tracéo foi discutido que o esperado era que as
formulacbes de alimentacdo separada (alimentadas por dois alimentadores)
tivessem as maiores resisténcias a tracdo, porém verificou-se que a formulacdo de
20% de po de serra de alimentagédo separada obteve a menor resisténcia a tragéo e
deformacéo maior, indicios de que foi incorporado menos fibra do que esperado a
partir das velocidades de alimentacdo implantadas, pois as fibras dificultam a
mobilidade das cadeias poliméricas da matriz [9] e a alimentacdo separada causa

* Contribuicéo técnica ao 69° Congresso Anual da ABM — Internacional e ao 14° ENEMET - Encontro
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menos quebra das fibras [7]. Para verificar essa diferenca, analises
termogravimétricas foram realizadas para todas as formulacdes e estes dados foram
comparados. Os resultados para PP/EPDM/talco e as composi¢cfes com 20% de po
de serra sdo apresentados nas Figuras 7 e 8. Com base na Figura 7, para o
composito com teor de 20% de po6 de serra de alimentacdo conjunta, a TGA, a partir
da perda de massa, indicou aproximadamente 16% de fibra incorporada. Por sua
vez, o de alimentacdo separada (dois alimentadores) indicou 11% de fibra
incorporada. Assim, verificou-se que houve uma reducdo de 30% de pd de serra
incorporado no composito de alimentacdo separada, comparado ao de alimentacéo
conjunta. Verificou-se também que a alimentag&do conjunta com teor de 40% obteve
31% de fibra incorporada e alimentacédo separada com o mesmo teor obteve 21% de
fibra incorporada. Portanto, houve uma reducdo de 33% comparando essas duas
formulacbes. Sendo assim, as formulacdes de 20% de po6 de serra de alimentacéo
separada (dois alimentadores) obtiveram uma redugcdo maior na incorporacao de
fibora. Desse modo, a andlise gravimétrica confirmou os indicios de que com o
método de dois alimentadores foram incorporados menos fibras do que com a
alimentacéo conjunta, ou seja, a velocidade de alimentacdo do segundo alimentador
nao estava adequada para garantir as concentracdes pretendidas de 20 e 40%,
necessitando de ajustes para tal.

e s ’
i \ (2 0% mg) 18
80+
L10 &
= &
= <
£ 5
E’ 60+ 68.44% o)
© (r1.52mg)| | =
= =
@
)
40+
20+ L
Residue: r'
15.85%
(2667Tmg) |
0 T 7 T T . T T T T . T T T L T T T 7 T T T T 7 -0.5
0 100 200 300 400 500 600
Temperature (°C) Universal V4.5A TA Instruments

Figura 7. Analise termogravimétrica do compdsito PP/EPDM/talco com teor nominal de 20% de p6 de
serra, preparado com alimentag&o conjunta.
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Figura 8. Andlise termogravimétrica para PP/EPDM/talco e as composi¢ées com 20% de po de serra.

4 CONCLUSAO

Os trés métodos de incorporacdo apresentaram diferencas nas propriedades
térmicas e mecanicas. A adicdo de fibras dificulta a mobilidade das cadeias
poliméricas da matriz, conferindo maiores resisténcia a tragéo, resisténcia a flexédo e
temperaturas de deflexdo ao calor (HDT) e menores resisténcia ao impacto e
deformacéo em relacéo a matriz.

Dentre os métodos de incorporacdo estudados, para 0 mesmo teor nominal de
fibras, o método de alimentacdo conjunta apresentou os maiores valores de
resisténcia a tracéo e flexdo, modulo de Young, e HDT, e maior queda na resisténcia
ao impacto. Por sua vez, o método com dois alimentadores apresentou maior
deformacédo e maior resisténcia ao impacto, contrariamente ao esperado. Estes
resultados contrarios podem ser explicados pelo menor teor de fibra incorporado no
método com dois alimentadores em relacdo ao de alimentacdo conjunta, conforme
revelado por analise termogravimétrica. Assim, torna-se necessario ajustar a
velocidade de alimentacdo do segundo alimentador para garantir as concentracdes
pretendidas de 20 e 40%.

A analise de micrografias obtidas por MEV nao revelou diferencas significativas na
adesdo entre fibra e matriz, quanto ao método de incorporagcdo. Entretanto,
observou-se presenca maior de fibras maiores pelo fato das fibras terem passado
por menor quantidade de processamentos.
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