CARACTERIZACAO DE COMPOSITOS PRODUZIDOS COM POLIETILENO DE
ALTA DENSIDADE (HDPE) E SERRAGEM DA INDUSTRIA MOVELEIRA'!
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RESUMO - Neste trabalho, realizou-se a caracterizagao de compdsitos confeccionados com polietileno de
alta densidade “virgem” (v-HDPE) e diferentes tipos de serragem gerados na industria moveleira. Os compdsitos
foram produzidos por extrusio, utilizando-se uma extrusora monorrosca de 35 mm e temperaturas de 160
°C, 170 °Ce 180 °C nas zonas 1, 2 e 3, respectivamente. Foram utilizados residuos de madeira de pinus (Pinus
taeda), de aglomerado, de chapa de fibra de média densidade (MDF) e madeira de eucalipto (Eucalyptus grandis),
que foram incorporados ao HDPE “virgem”, juntamente com um agente de acoplamento a base de anidrido
maléico. Para caracterizacao fisica dos compdsitos, foram realizadas andlises por calorimetria diferencial de
varredura (DSC) e por microscopia eletronica de varredura (SEM). Foram também analisadas as propriedades
mecanicas de resisténcia a tracao, flexao estatica e resisténcia ao impacto, conforme as normas ASTM D638,
D790 e D256. Verificou-se que todos os tipos de serragem agiram como agentes nucleantes, pois os comp0sitos
apresentaram indices de cristalinidade maiores que o v-HDPE puro, e houve influéncia do tipo de serragem
usada na dispersao das fibras na matriz polimérica. Os ensaios mecanicos indicaram diferencgas nas propriedades
dos compésitos confeccionados com diferentes tipos de serragem. De maneira geral, a inclusdo de serragem
de aglomerado e de eucalipto proporcionaram compdsitos com maior resisté€ncia a flexao e ao impacto que
aqueles fabricados com MDF e pinus.
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CHARACTERIZATION OF COMPOSITES MADE FROM HIGH DENSITY
POLYTHYLENE (HDPE) AND FURNITURE INDUSTRY SAWDUST

ABSTRACT — This work aimed to carry out a characterization of composites made of high density polyethylene
(HDPE) and different types of furniture industry-derived sawdust. The composites were produced by extrusion,
using a 35 mm single-screw extruder, at temperatures of 160°C, 170°C and 180°C in zones 1, 2 and 3, respectively.
Particleboard residues from Pinus taeda sawdust, Medium Density Fiberboard (MDF) and Eucalyptus grandis
wood were used and incorporated into ‘virgin’ HDPE along with a coupling agent of maleic anhydride. Differential
Scanning Calorimetry (DSC) and Scanning Electronic Microscopy (SEM) were used to carry out a physical
characterization of the composites. Mechanical properties, such as tensile strength, static bending and impact
were also analyzed, according to the ASTM. It was verified that all types of sawdust acted as nucleant agents
because the composites presented greater crystallization index than the pure v-HDPE, and that the type of
sawdust used influenced fiber dispersion in the polymeric matrix. The mechanical tests showed differences
in the properties of the composites made from different types of sawdust. Overall, the inclusion of particleboard
and Eucalyptus sp. wood produced composites with higher resistance to static bending and impact than those
made with MDF and Pinus sp.
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1.INTRODUCAO

A cadeia produtiva madeira e méveis gera significativa
quantidade de residuos que, embora muitas vezes seja
aproveitada para alguns fins especificos, pode se constituir
em problema de gestao ambiental das empresas. Segundo
Hillig et al. (2004), entre os tipos de madeiras usadas
na inddstria moveleira estdo as de pinus e eucalipto
e os painéis aglomerados e de chapas de fibras de média
densidade (MDF). Em geral, dessa matéria-prima sdo
gerados residuos que se apresentam, principalmente,
na forma de retalhos e serragem e que sdo utilizados
sabendo para geracgdo de energia.

Uma alternativa para aproveitamento dos residuos
de madeira e de seus derivados ¢é a sua utilizacdo em
compdsito polimero-madeira. Compdsitos com polimeros
termoplasticos tem tido especial interesse desde a dltima
década, principalmente no Brasil, quando a industria
dos plasticos obteve avangos expressivos em mercado
e tecnologia. Wolcott (2003) salientou que esses produtos
sdo competitivos em custos de produg¢do quando
comparados com produtos de madeira, desde que se
prefira o uso de plasticos reciclados nos compdsitos.
Embora ja sejam produzidos industrialmente em diversas
partes do mundo, esse produto ainda carece de confianca
do mercado brasileiro, por ser um material relativamente
novo e admitir composi¢des diversas.

Compdsito € uma mistura fisica de dois ou mais
materiais combinados para formar um novo material
util de engenharia com propriedades diferentes em relagéo
aos componentes puros, podendo ser obtido por
combinagao de metais, ceramicas ou polimeros (ASTM,
2001). Tita (1999) fez extensa descri¢do dos materiais
compdsitos, observando que sdo constituidos de um
ou mais materiais dispersos numa matriz e chamados
de refor¢o ou carga. Os materiais de refor¢o podem
ser fibras curtas, longas, continuas, descontinuas e
outras, com o objetivo de fornecer resisténcia. A matriz
envolve o refor¢co, dando forma ao compésito. Abaixo
de um comprimento minimo, as fibras deixam de atuar
como reforgo para fazer o papel de enchimento ou carga.

O importante num compdsito € o efeito sinérgico
que se observa no sistema, em que as suas propriedades
finais sdo uma mistura melhorada das propriedades
de seus componentes individualmente (CALLISTER
JR.,2002). Panshin e Zeeuw (1970) descreveram a madeira
como um exemplo natural de compésito, altamente
complexo, composto por fibras, principalmente celulose,
dispersa numa matriz de lignina e hemicelulose.
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Diversos processos de produgao podem ser usados
para compdsitos lignoceluldsicos com termoplasticos.
Maciel et al. (2004) e Milagres et al. (2006) utilizaram
o processo convencional para chapas de madeira
aglomerada. Nesses casos, foi formado manualmente
um colchédo com diferentes misturas de particulas de
madeira e termoplasticos que, posteriormente, foi
prensado numa prensa de pratos planos. O mais comum,
entretanto, € o fato de os processos de mistura e de
conformacao dos compdsitos poliméricos reforcados
com fibras celulésicas serem realizados em duas etapas,
em que na primeira se faz a incorporagao das fibras
a matriz e na segunda, um processamento de moldagem
do produto final. Diversos tipos de processos podem
ser empregados em ambas as fases, mas existe uma
tendéncia, tanto na industria quanto no desenvolvimento
de trabalhos cientificos, de se utilizar a extrusiao dos
materiais em extrusora de dupla-rosca, seguida da injecdo
da mistura para obtencdo do produto final (SAHEB
e JOG, 1999).

Raj et al. (1989) salientaram que os polimeros mais
utilizados nessas misturas sdo as poliolefinas
polipropileno (PP), polietileno de alta densidade (HDPE)
e polietileno de baixa densidade (LDPE), de caracteristica
apolar. Como os materiais lignocelulésicos apresentam
caracteristica polar, o que diminui sua interagdo com
o polimero, faz-se necessdria a presenga de um agente
de acoplamento, para melhorar a interac@o entre a matriz
polimérica e o agregado.

Youngquist (1995) e Hedenberg e Gatenholm (1995)
destacaram a necessidade de se utilizar “fibras” de
madeira oriundas de florestas de baixa qualidade e de
reciclagem dos residuos em novos produtos, baseados
em matrizes de polimeros termopldasticos. A madeira
oferece inlimeras vantagens, como baixo custo e baixa
densidade. Embora seu principal problema seja a
agregacio, alguns estudos apontaram que o emprego
desse material na matriz polimérica pode melhorar a
“performance” do produto acabado.

Em razao da variedade de espécies de madeira e
dos diferentes processos a que sdao submetidas, as
fibras de madeira podem se apresentar com diferentes
caracteristicas fisicas e quimicas. Tais caracteristicas
podem influenciar as propriedades dos compdsitos
polimero/madeira produzidos. Stark (1999), num estudo
com compdsitos de polipropileno e madeira em
proporg¢des de 20% e 40%, respectivamente, verificou
que o uso de fibras obtidas de cavacos de madeiras
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de folhosas e de coniferas proporcionou maiores valores
médios das propriedades de resisténcia a tracdo e de
resisténcia a flexdo nos compdsitos do que o uso de
serragem de madeira, principalmente quando se utilizou
maior propor¢do de madeira. Também observou que
o emprego das fibras no lugar da serragem causou
menor porcentual de contragdo do compésito no molde.

Em trabalho semelhante, Stark e Rowlands (2003)
estudaram os efeitos de diferentes tamanhos de particulas
de serragem de madeira nas propriedades mecanicas
de compésitos de polipropileno e madeira e compararam
as propriedades desses compdsitos com as dos
comp6sitos refor¢cados com fibras de madeira obtidas
por desfibramento termomecanico. Verificaram que a
razdo de aspecto, e ndo o tamanho da particula, teve
grande efeito sobre as propriedades de resisténciae
a dureza dos compdsitos.

Maiti e Singh (1986) examinaram diferentes tamanhos
de particulas de serragem de madeira e sua influéncia
em compdsitos com HDPE, sem o uso de agentes de
acoplamento, sendo as amostras extrusadas e submetidas
a ensaios de tracd@o. Os resultados indicaram aumento
do MOE com o decréscimo do tamanho da particula
de 425 para 180 um. Entretanto, todos os compdsitos
apresentaram menor resisténcia a tragcdo que o uso
do polimero puro. Esses autores consideraram que a
diminuigao da resisténcia com o aumento do tamanho
da particula foi devida a uma adesao fraca entre os
componentes, desde que nenhum agente de acoplamento
tenha sido usado.

Num estudo da influéncia da espécie de madeira
nas propriedades de compdsitos madeira-plastico,
Wolcott (2003) utilizou serragem de madeira de Pinus
sp. e Pseudotsuga menziesii, extrusados com HDPE,
aditivos e lubrificantes. Embora a madeira dessas
espécies contenha MOE e MOR, a flexdo, similares
e os compositos produzidos tenham apresentado a
mesma densidade, os compdsitos produzidos com
Pseudotsuga menziesii exibiram valores de MOE e MOR
de 78% e 76%, respectivamente, dos de MOE e MOE
apresentados pelos compésitos com Pinus sp. O referido
autor acreditou que esse resultado foi devido a diferenca
na interagdo entre madeira e plastico em cada uma das
duas espécies, em razao das caracteristicas da madeira
de cada espécie.

Li e Wolcott (2004), estudando as propriedades
reologicas de compdsitos de HDPE e madeiras de Pinus
sp. e Acer sp. e usando um redmetro capilar, concluiram
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que a viscosidade do material depende do porcentual
de madeira e da espécie. O fluxo extensional, no entanto,
depende fortemente da porcentagem de madeira e menos
da espécie desta.

Dessa forma, este trabalho teve por objetivo
caracterizar compdsitos confeccionados com HDPE
e diferentes tipos de serragem de madeira e derivados
usados nas indudstrias moveleiras numa extrusora mono-
rosca, bem como, especificamente, verificar a influéncia
do emprego de diferentes tipos de serragem nas
propriedades fisico-mecanicas dos compdsitos.

2. MATERIAL E METODOS
2.1. Material

Foi utilizado residuo de madeira de pinus (Pinus
taeda), aglomerado, chapa de fibra de média densidade
(MDF) e serragem de madeira de eucalipto (Eucalyptus
grandis). Os residuos de pinus e de MDF foram obtidos
na forma de serragem, respectivamente das operagdes
de corte com serra-de-fita e com serra circular. Como
nao foi possivel obter serragem pura de eucalipto e
de aglomerado, essas serragens foram geradas num
moinho de martelos, a partir de cavacos de eucalipto
e de retalhos de aglomerados.

A madeira de eucalipto foi obtida numa industria
de celulose e com tamanho variando entre 2 € 4 cm
de comprimento e 1 e 2 cm de largura. Os retalhos de
aglomerados (revestidos) foram coletados numa industria
de méveis da regido e seu tamanho variou entre 8 e
12 cm de comprimento e 2 e 4 cm de largura. No Laboratério
de Polimeros da Universidade de Caxias do Sul, os
retalhos de chapas aglomeradas foram reduzidos a
dimensdes de aproximadamente 4 cm de comprimento,
numa serra-de-fita, para possibilitar seu processamento
no moinho de martelos.

Na fase matricial dos compdsitos foi usado
polietileno virgem de alta densidade - v-HDPE (HC
7260 LS), da Ipiranga Petroquimica. As propriedades
do v-HDPE siao apresentadas no Quadro 1.

Foi também utilizado o agente de acoplamento
de nome comercial Polybond 3009 para melhorar a
interacao entre a fase de fibra e a de matriz. Conforme
o fabricante, esse aditivo se trata de um HDPE grafitizado
com anidrido maléico, recomendado como agente de
acoplamento para vidro, mica, Alumina Trihidratada
(ATH), fibras de madeira e outras fibras usadas em
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compodsitos com polietileno. Também é recomendado
como compatibilizante para blendas de polietileno com
polimeros polares como ndilon e EVOH. As propriedades
fisicas que caracterizam esse produto sdao apresentadas
no Quadro 2.

2.2. Caracterizacao dos diferentes tipos de serragem
utilizados nos experimentos

A caracterizacao dos diferentes tipos de serragem
utilizados foi realizada empregando andlise
granulométrica, andlise termogravimétrica (TGA) e
termogravimetria derivativa (DTG).

A caracterizacd@o granulométrica das amostras de
madeira foi realizada utilizando-se peneiras da série Tyler
(série fina), com peneiras variando de 8 Mesh Tyler até
400 Mesh Tyler. O ensaio foi executado com o auxilio
de um agitador mecanico da Produtest, durante 20 min.

As andlises termogravimétricas (TGA e DTG) das
amostras de madeira foram realizadas em um equipamento
Shimadzu, modelo TGA-50, com taxa de aquecimento
de 10 °C.min"!, sob atmosfera de nitrogénio, com um
fluxo de 50 mL.min!. As condi¢des de ensaio foram
da temperatura ambiente até 900 °C, com as massas
das amostras variando entre 10 e 15 mg. Foram analisadas
trés amostras de cada tipo de serragem.

2.3. Confeccao dos compdsitos

A serragem foi incorporada ao HDPE, juntamente
com 5% em peso do agente de acoplamento Polybond
3009, por meio de extrusao com extrusora monorrosca,
nas propor¢des de 20% e 30%. A mistura de HDPE/
serragem/Polybond e a alimentacéo da extrusora foram
realizadas manualmente. Utilizou-se uma extrusora Seibt,
com rosca de 35 mm e temperaturas de 160 °C, 170 °C
e 180 °C, nas zonas 1, 2 e 3, respectivamente, segundo
descreveu Grison (2005). A velocidade de rotacdo foi ajustada
em 34 rpm, com vazao de aproximadamente 6 kg/h.
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O material extrusado, apds o resfriamento em dgua,
foi moido em moinho de facas e acondicionado em sacos
plasticos, para o processamento seguinte de injecao
dos corpos-de-prova. O material, na forma de granulos,
foi secado em estufa para depois ser levado a injetora.

2.4. Confeccao dos corpos-de-prova

Os corpos-de-prova foram confeccionados por
meio de uma ferramenta de inje¢do, segundo as normas
ASTM D638, D790 e D256 para os ensaios de tragao,
flexdo estdtica e impacto, respectivamente. Apds a
confeccio, os corpos-de-prova foram condicionados
em sala climatizada, na temperatura de 20 °C e a 50%
de umidade relativa, para realizacdo dos ensaios.

2.5. Caracterizacao fisica dos compdsitos

Esta caracterizacao foi realizada por meio de
calorimetria diferencial de varredura (DSC). As amostras
com massas variando entre 9 e 10 mg foram submetidas
ao ensaio calorimétrico em um equipamento DSC-50,
da Shimadzu, sob atmosfera de nitrogénio, com um
fluxo de 50 mL.min"'. As amostras foram aquecidas da
temperatura ambiente até 200 °C, a velocidade de 10
°C/min, e mantidas nessas condi¢cdes durante
aproximadamente 5 min, apds o que foram resfriadas
a 10 °C/min até a temperatura ambiente e mantidas em
uma isoterma por 5 min. No segundo ciclo de aquecimento,
as amostras foram submetidas as mesmas condicdes
adotadas no primeiro aquecimento. Nessa andlise,
utilizaram-se indio e zinco metélico, para a calibracado
da energia e temperatura.

Foram analisados os indices de cristalinidade e
a cristalinidade relativa das misturas dos diferentes
tipos de serragem, somente na propor¢ao de 30% de
serragem e 70% de HDPE, com o objetivo de verificar
a influéncia dessa serragem em tal propor¢ao. Foram
analisadas trés amostras de cada compdsitos e do HDPE
puro, sendo os indices de cristalinidade submetidos
aANOVA e teste de Tukey, para comparacao entre médias.

Quadro 1 — Propriedades do v-HDPE utilizado para confec¢cao dos compdsitos

Table 1 — v-HDPE properties used to manufacture composites

Propriedade Norma Unidade Valores
Densidade ASTM D 792 - 98 g/cm3 0,959 + 0,003
MFI 190/2,16 ASTM D 1238 - 01 /10 min 8,0+ 1,6
Tensdo no escoamento (em placa) ASTM D 638 - 02 Mpa 31
Dureza Shore D/15 ASTM D 2240 - 03 - 65
Resisténcia ao impacto IZOD a 23 °C ASTM D 256 - 03 J/m 35
Temperatura de amolecimento Vicat 9,8 N ASTM D 1525 - 04 °C 126

Fonte: Boletim Técnico da IPIRANGA PETROQUfMICA.
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Quadro 2 — Propriedades fisicas do Polybond 3009
Table 2 — Physical properties of Polybond 3009
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Propriedades

Valores Médios

Método de Determinagao

Forma fisica

Indice de fluidez (190/2.16)
Densidade (23 °C)

Conteddo de anidrido maléico
Temperatura de fusdo

Pellets
5 g/10 min ASTM D 1238
0,95 g/cm? ASTM D 792
1% em peso

127° C DSC

Fonte: Boletim Técnico da CHENTURA CORPORATION.

Para andlise da dispersdo da serragem na matriz
polimérica, realizou-se microscopia eletronica de varredura
(SEM), em microscépio eletronico marca JEOL, modelo
ISM - 5800, do Centro de Microscopia Eletronica da
UFRGS, com ampliac¢des variando entre 200 e 10.000
vezes e 20 KV de energia de feixe incidente. As amostras
foram imersas em nitrogénio liquido por 5 min e fraturadas
por impacto. A superficie fraturada foi recoberta por
uma camada de ouro e as amostras, coladas em suportes
individualizados confeccionados com ago inoxidavel,
no formato de pequenos cilindros com 1,2 cm de didmetro
por 1 cm de altura.

2.6. Analise dos ensaios mecanicos

Foi realizado um experimento fatorial, no delineamento
inteiramente casualizado, com dois fatores: tipo de
serragem e propor¢ao de serragem. Foram usados quatro
tipos de serragem (Pinus taeda, Eucalyptus grandis,
aglomerado e MDF), em duas proporg¢des (20% e 30%),
sendo também usado apenas HDPE puro, totalizando
nove tratamentos com cinco repeticdes.

A andlise dos resultados das propriedades mecanicas
foi realizada por meio de anélise de variancia (ANOVA).
Para comparacio entre as médias das propriedades
nos diferentes tratamentos, quando estabelecidas as
diferencas pela ANOVA, foi realizado o teste de Tukey
a 5% de probabilidade de erro.

3.RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1. Caracterizacao das serragens utilizadas nos
experimentos

A andlise granulométrica dos diferentes tipos de
serragens utilizados nos experimentos indica que a
distribui¢cdo do tamanho das particulas varia de um
tipo de serragem para outro. Na Figura 1, apresenta-
se a freqiiéncia média de cada tamanho de particula
para cada tipo de serragem usada.
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Figura 1 — Distribui¢ao de freqiiéncia do tamanho médio das
particulas e dos diferentes tipos de serragens usadas
nos experimentos.

Figure 1 — Frequency distribution of the average size of the

particles and different types of sawdust used in
the experiments.

As serragens de aglomerado e de eucalipto foram
geradas no laboratdrio, a partir de retalhos de chapas
aglomeradas e de cavacos de madeira de eucalipto.
Esses retalhos e cavacos foram picados em moinho
de martelos, produzindo, assim, particulas mais
homogéneas em tamanho que se situaram, principalmente,
nas classes compreendidas entre 0,210 mm e 1,680 mm.

As particulas de pinus foram obtidas de uma serraria
daregido, a partir do desdobro de toras em serra de
fita. Por essa razdo, a freqii€ncia por tamanho se situa
quase toda na faixa entre 0,210 mm e 2,380 mm, com
uma freqiiéncia de cerca de 40% em apenas uma classe
de tamanho (0,840 mm a 1,680 mm).

A serragem de MDF € proveniente das industrias
de médveis, a partir das operacdes de seccionamento,
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fresamento e lixamento das chapas para obtencédo de
componentes de méveis. Dessa forma, o uso de diferentes
ferramentas acaba por produzir particulas de diferentes
tamanhos, o que ocasiona distribuicdo de freqiiéncia
em diferentes classes de tamanho. No entanto, € possivel
também verificar que a serragem de MDF apresenta
maior freqiiéncia nas classes de menor tamanho (abaixo
de 0,210 mm) e vice-versa, em relacio as outras serragens.

Na Figura 2, apresenta-se a perda porcentual de massa
das amostras de serragem das madeiras utilizadas em
funcao da temperatura. Nota-se, nessa figura, que as curvas,
para cada tipo de serragem, apresentaram-se semelhantes,
com faixas de temperatura de perda de massa muito proximas.
Entretanto, as perdas de massa de cada tipo de serragem
exibiram diferencgas, que foram maiores especialmente
na fase de estabilizagdo da perda de massa, apds a fase
de degradacio, ou seja, acima de 400 °C.

Visando determinar as temperaturas de inicio, fim
e maximas de decomposi¢ciao das amostras e permitir
caracterizar cada estigio de degradagao térmica, foram
obtidas as curvas de DTG em func¢do da temperatura,
apresentadas na Figura 3. Observa-se, nessa figura,
que houve sobreposicdo de parte dos estagios de
degradaco, o que foi atribuido ao fato de os diferentes
componentes da madeira se degradarem em faixas de
temperaturas parcialmente sobrepostas. Além disso,
verificou-se que a temperatura inicial dos maiores estdgios
de perda de massa foi menor nos residuos de derivados
de madeira (MDF e aglomerado), em comparagdo com
os residuos de madeira, fato que pode estar relacionado
aos adesivos que fazem parte desses painéis e a uma
possivel degradacao prévia que sofreu a madeira durante
a produgdo das chapas.

Segundo Gao et al. (2004), a celulose inicia a perda
de massa em temperaturas principalmente acima de
300 °C e mais rapidamente completa seu ciclo de perda
até a carbonizagao, tendo a maior quantidade de volateis
de todos os componentes da madeira. No entanto, a
lignina e hemicelulose se decompdem com taxas mais
baixas e com maior perda de massa na carbonizacgao.
E sabido que, na carboniza¢@o da madeira, a hemicelulose
é o primeiro composto a se degradar e a lignina, o dltimo.

Bartkowiak e Zakrzewski (2004) comentaram que
a lignina é termicamente mais resistente que os
carboidratos componentes da madeira. Em temperaturas
de até 600 °C, a perda de massa da hemicelulose alcanca
cerca de 95%; na celulose, esse porcentual fica em
torno de 80%, enquanto na lignina nao excede 60%.
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Figure 2 — TGA of the samples of the different sawdust types
used.
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utilizados.

Figure 3 — DTG of the samples of the different sawdust types
used.

Na andlise da Figura 3 se observam duas perdas
de massa, sendo a primeira em temperaturas pouco
acima de 50 °C referente a 4gua e volateis da madeira.
A segunda perda de massa, com dois picos, um entre
250°C e 300 °C e outro entre 350 °C e 450 °C, caracteriza
dois estdgios de degradacdao que se referem aos
constituintes da madeira, em que o primeiro se refere
a degradacdo da hemicelulose e da celulose e o segundo,
a degradacido da lignina.
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3.2. Cristalinidade dos compdsitos confeccionados com estar relacionadas com pequenas alteracdes na estrutura
30% de serragem cristalina do v-HDPE. Na Figura 4 esta representada
a cristalinidade relativa em funcdo do tempo de
cristalizacdo. Em geral, as serragens tiveram tendéncia
de agir como carga de refor¢o e agente nucleante.

No Quadro 3 sdo apresentadas as entalpias relativas
a primeira fusdo, segunda fusio e cristalizacdo, juntamente
com suas temperaturas. Os valores das entalpias de

fus@o dos compdsitos foram normalizados, em relagao 3.3. Microscopia eletronica de varredura

a proporg¢ao de polimero no compdsito, para comparagao

com HDPE puro. Na Figura 5 sdo apresentadas algumas micrografias

da microscopia eletronica de varredura (SEM) da fratura

Segundo Silvaetal. (2001), o valor de AH° padrao de amostras dos compdsitos confeccionados com os

considerando o polietileno 100% cristalino fica em torno diferentes tipos de serragem. Pode-se verificar, nessa

de 293 J/g. Assim, esse valor foi usado nos cdlculos figura, uma influéncia do tipo de serragem usada na

de cristalinidade relativa. dispersdo das fibras na matriz polimérica.

No polietileno puro foram encontrados um valor
da temperatura do pico na cristalizacdo de 114,3 °C -
eum AH_de 182,6 J/g. No segundo aquecimento foram
observadas uma temperatura de fusdo de 132,3°Ce
uma energia AH_de 180,5 J/g. O indice de cristalinidade
foi calculado em 0,61.

Nos compésitos, os valores das temperaturas de o

fusdo referentes ao primeiro e segundo ciclos de 0
imen freram alteracd m comparaga m M HHEE
aquecimento sofreram alte ragBes, em comparagio co HOPEE ucalipto 70/30
0 HDPE puro. Os valores obtidos no primeiro aquecimento . — .. HDPE/Aglomerade T0/30
nao foram analisados, tendo em vista que sofreram i —— HDPEMDF 70/30
influéncia da histéria ocorrida no processamento e £, HOEES S T
que essa influéncia ndo foi a mesma todos os compositos. 0.0 === - - - - -
0 1 2 3 4 5
As amostras submetidas ao segundo aquecimento Tempo (min}

reorganizaram suas estruturas e apresentaram variagao . P . . .
d talpi ior. Estatisti t Ssit Figura 4 — Indice de cristalinidade relativa dos compdsitos
¢ entalpia mator. bstatisticamente, 0s ComposItos confeccionados com 30% de serragem e com v-

exibiram indice de cristalinidade maior que o v-HDPE HDPE puro.
puro, exceto eucalipto. As alteracdes observadas nas Figure 4 — Relative cristallinity index for the composites
temperaturas de cristalizacado e segunda fusdo podem made with 30% sawdust and pure v-HDEP.

Quadro 3 — Valores de entalpia e de temperatura para a primeira fusao, segunda fusao e cristaliza¢do dos compésitos confeccionados
com 30% de serragem
Table 3 — Enthalpy and temperature values for the first fusion, second fusion and crystallization of the composites made
with 30% sawdust

Amostras AH_ (J/g) T (°C) X AH_.(J/g) T,. (°C) AH_, (J/g) T,, (°C) X0
v-HDPE puro —_ —_ - 182,6; 114,3 180,5; 132,3 0,61a
MDF 30%/HDPE 70% 134,1; 133,3 0,65 143,9; 115,6 142,4; 134,4 0,69 b,c
Aglomerado.30%/HDPE 70% 123,2; 131,8 0,60 152,6; 113,4 150,5; 132,2 0,73 c
Eucalipto 30%/HDPE 70% 112,7; 133,5 0,54 137,1; 115,9 135,9; 135,3 0,66a, b
Pinus 30%/HDPE 70% 116,9; 132,3 0,56 144,1; 1139 142,4; 134,3 0,69 b, c
AH,, = Cntdlpid de fusdo do primeiro aquecimento; T = temperatura de fusido do primeiro aquecimento; X, = indice de cristalinidade
do prlmelro aquecimento; AH_ = entalpia de crlstallzagao T, = temperatura de cristalizagdo; AH, = entalpia de fusdo do segundo
ciclo de aquecimento; T , = temperaturd de fusdo do segundo aquecunento e X , = indice de cr1sta11n1ddde do segundo aquecimento

(médias seguidas por mesmas letras ndo diferem entre si, pelo teste de Tukey a 5% de probabilidade de erro).
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A = HDPE/Eucalipto 70/30; B = HDPE/Aglomerado 70/30; C = HDPE/Pinus 70/30; e D = HDPE/MDF 70/30

Figura 5 — Micrografias das superficies de fratura dos compésitos confeccionados com v-HDPE e diferentes tipos de serragem.
Figure 5 — Micrographs of the fracture surfaces of the composites made with different types of sawdust.

Nas serragens de eucalipto (A) e de aglomerado
(B) houve a formacao de agregados de serragem, que
nao se dispersaram, sendo esse efeito mais pronunciado
na serragem de eucalipto. Nos compdsitos
confeccionados com pinus (C), verificou-se a existéncia
de alguns agregados, como 0s que aparecem nessa
micrografia, no entanto em menor propor¢ao que nos
compoésitos com aglomerado e eucalipto. E provavel
que a ocorréncia de agregados esteja relacionada com
o tamanho de particula, visto que nesses trés tipos
de serragem existe maior freqiiéncia de particulas em
classes de tamanho acima de 0,500 mm, consideradas
relativamente grandes (ver Figura 1).

Nos compdsitos com 30% de MDF (D) foi possivel
observar que o aspecto emaranhado e a existéncia de
agregados de fibras ndo ocorrem nesse tipo de serragem,
que possui maiores freqiiéncias de tamanho de particulas
em classes menores (ver item 3.1). Gurram et al. (2002),
num trabalho com compésitos confeccionados com
termoplasticos (PP e HDPE) e diferentes tipos e tamanhos
de particulas fibrosas, verificaram que o aumento do
tamanho da particula de Pinus sp. diminuiu o indice
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de fluidez do material nos compdsitos confeccionados
com HDPE. Quanto menor o indice de fluidez, mais
dificil a obten¢do de uma mistura homogénea,
contribuindo para a formacao de agregados.

3.4. Ensaios mecanicos

No Quadro 4 sdo apresentados os valores médios
das propriedades mecéanicas para cada tipo e propor¢ao
de serragem usada nos compdsitos e também para o
v-HDPE puro. Os resultados indicaram que as
propriedades mecéanicas dos compdsitos diferem das
do v-HDPE puro e que existem diferencgas entre as
propriedades dos compdsitos confeccionados com
diferentes tipos de serragem.

N

A resisténcia a tracdo dos compdsitos
confeccionados com pinus nao diferiu do v-HDPE puro,
e os compdsitos confeccionados com os outros tipos
de serragem diferiram daqueles, mas nao entre si, exceto
o aglomerado na proporc¢iao de 30%. Em relacgdo a
proporc¢ao de serragem, somente o eucalipto apresentou
maior resisténcia a tracdo com o aumento da proporg¢ao.
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Quadro 4 — Valores médios das propriedades mecénicas dos compdésitos confeccionados com diferentes tipos e proporgdes

de serragem e v-HDPE

Table 4 — Average values for the mechanical properties of the composites made with different sawdust types and ratios

Mistura Material Proporcdo de Resisténcia a Resisténcia a MOE (MPa) Impacto
Serragem (%) Tracdao (MPa) Flexao (MPa) (J/m)

0 v-HDPE 0 19,36a 19,45a 568,0a 62,01d
(2,18) (0,21) (54,3) (4,88)

1 Aglomerado 20 24,37bc 30,63d 1095,6bc 49,78b
(0,21) (0,37) (60,1) (4,46)

2 Aglomerado 30 25,70c 40,15¢g 1809,9d 53,00bc
(0,37) (0,71) (144,2) (1,79)

3 Eucalipto 20 23,30b 30,24d 1182,0bc 68,09d
(0,56) (0,65) (132,7) (7,05)

4 Eucalipto 30 25,44c 38,76f 1638,3cd 59.,88cd
(0,65) (0,47) (325,9) (3,60)

5 MDF 20 23,49b 28,34c 969,7b 37,12a
(1,04) (0,82) (138,1) (1,90)

6 MDF 30 22,76b 33,89 1216,1bc 34,77a
(0,57) (0,81) (93,6) (1,62)

7 Pinus 20 19,32a 25,58b 1047,0b 47,80b
(0,27) (0,58) (102,5) (2,99)

8 Pinus 30 20,14a 28,22c¢ 1382,5cd 45,91b
(0,80) (0,39) (51,2) (4,54)

NOTAS: Valores médios de cinco corpos-de-prova injetados. Valores entre parénteses referem-se ao desvio-padrao. Médias seguidas de mesmas
letras ndo diferem entre si, pelo teste de Tukey a 5% de probabilidade de erro.

Os estudos que consideraram os efeitos da
proporc¢do de serragem na resisténcia a tracdo de
compositos de madeira com termoplésticos apresentam
resultados controversos. Robin e Breton (2001) néo
encontraram relacdo entre a propor¢ao de serragem
de residuos de spruce e a resisténcia a tragéo de
compositos com HDPE, a qual se verificou com valor
maximo com 10% de contetido de serragem. Acima desse
porcentual, a resisténcia a tracdo diminuiu com o aumento
na proporc¢ao de serragem.

Yamaji (2004) observou que o aumento na propor¢cao
de madeira de 10% para 30% em comp®ésitos com PP
diminuiu a resisténcia a tragdo, tanto dos compdsitos
confeccionados com serragem quanto daqueles feitos
com po-de-lixa. Esse desempenho inferior dos compdsitos
com maior contedido de madeira foi atribuido & maior
dificuldade em se obter uma mistura homogénea nas
condicdes experimentais daquele trabalho.

Segundo Correa et al. (2003), embora a fibra de
madeira apresente médulo de elasticidade em torno
de 20-40 Gpa, as propriedades mecanicas dos compdsitos
termopldasticos reforcados com “farinha” de madeira
tendem a ser inferiores as da madeira in natura. Entretanto,
ganhos com a adi¢do de madeira em compdsitos, em

SIF

relacdo as matrizes termoplasticas puras, sédo
significativos.

Aumento na proporg¢io de serragem elevou a
resisténcia a flexdo. Com relagdo ao tipo de serragem,
verificou-se que a de pinus apresentou os valores mais
baixos de resisténcia a flexao, seguida de MDF, eucalipto
e aglomerado. Na Figura 6 € apresentado o grafico dos
valores de resisténcia a flexao dos compdsitos em funcao
da proporg¢do de serragem utilizada.

A influéncia da propor¢@o de madeira na resisténcia
a flexdo em compdsitos com termoplasticos foi verificada
por alguns autores, como Robin e Breton (2001), Hwang
etal. (1999) e Fonseca (2005). Nesses trabalhos, os
autores constataram que a resisténcia a flexao cresce
com o aumento da propor¢ao de madeira no compdsito.
Em geral, deve haver uma boa adesdo entre as fases
de fibra e de matriz para que isso ocorra, mas, mesmo
num sistema de baixa adesdao, se verifica tal
comportamento. Fonseca (2005) considerou, em trabalho,
que houve fraca adesdo entre as fases de fibra e de
matriz. Essa afirmacao foi confirmada pelo fato de a
resisténcia a tragdo dos compdsitos diminuir com o
aumento da proporg¢io de serragem.
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Figura 6 — Resisténcia a flexdao dos compdsitos confeccionados
com v-HDPE em fung¢do do tipo e proporcéo de
serragem usada.

Figure 6 — Resistance to bending of the composites made

with v-HDPE as a function of the type and ratio
of the sawdust used.

No Quadro 4 é possivel observar que o MOE da
serragem de MDF, na propor¢do de 30%, foi
significativamente inferior ao da serragem de aglomerado.
Entretanto, embora nio confirmada pela andlise estatistica,
notou-se a tendéncia de o MOE de MDF e de pinus
ser inferior ao do aglomerado e do eucalipto, da mesma
forma que a resisténcia a flexao. Isso indica que o tipo
de serragem tem influéncia significativa na estrutura
do material e, em conseqiiéncia, nas suas propriedades,
da mesma forma que verificou Wolcott (2003), trabalhando
com compdsitos plastico de madeira a partir de residuos
de madeira de Pinus sp. e Pseudotsuga menziesii.

Na andlise da resisténcia ao impacto, com relacdo
ao tipo de serragem, verificou-se que os compdsitos
apresentaram comportamento diferente. A serragem
de MDF teve os menores valores médios, seguida da
de pinus e aglomerado, enquanto na serragem do eucalipto
os valores médios foram mais altos.

Balasuriya et al. (2001) verificaram diferente resposta
naresisténcia ao impacto de compdsitos confeccionados
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por dois diferentes processos e com HDPE de baixo
e médio indices de fluidez. Compésitos extrusados com
HDPE de médio indice de fluidez (MMFI) apresentaram
maior resisténcia ao impacto, atribuida a uma melhor
distribuicdo e molhamento das particulas de madeira
obtidas pela combinacido do processo de extrusio e
do indice de fluidez do HDPE. Segundo esses autores,
compositos de MMFI extrusados com até 50% de
proporcdo de madeira apresentaram faces de fratura
tipicas no HDPE, em 4reas concentradas do polietileno.
Tendo em vista que o WPC € um compdsito ndo
homogéneo, a fase de matriz nesses compdsitos formou
uma estrutura em rede continua que resultou em boa
distribuic¢do das particulas e bom molhamento.

Com base nessas afirmacdes, pode-se inferir que
houve melhor distribui¢do e molhamento das particulas
de eucalipto, seguida do aglomerado, pinus e MDF.
No entanto, na andlise por microscopia de varredura
foi observado que os compdsitos confeccionados com
pinus e MDF tiveram melhor distribui¢do da serragem
de madeira no HDPE, enquanto os compdsitos
confeccionados com eucalipto e aglomerado apresentaram
agregados em determinadas regides.

Outro fator de influéncia na resisténcia ao impacto,
embora de menor proporcio, € a cristalinidade do
composito. Também nesse caso, verificou-se que nao
houve comportamento natural do material, pois os
compdsitos com menor indice de cristalinidade foram
os confeccionados com eucalipto, enquanto os de maior
indice, os de aglomerado.

Dessa forma, pressupde-se que a distribuicdo das
particulas deve ter contribuido mais para a resisténcia
ao impacto do que para a adesdo na interface e
cristalinidade do compésito. De fato, tendo as particulas
de aglomerado e de eucalipto granulometria de maior
tamanho e estando distribuidas em determinadas regides
do v-HDPE, ou seja, formando agregados, elas
proporcionariam maiores espagos entre os agregados
de madeira preenchidos com v-HDPE. Isso
proporcionaria grande absor¢do de energia nessas regioes,
fazendo que apresentem maior resisténcia ao impacto.

4. CONCLUSOES

Todos os tipos de serragem agiram como agentes
nucleantes, pois os compdsitos apresentaram indices
de cristalinidade maiores que o v-HDPE puro, exceto
o eucalipto. Houve influéncia do tipo de serragem usada
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na sua dispersao na matriz polimérica, ressaltando-
se que nos compdsitos com eucalipto e aglomerado
aparecem agregados que ocorrem em menor propor¢ao
nos compodsitos com pinus e estdo ausentes nos com
MDF. Os ensaios mecanicos mostraram diferengas nas
propriedades dos compésitos confeccionados com
diferentes tipos de serragem que, em parte, foram
atribuidas as diversas granulometrias de serragem
utilizadas, mas evidenciando influéncia de outras
caracteristicas inerentes a espécie de madeira. De maneira
geral, serragem de aglomerado e eucalipto proporcionou
compdsitos com maior resisténcia a flexao e ao impacto
que os compdsitos fabricados com serragem de MDF
e pinus. Com relacao a propor¢ao de serragem, verificou-
se que a resisténcia a flexao foi maior com o aumento
da proporc¢ao em todos os compdsitos.
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