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MODELAGEM DE MISTURAS NA FABRICACAO DE COMPOSITOS POLIMERO-FIBRA,
UTILIZANDO POLIETILENO E SERRAGEM DE Pinus sp.'

MODELLING OF COMPOSITIONS BASED ON WOOD-FIBER USING POLYETHYLENE AND Pinus
sp. SAWDUST

Everton Hillig” Estevdo Freire’ Glaucio A. Carvalho®  Vania Elisabete Schneider' Karla Pocai’
RESUMO

Neste trabalho, foi estudado o efeito da composicdo de diferentes misturas de polietileno de alta
densidade (HDPE) virgem, HDPE reciclado e serragem de Pinus sp., nas propriedades fisico-mecanicas de
placas confeccionadas pelo processo de compressao. As misturas foram homogeneizadas em um misturador
tipo Drais, sem controle de temperatura e moldadas por compressdo em prensa hidraulica a 150°C. Partindo
das placas, foram confeccionados corpos-de-prova para ensaios de tracdo, flexao, impacto e dureza, segundo
normas ASTM, e também foram determinadas as densidades médias das placas. A modelagem estatistica foi
realizada segundo o planejamento centrdide simplex, utilizando sete misturas dos trés componentes e trés
repetigoes de cada mistura. Os resultados mostraram que a resisténcia a tragdo, a resisténcia a flexdo, a
dureza e a densidade das placas, sdo explicadas pelo modelo linear, enquanto a resisténcia ao impacto €
explicada pelo modelo quadratico. Nao houve diferenga significativa nas propriedades fisico-mecanicas dos
compositos confeccionados com HDPE virgem, daqueles confeccionados com HDPE reciclado, exceto para
resisténcia ao impacto, no qual o HDPE virgem apresentou maiores valores.

Palavras-chave: compositos; polietileno; serragem.
ABSTRACT

In this work, the effect of different compositions of virgin and recycled high density
polyethylene/Pinus sp. on physical-mechanical properties of sheets made by compression molding was
studied. The compositions were blended in a thermokinetic mixer (Draiss) and compression molded at
150°C. ASTM samples for tensile, flexural, impact and hardness tests were taken from the sheets. The
density of the sheets were determined. The statistical model used was a centroid simplex with seven
compositions and three repetitions. Results showed that tensile and flexural strength as well as hardness and
density followed a linear model, while impact strength is explained by a quadratic model. Physical-
mechanical properties of compositions using virgin and recycled HDPE did not show significative changes,
except for impact strength, when virgin HDPE showed higher numerical results.

Keywords: composites; polyethylene; sawdust.
INTRODUCAO

Segundo Rowell (1994), uma emergente preocupagdo ambiental no que diz respeito a reciclagem de
materiais e os constantes aumentos do preco do petréleo tem incentivado a utilizagdo de fibras naturais em
compositos. Tita (1999) considera um composito como sendo qualquer material multifasico que exiba uma
propor¢ao significativa das propriedades de ambas as fases que o constituem, obtendo-se assim, uma melhor
combinacdo de propriedades.

Nos compdsitos poliméricos, geralmente o polimero é o componente continuo, responsavel pela
transferéncia de um esforco sofrido para outro componente descontinuo que fornece a resisténcia ao esforgo.
A matriz polimérica, portanto, € o principal suporte constituinte que governa as propriedades mecanicas do
material (Bittencourt, 2001). Novos compositos, que podem oferecer beneficios sociais e ambientais, estdo
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sendo desenvolvidos para utilizagdo nas industrias automobilistica, construcdo civil, moveis e embalagens.

Compositos confeccionados com matriz polimérica, fibras de madeira e aditivos foram amplamente
estudados por Song (2001). Constatou-se que diferentes materiais, com propriedades distintas, podem ser
obtidos para as mais variadas aplicagdes utilizando métodos de processamento de plasticos tradicionais como
extrusdo, injecdo e compressdo. Segundo Jones (1998), a coloracdo escura que os compositos eventualmente
podem apresentar, ¢ caracteristica das fibras agregadas ao polimero e que, sozinhas, tendem a degradar
rapidamente na exposi¢do a luz solar e ao ataque de microorganismos.

Diversos tipos de fibras naturais tém sido utilizados e se constituem basicamente de celulose e
hemicelulose, com moléculas unidas umas as outras por lignina. Esses constituintes, por sua vez, sdo
polimeros naturais que podem substituir os polimeros sintéticos em compdsitos, possibilitando o
desenvolvimento de novos produtos e novas tecnologias de produg@o (Oashi, 1999; Sanadi et al, 1997).
Sanadi et al. (1998) destacam que, dos materiais utilizados como fibras naturais em compositos, a fibra de
madeira representa um bom potencial, em conseqiiéncia da elevada geracdo de residuos quando de seu
processamento na industria madeireira.

Tratando-se de termoplasticos, Pacheco (2000) comenta que o polietileno de alta densidade (HDPE)
¢ bastante utilizado, em razdo da facilidade de moldagem e grande aplicagdo na fabricacdo de embalagens.
Por outro lado, Harper (1996) demonstrou que, quando reciclado apropriadamente, esse polimero mantém
razoavelmente bem as propriedades mecanicas e de fluxo, podendo ter, entretanto, a resisténcia ao impacto e
a degradacao ambiental diminuidas.

Outro fator a considerar na confec¢do de compositos utilizando materiais termoplasticos e
lignocelulosicos ¢ a temperatura de fluidez do termopléstico que precisa estar abaixo da temperatura de
degradagdo do material lignoceluldsico, situada geralmente entre 200 e 220°C. Apesar das fibras causarem
aumento da rigidez e da resisténcia ao impacto do produto, sua baixa resisténcia ao calor devera orientar na
selegdo correta do material polimérico a ser utilizado (Youngquist, 1999).

Os materiais lignocelulosicos apresentam vantagens quando usados em compdsitos com
termoplasticos, pois, comparando-os com 0s materiais inorganicos, Sa0 recursos renovaveis que possuem
menor densidade e baixo custo. Em contrapartida, por causa da sua caracteristica polar, ndo dispersam
facilmente na matriz polimérica (Oashi, 1999; Maldas ¢ Kokta, 1993).

Com a finalidade de melhorar a interacdo entre a fibra na forma de serragem e o polimero, €
importante realizar um pré-tratamento das fibras ou utilizar agentes de acoplamento que possibilitem a
formagdo de um compdsito homogéneo (Bataille et al., 1990).

As propriedades fisico-mecénicas também podem ser melhoradas com o uso de agentes que
promovam a adesao interfacial das fibras da madeira com o polimero. De acordo com Gauthier et al. (1998),
os agentes compatibilizantes mais eficientes devem possuir uma fun¢do quimica altamente reativa com os
grupos OH da celulose. Segundo Maldas e Kokta (1993) e Data e Lohse (1996) os mais utilizados sdo os
isocianatos, anidridos e silanos. No entanto, dentre os anidridos, o que mais se destaca na graftizacdo de
poliolefinas € o anidrido maleico, por promover ligacdes covalentes entre o polimero e as hidroxilas da
superficie das fibras (Rowell et al., 1997). Essa interface formada é extremamente importante para o bom
desempenho mecénico e integridade estrutural dos compdsitos, pois, mesmo com a grande diversidade de
resinas existentes, estas geralmente ndo resistem as tensdes que as fibras suportam, sobretudo considerando a
resisténcia a flexdo (Silvestre, 2001).

Outros fatores, como tipo ¢ forma da fibra, também podem ser responsaveis por mudangas nas
propriedades mecanicas dos compdsitos confeccionados. Trabalhando com diferentes procedéncias e formas
de fibras de madeira em compodsitos com 30% de fibras e 70% de polipropileno, Mahlberg et al. (2001)
concluiram que a aparéncia e as propriedades mecanicas dos compositos sdo influenciadas pela origem,
forma e tamanho das particulas de madeira utilizadas.

Verifica-se, assim, que a fase dispersa nos compdsitos confeccionados adquire maior importancia,
passando de simples carga adicionada para constituinte ativo de uma mistura ¢ que tem influéncia direta nas
suas propriedades fisico-mecanicas.
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Para estudar o efeito da composi¢cdo de uma mistura na varidvel resposta de um ensaio, pode-se
utilizar a modelagem de misturas. Nesse caso, segundo Neto er al. (2001), duas consideracdes sdo
importantes: as propriedades de uma mistura sdo determinadas pelas proporgdes de seus componentes € as
proporg¢oes dos diversos componentes sao dependentes. Em geral, para a modelagem de misturas, podem ser
utilizados modelos lineares, quadraticos ou cubicos que usam o mesmo numero de ensaios que o nimero de
coeficientes que se quer estimar. Esse método, conhecido como “planejamento em rede simplex”, ¢ utilizado
especialmente para misturas de trés componentes. Nesse caso, em razdo da particularidade das misturas
ternarias serem representadas por apenas uma mistura, o planejamento ¢ conhecido como ‘“‘centréide
simplex”.

Tendo por base essas informagdes, foi realizado o presente estudo que visou a utilizar residuos
(serragem) das industrias moveleira ¢ madeireira da serra gaucha, incorporando-os ao polietileno de alta
densidade (HDPE), virgem e reciclado. Formulagdes de serragem/polimeros foram usadas para compor as
misturas que, com a adi¢do de um agente de acoplamento, foram avaliadas por meio de suas propriedades
fisico-mecanicas e de acordo com o planejamento experimental centréide simplex.

MATERIAL E METODOS
Confeccao das placas

Para confecgdo das placas, a mistura foi homogeneizada em um misturador tipo Drais, sem controle
de temperatura. Apos processado, o material foi colocado em prensa quente, marca Schulz PHS com
capacidade de 15 toneladas, num molde com dimensoes de 150 x 150 x 3 mm. A temperatura da prensa foi
ajustada em 150°C, o tempo de prensagem fixado em 5 minutos e a forga aplicada foi de 7 toneladas,
seguindo-se o resfriamento em prensa fria com forga de 7 toneladas.

Posteriormente, foram confeccionados corpos de prova de cada chapa para realizagdo de ensaios de
resisténcia a tragdo, ao impacto, a flexdo e de determinagdo da dureza Shore D, seguindo as recomendagdes
das normas ASTM D638, D256, D790 e D2240 respectivamente.

Analise dos resultados

O modelo experimental utilizado € conhecido como planejamento em rede centrdide simplex. Nesse
delineamento, o modelo mais simples para uma mistura é o modelo linear ou aditivo, que procura explicar o
comportamento de uma propriedade apenas com os resultados obtidos com a utilizagdo de cada componente
individualmente, isto é, prever o comportamento de qualquer mistura sem realizar nenhuma mistura. Numa
mistura de trés componentes, pode-se ter, além deste, modelos quadraticos que consideram os efeitos das
interagdes de dois componentes ¢ modelos cubicos que consideram os efeitos das interagdes dos trés
componentes.

Os modelos utilizados sdo expressos nas equagdes derivadas 1, 2 e 3 respectivamente.

Y,=b-X,+b,-X,+b,- X, (1)
Yi=b X, +b,-X,+b,- X;+b, - X,- X, +b;- X, X, + by, - X, - X, 2)
Yi=b X, +b,-X,+b,- X, +b, X, X, +b; X, X, +by, - X, - X, + by X, - X, - X, 3)

Em que: Yi = Variavel resposta; bi = Coeficientes; Xi = Propor¢do de cada espécie na mistura.

Para a determinac@o dos coeficientes, foram utilizadas as sete misturas minimas necessarias para o
modelo cubico. As misturas utilizadas sdo apresentadas na Tabela 1, destacando que, para cada mistura,
foram realizadas trés repeticdes. Como nao ¢é possivel fabricar uma chapa apenas com serragem, a mistura 7
contém o maximo possivel desse material, sendo um pseudo-componente que visa a representar a utilizagao
de serragem pura.

Na avaliacdo dos modelos, foram testados modelos cubicos para todas as propriedades analisadas,
realizada andlise da variancia, e descartados os coeficientes ndo-significativos pelo teste “t”. Para derivagdo
dos coeficientes, utilizou-se o software SPSS.
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TABELA 1: Composig¢des utilizadas para a os testes mecanicos.
TABLE 1: Compositions used for the mechanical tests.

Placa | HDPE virgem (%) | Serragem (%) | HDPE reciclado (%)
1 100 0 0
2 50 0 50
3 0 0 100
4 33,3 33,3 33,3
5 0 50 50
6 50 50 0
7 12,5 75 12,5

Em que: HDPE = polietileno de alta densidade.
RESULTADOS E DISCUSSAO

A Tabela 2 apresenta os resultados médios das propriedades fisico-mecanicas dos compoésitos
confeccionados com as diferentes misturas de HDPE virgem, HDPE reciclado e serragem.

TABELA 2: Resultados médios dos ensaios fisico-mecanicos dos corpos de prova confeccionados.
TABLE 2: Mean values of physical-mechanical tests of samples.

HDPE HDPE oA . .. .| Resisténcia .
. Serragem . Resisténcia a | Resisténcia a Densidade
Placa| Virgem (%) reciclado tragio (MPa) | flexiio (MPa) ao Impacto (g/em’) Dureza

(%) i (%) i gm | ©
1 100 0 0 24,73 24,87 38,34 0,97 65
2 50 0 50 25,40 24,77 30,92 0,97 65
3 0 0 100 25,66 24,87 33,90 0,96 64
4 333 333 33,3 21,79 31,11 23,03 1,07 69
5 0 50 50 17,78 33,43 21,82 1,11 73
6 50 50 0 16,70 29,26 20,77 1,12 73
7 12,5 75 12,5 16,76 33,19 15,63 1,21 75

Em que: HDPE = polietileno de alta densidade.

Na Tabela 3, sdo apresentadas as equagdes simplificadas, nas quais foram descartados os coeficientes
ndo-significativos pelo teste “t” de student, para as propriedades fisico-mecanicas das placas.

TABELA 3: Equacgdes simplificadas para a densidade e propriedades mecanicas das chapas, utilizando-se
apenas os coeficientes significativos pelo teste “t”.

TABLE 3: Simplified equations for density and mechanical properties of sheets, using only the significative
coefficients taken from test “t”.

Propriedade | Equacdo | F | R’

Densidade  Densidade = 0,969*PEV + 0,959*PER + 1,316*SER 116,57 0,980
RT Tragdo = 24,73*PEV + 25,66*PER + 16,36*SER 15,19' 0,867
RF Flexdo = 24,87*PEV + 24,87*PER + 32,90*SER 7,02' 0,750
RI Impacto = 38,34*PEV + 33,90*PER + 12,20*SER - 20,81*PEV*PER 35,05 0,937
Dureza Dureza = 65,00*PEV + 64,33*PER + 76,88*SER 12,50' 0,843

Em que: 1 = significativo ao nivel de 5% de probabilidade de erro; F = valor de F calculado; R* = coeficiente de
determinacdo; PEV = Propor¢ao de polietileno de alta densidade virgem; PER = Propor¢ao de polietileno de alta
densidade reciclado; RT = Resisténcia a Tragdo; RF = Resisténcia a Flexdo; RI = Resisténcia ao Impacto; SER =
Proporgédo de serragem.

A analise dos resultados permitiu verificar que a resisténcia a tragdo diminui com o aumento do teor
de serragem. Na equacdo simplificada, o coeficiente para a proporgdo de serragem tem valor menor que os
coeficientes derivados para o HDPE virgem ¢ HDPE reciclado, indicando uma diminui¢do dessa propriedade
em aproximadamente 35% com a adicdo de serragem. Por outro lado, a semelhanga entre os valores dos
coeficientes do HDPE virgem ¢ do reciclado, sendo esse ultimo ligeiramente superior, mostram que a
reciclagem ndo prejudica as propriedades mecénicas do polimero. Esses resultados confirmam as afirmacdes
de Harper (1996), de que o polietileno quando reciclado mantém suas propriedades mecanicas.
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A Figura 1 apresenta o grafico ternario da resisténcia a tragdo em razdo da mistura dos trés
componentes. Pode ser observado que o polietileno reciclado possui boas propriedades, pois as linhas de
resisténcia a tragdo nao sdo paralelas ao vértice do HDPE virgem e mostram uma pequena diminui¢do dessa
propriedade a medida que aumenta a propor¢do de HDPE virgem em relagao ao HDPE reciclado.

2473
o100

0
1636 9 10 20 30 80 50 100 2566

HDPE RECICLADO

FIGURA 1: Grafico ternario da resisténcia a tracdo dos compositos em fung¢ao da mistura de HDPE virgem,
HDPE (polietileno de alta densidade) reciclado e serragem.

FIGURE 1: Ternary plot of tensile strength of composites as a function of virgin HDPE, recycled HDPE and
sawdust content.

Para a resisténcia a flex8o, os coeficientes também foram semelhantes para o HDPE virgem e o
reciclado. A adi¢do de serragem provocou melhora na resisténcia a flexdo, fato também constatado por
Youngquist (1999) em seu trabalho, e confirmado pelo valor do coeficiente encontrado para serragem, igual
a 32,90. Esse efeito era esperado, pois as fibras da madeira possuem altos valores de resisténcia a flexdo,
superiores aos apresentados pelo polietileno. Ndo houve nenhum tipo de interagdo, binaria ou ternaria, entre
as misturas estudadas, permitindo concluir que a resisténcia a flexdo, da mesma forma que a resisténcia a
tragdo, é afetada apenas pelas caracteristicas individuais de cada componente da mistura. A Figura 2
apresenta o grafico ternario de resisténcia a flexdo em fungéo da mistura dos trés componentes. Nesse caso,
verifica-se, pelas linhas paralelas ao vértice do HDPE virgem, que ndo houve diferencas entre esse ¢ 0o HDPE
reciclado.
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FIGURA 2: Grafico ternério da resisténcia a flexdo dos compositos em func¢ao da mistura de HDPE virgem,
HDPE (polietileno de alta densidade) reciclado e serragem.

FIGURE 2: Ternary plot of flexural strength of composites as a function of virgin HDPE, recycled HDPE
and sawdust content.

A adicdo de serragem causou diminuicdo dos valores de resisténcia ao impacto ¢ aumento dos
valores de dureza, sendo o efeito mais pronunciado para a resisténcia ao impacto. Nesse caso, o coeficiente
linear calculado para o polietileno reciclado foi um pouco inferior ao calculado para polietileno virgem,
confirmando as consideracdes de Harper (1996) quando comenta que a resisténcia ao impacto do polietileno
reciclado pode sofrer diminui¢do quando submetido a reciclagem. Verificou-se, ainda, que o polietileno
virgem e o polietileno reciclado interagiram antagonisticamente, pois o coeficiente calculado para a interagido
¢ negativo. Esse fato pode ser atribuido a diferenca de polaridade entre a resina virgem e a reciclada,
ocasionada pela degradag@o e conseqiiente aumento da polaridade da resina reciclada.

A Figura 3 apresenta os graficos ternarios de resisténcia ao impacto e de dureza, em fungdo da
mistura dos trés componentes. Pode-se observar que, pela interagdo entre HDPE virgem e HDPE reciclado, o

grafico de impacto apresenta as linhas curvas, com tendéncia de diminuicdo dos valores a medida que
aumentam as propor¢des da mistura dos polietilenos.

Por fim, o aumento da propor¢ao de serragem causou aumento da densidade do compoésito. Esse fato
ja foi verificado por Hillig et al. (2002), em conseqiiéncia da compactagdo da serragem no momento da
prensagem. Tendo em vista que a densidade da madeira utilizada no presente estudo é de aproximadamente
0,5 g/em’, o coeficiente linear da serragem calculado para a densidade igual a 1,316 mostra que ocorreu
compactacdo das fibras de madeira provocada pela forca aplicada. A Figura 4 apresenta o grafico ternario da
densidade dos compositos em fungdo da mistura dos trés componentes.
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FIGURA 3: Resisténcia ao impacto (a) ¢ dureza (b) em fung¢do da mistura de HDPE (polietileno de alta
densidade) virgem, HDPE reciclado e serragem.

FIGURE 3: Impact strength (a) and hardness (b) of composites as a function of virgin HDPE, recycled
HDPE and sawdust content.
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FIGURA 4: Grafico ternario da densidade dos compositos em fungdo da mistura de HDPE virgem, HDPE
reciclado e serragem.

FIGURE 4: Ternary plot of density of composites as a function of virgin HDPE, recycled HDPE and sawdust
content.

CONCLUSOES

100 0,96

Nao houve diferenca significativa nas propriedades fisico-mecanicas dos compositos confeccionados
com HDPE virgem, em relagdo aos confeccionados com HDPE reciclado, exceto para resisténcia ao
impacto, na qual o HDPE virgem apresentou maiores valores. Todos os compdsitos confeccionados
apresentaram boas propriedades fisico-mecanicas, atestando a viabilidade de aplicagao industrial.

A modelagem de misturas mostrou que a resisténcia a tragdo, a resisténcia a flexdo, a dureza ¢ a
densidade das chapas sdo determinadas pelo modelo linear, ou seja, sdo influenciadas apenas pelas
caracteristicas individuais de cada componente na mistura. Por outro lado, na resisténcia ao impacto, os
polietilenos, virgem e reciclado, interagiram antagonisticamente, ou seja, provocando diminui¢do dessa
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propriedade. Dessa forma, as propriedades que seguiram o modelo linear podem ser previstas por meio da
soma das propriedades individuais de cada componente da mistura, enquanto a resisténcia ao impacto deve
levar em consideracdo a interagao entre HDPE virgem e HDPE reciclado.
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