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Resumo: Neste trabalho foram obtidos compdsitos poliméricos de particulas de madeira de eucalipto e polietileno de baixa
densidade reciclado (LDPE reciclado). O polietileno funcionalizado com anidrido maleico (PE-g-MA) foi utilizado como
agente compatibilizante para conferir melhor adesdo entre a matriz e a fase dispersa. As propriedades mecénicas de tracdo e
flex&o foram determinadas de acordo com as normas da American Society for Testing and Materials (ASTM). Os resultados
mostraram que o tratamento das particulas de eucalipto com PE-g-MA aumentou as propriedades mecanicas dos composi-
tos, em relagdo aos compdsitos contendo particulas sem tratamento. Entretanto, as propriedades mecanicas de tracao desses
compositos foram reduzidas depois de longo tempo de imersdo em agua.

Palavras-chave: Compdsitos, agentes compatibilizantes, propriedades mecanicas.

Composites of Recycled Polyethylene and Reforestation Wood Particles Treated With Modified Polyethylene

Abstract: In this work polymeric composites were obtained from eucalypt wood particles and recycled low density polyeth-
ylene (recycled LDPE). The maleic anhydride functionalized PE (PE-g-MA) was used as compatibiliser agent to provide
better adhesion between the matrix and the dispersed phase. The mechanical properties of tensile and flexural were deter-
mined in accordance with the American Society for Testing and Materials (ASTM) procedures. The results showed that
PE-g-MA as compatibiliser agent increased the mechanical properties, in relation to the composites containing particles
without treatment. However, the tensile mechanical properties of these polymeric composites were reduced after long time

of immersion in water.
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Introducao

Os polimeros sintéticos e os naturais modificados tém
contribuido muito para a poluicdo ambiental, principalmente
quando se refere aos danos causados pelos residuos urbanost™.
Desse modo, ao invés de se desenvolver um novo polimero,
que pode ou ndo apresentar as propriedades desejadas, pesqui-
sas e desenvolvimento vém sendo direcionadas para a modi-
ficacdo de polimeros ja existentes, resultando em compositos
poliméricos, através da incorporagao de cargas (fillers)®23l,

A producéo de compdsitos de plastico-madeira ou WPC
(wood plastic composites) ja é conhecida de muitos anos.
Historicamente, a maioria desses compdsitos usa po de ma-
deira como carga para plasticos. O p6 de madeira diminui
0 custo, mas ndo necessariamente melhora o desempenho
desses materiais. Mais recentemente, o uso de fibras natu-
rais para promover um carater de reforgo para materiais ter-
moplasticos tem sido de substancial interesset*!,

A principal preocupacdo em se obter reforgos verdadei-
ros através da incorporacao de fibras de madeira, esta na
inerente incompatibilidade entre as fibras hidrofilicas e os
polimeros hidrofébicos, a qual resulta em uma pobre ade-
sdo, e consequentemente em uma fraca habilidade em trans-
ferir esforco da matriz para a fibra reforcantel*®l,

A preparacdo desses compositos poliméricos com madei-
ra requer uma boa compatibilizagao na interface da matriz po-
limérica com a madeiral®. Assim, alguns agentes compatibi-
lizantes tém sido utilizados na modificagdo de fibras vegetais,
para aumentar essa adesdo interfacial entre o reforco celuldsi-
o e a matriz polimérica poliolefinica e com isso melhorar as
propriedades mecanicas do compdsito poliméricol’12,

Esse agente compatibilizante ou agente de acoplamen-
to deve interagir fortemente com as fibras através de liga-
¢bes covalentes ou fortes interages secundarias do tipo
acido-base ou ligagdes de hidrogénio. Isso implica que uma
quantidade suficiente de grupos funcionais deve estar pre-
sente no compatibilizante, possibilitando a reagdo com as
hidroxilas da celulose. Outro aspecto considerado é o com-
primento das cadeias do compatibilizante que deve possuir
cadeias suficientemente longas de alta massa molecular
que permita a formagdo de emaranhados moleculares com
a matriz polimérica, na interface, através de ancoramento
mecanicot®1-12,

Normalmente, o tipo de madeira mais utilizado na con-
feccdo de aglomerados, compensados e chapas é a madeira
de pinnus. No entanto, é cada vez mais premente a necessi-
dade de se buscar novas alternativas de madeira para abas-
tecimento das industrias do setort*3l,
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Diante dessa demanda crescente pela madeira de pinnus
surge a utilizacdo de espécies alternativas de reflorestamen-
to, tais como intmeras espécies de eucalipto disponiveis em
grandes areas de plantios comerciais e experimentais. Além
disso, uma motivacao para a obtengdo de compdsitos de fibra
natural e materiais termoplasticos é dar maior valor agregado
a plasticos reciclados*+®l,

Nesse sentido, este trabalho teve como objetivo desenvol-
ver novos materiais compdsitos poliméricos, que apresentem
propriedades especificas, a partir da utilizagdo de polietileno
residual e madeira de reflorestamento (eucalipto) tratada com
PE-g-MA, visando diminuir o impacto ambiental e agregar
valor a esse novo material.

Materiais e Métodos

Os materiais empregados foram: LDPE reciclado
(MFI = 3,7008 @g/10 min) fornecido pela Plasmar Ltda;
PE-g-MA (MFI =2,4192 g/10 min) fornecido pela Cromptom
LTDA e particulas de madeira de eucalipto, de granulometria
entre 2,03 — 0,64 mm e de densidade igual a 0,53 g/cm3, for-
necida pelo DPF/IF/UFRRJ.

As particulas de eucalipto foram tratadas com PE-g-MA,
em duas diferentes concentragdes, em relagdo ao peso das
particulas, usando xileno como solvente. Ap6s 10 minutos
de imersdo, as particulas de eucalipto tratadas sofreram fil-
tracdo e foram levadas a estufa para secagem até peso cons-
tante. Para o célculo do teor de PE-g-MA incorporado nessas
particulas, foi feita a extracdo do PE-g-MA, em xileno, por
2 horas e secagem das particulas de eucalipto até peso cons-
tante. O teor de PE-g-MA incorporado foi determinado pela
diferenca de massa das amostras, antes e ap0s a extracdo do
PE-g-MA, tomando como referéncia o processo de extracdo
realizado nas particulas de madeira sem tratamento, seguindo
0 mesmo procedimento.

Os compositos de particulas de eucalipto (PEuc) sem tra-
tamento e tratadas com o agente compatibilizante (PE-g-MA),
nas duas concentracdes, e polietileno reciclado (LDPErec)
foram preparados em trés composi¢Bes distintas: 40/60,
50/50 e 60/40%, em massa, de PEuc/LDPErec.

A preparacdo desses compdsitos foi efetuada em plas-
tografo Haake Rheocord System 9000, acoplado a camara
de mistura Rheomix 600, com rotor do tipo Roller, durante
10 minutos, a 150 °C e rotacdo de 40 rpm e foram prensados
em prensa hidraulica Freed S. Carver, modelo C, aquecida a
150 °C, com carga de 8 toneladas, por 10 minutos.

Esses compdsitos foram analisados termicamente a partir
da técnica de termogravimetria (TG). A morfologia desses
compositos foi analisada através da microscopia eletronica
de varredura (SEM) e as propriedades mecanicas foram de-
terminadas realizando ensaios de tracdo e flexdo.

Na analise de TG as amostras foram aquecidas desde
30 & 700 °C, numa razéo de 20 °C/min, durante 40 minutos,
em atmosfera de nitrogénio. As temperaturas iniciais de de-

gradagdo térmica foram determinadas através das curvas de
perda de massa com variacdo de temperatura.

A andlise de SEM foi realizada em microscépio eletroni-
co de varredura marca JEOL modelo JSM-5300. As amostras
dos compositos foram metalizadas com ouro e analisadas
com voltagem de aceleracdo de elétrons de 10 kV e magni-
tude de 100.

As propriedades mecénicas dos compdsitos foram deter-
minadas mediante ensaio de tragdo (norma ASTM D 638-03)
e ensaio de flexdo (norma ASTM D 790-03)[561,

Também foram realizados estudos de absor¢do de agua
dos compositos. Os corpos de prova foram cortados nas mes-
mas dimensdes da norma ASTM D 638-03 e foram imer-
sos em agua destilada, a temperatura ambiente. O aumento
do peso foi medido periodicamente durante os 20 dias de
imerséo.

Resultados e Discussao

Teor de PE-g-MA incorporado na superficie das particulas de
madeira

As particulas de madeira de eucalipto tratadas com
PE-g-MA, nas duas concentracdes, em relacdo ao peso das
particulas, obtiveram graus de incorporacdo de 4,1 e 8,8%,
em massa.

Compdsitos de polietileno reciclado e madeira de
reflorestamento

Os compositos poliméricos de particulas de madei-
ra de eucalipto/polietileno de baixa densidade reciclado
(PEuc/LDPErec), nas diferentes composi¢des, mostraram-se
bastante compactos e de facil manuseio. As Figuras 1 e 2
apresentam as fotos das particulas de madeira de eucalipto
tratadas com PE-g-MA e da placa produzida ap6s prensagem
do material compdsito obtido no plastografo Haake.

Analise termogravimétrica (TG)

O objetivo da analise termogravimétrica (TG) foi deter-
minar a temperatura inicial de degradacdo (Tonset) dos ho-
mopolimeros (LDPErec e PE-g-MA), além de verificar tam-
bém a temperatura inicial de degradacédo (Tonset ou TG) dos
compositos obtidos, nas diferentes composigoes.

As curvas termogravimétricas obtidas para o LDPErec e
0 PE-g-MA estdo apresentadas na Figura 3.

Os polimeros, LDPErec e PE-g-MA, apresentaram 0s
seguintes valores de temperatura inicial de degradacéo,
225 e 298 °C, respectivamente.

As curvas termogravimétricas dos compdsitos de
PEuc/LDPErec apresentaram 02 temperaturas de degrada-
cdo distintas, como mostrado nas Figuras 4-6. Essas curvas
termogravimétricas apresentaram ligeira perda de massa em
torno de 120 °C, atribuida a perda de umidade por parte das
particulas de eucalipto. Foram identificados dois intervalos
de perda de massa bastante significativos. Esses intervalos
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Figura 1. Particulas de madeira de eucalipto tratadas com PE-g-MA.

Figura 2. Placa prensada do composito polimérico de PEuc/LDPErec
(40/60% m/m) obtida na prensa hidraulica.

foram atribuidos as fases contendo maiores propor¢des de
particulas de madeira (TG?) e maiores proporg¢des de LDPE-
rec (TG?), respectivamente.

A Tabela 1 apresenta os valores de temperatura inicial de
degradacdo (TG! e TG?) dos compésitos PEuc/LDPErec con-
tendo particulas sem tratamento e tratadas com PE-g-MA.

Os compositos de PEuc/LDPErec com particulas de ma-
deira sem tratamento mostraram que a temperatura inicial de
degradacao (TG?), atribuida a fase com maior proporcao de
particulas de madeira de eucalipto, diminuiu de valor com o
aumento da propor¢do de madeira. Porém a composicéo de
maior proporcéo de madeira (60/40%) apresentou uma tem-
peratura inicial de degradacdo (TG?) superior & composicao
(50/50%). Nesse caso, as particulas de madeira podem estar
atuando como refor¢o para o LDPErec, aumentando ligei-
ramente a estabilidade térmica da fase de particulas de ma-
deira. Essa indicacdo de refor¢o pode ser comprovada pelos
valores de temperatura inicial de degradagéo da fase rica em
LDPE reciclado (TG?), que se apresentaram superiores ao va-
lor da temperatura inicial de degradacdo do LDPErec puro,
para todas as composicoes.
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Figura 3. Curvas termogravimétricas dos homopolimeros: a) LDPErec; e
b) PE-g-MA.
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Figura 4. Curvas termogravimétricas dos compdsitos PEuc/LDPErec com
particulas de madeira de eucalipto sem tratamento, nas composi¢des de
40/60%; 50/50 e 60/40% em massa, analisadas a 20 °C/min, sob atmosfera
inerte de nitrogénio.
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Figura 5. Curvas termogravimétricas dos compésitos (PEuc/LDPErec) com
particulas de madeira de eucalipto tratadas com 4,1% de PE-g-MA, nas
composicoes de 40/60%; 50/50 e 60/40% em massa, analisadas a 20 °C/min,
sob atmosfera inerte de nitrogénio.
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Tabela 1. Analise termogravimétrica do homopolimero LDPErec e dos compdsitos PEuc/LDPErec, contendo particulas sem tratamento e tratadas com PE-g-

MA (Temperatura inicial de degradacao).

Amostras LDPErec PEuc/LDPErec
puro Sem tratamento 4,1% PE-g-MA 8,8% PE-g-MA
TG (°C) TG (°C) TG?(°C) TG (°C) TG2(°C) TG (°C) TG?(°C)
0/100 225 - - - - - -
40/60 - 268 450 275 446 273 458
50/50 - 244 458 264 462 283 446
60/40 - 260 454 275 457 272 455
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acarretou em um ligeiro aumento das temperaturas iniciais de
degradacdo térmica da fase rica em particulas de madeira de
eucalipto (TG') com o aumento da proporcdo de particulas
de madeira nos compositos. Esse comportamento comprova
a atuacdo do PE-g-MA como agente compatibilizante entre
essas particulas e o LDPE reciclado, aumentando a interagdo
entre esses dois materiais. Porém esse efeito compatibilizan-
te exercido pelo PE-g-MA foi inferior ao efeito causado pela
heterogeneidade do sistema, quando se aumenta a proporcéo
de particulas nos compésitos, podendo-se concluir que as
composic¢des desses materiais apresentam um limite méximo
de atuagdo das particulas de madeira de eucalipto como carga
e/ou reforco.

A Figura 7 mostra o gréfico contendo o comportamento
de temperatura inicial de degradacédo térmica desses compo-
sitos.

Comportamento mecanico dos compositos de PEuc/LDPErec

A Tabela 2 apresenta todos os valores do comporta-
mento mecanico do LDPErec puro e dos compdsitos de
PEuc/LDPErec.

Através do ensaio de tragdo pode-se fazer uma comparacdo
entre os valores de LDPErec puro de resisténcia a tracdo no
escoamento (21,1 MPa + 0,5) e na ruptura (18,0 MPa £ 1,8),
e 0 modulo de flexao (1.457 MPa + 191,2) e os valores de re-
sisténcia a tragdo no escoamento e na ruptura dos compositos
de particulas tratadas e sem tratamento.

Pelos resultados apresentados nessa tabela pode-se ve-
rificar que houve um aumento dos valores de resisténcia a
tracdo para todas as composi¢es dos compositos obtidos
com particulas tratadas, quando comparados aos valores das
particulas sem tratamento, fazendo com que os valores de re-

W PEBDrec O 50/50
O 40/60 | 60/40

Figura 7. Comportamento de degradacéo térmica (TG) do homopolimero
LDPErec e dos compésitos de PEuc/LDPErec.

sisténcia a tracdo desses compdsitos se aproximem do valor
de resisténcia a tragdo do LDPErec puro. Esse resultado pode
estar implicado ao fato do PE-g-MA estar atuando como
agente compatibilizante entre as particulas de madeira e o
LDPErec, fazendo com que essas particulas de eucalipto dis-
persas figuem mais aderidas a matriz de polimero reciclado.
Esse comportamento relaciona a presenca de grupamentos
anidrido maleico no PE-g-MA que auxilia na interacdo en-
tre as cadeias de LDPErec e celulose, contribuindo para uma
melhor adesdo entre a carga e a matriz polimérica. Obser-
va-se também que o composito de composicao 50/50%, em
massa, contendo particulas de eucalipto tratadas com 8,8%
PE-g-MA apresenta os valores de resisténcia a tracdo no es-
coamento e na ruptura superiores ao valor do LDPErec puro,
mostrando que o efeito de agente compatibilizante exercido
pelo PE-g-MA complementa a acéo de reforco exercida pelas
particulas de madeira, nessa composicdo, superando a hete-
rogeneidade do sistema e proporcionando melhor interacdo
entre as particulas de madeira e a matriz polimérica.

No entanto, 0 aumento da propor¢do de particulas de ma-
deira de eucalipto para 60%, em massa, acarretou na dimi-
nuigdo dos valores de resisténcia a tracdo dos compdsitos de
PEuc/LDPErec, para particulas tratadas. Nesse caso, a maior
quantidade de particulas de eucalipto sofre maior influéncia
da heterogeneidade do sistema do que pela presenca do agen-
te compatibilizante.
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Tabela 2. Comportamento mecanico do LDPErec puro e dos compositos de PEuc/LDPErec.

Amostra Resisténcia a tragao no Resisténcia a tragao na Modulo de flexdo (MPa)
escoamento (MPa) ruptura (MPa)
LDPErec 100% 21,1+0,5 18,0+18 1457 +£191,2

Compésitos de PEuc/LDPErec

Amostras Resisténcia a tracdo no escoamento (MPa)

Sem tratamento 4,1% PE-g-MA 8,8% PE-g-MA
40/60% 11,2+15 18,6 +14 19,0+ 2,7
50/50% 9,0+1,3 18,1+14 23,7+44
60/40% 105+19 15,6 +2,6 15,9+ 3,3

Resisténcia a tracdo na ruptura (MPa)

Sem tratamento 4,1% PE-g-MA 8,8% PE-g-MA
40/60% 34+0,3 14,9+6,2 11,9+4,1
50/50% 32+0,3 14,8+6,9 23,2+43
60/40% 6,7+49 149+29 15,4+3,8

Moédulo de flexdo (MPa)

Sem tratamento 4,1% PE-g-MA 8,8% PE-g-MA
40/60% 3.173+519,1 3.022,4 +673,7 3.152,6 + 369,6
50/50% 3.989,6 +£341,5 2.872,0+£228,4 4.054,0 +490,1
60/40% 3.528 + 305,8 5.260,8 + 370,8 3.770,7 +£322,9

A variagdo das concentragdes do agente compatibilizan-
te ndo proporcionou alteragdes significativas dos valores de
resisténcia a tracdo para os compdsitos. Segundo Lu et al.
(2005) e Liang et al. (2003)178 existe um valor étimo de
concentracdo desses agentes para promover uma melhor
adeséo entre a matriz e a fase dispersa e conseqlientemente,
para que 0s compositos apresentem melhoria em suas pro-
priedades de mecéanicas. Provavelmente a concentracdo de
PE-g-MA de 8,8%, em massa, esta acima da concentracéo
indicada para promover melhorias significativas na interacéo
entre a matriz e a fase dispersa desses materiais.

Os valores de resisténcia a tracdo na ruptura, levando-se
em consideracdo os respectivos desvios-padrdo, mostram
gue esses materiais compdsitos ndo apresentaram melhorias
significativas nessa propriedade, quando comparados com o
valor de resisténcia a tracdo na ruptura do LDPErec. Porém,
comparando-se os valores de resisténcia a tracdo na ruptura
dos compdsitos obtidos com particulas de madeira de euca-
lipto ndo tratadas e tratadas com o agente compatibilizante,
pode-se concluir que as particulas de eucalipto néo tratadas
apresentam uma fraca aderéncia a matriz de LDPErec, acar-
retando em valores de resisténcia a tragdo na ruptura bem
menores que o valor apresentado por LDPErec puro.

Quando tratadas com PE-g-MA, nas duas concentracdes
pesquisadas (4,1 e 8,8%, em massa), as particulas de eucalipto,
os valores de resisténcia a tracdo na ruptura dos compdsitos de
PEuc/LDPErec aumentaram, ficando proximos ao valor veri-
ficado pelo LDPErec puro, dependendo da composicdo. Esse
comportamento mostra a acdo de reforco dessas particulas de
madeira tratadas para os materiais compdsitos, mesmo levan-
do em consideracgdo a heterogeneidade desses sistemas.

Também foi possivel observar pelos valores de médu-
lo de flexdo do homopolimero LDPErec puro e dos com-
positos de PEuc/LDPErec que houve, em média, um au-
mento de todos os valores das amostras de compositos de
PEuc/LDPErec, dependendo do teor de particulas de euca-
lipto presentes. Como esperado, observacdes similares fo-
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ram reportadas por Arbelaiz et al (2005)™' onde 0 mddulo
de flexdo de compositos de madeira aumenta com o aumen-
to do teor da fibra, mostrando a atuagdo das particulas de
madeira como reforgo para a matriz polimérica. O ligei-
ro decréscimo do valor de médulo de flexdo apresentado
pelo composito de composicao (60/40%) provavelmente é
influenciado pela composi¢do das misturas. O aumento da
quantidade de particulas de madeira leva a diminuicdo da
homogeneidade entre a matriz e a fase dispersa, acarretando
em uma diminuicdo das propriedades mecanicas desse ma-
terial, sem a interferéncia do agente compatibilizante.

Microscopia Eletronica de Varredura (SEM)

A microscopia eletrénica de varredura confirma o com-
portamento mecanico, a partir da analise morfoldgica de
alguns compdsitos de PEuc/LDPErec, contendo particu-
las de madeira de eucalipto sem tratamento e tratadas com
PE-g-MA (Figuras 8 € 9).

Foi visualizado pelas micrografias dos compositos de
PEuc/LDPErec de composicdes 40/60 e 50/50%, em massa,
contendo particulas sem tratamento e tratadas com 4,1 e 8,8%
de PE-g-MA (Figuras 8 e 9) que os compdsitos contendo par-
ticulas tratadas proporcionaram maior encobrimento dessas
particulas de madeira, diferenciando da morfologia dos com-
positos obtidos com particulas sem tratamento, comprovando
gue a auséncia do agente compatibilizante causou uma pobre
adesdo interfacial entre a matriz polimérica e fase dispersa.

Absorcao de Agua

A Figura 10 mostra o comportamento de absorcdo de
agua dos compdsitos de PEuc/LDPErec, de acordo com 0
teor de particulas e de agente compatibilizante.

Pode-se verificar pelos resultados que a variacdo da com-
posicdo dos compositos influencia na absorcdo de agua. Os
compositos de composi¢do 60/40%, em massa absorvem
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maior quantidade de agua, devido a presenca de maior quanti-
dade de particulas de madeira. O caréater polar da celulose faz
com esses materiais apresentem maior afinidade pela agua.
No entanto, 0s compdsitos com particulas de madeira trata-
das com PE-g-MA absorveram menor quantidade de agua,
quando comparados com compdsitos com particulas sem
tratamento. As composicGes de 40/60 e 50/50% dos compo-
sitos com particulas tratadas com 4,1 e 8,8% de PE-g-MA
ndo apresentaram variagOes significativas na absorcdo de
agua. No entanto, a composicéo de 60/40%, com particulas
tratadas com 8,8% de PE-g-MA, apresentou uma diminui¢do
na absor¢ao de agua apds 24 horas de analise. Nesse caso, a
estrutura quimica PE-g-MA teve uma maior influéncia, reco-
brindo melhor as particulas de madeira de eucalipto, acarre-
tando em uma menor absorcéao de agua.

Conclusoes

Foi possivel observar que o PE-g-MA atuou como agen-
te compatibilizante entre a matriz e a carga desses mate-
riais, provocando uma pequena melhora nas propriedades
térmicas e mecénicas dos compésitos de PEuc/LDPErec,
quando comparados com compositos contendo particulas
ndo tratadas. Além disso, a presenca do PE-g-MA fez com
que as particulas de madeira de eucalipto absorvessem me-
nor quantidade de agua, podendo concluir que a estrutura
quimica do PE-g-MA teve uma maior influéncia, recobrindo
melhor as particulas de madeira, quando comparadas com
as particulas sem tratamento. As micrografias comprovam
a melhoria da adeséo interfacial entre 0s componentes do
compésito (PEuc/LDPErec), quando utiliza-se o PE-g-MA
como agente compatibilizante, corroborando com os resul-

(©
Figura 8. Micrografias dos compositos (PEuc/LDPErec) de composi¢édo
40/60%, a) particulas sem tratamento; b) particulas tratadas com 4,1% de
PE-g-MA; e c) Particulas tratadas com 8,8% de PE-g-MA.

©
Figura 9. Micrografias dos compoésitos (PEuc/LDPErec) de composicéo
50/50%, a) particulas sem tratamento; b) particulas tratadas com 4,1% de
PE-g-MA; e c) Particulas tratadas com 8,8% de PE-g-MA.
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tados obtidos nos ensaios mecanicos. Desse modo, a pro-
ducéo de um novo material a partir da utilizagdo de polie-
tileno reciclado reforcado com madeira de reflorestamento
é perfeitamente vidvel, em termos de melhoria de algumas
propriedades.
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Figura 10. Absorcéo de 4gua em fungéo do tempo de imerséo para compd-
sitos: a) 40/60%; b) 50/50%; e c) 60/40% m/m, com as particulas de madeira
de eucalipto sem tratamento e tratadas.
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