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Resumo

O uso de matérias-primas recicladas e de fontes renovaveis faz-se necessario tanto para o
desenvolvimento econdmico, social, ambiental quanto tecnoldgico. Nesse sentido, esse trabalho
consiste no estudo da influéncia de 2 tipos de ligninas (uma derivada de pinus e denominada como
Lig I e outra de eucalipto, denominada Lig II) na caracterizagdo de compdsitos poliméricos com
polietileno de baixa densidade reciclado (r-PEBD-AI) e farinha de madeira (FM), na proporgio 70%
e 30% em massa de matriz/reforgo, respectivamente. O r-PEBD-AI é oriundo das embalagens pds-
consumo Tetra Pak. Os compoésitos foram processados em extrusora de laboratério dupla rosca co-
rotante. Os resultados de MFI indicaram que ambas as ligninas apresentaram potencial uso como
agente de fluxo para os compositos de r-PEBD-Al/FM, com 41% e 13% de aumento para Lig I e Lig
II, respectivamente, em relagdo ao compésito 0 sem lignina (referéncia). As propriedades mecanicas
evidenciaram que a origem da lignina influencia no desempenho dos compositos, sendo que a Lig |,
que é derivada de pinus, mesma fonte que a farinha de madeira apresentou uso potencial como
agente de acoplamento. Os resultados se mostraram favoraveis para um reaproveitamento mais

nobre para as embalagens pds-consumo e o subproduto lignina.
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Introducao

0 desenvolvimento acelerado das industrias e a integracao das economias em todo o planeta
permitiu um aumento expressivo da circulacio de pessoas, de mercadorias, promovendo 0 uso
intensivo e ndo sustentavel dos recursos naturais. A pandemia do Covid-19 surge como uma crise
sanitaria e humanitdria, trazendo a tona diversos problemas, principalmente os de cunho ambiental,
social e econdémico (LIMA, et al; 2020; LEE, TRIMI, 2021). Diante desse cenario global de
instabilidade econémica, as empresas tém concentrado seus esforcos na contencdo de despesas,
reducdo de custos e geracdo de novos negbcios. As mudangas estdo ocorrendo em escalas e
velocidades antes ndo vistas. Assim, o desenvolvimento sustentavel e a inovagdo tém um papel
fundamental na superagdo dessas dificuldades, uma vez que muitos recursos naturais serdo
limitados no futuro (ANUGWON, et al., 2019; LEE, TRIMI, 2021). Integrar a economia circular de
modo a promover o uso inteligente dos recursos e a elimina¢do de residuos sdo um dos desafios da
atualidade e uma das exigéncias da sustentabilidade. A otimizac¢io de sistemas ambientais para que
se possa reduzir a desigualdade é primordial para o desenvolvimento sustentavel (MA, 2018;
PLATNIEKS, et al., 2020; POZO, 2020).

O uso de fibras vegetais como material de reforco em compdsitos poliméricos vem crescendo
devido ao seu baixo custo, baixa densidade e peso, baixo impacto ambiental, além de envolver
aspectos socioambientais importantes quando comparados as fibras sintéticas. A possibilidade de
substituicdo, mesmo que parcial, de derivados fosseis por materiais de fontes renovaveis representa
uma nova abordagem no desenvolvimento de materiais, sendo hoje uma alternativa viavel devido ao
crescente interesse por produtos com menor impacto ambiental. No entanto, as fibras naturais de
origem vegetal apresentam algumas desvantagens como baixa estabilidade dimensional, baixa
interacdo quimica entre as interfaces reforco/matriz, sendo essa um dos grandes desafios em
compdsitos reforcados com fibras vegetais e consequentemente resultando em menores
propriedades mecanicas e térmicas quando comparadas com as fibras sintéticas (CESARIANO, et al.,
2019; GUILHEN, et al.; 2017; KORDKHEILI, PI1ZZI, 2020; LEMOS, et al.; 2017).

As embalagens Tetra Pak sdo amplamente utilizadas em todo o mundo devido a conveniéncia
na conservacao de alimentos frescos, com estabilidade de prateleira e sem perdas de propriedades.
Entretanto, reciclar esse tipo de embalagem é um pouco complexo e requer plantas de
processamento especiais, em funcdo de sua composicdo: papeldo (75%), polietileno de baixa
densidade (20%) e aluminio (5%). O papeldo é separado do polietileno e do aluminio e cada material
pode ser reaproveitado em diferentes aplicagdoes (PLATNIEKS, et al., 2020; ROBERTSON, 2021). De

acordo com a empresa Tetra Pak, em 2019, mais de 190 bilhdes de embalagens Tetra Pak foram
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fornecidas para mais de 160 paises, sendo que desse montante apenas aproximadamente 26% das
embalagens foram recicladas pela Tetra Pak (GEORGIOPOULOU, et al, 2021). O restante das
embalagens tém como destino final o lixo, resultando em sérios problemas de desperdicios de
recursos e poluicdo ambiental. Desse modo, a integracdo destes residuos na cadeia circular de
matérias-primas é de suma importancia para a economia das cidades como também do meio
ambiente (MA, 2018; PLATNIEKS, et al., 2020).

De acordo com Kordkheili e Pizzi (2020), a industria de papel e celulose gera anualmente mais
de 50 milhdes de toneladas de lignina. A lignina é um recurso renovavel, considerado o segundo
polimero natural mais abundante, mas grande parte ainda é descartada como residuo ou como fonte
de energia produzida pela industria papeleira (ANUGWON, et al., 2019; KORDKHEILI, PIZZI, 2020;
SAKAI et al.; 2018; YAN, et al., 2021). Devido a sua estrutura complexa, que contém grupos polares
e apolares, diversos estudos tém investigado aplicacdes mais nobres para a lignina, tais como uso em
biomateriais, adesivos e agente de acoplamento em compésitos poliméricos com fibra de madeira ou
agente de fluxo em blendas poliméricas de polipropileno ou polietileno com lignina (ALEXY, et al,
2000; KORDKHEILI, PIZZI, 2020).

Deste modo, visando o reaproveitamento dos recursos disponiveis de forma mais eficaz
através da economia circular, do desenvolvimento sustentavel e da inovagio, o objetivo principal do
presente estudo foi avaliar a influéncia de dois tipos de ligninas na caracterizacao de compositos de

polietileno de baixa densidade reciclado com farinha de madeira.

Materiais

Os materiais utilizados na confec¢do dos compositos avaliados nesse estudo foram:

. farinha de madeira (FM): da espécie Pinus Elliotti com granulometria de 35 a 325 mesh,
com maior concentragdo granulométrica na faixa de 35 e 60 mesh e 7% de umidade,
utilizada como reforgo;

. polietileno de baixa densidade reciclado (r-PEBD-Al): oriundo das embalagens
cartonadas pdés-consumo da Tetra Pak e que contém aproximadamente 80% de
polietileno e 20% de aluminio, de acordo com dados da literatura, utilizado como matriz;

. 2 tipos de ligninas: ambas obtidas pelo processo kraft, sendo uma derivada de pinus,
denominada aqui como lignina do tipo I (Lig I) e a outra derivada de eucalipto,
denominada como lignina do tipo II (Lig II). Ambas as ligninas utilizadas nesse trabalho

sdo subprodutos da industria de papel e celulose.
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Processamento

Os compositos r-PEBD-Al/FM foram processados em uma extrusora dupla rosca co-rotante de
laboratoério (modelo CDR 22 e L/D = 40) da Extrusdo Brasil. Os compésitos foram preparados com
30% em massa de FM em relacdo a matriz. Os compositos foram denominados de acordo com a
adicdo de lignina: 0 (referencial sem lignina), Lig I (5% em massa da lignina do tipo I) e Lig I (5% em
massa da lignina do tipo II). Na Tabela 3, pode-se verificar a identificagio dos compositos e as
composicdes utilizadas. O perfil de temperatura utilizado no processo de extrusao foi de 702C, 1002C,
1202C, 140°C, 1502C e 160°C (da alimentagdo ao cabegote de saida), com velocidade de rotacdo entre
55 a 65 RPM. Os compositos foram processados no formato de laminas e, apés, foram moldados por
compressdo térmica em prensa da marca Hidraumak, utilizando um molde metalico de 20 x 20 cm
de dimensdo, sendo pré-aquecidos por 1 min a 160°C seguidos de 20 s de prensagem com pressao
de 50 kgf/cm?2. Posteriormente, foram resfriados em prensa com temperatura ambiente (Eletrovale)

e pressao de 5 kgf/cm? durante 20 s.

Tabela 3: Compdsitos r-PEBD-Al/FM e suas composicoes.

Componentes
Compdsitos FM (%) r-PEBD-AI (%) Lig I (%) Lig IT (%)
0 30,0 70,0 - -
Ligl 28,5 66,5 50 -
Lig 11 28,5 66,5 - 5,0
Caracterizacdao

Os compdsitos foram caracterizados conforme os seguintes ensaios:

e indice de fluidez do fundido (MFI): realizados no equipamento Ceast Melt Flow Junior, de
acordo com a norma ASTM D1238:2020. As condi¢des de 190°C/2,16 kg foram utilizadas,
com pré-aquecimento e tempo de corte de 300 s e 15 s, respectivamente;

e tracdo: executados conforme recomendacgdes da ISO 527-1:2019, utilizando uma maquina
universal de ensaios EMIC, modelo DL 500 BF com célula de carga de 500 kgf e velocidade
de 50 mm/min;

e resisténcia ao impacto Charpy: realizado com base na norma ISO 179:2010, utilizando
equipamento Ceast Resil 5.5, com martelo de 0,5 ] e velocidade de 3,60 m/s.

e densidade: determinada pelo principio de Arquimedes utilizando uma balanga de precisao

com 4gua destilada, como recomendado pela ASTM D 792:2020;



& %
IR,

,VOLUME 4

Sustentabilidade »
E y; MRS | w0

e temperatura de deflexdo térmica (HDT): realizado em equipamento Ceast Vicat/HDT
Junior modelo 6910, baseado na norma ISO 75:2020;

e andlise estatistica de variancia (ANOVA): todos os resultados obtidos foram analisados
estatisticamente por ANOVA e complementados pelo teste de Tukey, utilizando o software

livre PAST, versao 4.06b.
Resultados e Discussao

indice de fluidez

Na Figura 4 sdo mostrados os resultados do indice de fluidez (MFI) do r-PEBD-Al e dos
compositos obtidos. A amostra r-PEBD-Al apresentou MFI maior quando comparado aos compoésitos
0, Lig I e Lig II, o que ja era esperado, uma vez que a presenca de FM altera a reologia do material,
dificultando o movimento das cadeias poliméricas e reduzindo a capacidade de fluxo dos compositos
(CARVALHO, et al., 2020; CERQUEIRA, 2006). Ainda, de acordo com a Figura 4, verifica-se que a Lig |
foi a que apresentou maior resultado de MFI (41% em relagdo ao compésito 0) seguida da Lig II (13%
em relagdo ao composito 0), confirmando que a presenca da lignina influencia no comportamento

reoldgico do composito e pode estar atuando como agente de fluxo, conforme Alexy et al. (2000).

Composito r-PEBD-AI/FM

_35 -
23,0
=25
-
N 2,0
5= R 3,32
= 1.5
21,0
P
g 0.5 0,75 1,06 0,85
-5 0,0

0 LigI Lig IT r-LDPE-Al

Figura 4: MFI do r-LDPE-Al e dos compésitos.

A Figura 5 apresenta imagens fotograficas das laminas de compositos na saida da matriz da
extrusora e, como pode-se observar, os compdsitos Lig | e Lig Il aparentam maior fluéncia pela

presenca de “rugas” nas laminas quando comparadas ao compdsito 0, resultados que corroboram
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com os valores de MFI encontrados, além de um sutil amarelamento quando comparado ao
compdsito sem lignina. A andlise estatistica mostrou que os valores de MFI de todos os comp0ésitos

apresentaram diferencas significativas entre si.

Figura 5: Laminas dos compoésitos na saida da matriz da extrusora.

Propriedades de Tracdo
Na Figura 6 é apresentado o mddulo elastico dos compdésitos, onde é possivel observar que os
compdsitos 0 e Lig I ndo apresentaram diferencgas significativas entre si enquanto verifica-se um

decréscimo de 27,02% no mddulo elastico para o Lig Il em relagdo ao compdsito 0.

Compésito r-PEBD-AI/FM
z 210 |
T

2 180 i t
8
§ 150 :
s 120
2 90 184,61 187,96
2 60 134,73
=}
Z 30
0
= 0

0 Lig I Lig I

Figura 6: Mddulo elastico dos compésitos avaliados.
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A Figura 7 mostra a resisténcia a tracao na ruptura dos compésitos avaliados. O compdsito Lig
[ apresentou diferenca significativa em relacdo ao compdsito 0. ]J4 o compdsito Lig Il ndo apresentou
diferenca significativa em relacdo a 0. De acordo com Miléo (2015), a resisténcia a tragdo é
fortemente dependente da compatibilidade entre a fibra e a matriz, enquanto que o modulo de
elasticidade é mais influenciado pela impregnacao das fibras na matriz. Assim, a lignina [ pode ter
auxiliado na interacdo fibra/matriz do compésito Lig I, conforme observado por Anugwom et al.
(2019), onde a presenca de lignina mostrou-se promissora na substituicio do agente
compatibilizante apresentando valores superiores de resisténcia a tragdo. O mesmo ndo ocorreu com
a lignina II, que apresentou valor de resisténcia a tracdo estatisticamente igual ao compésito sem
lignina (composito 0) e mddulo de elasticidade inferior aos demais compdsitos. Acredita-se que esses
resultados tenham sidos influenciados pelas fontes das ligninas, uma vez que a lignina I é derivada
de pinus assim como a FM, apresentando uma melhor intera¢do do que a lignina Il que é derivada de

eucalipto.

Compésito r-PEBD-AI/FM
12

10

—{—

[# .2}
—f—
——

9,76
4 8,68 ’ 8,46

Resisténcia & Tragdo (MPa)

0 Lig1 Lig IT

Figura 7: Resisténcia a tracao na ruptura dos compésitos avaliados.

A Figura 8 apresenta o alongamento na ruptura dos compositos avaliados. Os compdsitos 0,
Lig I e Lig Il apresentaram valores distintos entre si. Os resultados encontrados para alongamento
dos compdsitos estdo condizentes com os dados encontrados na literatura, onde compdsitos com
maiores mddulos de elasticidade apresentam menores valores de alongamento na ruptura (JESUS, et
al, 2015; PETROUDY, 2017). Assim, o compésito Lig II foi o que apresentou maior valor de

alongamento, como previsto, uma vez que foi o que apresentou menor mddulo elastico.
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Compésito r-PEBD-AI'FM
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&
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2 T
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g 5,61
& 2
g
< 0
0 LigI LigIT

Figura 8: Alongamento na ruptura dos compdsitos avaliados.

Na Figura 9 pode-se verificar os resultados de tenacidade dos compésitos estudados. O
compdsito 0 apresentou diferenca significativa em relacdo a Lig I e Lig II. Os compositos Lig I e Lig I1
ndo apresentaram diferencas significativas entre si e mostraram valores superiores ao compdsito 0.
Segundo Candido et al. (2012) a capacidade de absorcio de energia e tenacidade do compdsito sdo
otimizadas pelos mecanismos de molhabilidade e adesdo fibra/matriz. Assim, o aumento de
aproximadamente 38% e 27% na tenacidade para a Lig I e Lig I, respectivamente, em relagdo a 0
poderia indicar uma melhoria na adesao fibra/matriz nesses compoésitos causada pelas ligninas que

poderiam estar atuando como agente de acoplamento.

Compésito r-PEBD-AI'FM
0,30
0,25 : .
= 1
= 020 T
= I
=
_“g 0,15
£ 0,10 e e
AR 0,18
0,05
0,00
0 LigI LigIT

Figura 9: Tenacidade dos compdsitos avaliados.
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Resisténcia ao Impacto

Na Figura 10, verifica-se que, em relagdo ao resultado de resisténcia ao Impacto Charpy, o
composito 0 ndo apresentou diferencga estatisticamente significativa em relagao a Lig I e Lig I, porém
entre as Lig [ e Lig Il verificou-se que a Lig II foi inferior em relagdo a Lig I. Segundo Carvalho et al.
(2020), a pobre distribuicdo da fase refor¢co na matriz pode ocasionar aglomerados que atuam como
concentradores de tensao, formando fissuras que reduzem a energia absorvida no ensaio de impacto.

As letras em italico de cada coluna do grafico representam o teste de Tukey.

Compésito r-PEBD-AIVFM
= 10
B
&
£ 8 I f
o |
g 6
=
E 4 7,75 8,02
g
a3 2
% 0 a ab ac
&
0 Lig I Lig II

Figura 10: Resisténcia ao impacto Charpy dos compésitos avaliados.

Densidade

Na Figura 8 sdo apresentados os resultados de densidade dos compositos avaliados. Com base
no valor encontrado de densidade para os compésitos, verifica-se que a Lig Il foi a que apresentou
maior densidade, o que poderia justificar a ocorréncia de aglomerados e seu menor valor para a

resisténcia ao impacto. Ainda, conforme a Figura 11 os compésitos 0 e Lig | ndo apresentaram valores

estatisticamente distintos entre si.
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Compésito r-PEBD-AI/FM
1,15
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=
B 1,10 T |
o I |
]
= 1,14
g 1,05 1,10 1,09
A
a a b
1,00
0 LigI Lig IT

Figura 11: Densidade dos compdsitos avaliados.

Temperatura de Deflexdao Térmica

Na Figura 12 é apresentado os resultados de temperatura de deflexdo térmica (HDT) dos
compositos. Conforme Jesus et al. (2019), a HDT representa a temperatura maxima que um material
submetido a um determinado esfor¢o permanece sem sofrer deformagio, sendo portanto um
importante ensaio em compdsitos, pois a partir dele determina-se a temperatura maxima de
trabalho. Assim, conforme resultados da Figura 12 e pelas andlises estatisticas, verificou-se que os
compdsitos Lig I e Lig Il ndo apresentaram diferencas estatisticamente significativas quando
comparadas entre si e ao compdsito referencial 0. Desse modo, a substituicdo de 5% em massa de
polimero de fonte petroquimica por um polimero natural ndo afeta as propriedades térmicas do

compdsito final.

Compéositos r-PEBD-AIFM
U 60
1 1 : I
g 50
& 40
[=]
2 30
&= 55,00 54,13 53.63
9 20
=]
g 0 a a a
i o _ : _
0 Lig I LigII

Figura 12: Temperatura de deflexdo térmica dos compdsitos avaliados.
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Consideractes finais

As amostras de ligninas I e Il mostraram-se promissoras como modificadores reoldgicos em
compositos r-PEBD-Al/FM (70/30 fracdo massica), como verificado nos ensaios de MFI. A lignina I
pode ter atuado como agente compatibilizante, possibilitando uma melhora na adesao fibra/matriz
justificadas pelos resultados superiores para os ensaios mecanicos no compésito Lig I quando
comparados aos compdsitos Lig II e 0. Isso muito provavelmente deve-se devido sua origem ser a
mesma da FM - pinus.

Considerando o viés da sustentabilidade, foi possivel substituir uma parcela de material de
fonte petroquimica, mesma que de origem reciclada, por um residuo de fonte vegetal e sem perdas
significativas de propriedades. Além disso, as embalagens p6s- consumo r-PEBD-Al tém sua aplicagio
restringida devido a presenca de aluminio que atua como carga, dificultando o processo. O uso da
lignina como agente de fluxo poderia tornar-se uma alternativa econdmica e sustentavel para um
reaproveitamento mais eficiente dessas embalagens p6s-consumo, além de oportunizar um uso mais

nobre para o subproduto lignina.
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