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RESUMO

Adesivos naturais para confeccdo de painéis lignoceluldsicos assumiram um papel
de grande importancia para a industria de forma a substituir adesivos de origem nao
renovavel, téxicos e onerosos, a base de formaldeido. O foco da atual pesquisa ¢ a
avaliacdo inicial do potencial adesivo do 4cido citrico para confeccdo de painéis de
laminas paralelas (LVL). Sado apresentados os resultados de estudos ja realizados
sobre o acido citrico como adesivo, mostrando os principais conceitos envolvidos no
processo de colagem. Baseado no trabalho Del Menezzi et al. (2018), sdo descritos
os procedimentos experimentais iniciais realizados e apresentada uma comparacéo
entre eles, juntamente com os principais resultados obtidos com o uso do acido
citrico. Foram investigadas propriedades fisicas, inchamento de espessura, absor¢ao
de agua, taxa de densificacdo e compressdo; e propriedades mecanicas, resisténcia a
flexdo, a compressdo e ao cisalhamento na linha de cola a partir de diferentes
solugdes adesivas de acido citrico, a temperatura de prensagem de 180°C segundo
diferentes ciclos de prensagem. Os resultados dessas propriedades apresentaram-se
proximos aos que a literatura consultada apresenta para painéis com adesivos
naturais, mostrando que a utilizagdo do 4cido citrico em painéis laminados de

madeira tem grande potencial.

Palavras-chave: adesivo bio-baseado; laminated veneer lumber; livre de

formaldeido; compdsito laminado; adesivo orgénico.



ABSTRACT

Natural adhesives for making lignocellulosic panels have assumed an important role
for the industry in order to replace non-renewable, toxic, and costly formaldehyde-
based adhesives. The research focuses on the initial evaluation of the adhesive
potential of citric acid for production of Laminated Veneer Lumber (LVL) panels.
The outcome of the studies already conducted on citric acid as an adhesive is
presented, showing the main concepts involved in the adhesive bonding process.
Based on the work Del Menezzi et al. (2018), the initial experimental procedures
performed are described and a comparison between them is presented along with the
main results obtained using citric acid. Physical properties were investigated; these
include thickness swelling, water absorption, densification and compression rates;
and mechanical properties, bending, compression and glue-line shear strengths from
different citric acid adhesive solutions at a pressing temperature of 180° C according
to the different pressing schedules. The results of these properties were close to
those found in the literature for panels with natural adhesives, showing that the use

of citric acid in laminated wood panels has great potential.

Key words: bio-based adhesive; laminated veneer lumber; formaldehyde-free;

laminated composite; organic adhesive.
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1. INTRODUCAO

A Dbusca por adesivos ndo nocivos ao meio ambiente, e por uso de madeiras
reconstituidas provenientes de florestas cultivadas, em substituicdo as madeiras nobres sdo
objetivos da industria de painéis. Outro objetivo também ¢é o barateamento dos produtos
finais, ¢ a preservacdo a floresta nativa de madeiras de lei. O interesse pela busca por
adesivos eficazes na confec¢dao de pain€is com caracteristicas ecologicas deve-se ao fato de
que os adesivos convencionais sao derivados de petroleo e formaldeido, os quais revelaram
possuir graus de toxidade prejudiciais a saude. Esta ¢ a razdo pela qual a maioria dos estudos
tem direcionado seu foco para experimentagdes de novos materiais com caracteristicas que
preservem o meio ambiente e a saide humana.

Neste contexto, o acido citrico (AC) assume destaque por ser de origem organica,
biodegradavel e, portanto ndo prejudicial ao meio ambiente. Assim, a partir da ultima
década, foram realizados estudos, utilizando o potencial do AC em confec¢des de painéis
lignocelulodsicos. Indicaram que o uso do AC como adesivo, pode reduzir o custo, € substituir
um material toxico por outro biodegradavel com resultados semelhantes, ou até superiores
aos de colagem com adesivo sintético convencional, além de propiciar o reaproveitamento de
materiais que seriam descartados.

O uso do AC como agente adesivo € recente, e ainda pouco experimentado, para
confecgdo de painel laminado, onde o processo de aplicagdo ocorre de forma diferente. Desse
modo o intuito desse trabalho consiste em contribuir com a investigacdo do potencial do AC

como adesivo e em analisar suas propriedades na confec¢ao de pain€is de madeira em LVL.

OBJETIVO

O objetivo desta pesquisa ¢ apresentar o potencial uso do AC na colagem de painéis
LVL, e analisar os resultados obtidos, até 0 momento, a partir de uma avaliagdo comparativa
dos testes realizados pelo orientador deste trabalho, Del Menezzi, durante seu pos-doutorado

na Franca em 2018. No presente trabalho existem dados publicados e dados inéditos.
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2. REVISAO DA LITERATURA

2.1 O ACIDO CITRICO

O AC foi descoberto a partir da cristalizacdo do suco de limao, no século VIII d.C.,
pelo alquimista Abu Musa Jabir ibn Hayyan, e foi o primeiro acido a ser isolado em 1784,
pelo quimico sueco Carl Wilhelm Scheele. A sua comercializagdo obteve sucesso a partir da
descoberta de que o fungo Aspergillus niger seria um produtor eficiente de AC. Dessa forma,
desde 1930, o processo da obten¢do desse acido por meio de fermentacao tem sido o método
mais simples e barato, substituindo a extracdo a partir de frutas citricas. Em geral, sua forma
comercial ¢ um solido branco cristalino.

Obtém-se a sua forma anidra por cristalizacdo da solugdo aquosa quente, e a forma
monohidratada, que se cristaliza a temperaturas abaixo de 36,6°C, também ¢ comercializada.
O AC, largamente utilizado nas industrias alimenticias e farmacé€uticas, desempenha os
papéis: de acidulante, conservante, fixador de gas carbonico, abrandador de agua, emoliente,
umectante, dentre outros usos. Cerca de 70% da producao global deste acido ¢ utilizada pela
industria de alimentos; ele inibe a oxidagdo e reequilibra a acidez do vinho, dd sabor e
propriedades de tamponamento em bebidas gaseificadas, ¢ usado em xaropes por sua alta
solubilidade, aumenta a eficicia de conservantes antimicrobianos, controla o pH, reduz o
processamento térmico, ¢ empregado como agente quelante, ajudando na preservacdo da cor
e sabor natural dos alimentos, e também atua como emulsificante em sorvetes, acidificante e
antioxidante no processamento de queijos. (ARAUJO, 2017)

Em torno de 12% da producdo global ¢ utilizada pela indistria farmacéutica, e suas
aplicacdes abrangem a producdo de antidcidos, cremes dentais, agentes aromatizantes e
estabilizantes. E o restante da produgao global ¢ utilizado por outras industrias. Em sabdes e
detergentes ele controla o crescimento de microrganismos, ajusta o pH e, em detergentes
liquidos concentrados, substitui os fosfatos (IHS, 2015).

A utilizacdo do AC em produtos florestais, como agente reticulante, no melhoramento
da resisténcia a umidade do papel (HORI ¢ BIERMANN, 1994) e estabilidade dimensional
do papel (ZHOU et al., 1993), sdo os estudos mais antigos que obtiveram sucesso no uso do
AC no ambito de produtos florestais. Na jun¢do de um acido carboxilico com um catalizador

adequado, foi possivel melhorar a resisténcia a umidade do papel, entre outros acidos
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carboxilicos, o AC apresentou sucesso na resisténcia a umidade, assim como aumento de
brilho e ndo houve perdas de for¢a de ruptura (HORI ¢ BIERMANN, 1994).

Estudos foram realizados com intuito de incluir o AC para potencializar a capacidade
adsorvente de materiais lignocelulésicos, estes geralmente descartados em grandes
quantidades, podendo ser reutilizados para remover metais toxicos de efluentes industriais e
laboratoriais. O AC inclui mais grupos carboxilas ao material lignocelulésico e, dessa forma,
aumenta a capacidade de adsor¢@o, onde potencializa a ligagao aos catidénicos contaminantes,
obtendo sucesso na remog¢ao de metais toxicos. Funcionou com a modificagdo quimica do
material via esterifica¢do, e apresentou maior capacidade de adsor¢do para o azul de metileno
com fibras de Kenaf (SAJAB, 2011), na modificagdo quimica da serragem da madeira
apresentou melhor remoc¢do do chumbo (SILVA e FERNANDES, 2010) e, a partir da palha

de soja, constatou-se 6tima remog¢@o do Cobre (ZHU, 2008).

2.2 POTENCIAL DO ACIDO CITRICO EM COMPOSITOS
LIGNOCELULOSICOS.

O uso do AC como adesivo ecoldgico tem sido cada vez mais acentuado em
substituicdo aos adesivos sintéticos que demonstraram efeitos nocivos a saude. Os estudos
realizados, ao longo da ultima década, revelaram eficiéncia no seu uso como adesivo em
confeccdo de painéis lignocelulosicos.

Umemura et al. (2012a) foram os primeiros a realizarem estudo com AC como
adesivo em compdsito lignoceluldsico. Avaliaram o experimento com a utilizagdo de AC e po
de casca da Acacia manghium. A mistura de ambos foi prensada a quente a 180°C, a 4 MPa
durante 10 minutos e produziu uma moldagem da casca de arvore. Foram testadas as
propriedades fisicas do composito, e foi feito um experimento de espectroscopia (FTIR) que
mostrou a quantidade de reagdes quimicas. Os resultados do molde com AC forneceram
valores melhores de modulo de ruptura (f;,,), médulo de elasticidade (E),) e resisténcia a agua
do que sem a aplicagdo do AC. O experimento para averiguar a resisténcia a agua foi feito em
repetidos tratamentos de imersdo em fervura e, posteriormente, tratamento de secagem. Pelo
espectro confirmou-se que a maior quantidade de formacao de ligacdo de ésteres dos grupos
carboxila do AC com os grupos hidroxila da casca da espécie, proporcionou boa adesdo e
boas propriedades fisicas, ao teor de 20% de AC.

Umemura et al. (2012b) fizeram um novo experimento usando o AC, novamente,

sobre o p6 da casca da Acacia manghium. Dessa vez, alteraram a temperatura de prensagem
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para 200°C, buscaram o melhor teor de AC e incrementaram testes para analisar as
propriedades de resisténcia ao impacto, e as propriedades térmicas da madeira. Os resultados
revelaram que existe um teor ideal de AC, de 20% sobre a massa da lamina, que forneceu
boas propriedades mecanicas (f;,, Ey ¢ resisténcia ao impacto), e boa resisténcia a agua.
Quanto a resisténcia térmica, ap6s repetir o tratamento de fervura em altos teores de AC, este
foi reduzido, porém ao teor de 20% nao houve alteracao significativa.

Umemura et al. (2013) elaboraram uma nova pesquisa, com a utilizagdo da
combinagdo de AC e sacarose (S) como adesivo em aglomerado de particulas, em que foram
investigadas as propriedades mecanicas, fisicas, de inchamento em espessura (IE), de
resisténcia a agua, e de resisténcia de ligac@o interna do adesivo. Foram gerados melhores
resultados quando o adesivo foi constituido por 25/75 (AC/S) ao teor de 30%, mostrando que
a adicdo da sacarose a resina potencializou a adesao de aglomerado particulado.

Posteriormente, complementando este estudo, foi feita uma investigacdo do efeito da
densidade com as propriedades fisicas do aglomerado de particulas. O resultado mostrou que
o painel produzido sob a densidade de 0,80 g/cm?, prensado a 200°C, por 10 minutos,
apresentou as melhores propriedades de flexdo, tracdo perpendicular (fiq), € IE
(UMEMURA et al., 2015).

Tanto a adicdo de sacarose quanto a temperatura de prensagem fornecem grupos
hidroxila e isto aumenta a quantidade de formacdo de éster. Isto porque, segundo estudo de
Widyorini et al. (2016), painéis particulados de teca com composi¢do adesiva somente de
sacarose nao apresentaram qualquer resisténcia a agua, a temperatura de prensagem de
180°C, porém melhorou quando a temperatura subiu para 200°C. Concluindo, que para os
demais experimentos, diferentes teores de AC/S, a temperatura de 200°C apresentaram-se
com Otimas configuragdes para estabilidade dimensional, assim como em Umemura et al.
(2015). Observou-se que o IE e absorcdo de agua (AA), para painéis com adesivo feito
somente de sacarose e painéis sem adesivo (“binderless”), apresentaram valores que nao
atenderam aos requisitos da norma JIS A 5908 (2007), e semelhantes entre si, provavelmente
devido ao fato da sacarose ser mais facilmente dissolvida em agua do que o AC. Outra
constatacdo importante refere-se as diferencas nos resultados do experimento de Umemura et
al. (2015) em aglomerado de conifera, em compara¢do aos resultados do trabalho em
aglomerado de teca, onde o maior valor de resisténcia de flexdo foi com adesivo composto
somente de AC, e a melhor propor¢ao mencionada por Umemura et al. (2015) consistiu em
25/75 (AC/S).
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De forma a reduzir o consumo de recursos madeireiros € das reservas fosseis, a
combinagdo do AC como adesivo e residuos agricolas que seriam descartados, apresentaram
resultados satisfatorios na fabricagdo de painéis particulados, usando bagago de sorgo doce.
Os painéis de densidade 0,8 g/cm?®, prensados a 200°C por 10 minutos, apresentaram as
melhores propriedades mecéanicas e de resisténcia a agua, quando as particulas passaram pelo
preparo de pré-secagem, e posteriormente adicionado o AC com concentragao de 20 e 30%.
A resisténcia a flexdo e o IE atenderam aos requisitos da norma JIS A 5908 (2007). Os
resultados de propriedades mecénicas apresentaram semelhanga aos painéis fabricados com
adesivos convencionais, assim como o IE foi inferior, apresentando melhor estabilidade
dimensional. (KUSUMAH et al., 2016)

Widyorini et al. (2017) investigaram as propriedades fisicas e mecénicas de painéis
particulados com os bambus Dendrocalamus asper, Gigantochloa atroviolacea, e
Gigantochloa apus usando o AC como adesivo natural nos teores de 0%, 15% ¢ 30%. Os
resultados revelaram que o aumento do teor do AC poderia provocar melhora na estabilidade
dimensional e, também, nas propriedades mecanicas. Observou-se que as variagdes nas
espécies de bambu ndo afetaram as propriedades dos painéis. As particulas finas
demonstraram maior forca de ligacdo interna no aglomerado, além de promover uma
superficie mais lisa, em relacdao as particulas maiores, isto porque as mais finas apresentam
maior area de contato entre si. Em resumo o resultado do experimento indicou que os grupos
carboxilicos do AC estavam ligados com grupos hidroxila do bambu para produzirem
melhores propriedades do painel. (WIDYORINI et al., 2016)

Posteriormente, para estudar o efeito da adi¢do de amido nas propriedades do adesivo
para o painel particulado de Dendrocalamus asper, Widyorini et al. (2017) testaram trés
espécies de amido na solugdo adesiva com AC, milho, Canna edulis Ker-Gawl e Maranta
arundinacea L. e obtiveram resultados melhores em propriedades mecanicas, ¢ piores em
propriedades fisicas, porém todos os painéis atenderam a norma JIS A 5908 (2007).

De acordo com Pizzi (2006), um estudo foi realizado para descobrir se o AC tinha
capacidade de impermeabilizar a solda de madeira, e ndo apenas, como potencial adesivo. A
resisténcia ao cisalhamento aumentou linearmente com o aumento do teor de AC de 5 a 20%,
diminuindo ligeiramente com concentracdo de 40%. O autor sugere que a reducdo da
resisténcia acontece depois de 20% devido ao excesso residual na linha de soldagem, onde
pode ter ocorrido uma hidrdlise acida de algum constituinte da madeira.

Nakamura (2018) dissertou sobre resisténcia de painéis produzidos com fibras de

coco-da-baia e AC, onde a melhor temperatura de prensagem foi definida a 185°C. Painéis
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de coco-da-baia confeccionados com densidade 0,90g/cm?, tratado com 18% de teor de AC,
atingiram todos os pardmetros minimos da norma ABNT 14810 referentes ao f,,,, Ey, ft 90 »
IE, AA para painéis P2 (de uso ndo estrutural para condi¢des secas). Também foi feita analise
de resisténcia a deterioragdo de fungos, onde a adicdo do AC conferiu aos painéis maior
resisténcia a deterioracdo por Trametes versicolor e Gloeophullum trabeum, principalmente,
no primeiro caso, sendo reduzida a perda de massa pela metade, com teor de 12% de AC.
(NAKAMURA, 2018).

E importante notar a influéncia de alguns fatores na eficiéncia do adesivo de painéis
particulados, e um deles € o tempo do tratamento de pré-secagem para eliminar a umidade
das particulas, antes da prensagem do painel. Syamani et al. (2018) encontraram resultados
das propriedades fisicas mais satisfatorios em 12 horas de pré-secagem do que em zero a seis
horas, com 20% de AC na espécie Imperata cylindrica.

Ngadianto et al. (2018) desenvolveram um estudo em busca das caracteristicas de
aglomerados de particulas feito com casca de amendoim e AC como adesivo. A investigacao
focou nas variagdes do teor do AC e do tempo de prensagem com avaliagdo das
caracteristicas de aglomerado de particulas feito de casca de amendoim, incluindo a
verificacdo de sua durabilidade aos ataques de cupins de madeira seca. O teor do AC variou
na faixa de 10 a 30% sobre particulas de peso seco e tempo de prensagem variando de 10 a
15 minutos. A situacdo 6tima ocorreu com a configuracdo de 30% de AC com 15 minutos de
prensagem, gerando bons resultados de f,,,, € de Ey, com a reducdo do tempo de prensagem
para 10 minutos para a perda de peso e mortalidade de cupins.

Del Menezzi et al. (2018), os primeiros a publicarem um estudo de AC como agente
adesivo na confeccdo de painéis laminados LVL, demonstraram que houve reacdes do AC
com a lignina e os carboidratos constituintes da madeira devido as ligacdes ésteres entre as
fungdes de acido carboxilico do AC, e grupos hidroxila aromaticos e alifaticos existentes na
madeira. Também ocorreram reagdes do AC com glicose e oligdmeros lineares e ramificados
por esterificagdo, que resultaram em ligagdes ésteres com rearranjos de lignina. Estes
resultados estdo de acordo com os achados revelados em diferentes painéis de madeira
(UMEMURA et al., 2012a; 2012b; 2015). O painel foi prensado a uma temperatura de
180°C, por uma programacdo de prensagem, onde as pressoes variavam de acordo com o0s
diferentes tempos de prensagem de forma a promover a consolidacdo e densificacdo do
painel, com aplicacdo de 10% de AC. Os resultados na colagem de laminas de madeira

demonstraram o grande potencial do AC como adesivo na confec¢do de painéis laminados.
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Sun et al. (2019) investigaram o uso de AC/S em busca de configuragdo 6tima para a
producdo de compensado com adesivo seco ¢ umido. As medi¢des de resisténcia ao
cisalhamento revelaram que temperatura e o tempo Otimo de prensagem a quente, a
gramatura do adesivo resultante da mistura AC/S atingiram 190°C, 7 minutos, ¢ 140g/m?,
respectivamente. A analise térmica mostrou a temperatura de degradacao térmica e de reacao
endotérmica da mistura 75/25 que se mostraram inferiores quando comparadas com o uso da
sacarose, ou do AC, isoladamente.

Zhao et al. (2019) investigaram a temperatura e tempo Otimos de prensagem e
quantidade da solugdo adesiva 75/25 (AC/S) para confeccdo de painel compensado de
Populus tomentosa Carr analisando propriedades fisicas e mecanicas, sendo de 190°C/7min e
140g/m? de cola.

Assim como a sacarose, o amido ¢ um polissacarideo composto por numerosas
glicoses. A maltodextrina, constituinte do amido, tem carbono anomérico que reage
facilmente com grupos hidroxila da espécie Paraserienthes falcataria, escolhida por
Kusumah et al. (2020) para novo experimento de confeccdo de compensado. Utilizou-se
solu¢do adesiva de acido citrico e amido (AC/A), onde o melhor resultado consistiu em 50:50
(AC/A) produzido sob as condigdes de prensagem de 180°C por 10 minutos e SMPa, com
teor do adesivo de 30%, conferindo menor delaminagdo € maior fy,, o satisfazendo a norma
SNI para compensado de uso geral.

Em recente publicagdo Sutiawan et al. (2021), estudaram os efeitos do tempo e
temperatura de prensagem na confec¢ao de compensado, utilizando-se 0 AC como adesivo.
Os compensados foram colados com 134g/m? de AC, como em Del Menezzi et al. (2018) e
com pressdao de 5 MPa com diferentes tempos e temperaturas para avaliar qual configuracao
apresentaria resultados melhores. Sob a temperatura de prensagem de 190°C por 10 minutos
ocorreu menor delaminacdo e maior resisténcia ao cisalhamento, quando comparada com as
propriedades de outros painéis de compensado. A Tabela 1, a seguir, mostra, em ordem
cronoldgica, a comparagao entre os estudos realizados usando AC como adesivo em painéis
de particulas, enquanto que a Tabela 2 apresenta a comparagdo entre estudos realizados

usando AC como adesivo de painéis de laminas.



Tabela 1 - Comparacao entre estudos realizados usando 4cido citrico como adesivo de painéis de particulas.
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Continua...
Tino d Densidade  f,, Ey ftoo [ AA
A . ipo de . . .
Referéncia Painel Adesivo Espécie Prensagem (g/em?) (MPa) (MPa) (MPa) (%) (%)
Umemura Molde de Acécia
etal., . 20% AC hi 180°C/10min ~1,1 18,1 4900 - - ~25
(2012a) madeira manghium
Umemura  MONCdEggpac  ACE 200°C/10min ~098 358 5400 - =8 =16
etal. madeira manghium
(2012b)
Umemura N
etal., Aglomerado 30%AC/S Conifera 200°C/10min 0,8 20,6 4600 1,6 11,9 -
(2013) (25/75)
200°C/10min 0,6 12,5 =2100 0,6 12 40
Umemura o : ~
etal, Aglomerado 30%AC/ Conifera 200°C/10min 0,8 20,6 =4600 1,6 12 21
(2015) S (25/75)
180°C/10min 0,8 19 ~4500 1,0 50 40
Widyorini Tectona 180°C/10min 11 ~3000 ~0,4 =13 =30
etal., Aglomerado  10% AC randis ~0,9
(2016) g 200°C/10min 123  =3800 =0,37 =4 =17



Tabela 1 - Comparacao entre estudos realizados usando acido citrico como adesivo de painéis de particulas

Conclusdo.
Densidad E
Referéncia Tipo de Adesivo Espécie Prensagem e fm " fioo IE  AA
Painel P g (g/cm?) (MPa) (MPa) (MPa) (%) (%)
e Agomerndo 170 A€ T 200°C/10mi 08 o THO 00 =7
etal., glomeraao 20% IColor L. min y ~22 ~5270 50’9 ~9 ~62
(2016) Monech.
30% ~19  =4500 =10 =9 =60
Widyorini D. asper ~14  =4900 =049 4 15
et al., Aglomerado 30% AC G.atroviolacea 180°C/10min :0,9 =12 ~4000 :0739 3 13
(2016) G. apus ~15  ~4000 =042 2 12
Widyorini 30% AC/A  Dendrocalamus o . _
etal., Aglomerado (85.,5/12,5) asper 180°C/10min ~0,9 16,9 4600 1,21 5,9 23
(2017)
Nakamura, Aglomerado  18% AC ~ COCOSNUCIfera osor1 omin 0,9 12,0 2241 043 7,16
L. 31,2
(2018)
Syamani et o Imperata o . _
al. (Q01g) Aglomerado  20% AC eylindrical 200°C/10min 0,8 6,54 3924 0,074 2,04 =8
Ngadianto 10 erado  30% AC Casca de 180°C/15min 0,8 2,63 88123 046 327 449
etal., Amendoim
(2018)

fm : Modulo de Ruptura em flexdo; Ej,: Modulo de Elasticidade em flexdo; f; go: tragdo perpendicular a resisténcia do grao; IE: inchamento em espessura; AA:

absorg¢do de agua; AC: acido citrico; AC/S: acido citrico/ sacarose; AC/A: acido citrico/amido; =~ : valores aproximados.



Tabela 2 - Comparacio entre estudos realizados usando 4cido citrico como adesivo de painéis de laminas.

Densidade  f,, Ey fgvo
A . Tipo de . . . IE AA
Referéncia Painel Adesivo Espécie Prensagem (@em’) (MPa) (MPa) (%) (%) (MPa)
Del . LVL 10%AC Populus sp. 180°C/20min* 0,607 101,2 1317 9,2 449 281
Menezzi et
al., (2018)
Sun et al 140g/m? Populus
”  Compensado  AC/S tomentosa 190°C/7min 0.78
(2019) ,
(75/25) Carr
140g/m? Populus
Zh("‘g’o‘leg;""’ Compensado ~ AC/ S tomentosa 190°C/7min 0,99
(75/25) Carr
Kusumah 30% .
etal,  Compensado  AC/A Pa]fgsczrt'aegg‘es 180°C/10min 1,26
(2020) (50/50)
3 2
Sutiawan - ensado  134g/em? - Anthocephalus 60016 0,43 575 3309 435 60,93 0,70
etal. AC cadamba Migq.
(2021)

fm : Modulo de Ruptura em flexdo; Ej,: Modulo de Elasticidade em flex@o; f; go: tragdo perpendicular a resisténcia do grdo; IE: inchamento em espessura; AA:
absorgao de agua; fyy,0: cisalhamento na linha de cola; LVL: laminated veneer lumber; AC: acido citrico; AC/S: acido citrico/ sacarose; AC/A: acido citrico/
amido; ~ : valores aproximados; *: programacdo de prensagem.
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3. MATERIAIS E METODOS

Foram efetuados trés testes exploratorios de painéis LVL confeccionados com AC,
madeira Populus sp., da familia Salicaceae, de densidade 0,449 g/cm?, com teor de umidade
de 10,3% e dimensdes das laminas de 40 x 40cm e espessura de 2-3 mm. A solucdo de AC
foi a propor¢do de 1:1(agua: AC), preparada e pulverizada em uma das superficies das
laminas, até atingir a porcentagem de peso da referente lamina de cada teste, e depois foram
secas em forno a 60°C por seis horas.

Os resultados obtidos de PT1, PT2 e E., do PT3 ndo foram publicados por Del
Menezzi et al. (2018), dessa forma, no presente trabalho, eles sdo comparados com os
resultados restantes de PT3. De acordo com a Tabela 3, abaixo, somente no PT2 pulverizou-
se 10% de agua sobre a superficie das laminas com AC em relacdo ao peso delas, antes da
prensagem, de modo a umecta-las. No PT1 utilizaram-se quatro ldminas para a montagem do
painel LVL, onde a face da 1amina com AC ficou de encontro com a face sem AC, ou se¢ja,
em linha simples, com excecdo da ultima lamina, a qual ficou de encontro com a face da
penultima lamina aplicada com AC, caracterizando uma colagem em linha dupla, para que o

AC nao ficasse virado para o prato inferior do equipamento de prensagem.

Tabela 3 - Procedimento de prensagem dos trés pré-testes.

Tempo de prensagem e pressio aplicada

AC Agua
Amostra  Laminas % % T°C 1% etapa  2° etapa 37 etapa 4° etapa
Tempo / MPa Tempo / Mpa Tempo / MPa Tempo / Mpa
PT1 4 20 - 180 5°/1,5 10°/3 2°30”°/1,5 2°30°°/0,5
PT2 4 20 10 180 5°1/5 10°/3 2°30”°/1,5 2°30°°/0,5
PT3 5 10 - 180 5°/1,5 10°/3 2°30°°/1,5 2°30°°/0,5

PT: Pré-teste; AC: acido citrico; T°C: Temperatura em graus Celsius; *: minutos; ”: segundos; MPa: Megapascal

No PT2, para a montagem do painel, também foram utilizadas quatro laminas, porém
todas as laminas foram colocadas de modo que a superficie com AC de cada lamina ficasse
em contato com a superficie sem AC, e dessa forma a ultima lamina ficou com a face com
AC virada para o prato inferior do equipamento de prensagem. No terceiro teste, foram

utilizadas cinco laminas, também, todas as superficies com AC ficaram de encontro com as
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superficies sem AC, com exce¢do da ultima lamina, onde ndo houve aplicacdo de AC em
nenhuma face, como ¢ feito na producao de compensados.

Em PT1 e PT2 a solugdo atingiu 20% de AC, ambos em quatro laminas; ¢ no PT3
10% de AC em cinco laminas. Em todos os trés pré-testes, as laminas foram prensadas a
180°C, seguindo a mesma programagao: nos primeiros cinco minutos com pressdao de 1,5
MPa, na segunda etapa, por 10 minutos a pressdo foi de 3 MPa, posteriormente, por dois
minutos e 30 segundos com pressao de 1,5 MPa, e por fim, mais dois minutos e 30 segundos
e 0,5 MPa. Enfim, totalizaram-se 20 minutos de prensagem variando as pressdes. Esta
programacao foi realizada no laboratério de prensagem com o emprego do equipamento JO0S
Lap 150 (Pfalzgrafenweiler, Alemanha), e foi aplicada de modo a garantir a consolidacdo e
densificagdo do painel. A Figura 1 mostra o equipamento de prensagem citado em foto tirada
durante o poés-doutorado de Del Menezzi em 2018, assim como as demais figuras ilustradas

neste trabalho.

Figura 1 - Equipamento de Prensagem Joos Lap 150

O PT1 apresentou delaminagdo nas laminas onde o AC ficou face a face, em colagem
em linha dupla, mas, ainda assim, foi possivel retirar corpos de prova para avaliar a
resisténcia ao cisalhamento na linha de cola (fg, ), 0 IE em 2 € 24 horas, € a AA, também,
em 2 ¢ 24 horas. O PT2 resultou em delaminagdo severa das laminas, e, dessa forma, nao foi
possivel retirar corpos de prova para avaliagdo de propriedades fisicas ¢ mecanicas do painel.

Os resultados do PT3 foram excelentes. Nao houve delaminagdo, e foi possivel retirar corpos
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de prova para avaliagdo de propriedades fisicas e mecénicas (IE, AA, f;, 0, de resisténcia a
flexao e de compressao).

Dessa forma, de acordo com a quantidade e possibilidade de corpos de prova
retirados, realizou-se a comparacdo das médias entre os tratamentos para propriedades fisicas,
assim como o fg,, 0. Quanto as propriedades mecénicas de flexdo e de compressdo foram
feitas comparagdes com os valores encontrados na literatura consultada. Pela Figura 2,

apresentada a seguir, € possivel visualizar os tipos de corpos de prova usados para os ensaios.
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Figura 2 - Corpos de prova para propriedades Mecanicas.

Corpo de prova para teste de cisalhamento na linha de cola (esq); lateral do corpo de
prova para os ensaios (meio); face da lamina tratada com AC apoés a prensagem (dir).

Para avaliar as propriedades de flexdo, f,, Ey € compressdo paralela a forca da gra
(f¢,0), conforme a norma EN408 - A1 (2012), demonstrado na Figura 3, utilizou-se a maquina
de ensaio universal INSTRON 4467. As dimensdes dos corpos de prova utilizados para
ensaios dos painéis foram de 25 cm de largura, € o comprimento igual a 24 vezes a espessura
do painel. A qualidade da colagem foi avaliada através da fg, 9, em condigdes secas, de
acordo com a norma EN314-1 (2004) e a qualidade de ligacdo conforme a norma EN314-2
(2004). Os testes de IE e AA foram realizados de acordo com os procedimentos ASTM

D1037 (2009), mas a dimensao das amostras foi alterada para 25mm x 25mm x espessura.
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Figura 3 - Mdquina universal INSTRON 4467 para realizacio de ensaios de flexio
e compressio.

Maquina pronta para realizar o ensaio de flexao, distribuida em duas cargas para painel
estruturado.

As andlises de resisténcia a agua (IE e AA) sdo realizadas em 2 e 24 horas, de forma a
atender o objetivo para fim do uso pretendido. A analise em 2 horas corresponde a exposicao
do painel a uma agua eventual e esporadica, como a utilizacdo de painéis em ambientes
internos, que tenham contatos rapidos com a agua. Ja o teste em 24 horas analisa se o
material final apresenta avaria em possiveis contatos mais duradouros com a agua, como em
ambiente externo.

Para os ensaios fisicos, IE ¢ AA em 2 horas e 24 horas ¢ a avalia¢do da qualidade do
adesivo pela fg,, 9, foram determinadas as principais estatisticas descritivas, ¢ foram
comparadas as médias entre o PT1 ¢ PT3 pelo teste t de Student. Para ensaios de flexdo ¢
compressdo do PT3, o estudo foi comparado com a literatura consultada, assim como a taxa

de densificagdo e compressdo de todos os pré-testes.
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4, RESULTADOS E DISCUSSOES

Os painéis confeccionados apresentaram densidades de 0,820; 0,725 e 0,605g/cm® de
PT1 a PT3, respectivamente, e coloracdo castanha escura em decorréncia da reacdo do AC
com os componentes da madeira, como ¢é possivel visualizar nas Figuras 4a e 4b,
apresentadas a seguir. A face da lamina tratada com AC e virada para prensa, no caso do PT1,
apresentou coloracdo mais escura que nos demais pré-testes. No PT2, o AC migrou de uma

face para a outra, também apresentando uma coloragdo mais escura que o PT3.

Figura 4 - Painéis consolidados apés programacio de prensagem. Da esquerda para a
direita, PT1, PT2 e PT3 (a). Vista macroscépica transversal da linha de cola no PT3 (b).

Como mencionado anteriormente, considerando a quantidade e possibilidade de
corpos de prova retirados, exemplificados na Tabela 4, a comparacdo das médias entre os
tratamentos para propriedades fisicas, propostas, foram feitas apenas entre o PT1 e PT3,
assim como o fy,, 0, €nquanto que as propriedades mecanicas de flexdo e compressdo foram
comparadas com a literatura consultada, ja que foi possivel fazer testes somente com o painel
PT3 que obteve maior sucesso. O PT3 mostrou resultados excelentes e, dessa forma, somente

dele foram feitos testes de analise quimica encontradas em Del Menezzi et al. (2018).
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Tabela 4 - Quantidade de corpos de prova para cada analise de propriedade.
N° de corpos de prova

Propriedades PT1 PT3
f gv,0 4 6
Flexao - 3
Compressao - 3
IE 5 12
AA 5 12

fgv,0: Cisalhamento na linha de cola; IE: inchamento em espessura; AA: absor¢do de dgua; PT:

pré-teste.

Houve diferenca significativa entre os IEs em 2 horas e em 24 horas, apresentado na

Tabela 5, abaixo. Em comparagdo com outro experimento com Populus sp. e adesivo

convencional, o valor de IE do PT3 ficou um pouco acima, mas a AA em 24 horas foi

inferior, como também de PT1. (BAL, 2016)

Tabela 5 - Estatisticas descritivas das propriedades fisicas de ambos os tratamentos € os

resultados do teste t de Student.

Tratament Desvio Teste t

Propriedades o do painel Média padrio CV% Student
IE em 2
horas (%) PT1 11,30 3,54 31,35

PT3 5,79 0,65 11,14 *
1IE em
24hrs (%) PT1 19,07 4,67 24,50

PT3 9,20 0,84 9,10 *
AA em 2hrs
(%) PT1 23,89 3,01 12,61

PT3 25,25 2,01 7,97 Ns
AA em
24hrs (%) PT1 46,84 3,74 7,99

PT3 45,81 2,09 4,57 Ns

IE: inchamento em espessura; AA: absor¢do de agua; CV%: coeficiente de variagdo em
porcentagem; *: diferenca significativa; ns: diferenca ndo significativa entre as médias.

De acordo com Del Menezzi (2006), o IE em painéis de madeira é ocasionado pela

adsorcdo de agua e, também, ¢ provocado pela liberagdo das tensdes de prensagem. Essas

tensdes estdo diretamente relacionadas com a pressdo de prensagem e com a taxa de
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compactagdo do painel, ou seja, no experimento de Bal (2016), para Populus sp., empregou-
se uma pressdo de 7 MPa, enquanto que no presente trabalho aplicou-se uma programacao de
prensagem sob diferentes pressoes (1,5 MPa; 3MPa; 1,5MPa ¢ 0,5 MPa). Além disso, ¢
importante ressaltar que a quantidade e os adesivos aplicados foram diferentes, enquanto Bal
(2016) aplicou 200 g/m* do adesivo Fenol Formaldeido (FF), no presente trabalho foi
aplicado 134g/m> de AC como agente adesivo. A quantidade contribuiu para a sua

impermeabilizacdo minimizando, dessa forma, o IE.

Segundo recente publicagdo de AC como adesivo em compensados de Anthocephalus
cadamba Miq, Sutiawan et al. (2021), a mesma quantidade de AC (134 g/m?) foi utilizada tal
como Del Menezzi et al. (2018), utilizando-se trés laminas para a confecgdo do compensado,
a uma pressdo de 1,3 MPa por 10 minutos, testando diferentes temperaturas, obtendo o
melhor resultado em 190°C, e seus resultados para IE e AA, ambos em 24 horas, foram

4,35% e 71,52%, respectivamente, apresentando menor [E e maior AA do que PT3.

Quanto aos altos valores de IE no PT1 (11,30% em 2 horas, ¢ 19,07% em 24 horas)
superiores ao PT3, cabe sugerir que a quantidade de AC aplicada como adesivo contribuiu
para a diferenga significativa nos resultados, assim como o fato da delaminagdo ter ocorrido
entre as laminas que ficaram face a face com o AC no PT1.

Nao houve diferenca significativa de fg,, o entre 0 PT1 ¢ PT3 e ambos excederam o
minimo exigido pela norma EN314-2 (2004) (1 MPa). Na Figura 5 ¢é possivel visualizar os

aspectos dos corpos de prova de PT3 apos fyy0.

Figura 5 - Aspectos da ruptura dos corpos de prova PT3 apos teste de f g, o-
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O PT1 apresentou uma média maior em termos de fy,0 do que o PT3, como
demonstrado na Tabela 6, apresentada, a seguir. O coeficiente de variacdo do PT3 foi baixo.
Ja o do PT1 ficou alto, podendo indicar que a quantidade de corpo de provas foi limitada para
o0 experimento, ja que obtiveram dois corpos de prova a menos que o PT3.

Os dois pré-testes atingiram valor de fg,, o superior aos resultados encontrados na
literatura consultada, nos trabalhos com AC, AC/A e AC/S em compensados de 0,70 MPa,
1,265 MPa e 0,78 Mpa, respectivamente (SUTIAWAN et al., 2021; KUSUMAH et al.,
2020; SUN et al., 2019). Isto pode ser explicado pelas diferencas entre LVL ¢ compensado,
pois no LVL a colagem ¢ feita entre duas laminas de direcdo paralela as fibras, e no
compensado a colagem fica entre uma lamina de direcdo paralela as fibras, e outra na diregdo
perpendicular as fibras. Dessa forma, a resisténcia ao cisalhamento perpendicular € superior
ao cisalhamento paralelo as fibras. Por fim, a ligacdo direciona-se para o rompimento na

madeira e ndo na linha de cola (DE MENDONZA et al., 2017).

Tabela 6 - Estatisticas descritivas do cisalhamento na linha de cola (f44,9, MPa) para ambos

os painéis e resultado do teste t- Student.

Tipo de Painel
Estatistica
descritiva PT1 PT3
Média (MPa) 3,06 2,81
Desvio Padrao 0,34 0,29
CV (%) 23,08 10,39
Teste t de Student ns

CV%: coeficiente de variagdo em porcentagem; ns: diferenca ndo significativa entre as médias
ao nivel de 5% de significancia.

O fm, 0 Ey e a f.o foram semelhantes ou superiores as encontradas na literatura
consultada para LVL colados com adesivo convencional. Todas as amostras de flexao
falharam na tra¢do no lado inferior do painel, como ¢ demonstrado na Figura 6 (b). A
ilustragdo do ensaio de compressao, Figura (a), demonstra o0 comportamento que os corpos de

prova do PT3 tiveram, porém nao corresponde ao PT3.



Figura 6 — Realizacido de ensaios de compressio (a) e flexao (b).
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O intervalo de valores para modulo de elasticidade em compressdo paralela (E. o) para

painel LVL, realizado no experimento de Youngquist et al., (1984), foi de 11.860 MPa a

14.400MPa. Porém utilizou-se a espécie Douglas-fir, cuja densidade dos painéis

confeccionados com 4 a 8 ldminas foi de aproximadamente 0,54g/cm® e a espessura do painel

de 19 mm. No presente trabalho, o resultado de E, ¢ inferior ao da espécie mencionada

(4.172 MPa), de um painel com densidade superior (0,670g/cm?) e espessura inferior

(10,5mm). E pela Tabela 7 € possivel visualizar que E. o possui um valor de desvio padrdo

alto. Porém os valores de f,, (33,78 MPa — 86,18 MPa) e E,; (8960 MPa — 19240 MPa)

encaixam-se no intervalo apresentado pelo Laboratorio de Produtos Florestais. (ROSS, 2010)

Tabela 7. Propriedades mecénicas e fisicas do LVL colado com 4acido citrico a 10% (PT3)

fm Ey feo E o TNRE Densidad TUE

(MPa) (MPa) (MPa) (MPa) (%) e (g/cm®) (%)

Média 101,22 13176,79 54,33 4172,56 2,59 0,607 9,01
Desvio

Padrio 7,45 403,81 4,54 1042,07 0,77 10,9 0,54

fm: modulo de ruptura em flexdo; E),: modulo de elasticidade em flexdo; f, o: compressdo paralela & grd; E 5:

modulo de elasticidade a compressao paralela; TNRE: taxa de ndo-retorno em espessura; TUE: teor de umidade

de equilibrio.

Fonte: Tabela elaborada pelo autor a partir de Del Menezzi et al. (2018), exceto E, o que ¢ informagdo nova que

ndo foi publicada.
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Kurt et al. (2012), produziram LVL com o adesivo FF de trés clones hibridos de
Populus sp. e encontraram valores entre 46,4 MPa e 57,98 MPa de f.,. Wang et al. (2015)
também utilizaram o adesivo FF ¢ o f;, variou de 79,9MPa a 90,5 MPa, enquanto que o Ej,
foi de 8.362 Mpa a 9.185 MPa para LVL nao refor¢ado de Populus sp. Rahayu et al. (2015)
realizaram pesquisa sobre a utilizagdo de novas cultivares de Populus sp. para producdo de
LVL, usando adesivo acetato de polivinila, chegando a resultados entre 47,4 MPa a 64,8
MPa de f,, e 7.250 MPa a 10.312 MPa de E,. Bal (2016), encontrou 66,1 MPa para f;, ¢
5.433 MPa para E,,. Recentemente, foi feita uma pesquisa utilizando AC como adesivo para
compensado de Anthocephalus cadamba Miq e os melhores valores foram de 57,51 MPa e
3.309 MPa para f,,, e Ey, respectivamente. (SUTIAWAN et al., 2021)

Tendo em vista que os resultados de f;,, e Ey, com adesivos sintéticos para 0 mesmo
tipo de painel (LVL) e a mesma espécie de madeira foram inferiores ao experimento de Del
Menezzi et al. (2018), é possivel afirmar que para o ensaio de flexdo, o AC como adesivo na
producdo de LVL se saiu melhor. Assim como os resultados de flexdo também foram
superiores ao experimento com AC na confec¢do de compensado.

Os fatores que afetam a taxa de densificacdo sdo o nivel de pressdo do processo da
prensagem e a quantidade de adesivo. Consequentemente, as taxas de densificagdo foram
determinadas para serem maiores do que os valores da taxa de compressao. (BAL, 2016) Os
valores de taxa de densificagcdo do PT1 E PT2 foram bem superiores ao do PT3, como ¢
mostrado na Tabela 8, abaixo. Isto pode implicar que, como os trés tratamentos obtiveram a
mesma programacao de prensagem, o diferencial foi em relacdo a porcentagem de AC
aplicada nas laminas, onde PT1 e PT2 foram feitos com 20% de AC, enquanto que no PT3
foi feito com 10% de teor de AC. O valor da taxa de densificagdo do PT3 foi superior ao
encontrado pelo experimento de Bal (2016) na confecgdo de painel LVL Populus sp., usando
adesivo convencional, porém proximos (23,1%), e o resultado da taxa de compressao também

foi superior (10,3%).

Tabela 8 - Resultados da Taxa de Densificacdo e de Compressao dos PTs.

Tratamento TxD (%) TxC (%)
PT-1 56,7 40,5
PT-2 45,6 37,4
PT-3 27,0 243

PT: pré-teste; TxD (%): taxa de densificacdo em porcentagem; TxC (%): taxa de
compressio em porcentagem.

Outro
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fator que influencia tanto a taxa de compress@o como a taxa de densificagdo ¢ a densidade da
madeira; quanto maior a densidade da madeira, menores devem ser estes resultados, ou seja,
uma madeira com a densidade maior do que a da madeira de Populus sp., certamente

apresentaria taxa de compressao e densificagdo inferiores.

5. CONCLUSAO

Foram realizados trés testes exploratorios usando o acido citrico como adesivo na
confec¢do de painéis LVL, porém devido a delaminagdo ocasionada em dois pré-testes, a
retirada de corpos de prova foi limitada e somente o pré-teste 3 obteve sucesso na colagem de
laminas de madeira. Todos os painéis apresentaram uma coloracdo castanha escura na linha
de cola.

O uso do AC como agente adesivo na colagem de laminas de madeira para obtengao
de LVL demonstrou possuir grande potencial. A combinacao da programagdo de prensagem,
com temperatura de 180°C, e com a aplicagdo de AC no teor de 10%, apresentou os melhores
resultados para propriedades fisicas e mecanicas de painel, quando comparada aos demais
testes, e atendeu ao minimo exigido pela norma europeia EN314-2 (2004). As propriedades
mecanicas foram superiores, ou semelhantes as encontradas na literatura consultada para
colagem de painel LVL com adesivo convencional, assim como os valores das propriedades
fisicas e a taxa de densificacdo. Também apresentou valores superiores de propriedades

mecanicas que os demais trabalhos com AC na confec¢do de compensados.
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