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Introducéo
A celulose de fibra longa € a celulo-
se produzida em maior quantida-
de no mundo e a que apresenta maior
demanda, devido as suas caracteristicas
de desempenho,

Uma das fontes de celulose de fibra
longa no Brasil ¢ a madeira de Pinus
caribaea var.hondurensis, pindcea culti-
vada em virios estados do pais. A Jari
Celulose S.A. produz, anualmente,
170.000 toneladas de celulose sulfato
branqueada de Pinus caribaea var. hon-
durensis a partir de suas plantagoes nos
estados do Pard e do Amapa.

O grifico 1 mostra o rendimento flo-
restal da madeira plantada na regido em
comparagio com a de outras coniferas,
podendo-se notar que ela se situa entre
as mais produtivas fontes de fibra longa
do mercado,

A madeira de Pinus caribaea var. hon-
durensis, plantada pela Jari Celulose
S.A., tem apresentado densidades vari-
ando entre 0,4 ¢ 0,6 g/cm® aos 11 anos
de idade.

Este trabalho analisa como as carac-
teristicas da madeira de duas populagoes
de Pinus caribaea var.hondurensis, de
densidade 0,46 +/- 0,3 g/lem’ e 0,54 +/-
0,3 g/cm’, podem ter afetado o seu de-
sempenho na fabricagio de celulose sul-
fato branqueada. As duas populagoes fo-
ram usadas alternadamente na produgido
de celulose pela Jari Celulose S.A. ao
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longo de 300 dias, de junho de 1990 a
junho de 1992,

Desenvolvimento do trabalho

B. Zobel declarou que as quatro pro-
priedades mais importantes da madeira
com relagio as caracteristicas da celulo-
se final sdao densidade, densidade. densi-
dade e densidade (1). Densidade ¢ a pro-
priedade da madeira que tem maior cor-
relagdo com os produtos dela obtidos.
como é extensamente descrito na litera-
tura (1, 2, 3,4, 12, 13, 21 entre oultros).

Pindceas exdticas podem apresentar
variacoes de densidade quando planta-
das em um ambiente novo. A variacio
pode ser resultante do periodo de cresci-
mento, da velocidade de crescimento,

respostas a padroes de umidade e de solo
diferentes, diferentes seqiiéncias de es-
tagoes e quantidades de iluminagio (2).

A densidade da madeira é uma boa
indicag@o do tamanho individual de suas
células e da espessura de suas paredes,
em pindceas da mesma espécie, porque
as células sio produzidas de uma manei-
ra uniforme a partir da divisdao cambial
da célula-maie (3). Uma fileira de células
varia de tamanho na dire¢io radial, per-
pendicularmente aos anéis anuais.

A densidade da madeira é uma forma
pratica de prever as propriedades finais
da celulose. Notamos que as fibras pro-
venientes de lenho tardio sdo mais rigi-
das que as provenientes de lenho inicial.

Grafico 1: Rendimentos florestais de madeiras
de coniferas para producao de celulose
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As propriedades do papel decorrentes da
ligagdo fibra a fibra serdo diferentes nos
dois casos.

Em pindceas, as formagdes de lenho
inicial e de lenho tardio se alternam du-
rante 0 ano e estio, principalmete, sob a
influéncia das auxinas, hormonios que
regulam o crescimento da drvore e que
sd0 produzidos pelo broto apical e pelas
ultimas brotagoes das folhagens (3). A
espessura da parede de uma célula € a
resultante da velocidade de deposigio da
celulose e da lignina e do tempo de dura-
¢do dessa deposicio. Pensa-se que a mo-
dificacdo de lenho inicial para lenho tar-
dio € o resultado da mudanga do balanco
das auxinas, que promove um aumento
da fase de espessamento da parede (3).
O balango das auxinas estd ligado aos
fatores que influenciam o crescimento
da drvore, como solo, clima e regime de
chuvas.

O regime de deposicao de celulose e
lignina, na parede das células, varia com
0 lugar nas células e entre as c€lulas,
Andrews (4) e Zobel (5) mostram que
separando-se os anéis de crescimento da
madeira e cozinhando-se paralelamente
nas mesmas condig¢oes cavacos do lenho
inicial e do lenho tardio, a celulose pro-
veniente do lenho tardio ird apresentar
menor nimero kappa e maior rendimen-
to que a celulose proveniente do lenho
inicial.

Como em pindceas da mesma espé-
cie, a densidade ¢ func@o da distribuigao
do lenho inicial ¢ do lenho tardio, avali-
amos a distribui¢io dos lenhos nas duas
populacdes de Pinus caribaea var.
hondurensis de densidades diferentes uti-
lizadas, e a correlacionamos com o seu
comportamento no cozimento e no bran-
queamento ¢ com o desempenho da ce-
lulose final.

Caracteristicas da madeira

Para verificar a distribui¢io do lenho
inicial e do lenho tardio das duas popu-
lagoes, escolhemos uma drvore tipica de
cada populagio, com 11 anos de idade,
tendo ambas a mesma procedéncia da
semente (Pinus caribaea var. honduren-
sis, procedéncia Alamicamba). Retira-
mos um disco de 2 cm de espessura no
DAP de cada drvore, medimos suas di-
mensoes ¢ as distincias entre os anéis e
separamos com canivete anel por anel, e
em cada anel o lenho inicial ¢ o lenho
tardio. As determinacoes foram feitas in-
dividualmente para cada fragio. As di-
mensoes das fibras foram medidas apos
maceragao com dcido nitrico e as fibras
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foram medidas por microscépio de pro-
Jjegao.

Os resultados encontrados estiio regis-
trados nos griaficos 2 a 9. Estudos de
outras amostras representativas das mes-

Grafico 2: Variacao da densidade
do lenho por anel anual

mas populagoes, a serem publicados pos-
teriormente, mostram tendéncia idéntica
a encontrada nas caracteristicas mor-
fologicas dessas duas drvores,
Verificamos que as populagdes com
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Grafico 3: Arvore densi 0,54 g/
cmi-acréscimo anual-volume
lenho inicial e tardig

Grafico 6: Variacao da largura
meédia das fibras com a idade da
arvore
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Grafico 4: Arvore densi 0,46 g/
cmi-acréscimo anual-volume
lenho inicial e tardio
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Grafico 7: Variacao da largura
meédia do lumen com a idade da
arvore
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Grafico 8: Variacao da espessura
média parede com a idade da

arvore
" espessura média da parede-micra
1
8|
Bi
4 .
2 W T T T .
0 2 4 6 8 10 12
Idade da Arvore - Anos
- 0,54 glom’ +0,46g;’m"

Grafico 9: Variacao do compri-
mento médio fibra com a idade
da arvore
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a madeira de cada classe de densidade.

As instalagoes da fdbrica consistem
em um conjunto de oito digestores des-
continuos e um sistema de branqueamen-
to, operando no periodo considerado na
seqiiéncia D/C, El, DI, E2 e D2. O
diéxido de cloro é fabricado pelo siste-
ma R4 e o make-up é completado com
sulfato de sédio.

Construimos um banco de dados a
partir das médias didrias das caracteristi-
cas do processo, registradas no sistema
de informagoes da produgio de celulose
da Jari Celulose S.A. (22). A tabela |
registra as caracteristicas analisadas.

Consideramos o sistema de fabrica-
¢ao de celulose sulfato branqueada um
sistema estdvel, em equilibrio com o seu
meio ambiente, e que varia apenas den-
tro de limites estabelecidos (14, 15).

Qualquer sistema dindmico pode ser
descrito como um sistema de equagoes,
gerando um modelo. Os modelos estio
certos quando sdo de alguma utilidade
na explicacio de casos reais (15).

Dividimos o sistema em partes cor-
respondentes as etapas do processo:
cozimento, dioxidagio/cloracio, primei-
ra extragdo alcalina, primeira dioxidagao,
segunda extragdo alcalina e segunda di-
oxidagio. Consideramos o comportamen-
to de cada parte como estdvel e linear
porque, estando o sistema sob controle.
as varidveis de alimentacdo s6 oscilam
dentro de certos limites.

Usamos a rotina de correla¢ao multi-
pla do pacote Statgraphics para a avalia-
¢do das correlagdes de primeiro grau en-
tre a velocidade de deslignificagio, a vis-
cosidade da massa marrom e a viscosi-

Tabela 1: Propriedades analisadas, variaves de alimentacao, siglas e
meétodos de determinacao

e e e

-0,54 g/em’ + 0,46 glem’

densidade 0,54 g/cm® possuem paredes
1 1% mais espessa, limen 25% menor e
maior propor¢ido de lenho tardio do que
as populagdes de densidade 0,46 g/cm’,
como estd ilustrado no grifico 10. De
acordo com a literatura, podemos espe-
rar diferengas no cozimento e no bran-
queamento entre os dois materiais.

Andlise do desempenho da madeira no
processo

Foi analisado o comportamento da ma-
deira das drvores provenientes de popu-
lagoes de densidades diferentes no siste-
ma de fabricagio de celulose da Jari Ce-
lulose S.A., durante 300 dias, entre ju-
nho de 1990 e junho de 1992. Na Jari
Celulose, as toras de Pinus caribaea var.
hondurensis sio separadas em duas clas-
ses de densidade, sendo uma com densi-
dade menor que 0.5 g/cm® e outra com
densidade maior que 0,5 g/cm’. A prepa-
racio dos cavacos, o cozimento e o bran-
(ueamento sdo feitos separadamente com
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Peso seco da madeira - %
Sulfidez - %

Relagao lixivia/madeira m¥ton
Tempo de impregnagao - min
Alcali ativo - %

Alcali efetivo %
Temperatura de cozimento - C°
Tempo de cozimento
Numero kappa 3°lavador
Viscosidade 3° lavador

Cloro total no D/C

Dioxido total na relagao D/C
Cloro na relagao D/C - %

pH do D/C

Temperatura D/C - C®
Sodano E1-%

pH do E1

Temperatura do E1 - C°
CloronoD1-%

pH no D1

Temperatura do D1 -C°
Sodano E2 - %

pH do E2

Temperatura do E2 -C°

Cloro no D2 - %

pH do D2

Temperatura do D2 - #C°
Viscosidade D2 - cm?/g-

ps Tappi T258 om85
sd Tappi 624 0s68
rim Painel controle
imp ‘ Painel controle
aa Tappi 624 0s68
ae Tappi 624 0s68
tcz Painel controle
czm Painel controle
nk ABTCP
v3l SCAN C15:62
clde Kajaani
d Kajaani+painel
c Kajaani+painel
phdc pHmetro Fisher
tde Painel controle
nhel Painel controle
phel pHmetro Fisher
tel Painel controle
cld1 Kajaani
phd1 pHmetro Fisher
td1 Painel controle
nhe2 Painel controle
phe2 pHmetro Fisher
te2 Painel controle
cld2 Painel controle
phd2 pHmetro Fisher
td2 Painel controle
vd2 SCAN C15:62
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dade da celulose apés a segunda dioxi-
dacdo e cada um dos parimetros do
cozimento, individualmente.

Escolhemos a viscosidade da segun-
da dioxidagdo como parametro do de-
sempenho da madeira durante o proces-
so porque, de acordo com o banco de
dados da Jari Celulose, ela apresenta mais
de 90% de correlagdo com o desempe-
nho da celulose de Pinus caribaea var.
hondurensis nos ensaios fisico-mecani-
cos. A viscosidade tem sido diretamente
proporcional & resisténcia, a tragio, ao
rasgo e ao estouro da celulose produzi-
da, para madeiras de mesma classe de
densidade (22).

Analisamos o efeito dos parametros
em cada parte do sistema, usando a roti-
na Stepwise Variable Selection , modos
Backward e Forward, do mesmo pacote
Statgraphics, para avaliar os fatores que
tiveram influéncia maior que 99,0% na
deslignificagi@o, na viscosidade da mas-
sa marrom ¢ na viscosidade da celulose
apos branqueamento, Os resultados en-
contrados estdo indicados na tabela 2.

Examinamos a influéncia do dlcali ati-
vo, da temperatura de cozimento ¢ da
relagio lixivia/madeira na deslignificacio
para cada uma das populagoes, para ava-
liar o efeito da densidade da madeira na
retirada da lignina da parede celular. A
figura | apresenta as superficies de res-
posta obtidas a partir das equacoes da
tabela 2, usando-se a rotina Response
Surface Generation do pacote Statgra-
phics.

Usando as rotinas de correlagao mul-
tipla e Stepwise Variable Selection, mo-
dos Backward e Forward, do mesmo
pacote Statgraphics, verificamos as va-
ridveis de cada um dos estagios de bran-
queamento que tiveram influéncia na vis-
cosidade final da celulose, para a celulo-
se proveniente das duas populagoes de
diferentes classes de densidade.

Avaliamos, também, as variaveis do
branqueamento que tiveram influéncia
significativa em nivel de 99,0% na vis-
cosidade da celulose final.

No reagrupamento para a escolha da
influéncia dos parimetros do processo
na viscosidade final, escolhemos as vari-
dveis que em cada estagio apresentaram
influéncia com nivel de significincia aci-
ma de 99.0% (15, 16, 17, 18, 19) e aque-
las com nivel de significincia maior que
95% que, pelos dados histdricos de nos-
so sistema e por informagoes de literatu-
ra, apresentam importincia para o de-
créscimo da viscosidade,
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Em casos reais, uma significincia de
70%, por exemplo, indica que determi-
nado fend6meno ocorre a maioria das ve-
zes no caso analisado (17, 18, 19).

A tabela 3 ilustra a influéncia que as
condi¢oes de branqueamento e que as
condig¢oes totais do processo liveram na
viscosidade final da celulose, de acordo
com a densidade da madeira empregada
no processo de fabricagio.

Os fatores de correlag@o r* encontra-
dos, mais baixos do que os usualmente
obtidos em experimentos de laboratério,
efetuados em condig¢oes controladas (15,
16, 17, 18, 19), se justificam pelos se-
guintes motivos:

e a madeira é um material bioldgico,
sujeita a variagoes de arvore para drvore
e dentro da propria drvore;

e a idade da madeira empregada no
periodo variou entre 8 ¢ 18 anos, com
uma média de 11 anos. As caracteristi-
cas do lenho da mesma espécie podem
apresentar elevada variabilidade entre
idades diferentes;

e devido ao sistema de separagio por
classes de densidade, o tempo de
estocagem e o peso seco foram varidveis
dentro da mesma classe de densidade;

e algumas caracteristicas da madeira
podem variar com a estagao do ano, pro-
cedéncia, solo ou tratos silviculturais;

e 0s insumos empregados, soda, sul-
feto de sodio, diéxido de cloro, apresen-
taram, ao longo do periodo de dois anos
considerado, variaghes maiores do que
as ocorrentes em um ensaio efetuado em
condig¢oes controladas.

Tabela 2: Pinus caribaea var.hondurensis - densidade da
madeira e cozimento

Numero kappa
D = 0,46 g/cm®

nk = 75,3801-0,070429(ps)-

-0,412958(aa)+2,364308(rlm)-0,258781(tcz)

D =0,54 g/cm’®

nk =-13,591981-0,733025(aa)-0,076067 (imp)+

+0,39647(tcz)-0,020678(czm)

0,4934 40,90

0,5898 44,57

Viscosidade da massa marrom
D = 0,46 g/cm®

v3l =935,442769-4,128197(ps)+5,61192(sd)-
-11,171522(ae)+38,01579(rim)+0,991308(imp)

D =0,54 g/ecm?

v3l = 1540,02709 + 4,620962(sd)-
-31,93295(aa) - 0,61954(imp)

0,3666 19,21

0,5244 45,94

 Viscosidade D2
D = 0,46 g/cm®

vd2 = 4143,089762-5,633077(ps)+4,980838(sd)

0,762057(imp) - 19,69589(tcz)

D = 0,54 g/cm?

vd2 = 1134,474079+5,933023(sd)-
-29,304554(ae) - 0,792057(imp)

Significancia- 99,0%

0,4669 36,74

0,3571 23,16
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Tabela 3: Pinus caribaea var.hondurensis - densidade da
madeira e viscosidade D2

Influéncia do branqueamento
D = 0,46 g/cm?

ot 5 ; .

vd2 = 1008,289619 + 1,953643(d) -
-4,843243(td1) - 49,8496349(cld2)

D = 0,54 g/cm?

vd2 = 1468,093016+17,122629(cldc)-

-80,934922(phe2)-70,146694(cld2) +
+39,41799393(phd2)

-3,828778(tdc)+44,814467(nhe1)+47,442159(phd1)-

D = 0,46 g/cm®

Influéncia do cozimento e do branqueamento

vd2 = 4499,187599 - 2,804846(ps)+

+ 4,806583(sd) - 21,300709(tcz)+

+ 0,669943(d) + 38,896725(nhe1) +

+ 26,507577(phd1) - 5,483408(td 1)+
+ 87,81933(nhe2) - 39,645532(cld2)

| D =0,54 g/cm*®

vd2 = 4936,734398 + 11,798867(sd) -
-27,154096(tcz) + 10,607812(cldc) +

- 5,996467(td1) + 30,250695(phd2)

Significancia - 99,0%

+46,738034(nhe1) + 44,536608(phd1) -

0,4901 26,59
0,3795 17,73
0,6029 27,60
0,6206 26,41

Os grificos 1lae 11b ilustram a cor-
relacdo entre o indice de rasgo e o indice
de tragao que ocorre nas folhas forma-
das com celulose proveniente de madei-
ra de Pinus caribaea var.hondurensis de
densidade 0,46 g/em® e 0,54 g/lem®. A
refinacdo foi feita em refinador Valley
de acordo com a norma 1SO 5264, nas
folhas formadas segundo a norma I1SO
5269 e os ensaios fisico-mecinicos de
acordo com as normas 1SO 1924 e ISO
1974.

As fibras provenientes da populagio
de densidade 0,46 g/em’ siio menos rigi-
das e t€m paredes um pouco menos es-
pessas do que as fibras provenientes da
populagdo de densidade 0,54 glem’, o
que justifica uma diferenga de 5% no
desempenho entre as caracteristicas do
papel feito a partir das duas populagoes.

Avaliacdo do desempenho da madeira

Observando-se os graficos 1 a 11 eas
tabelas | a 3, jd mencionados, notamos
caracteristicas diferentes no desempenho
das duas populagoes.

Conclusdes
Comparando-se o desempenho das po-
pulagdes de Pinus caribaea var. hondu-
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rensis de densidade 0,46 g/em’ e 0,54 g/
cm’, podemos concluir:

e a populagao de densidade 0,46 pos-
sui em média 22% de lenho tardio, 8
micra de espessura de parede e 36 micra
de liimen. A populagéo de densidade 0.54
g/em? possui em média 48% de lenho
tardio, Y micra de espessura de parede e
28.7 micra de limen. apresentando fi-
bras mais rigidas;

e a diferenca morfoldgica ocasionou
diferengas no desempenho da madeira
no cozimento, no branqueamento ¢ no
uso final;

e a populagio de densidade 0,54 g/
cm’ produziu celulose de mesmo Kappa
e maior viscosidade que a de densidade
0.46 g/cm’ quando tratada em condigoes
de cozimento 10% menos agressivas,
evitando-se a polimerizagio da lignina e
a quebra da cadeia;

e a penetragio dos reagentes de bran-
queamento ao longo da parede celular
do Pinus caribaea var.hondurensis de-
pende de sua espessura. A partir do mes-
mo kappa, a celulose de madeira mais
densa consumiu 10% mais cloro no D/C
que a de madeira menos densa para o
mesmo grau de alvura, devido a dificul-
dade do transporte do cloro em sua pare-
de 11% mais espessa. A aplicagio do

Grafico 11a: Pinus caribaea var. hondurensis
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‘mnﬂumnlﬂn‘
cozimento

ho da madeira no

Densidade 0,46 g/cm® A

81,1% de lenho inicial (média)
18,9% de lenho tardio

Lumen 25% maior (36 micra),es-
pessura parede 11% menor (8
micra)

Maior retencao de agua (10)
Peso seco meédio 51%

Quebra da cadeia pouco afetada
pela concentragao da lixivia

| Lumen+pontuagoes maiores, pa-
rede menor>arraste+facil da
lignina da parede > > menor
polimerizagao lignina com

o aumento da temperatura de
cozimento (11, 19, 20)

Precisa de 10% mais alcali

para o mesmo grau de
deslignificacao

Deslignificagao influenciada
pela concentracao da lixivia

Quebra da cadeia nao afetada
pelo tempo de impregnacao

Melhores resultados com
menor peso seco da madeira

Densidade 0,54 g/cm® B

51,9% de lenho inicial (média)
48,1% de lenho tardio

Lumen 25% maior (28,7micra),es-
pessura parede 11% maior (9
micra)

Menor retengao de agua (10)
Peso seco médio 68%

Quebra da cadeia muito afeta-
da pela concentracao lixivia
Lumen+pontuagdes menores,pa-
rede maior>arraste+dificil da
lignina da parede > > maior
polimerizagao lignina com

o aumento da temperatura de
cozimento (11, 19, 20)

Precisa de 10% menos alcali
para o mesmo grau de
deslignificagao
Deslignificagao menos influ-
enciada pela concentracao da
lixivia

Quebra de cadeia muito
afetada pelo tempo de
impregnacgao

Resultados independeram do
peso seco da madeira

Ref: Graficos 1 a 10, tabela 2, figuras 1 e 2.

“Pinus caribaea var.hondurensis densidade 0.46 e 0.54 g/cm®
Desempenho da madeira no cozimento e branqueamento

Dens;dade 0,46 g/em® A

Menor peso seco da madeira =
maior viscosidade final

Sulfidez diretamente proporcional
a viscosidade final

Viscosidade inversamente propor-
cional a temperatura de cozimento

Mais didéxido no D/C=maior viscosi-

dade final da celulose

Lignina retirada no D/C diretamente

proporcional a viscosidade final
pH11 diretamente proporcional a
viscosidade final

Deveria ser usado menos CIO, no
D2 para aumento da viscosidade
final

Lamen 25% maior, parede 11%
menor, tragao 5% maior, rasgo 5%
menor

Ref: Tabela 3, grafico 10

Densidade 0,54 g/cm® B

Viscosidade final independe

do peso seco da madeira

Aumento de sulfidez influencia

a viscosidade final 2 vezes mais do
que em A (madeira+seca cadeia mais
degradavel pelo alcali)

Menor viscosidade que em A

para mesmo aumento de tempera
tura de cozimento

Menor multiplo de cloro D/C=

menor viscosidade final da celulose
Lignina retirada no D/C aumenta
viscosidade final 10% + do final que
em A

pH-D1>maior influéncia na viscosida-
de final que em A>maior teor lignina
residual, parede mais
espessa>minimiza a hidrolise

Parede 11%+espessa,+lignina
residual>>controle de pH do final D2
evita a quebra da parede celular

Limen 25% menor,parede 11%maior
tragao 5% maior, rasgo 5% maior
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dioxido antes do cloro no D/C resolve o
problema, quando a relagido usada no D/
C ¢ maior do que 30/70;

e a celulose de madeira mais densa
tem tendéncia a sub branqueamento no
D/C. gerando cromdéforos que irdo con-
sumir mais dioxido de cloro posterior-
mente;

e para haver uma maior eficiéncia na
remog¢ao da lignina da celulose do Pinus
caribaea var. hondurensis o uso do di6-
xido no D/C deve ser maximizado. En-
tio a degradagiio da parede celular € evi-
tada usando-se menos CIO, no DI ¢ no
D2 para a obten¢ao da mesma alvura;

e 0 pH do D1 foi diretamente propor-
cional a viscosidade da celulose final e
a0 baixo consumo de reagentes no bran-
queamento. A celulose de madeira mais
densa ¢ mais facilmente degraddvel no
D1 do que a de madeira menos densa;

e a celulose de madeira mais densa
necessita uma rotina de branqueamento
menos agressiva que a de madeira me-
nos densa para atingir o mesmo grau de
alvura sem que haja quebra na cadeia de
carboidratos;

e a espessura da parede tem como
conseqiiéncia um elevado fator de rasgo
para a celulose das duas populacoes. A
populagiao de densidade 0,54 g/cm’ apre-
senta fator de rasgo 5% maior que a
populagio de 0,46g/cm’. A resisténcia a
tra¢@o ¢ maior para a populacio de 0,46
glem?.
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Densidade 0.54 g/cm® B

Viscosidade final aumenta com o
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