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RESUMEN

Los materiales compuestos reforzados con fibras sintéticas como la fibra de vidrio poseen,
frente a otras fibras, importantes desventajas tales como la contaminacién ambiental, su no
biodegrabilidad y el alto costo, entre otras. Recientemente, los investigadores han
despertado el interés por el desarrollo de nuevos materiales compuestos elaborados a partir
de los recursos naturales disponibles en cada regién, y han planteado el uso de fibras
naturales como una alternativa para reemplazar los reforzantes sintéticos utilizados
actualmente.

Esta propuesta de investigacibn comprendié el estudio del efecto que producen las
variables de proceso, especificamente la concentracién de fibra de bambu y de agente de
acople (Anhidrido Maleico injertado en Polipropileno - MAPP) en el comportamiento
mecanico y térmico de un material compuesto desarrollado mediante la técnica de moldeo
por compresion en caliente a partir de una matriz de polipropileno y fibras cortas de bambu
de la especie “Guadua Angustifolia Kunth - (GAK)”. Se utilizé un disefio de experimentos
factorial 3 teniendo como factores controlables la concentracion de la fibra de GAK y la
concentracion de MAPP y, como variable de respuesta el “mddulo de elasticidad” del
material compuesto. De lo anterior, se determiné el nivel mas adecuado de estas variables
para obtener el mejor composite natural. Asimismo, a dicho material se le realiz6 una
completa caracterizacion mecénica y térmica, con el fin de explorar su posible aplicacion
en el sector automotriz. Vale la pena indicar que mediante una investigaciéon preliminar se
definieron los niveles mas adecuados para los siguientes parametros de proceso:
temperatura, presion y/o tiempo en los procesos de extrusion y moldeo por compresion en
caliente a partir de la informacién recomendada en la literatura cientifica y mediante pruebas
de ensayo y error.

La investigacion se desarrollé en dos etapas. En la primera, se obtuvieron los materiales
compuestos poliméricos mediante los procesos de extrusion, pelletizacion y moldeo por
compresion en caliente; y en la segunda etapa, se hizo la caracterizacion mecanica y
térmica de los materiales compuestos obtenidos con el respectivo analisis de resultados.

Los resultados del andlisis estadistico ANOVA, permitieron determinar que el mejor material
compuesto obtenido de acuerdo a las diferentes configuraciones empleadas en el disefio
de experimentos fue el desarrollado con 50% de fibra y 4% de agente de acople, alcanzando
en la variable de respuesta “modulo de elasticidad” un incremento del 322% (2.91 GPa) con
respecto a la matriz (0.69 GPa). Lo anterior, fue confrontado con los ensayos mecanicos
adicionales realizados (flexién, dureza e impacto), en donde se concluyé el mismo
resultado. Mientras que, las propiedades térmicas de estos materiales no tuvieron cambios
importantes comparados con el polipropileno virgen.

Esta tesis de maestria se realiz6 dentro del marco del proyecto de investigacion “Desarrollo
y caracterizacion de materiales compuestos a partir de matrices poliméricas termoplasticas



y fibra corta de Guadua Angustifolia Kunth” con radicado 439B-08/15-18, financiado por el
Centro de Investigacion para el Desarrollo y la Innovacion — CIDI de la Universidad Pontificia
Bolivariana, bajo el programa UPB INNOVA 2015, y ejecutado por el grupo GINUMA de la
UPB con la colaboracion del Grupo de Investigacién en Nuevos Materiales y Procesos de
Transformacion — GIMAT de la Universidad Politécnica Salesiana de Cuenca — Ecuador.

PALABRAS CLAVE: FIBRAS NATURALES, EXTRACCION DE FIBRAS, MATERIALES
COMPUESTOS, MOLDEO POR COMPRESION EN CALIENTE, CARACTERIZACION
MECANICA, CARACTERIZACION TERMICA.

ABSTRACT

Composites reinforced with synthetic fibers like glass fiber have, compared to other fibers,
important disadvantages such as environmental pollution, non-biodegradability and high
cost, etc. Currently, there are growing interests by researchers for development of new
composites from natural available resources in different regions, and they have raised the
use of natural fibers as an alternative to replace the synthetic reinforcers which are
employing nowadays.

This research proposal included the study of the effect of the concentration of bamboo fiber
and the concentration of the coupling agent (maleic anhydride grafted in polypropylene-
MAPP) in the mechanical and thermal properties of a composite. This composite was
developed through the hot compression technique using a polypropylene matrix and short
bamboo fibers of the specie "Guadua Angustifolia Kunth- (GAK)". A design of factorial
experiments (32) was used, having the concentration of GAK fiber and the concentration of
MAPP as controllable factors and, the modulus of elasticity as response variable of the
composite. With the above, it was determined the appropriate level of these variables that
allow obtaining the best natural composite. Also, a complete mechanical and thermal
characterization was made to these materials to explore its possible application in the
automotive industry. It is worth mentioning that through a preliminary investigation there was
defined the most appropriate levels of the following parameters of the process: temperature,
pressure and/or time in the extrusion process and compression molding process from
recommended information in scientific literature and trial and error tests.

Research proposal was developed in two stages: In the first one, it was gotten the polymer
composites through extrusion, pelletization and hot compression molding processes. In the
second stage, it was made a mechanical and thermal characterization of the obtained
composites with the respective analysis of results.

The results of the ANOVA statistical analysis allowed to determine that the best composite
material, according to the different configurations used in the design of experiments, it was
developed with 50% of fiber and 4% coupling agent, achieving in the response variable
"modulus of elasticity" an increase of 322% (2.91 GPa) in comparison with the matrix (0.69



GPa). This was confronted with the additional mechanical realized tests (flection, hardness
and impact), where the same result was concluded. While, the thermal properties of these
materials did not have important changes compared with virgin polypropylene.

This master's thesis was performed inside the framework of the research Project
“Development and characterization of composites from thermoplastic polymerics matrix and
short fiber of Guadua Angustifolia Kunth” with radicated 439B-08/15-18, financed by the
Centro de Investigacion para el Desarrollo y la Innovacién-CIDI from the Universidad
Pontificia Bolivariana, under the program UPB INNOVA 2015, and it is executed by the
GINUMA group from UPB with the collaboration of GIMAT group from Universidad
Politécnica Salesiana, Cuenca-Ecuador.

KEYWORDS: NATURAL FIBRES, FIBRE EXTRACTION, COMPOSITES, HOT
COMPRESSION, MECHANICAL CHARACTERIZATION, THERMAL
CHARACTERIZATION.



INTRODUCCION

Actualmente, el desarrollo de industrias tales como la aeronautica, aeroespacial, maritima,
deportiva, entre otras, y sus exigentes aplicaciones han planteado la necesidad de producir
materiales con propiedades superiores a las de los materiales convencionales (ceramicos,
polimeros y metales) [1], los cuales presentan propiedades aceptables pero que en
aplicaciones muy especificas pueden resultar no ser aptos. Este es el caso de los metales
que tienen buenas propiedades de dureza y resistencia mecénica pero su peso es muy
elevado; los cerdmicos tienen su punto débil en la fragilidad y baja resistencia a la traccion
y los polimeros presentan debilidades en aplicaciones que requieran altas temperaturas.
Estas necesidades se cubren en gran medida con la creacion de nuevos materiales que se
ajusten a los requerimientos especificos de cada aplicacion en términos de comportamiento
y propiedades, como es el caso de los materiales compuestos [2].

Fibras sintéticas como vidrio, carbono y kevlar [3], han sido muy utilizadas en la industria
para el reforzamiento de materiales tradicionales, supliendo asi las necesidades de
materiales con propiedades adaptativas a diferentes ambientes, con altas prestaciones
mecanicas, resistentes a diversas temperaturas Yy livianos [4]. Sin embargo, aunque éstos
han demostrado ser efectivos poseen desventajas, tales como, su dificil disposicion luego
de finalizar su vida util, son materiales no biodegradables y sus materias primas no son
renovables, mencionando solo unas pocas [5]. Ello representa una limitante para el avance
de los materiales compuestos, ya que cada dia la sociedad viene tomando mas conciencia
de la destruccion que se le esta haciendo al planeta, y ha estado implementando en los
ultimos afos politicas de conservacién ambiental, las cuales han aumentado enormemente
la necesidad de desarrollar materiales biodegradables, sostenibles y renovables,
provenientes principalmente de los recursos naturales [6]. Un ejemplo de ésto, es en la
industria automovilistica: la Union Europea ha implementado una legislacion donde enfatiza
qgue el 80% del vehiculo debe ser reutilizado, mientras que en Japén han establecido un
objetivo del 95% [7].

Una opcion muy atractiva para reforzar materiales, cumpliendo con los requerimientos ya
mencionados son las fibras naturales. Las fibras naturales poseen propiedades mecanicas
especificas similares a las fibras sintéticas, como por ejemplo la fibra de vidrio, evidenciando
su gran potencial para ser utilizadas en la fabricacion de materiales compuestos [8]-[10].
Las fibras naturales de bambu de la especie Guadua Angustifolia Kunth (GAK) son una
buena alternativa para ser empleadas como reforzante natural en materiales compuestos
dadas sus buenas propiedades mecanicas, especificamente, buena resistencia a la traccion
y médulo de elasticidad, son amigables con el medio ambiente, son materiales ligeros y
crecen rapidamente, alcanzando su madurez en un periodo de tiempo muy corto
(aproximadamente 3 afios) [8][11]. Ademas, la GAK posee una alta disposicion en paises
como Colombia, Ecuador y Venezuela. En Colombia por ejemplo, la Guadua Angustifolia
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Kunth se extiende en alrededor de 54000 hectareas, mientras que en Ecuador en unas
15000 hectareas [9].

Para aislar las fibras naturales se utilizan diferentes métodos de extraccion y si es
necesario, tratamientos superficiales (quimicos, fisicos y/o biol6gicos) [10], que permiten
remover el exceso de lignina y de otros componentes no celulésicos, los cuales dificultan la
separacion de las fibras individuales y afectan sus propiedades mecanicas [12][8]. Con
respecto a las fibras de bambu, se han implementado métodos de extraccibn mecanicos,
quimicos o la combinacion de ambos. Estos varian la calidad de las fibras, especialmente
su resistencia mecanica. Sin embargo, ensayos de traccion realizados a una sola fibra, de
acuerdo a la norma ASTM D3379, indican que la extraccién de fibras mediante el equipo
de Steam Explosion es el mejor procedimiento, obteniéndose fibras de bambu de alta
resistencia mecanica [8].

No obstante, las fibras de bambu tienen una naturaleza hidrofilica como consecuencia de
los grupos hidréxilos presentes en sus componentes, lo cual causa problemas de absorcion
de humedad y una unién interfacial débil entre las fibras y la matriz [13]. Lo anterior, puede
causar problemas durante el procesamiento y también en las propiedades mecanicas
resultantes en los materiales compuestos. Para abordar estas limitaciones, en afios
recientes, las fibras naturales han sido quimicamente modificadas reduciendo su caracter
hidrofilico, principalmente con métodos de esterificacién, eterificacion y bencilacién o por el
uso de agentes de acople. Para materiales compuestos elaborados a partir de polipropileno
y fibras naturales vegetales, los agentes de acople comunmente usados son el Anhidrido
Maleico injertado en Polipropileno (MAPP), Anhidrido Maleico injertado en Polietileno
(MAPE) y los silanos [14].

Sin embargo, en la actualidad no hay mucha informacién ni profundizacion acerca de la
implementacion de disefios experimentales, que analicen los efectos que se pueden
producir cuando se incorporan diferentes concentraciones de fibras naturales cortas y de
agente de acople, en las propiedades mecanicas y térmicas de materiales compuestos con
matrices termopléasticas, fabricados mediante la técnica de moldeo por compresion en
caliente, dado que esta técnica es generalmente empleada en matrices termoestables [14].
Lo anterior, es de suma importancia para entender el comportamiento y propiedades del
material compuesto; y, asimismo, proporcionar informacion que sirva como referente en
futuras investigaciones relacionadas con la temética de composites naturales.

En este contexto, esta investigacion estudio el efecto que producian las variables de
proceso, especificamente, la concentracion del material de refuerzo y de agente de acople
(Anhidrido Maleico injertado en Polipropileno - MAPP) en el comportamiento mecanico y
térmico de un material compuesto elaborado mediante la técnica de moldeo por compresién
en caliente a partir de polipropileno - MAPP y fibras cortas de bambu de la especie “Guadua
Angustifolia Kunth - (GAK)”. Para ello, se utilizé un disefio de experimentos factorial 3*
teniendo como factores controlables la concentracion de la fibra de GAK y la concentracion
de MAPP y, como variable de respuesta el “médulo de elasticidad” del material compuesto
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por ser una propiedad mecanica importante, cuantitativa y de precisa medicion que indica
de manera directa la capacidad reforzante de las fibras usadas. Asimismo, se hicieron
ensayos mecanicos y térmicos complementarios. Cabe mencionar que, soportados por la
literatura cientifica y a través de una investigacion preliminar, se analizaron los diferentes
parametros de procesamiento que inciden en la técnica de moldeo por compresion en
caliente, especificamente, la temperatura, la presion y el tiempo; los cuales son claves para
obtener una buena calidad en la pieza y un buen rendimiento mecanico y térmico del
material compuesto.
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CAPITULO 1

MARCO TEORICO Y ESTADO DEL ARTE

1.1 MARCO TEORICO

1.1.1 Polimeros

Los polimeros pueden ser definidos como estructuras moleculares de cadenas largas las
cuales estan constituidas principalmente por carbono, hidrégeno y oxigeno, éstas se forman
por secuencia repetitiva de moléculas pequefias 0 agrupaciones de atomos simples,
enlazadas unas a otras por enlaces primarios usualmente del tipo covalentes simples. Estas
moléculas pequefias que dan origen a los polimeros reciben el nombre de monémeros. Los
polimeros son producidos de materias primas; tales como petréleo, gas natural y derivados
de combustibles fosiles [7].

Clasificacién de los polimeros

La clasificacibn mas aceptada se basa en el comportamiento térmico del polimero, es decir,
en la termodependencia de sus propiedades (comportamiento y procesabilidad) [15]. Asi,
los polimeros se clasifican en:

¢ Termoplasticos

Consisten en macromoléculas lineales (ramificadas) que no se entrecruzan cuando se
calientan [16]. Son polimeros que al calentarse a determinadas temperaturas se convierten
en fluidos, permitiendo su moldeabilidad en la forma deseada, la cual quedara preservada
al enfriarse [15]. Se pueden conformar varias veces por efecto de la presion y temperatura
[17].

e Termoestables

Son polimeros que no pueden fluir por efecto de la temperatura para ser remoldeados, una
vez que son conformados no existe posibilidad de volver a reblandecerse. Son moléculas
compuestas principalmente de carbono, hidrogeno y oxigeno que se entrecruzan
intensamente y tienden a ser resinas de mayor rigidez. A temperatura ambiente son duros
y fragiles [7][15][17].

e Elastémeros

Los elastdémeros consisten en moléculas de cadena larga conformadas principalmente de
carbono, hidrégeno y oxigeno que se reticulan transversalmente pero en muy pocas
cantidades, por lo que poseen cadenas con mucha libertad de movimiento molecular
(flexibilidad). Debido a ello presentan un estado gomoeléstico a temperatura ambiente. Son
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infusibles e insolubles [7][15]. Son polimeros capaces de sufrir grandes deformaciones
elasticas cuando se les sujeta a esfuerzos relativamente bajos. Algunos elastomeros se
pueden estirar hasta 10 veces su longitud y luego recuperar completamente su forma
original [16].

Polipropileno

Desde su introduccion en 1950, el polipropileno (PP) se ha convertido en uno de los
plasticos de mayor uso. Puede sintetizarse en cualquiera de las tres estructuras: isotactica,
sindiotactica o atactica, pero la primera es la de mayor importancia a causa de su alta
relacién de resistencia/peso, es el mas ligero entre los plasticos importantes, con una
densidad de 0,90 g/cm®. Su alta cristalinidad le proporciona una elevada resistencia a la
traccion, rigidez y dureza; ademds, posee excelentes propiedades eléctricas, caracter
guimico inerte y la resistencia a la humedad tipicos de los polimeros de hidrocarburos
[16][18]. Sus principales caracteristicas se presentan la tabla 1.1.

Algunas de las aplicaciones del PP son: piezas moldeadas por inyeccién para automaviles
y aparatos domésticos, asi como producto de fibra para alfombras [16].

En el presente trabajo, el polipropileno tiene un papel muy importante, ya que fue empleado
como matriz termoplastica para el desarrollo del material compuesto.

Tabla 1. 1 Caracteristicas del polipropileno (isotactico) [16]

Polimero Polipropileno (CsHe)n
Simbolo PP
Método de Adicién

polimerizaciéon
Grado de cristalinidad Alto, pero varia con el procesamiento

Médulo de elasticidad 1400 MPa
Resistencia a la tensién 35 MPa
Elongacién De 10 a 500% dependiendo de los
aditivos
Gravedad especifica 0.90
Temperatura de -20°C
transicion vitrea
Temperatura de fusion 176°C

1.1.2 Materiales compuestos

Los materiales compuestos (composites) estan formados por dos o mas materiales de tal
manera que dan una combinacion de propiedades que no pueden lograrse de otra manera.
Pueden seleccionarse para obtener combinaciones inusuales de rigidez, resistencia, peso,
desempefio a altas temperaturas, resistencia a la corrosion, dureza o conductividad [19].

En un material compuesto se pueden identificar dos fases: una fase continua denominada
matriz y una fase discontinua denominada refuerzo. Los componentes de un material
compuesto no deben disolverse ni fusionarse complemente unos con otros, la identificacion
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de los materiales y la de su interfase debe ser posible de distinguirse por medios fisicos. La
clave de un material compuesto con 6ptimas propiedades, reside en la eleccion de un
sistema de matriz adecuado y su asociacion con fibras de refuerzo, permitiendo obtener
como resultado un nuevo material con cualidades diferentes, las cuales no son alcanzables
por cada uno de los materiales predecesores de manera aislada [20].

La matriz contribuye con un conjunto de propiedades y su funcién es estabilizar y repartir
las tensiones entre los refuerzos. Es formada por un componente mayoritario, que puede
ser de naturaleza metdlica, cerdmica o polimérica.

Los refuerzos por otra parte, aportan un conjunto de propiedades diferentes, soportando la
tensibn mecéanica del material. Dichos refuerzos pueden incorporarse en forma de fibras
(vidrio, carbono, kevlar e incluso naturales), tejidos y/o particulas [21].

Algunas aplicaciones de los materiales compuestos son [22]:

Industria aerondutica: alas, fuselajes, tren de aterrizaje, palas de helicéptero.

Automoviles: piezas de carroceria, alojamientos de los faros, parrillas, parachoques,
ballestas, bastidores de los asientos, entre otras.

Industria nautica: cascos, cubiertas, mastiles.

Industria quimica: recipientes, recipientes de presion, conducciones.

Mobiliario y equipamiento: estanterias, armazones, sillas, mesas, escaleras.

Industria eléctrica: paneles, aislantes, caja de interruptores.

Deportes: cafias de pescar, palos de golf, piscinas, esquis, canoas.

Componentes de un material compuesto

Un material compuesto esta formado por dos elementos fundamentales: refuerzo y matriz,
los cuales en conjunto originan un material con mejores propiedades que las partes
individuales. Asi mismo, existen otros tipos de componentes como cargas y aditivos que
dotan a los materiales compuestos de caracteristicas particulares para cada tipo de
fabricacion y aplicacion [23], pero que son opcionales. Unicamente se describiran las fibras
naturales (lignocelulésicas) como reforzante, dado que en el presente trabajo solo se
emplea este tipo.

e Matriz

La matriz soporta las fibras y las mantiene en la posicion apropiada, transfiere la carga a
las fibras resistentes, protege las fibras contra dafios durante la fabricacion y uso del
compuesto, resguardan las fibras de los ataques externos como humedad, ataque quimico,
entre otros [19][24]. Segun Besednjak [15], las matrices se clasifican en metalicas,
cerdmicas y poliméricas.

Los composites poliméricos consisten en una fase primaria de matriz de polimero en la cual
es embebida una fase secundaria a base de fibras, particulas u hojuelas. Estos compuestos
son los de mayor importancia comercial de las tres clases de compuestos sintéticos
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(cerdmicos, metalicos y poliméricos). Son materiales con buenas propiedades mecanicas,
resistentes a la corrosion y a los agentes quimicos, y que dadas sus particulares
caracteristicas, pueden ser moldeados con absoluta libertad de formas [25].

e Fibras

La fibra es el componente reforzante del material compuesto. Aporta resistencia mecénica,
rigidez y dureza y es determinante para obtener las principales propiedades mecénicas.
Las caracteristicas mas sobresalientes de las fibras en los materiales compuestos son su
resistencia a la traccion especifica y su elevado médulo especifico. Las fibras
convencionales se clasifican en fibras de carbono, fibras de vidrio y fibras poliméricas [23];
sin embargo, existe un grupo adicional de gran uso en materiales compuestos, estas son
las fibras vegetales (lignocelulésicas), quienes provienen de hojas, tallos, frutos y semillas
[26].

Fibras vegetales (lignocelulésicas)

Las fibras naturales vegetales (lignocelulésicas) son sustancias complejas en mezclas
heterogéneas formadas por: celulosa, hemicelulosa, lignina, pectina y otros [7][9].

Actualmente, las tendencias mundiales buscan lograr un desarrollo sustentable, lo cual ha
conducido a la necesidad de contar con materia prima natural, renovable y biodegradable
gue pueda ser usada industrialmente. En el caso de las fibras naturales, se present6é un
incremento notable entre 1960 y 2002, debido a las significativas ventajas que presentan:
biodegrabilidad después de cumplir su ciclo de vida, recuperacién de energia procedente
de su incineracion, bajo peso especifico, recurso renovable, baja inversion en la produccién,
buenas propiedades mecanicas especificas, buen aislante térmico y acustico [7].

Las fibras naturales a su vez pueden ser sometidas a diferentes métodos de extraccion y/o
tratamientos superficiales quimicos, biologicos o fisicos, con el fin de limpiar la superficie
de ésta y/o producir cambios en su estructura que proporcionan un aumento en la
compatibilidad fibra/matriz [10]. Los principales métodos y tratamientos se mencionan a
continuacion.

a) Métodos de extraccion mecénica para fibras vegetales

La extraccion mecanica ha sido utilizada para extraer fibras naturales en diferentes
industrias. La principal ventaja que tiene por encima de los procesos quimicos es que no
afecta en gran medida el medio ambiente [27]. Algunos de los métodos mas utilizados se
mencionan a continuacion:

- Steam Explosion: EI método de Steam Explosion (extraccién termo-mecanica) fue
inventado por Mason en 1926 como una alternativa de los procesos quimico-mecanicos y
termoquimicomecanicos de la pulpa vegetal [28]. Se puede utilizar para modificar los
materiales lignocelulésicos; en este proceso se modifica y desorganiza la estructura
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molecular del material dentro de un reactor discontinuo, lo cual mejora su compatibilidad
con la matriz polimérica termopléstica. Este procedimiento tiene la particularidad de permitir
determinado grado de separacién de las fibras dependiendo de la severidad (grado de
afectacion) con que se realice el proceso [29]. Durante la explosién de vapor dentro del
reactor, el material es expuesto a vapor presurizado seguido por la reduccion rapida de la
presion. El resultado del tratamiento es la descomposicion sustancial de la estructura
lignocelulosica, la hidrolisis de la fraccion de hemicelulosa, la despolimerizacion de los
componentes de lignina y consecuentemente, la separacién de las fibras de celulosa [30].
El grado de severidad se puede calcular mediante la ecuaciéon 1.1 [31].

100

Se=1log [ exp(T_<14.75)) dt Ecuacion (1.1)

Dénde: T es la temperatura experimental en °C y t es el tiempo en minutos.

Cabe resaltar que, dado los buenos resultados logrados en la caracterizacion mecanica,
guimica y morfolégica de las fibras obtenidas durante esta investigacion, a través del equipo
de Steam Explosion (capitulo 3, seccién 3.2), se determin6 emplear las fibras aisladas por
este método, como reforzantes en las diferentes configuraciones del material compuesto
elaborado.

- Enriado: El método consiste en sumergir las muestras (cortadas en tirillas) en agua durante
determinado tiempo. Posteriormente, para separar las fibras, las muestras acondicionadas
son sacudidas, raspadas con un borde afilado y peinadas. El proceso de raspado sobre la
superficie de la fibra, produce un fuerte efecto sobre la calidad de las mismas. Una ventaja
de este método, es que se pueden producir fibras con diferentes longitudes [27].

- Molienda: Inicialmente las muestras son reducidas en pequefios trozos haciéndolas pasar
a través de una trituradora de rodillos. Luego, las muestras provenientes de la trituradora
son separadas en diferentes tamafios de particulas mediante la utilizacion de cribas. El
problema de este proceso es que produce fibras cortas que se convierten en pulverizado
después de un re-procesamiento mecanico [27].

b) Tratamientos superficiales para fibras vegetales

Durante la elaboracion de composites las fibras son sometidas, generalmente, a
tratamientos superficiales con el fin de mejorar su compatibilidad y unién con las resinas
plasticas. A continuacion, se describen los tratamientos tipicos que se le realizan a las fibras
naturales.

Tratamiento quimico superficial para fibras vegetales

Los grupos hidroxilos que contienen los componentes de las fibras naturales, tales como
lignina, celulosa y hemicelulosa, hacen que éstas sean susceptibles a cambios quimicos;
los cuales, pueden activar estos grupos o introducir nuevos, logrando obtener mejores
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propiedades mecanicas y un mejor enclavamiento quimico con las matrices poliméricas
[10]. Los mas comunes son:

- Mercerizacion: este tratamiento consiste en hinchar las paredes celulares de las fibras
naturales y remover componentes diferentes a la celulosa como la lignina y la hemicelulosa,
mediante una solucién de éalcalis concentrada, la cual se elimina por lavado. Lo anterior,
incrementa la superficie total de la fibra y a su vez mejora la interfase entre la fibra y la
matriz [10][32].

- Acetilacién: es una reaccion quimica que introduce un grupo funcional acetilo modificando
la estructura quimica de la fibra natural, dando como resultado una superficie mejorada
hidrofébica, mejor estabilidad térmica y ayuda a la remocion de material péptico [10].

- Tratamiento con anhidrido maleico injertado en polipropileno (MAPP): el MAPP es un
agente de acople utilizado para modificar la superficie de la fibra y de la matriz. Este
tratamiento afecta la energia superficial de la matriz y de la fibra creando grupos polares
gue mejoran la adherencia entre el refuerzo y la matriz [33].

- Tratamiento con silanos: los silanos son reconocidos como agentes de acoplamiento
eficaces para conseguir la union entre las fibras naturales y los polimeros. Este tipo de
agentes, son altamente reactivos y funcionan como un puente (dado su comportamiento
bifuncional: R(4-n)-Si-(R'’X)n), donde n=1 6 2, que se fija con facilidad a los dos
componentes y de esta forma lograr un mejor comportamiento mecanico del material final
[10][34].

Tratamiento fisico superficial para fibras vegetales

Los métodos fisicos han sido utilizados para mejorar la superficie de la fibra en aplicaciones
de materiales compuestos. Sin embargo, se ha disminuido su uso gradualmente debido a
que se necesitan inversiones mas costosas para su implementacion y las propiedades de
las fibras se ven disminuidas luego del tratamiento; especificamente, en comparacién con
las fibras de vidrio [10]. Los mas comunes se mencionan a continuacion:

-Tratamiento con plasma: los tratamientos con plasma pueden ser frios o calientes. Los
tratamientos de plasma frios requieren de bajas presiones para mantenerse. Se forma una
region ionizada cuya composicion depende del gas de alimentacion y siempre incluye
especies de alta energia como fotones, electrones, iones, radicales libres, etc [35]. El
plasma ha sido considerado como un método limpio y seco para los tratamientos de fibras,
de lo cual pueden resultar dos tipos de cambios en la superficie de éstas: 1) un grabado
superficial como resultado de la escision de la cadena, que se obtiene por gases no
polimerizantes, tales como He u O, y 2) polimerizacion o injerto utilizando gases
polimerizadores, tales como fluorocarbonos o hidrocarburos [10].

-Descarga de corona: este tratamiento modifica la energia superficial de las fibras. Es la
cortina de plasma que se crea cuando se ioniza el aire que rodea a un conductor.
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Generalmente, las descargas de corona son un velo con un resplandor pUrpura que se usan
para alterar las propiedades de adhesion de superficies. Se crean mediante la aplicacién
de un voltaje elevado a puntas pequefias de electrodos. La activacion superficial del
material ocurre gracias al bombardeo de los iones de plasma sobre la superficie a tratar
[10][36].

Tratamiento superficial biolégico para fibras vegetales

En este tipo de tratamientos se utilizan agentes bioldgicos para mejorar las propiedades
mecénicas de las fibras naturales. Estos poseen ventajas como su reciclabilidad y la
implementacién de parametros de operacion leves [10]. Se han utilizado enzimas (lipasa,
xilanasa, celulasa, lacasa, entre otras) para modificar la estructura fisica de las fibras
naturales, en donde se ha encontrado un mejoramiento efectivo en la finura de la fibra y
una disminucion del area de su seccion transversal; presumiblemente resultado de la
remocion de una fraccion polar de la hemicelulosa, entre otros [37]. Asimismo, se han
utilizado diferentes tratamientos fangicos y bacterianos para mejorar las caracteristicas de
adhesion de las fibras naturales utilizadas en el reforzamiento de materiales compuestos,
asi como el mejoramiento de sus caracteristicas acido-base permitiendo una mejor
adhesion entre la fibra y la matriz [10]. Lo anterior, se traduce en un mejoramiento de las
propiedades mecdnicas de este tipo de materiales [10][37].

¢) Orientacion, geometria y longitud de fibra

Los materiales compuestos por dos fases se pueden clasificar en tres categorias,
dependiendo del tipo, la orientacion y la geometria del refuerzo como se muestra en la figura
3.1. Los compuestos reforzados con particulas de varios tamafios y distribuidos
aleatoriamente dentro de la matriz, se consideran materiales cuasi-homogéneos y cuasi-
isotropicos, a una escala mucho mas grande que la de las particulas (escala macro). Los
compuestos reforzados con fibras cortas se refieren a aquellos con inclusiones de fibras
discontinuas, las cuales pueden estar alineadas en una sola direccion (material
anisotrdpico) o aleatoriamente orientadas (material isotrépico). Por dltimo, los compuestos
que se refuerzan con fibras largas tienen el refuerzo continuo en todo el material, y éste
puede ser alineado en una o varias direcciones (anisotrépico e isotropico, respectivamente)
[12]. En los composites reforzados con fibras cortas las propiedades dependen, entre otros
factores, de la longitud de las fibras, de la distribucién de longitudes y de la orientacién
planar y espacial de las fibras.
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Figura 1. 1 Clasificacion de los materiales compuestos por tipo, orientaciony
geometria del refuerzo [12].

e Interfase fibra-matriz

Es llamada interfase a la region en la que se producen las interacciones entre la matriz
polimérica y el refuerzo; se define como una delgada capa transicional que va desde
decenas de nandmetros a varios micrometros de espesor [38][39]. Dicha region, juega un
papel muy importante en el rendimiento de los compuestos, muchas interacciones
complicadas ocurren dentro de ésta, incluyendo interacciones fisicas (enclavamiento
mecanico), friccién, fuerzas electroestaticas y de van der Waals y uniones quimicas las
cuales incluyen uniones covalentes y enlaces de hidrogeno. Estas interacciones actlan
juntas para incrementar la capacidad de transferir carga entre la matriz y las fibras,
resultando en materiales durables con propiedades mecdanicas aceptables [38]. No
obstante, debido a que las fibras naturales poseen un caracter hidrofilico y los polimeros
demuestran una significante hidrofobicidad, existen problemas importantes de adhesién
interfacial entre las fibras y la matriz [40]. Adicionalmente, existen otros efectos que influyen
en la resistencia mecéanica de los materiales compuestos: la relacion de aspecto
(longitud/diametro) de la fibra, la dispersion de las fibras y la orientacion de éstas [41].

Muchas técnicas han sido desarrolladas para cuantificar la union interfacial de los
compuestos. La resistencia al esfuerzo cortante interfacial (T) es uno de los indicadores
mas importantes para evaluar la calidad de unién entre las fibras y la matriz polimérica.
Para medir la T, varios ensayos han sido propuestos. Entre éstos, el ensayo “pull out” es
ampliamente usado, debido a la preparacion simple de la muestra y a la medicion directa
del ensayo [38]. Esta practica consiste en extraer una fibra que se encuentra parcialmente
introducida en un bloque de la matriz que se utilizara para el compuesto. Con el bloque de
matriz fijo, la fibra se carga en tension hasta que se rompa o se deslice del polimero [12].
Para fibras cortas, la fibra se romperé en fragmentos mas cortos y mas cortos hasta que se
alcance una longitud de fibra critica (lc). La Ic es definida como la longitud de fibra minima
en la que puede alcanzarse la tension maxima permisible entre la interface fibra-matriz; ésta
puede ser calculada mediante la ecuacion 1.2 [41].
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c = %d (Ecuacion 1.2)
Donde: I representa la longitud critica, o7 la resistencia a traccion de la fibra, d el didmetro
de lafibray T la resistencia al esfuerzo cortante interfacial [41]. Debido a que I. depende de
la resistencia que tienen la unién fibra-matriz, su valor puede variar en funcion de la matriz
y del tipo de fibra utilizado, asi como de los tratamientos aplicados para mejorar su
compatibilidad [42].

1.1.3 Procesos de fabricacion de los materiales compuestos

En la practica, las técnicas de procesamiento empleadas para los plasticos tradicionales,
han sido ajustadas a la fabricacién de materiales compuestos poliméricos [43]-[46]. Estas
difieren en que ademas de agregar el polimero, también se introduce un agente de refuerzo
como fibras, particulas y tejidos [27]. La incorporacion de los agentes de refuerzo a la matriz
polimérica ocurre durante el proceso de conformado o antes. En el primer caso, los
materiales llegan a la operacién de fabricacion en entidades separadas y se combinan
dentro del compuesto durante el formado. En el segundo caso, los dos materiales
componentes se combinan en una forma preliminar que se usa convenientemente en el
proceso de formado [47].

Estas técnicas de fabricacion y sus diferentes composiciones fibra-matriz hacen que los
nuevos materiales desarrollados, posean diferencias significativas en cuanto a propiedades
mecanicas, térmicas, entre otras, con respecto a la matriz virgen [8]. Las técnicas que se
utilizan comunmente se describen a continuacion:

e Laminacién manual

La laminacion manual consiste en el apilamiento de laminas, cada una de las cuales, es
una capa de resina de pequefio espesor reforzadas con fibras [48]. Cuando las fibras se
incorporan a la matriz para formar una lamina plana, el ensamble puede ser continuo o
discontinuo, de acuerdo a la longitud de la fibra. En el caso discontinuo, las fibras cortas
pueden ser distribuidas aleatoriamente en cuanto a orientacién dentro de la matriz o tener
orientacion preferente [24]. Un material compuesto tipo laminado se presenta en la figura
1.2.
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Figura 1. 2 Composicién de un material compuesto tipo laminado unidireccional
[48].

e Extrusion

En el proceso de extrusion, se utiliza un transportador de tornillo helicoidal, el cual mezcla
el material alimentado. Las materias primas en forma de particulas, granulos o polvos son
transportadas desde la tolva, a través de una camara de calentamiento, hasta la boquilla
de descarga (dado) en una corriente continua, también denominada perfil. Este perfil puede
ser una placa, una pelicula, un tubo o tener diversas formas de acuerdo a su seccion
transversal [49][50]. La friccion interna debido a la accién mecanica del tornillo, junto con la
camisa calefactora que rodea la camara de la extrusora, hace calentar el material
mezclandolo de forma homogénea. Se deben controlar los parametros del proceso, tales
como la rapidez del tornillo extrusor, temperaturas de la pared de la camara, velocidad de
enfriamiento y estirado, para obtener productos con precisién dimensional uniforme [51].

Para la elaboracion de materiales compuestos mediante la técnica de extrusién, es
necesario agregar un componente principal que sirve como matriz y es considerado como
la fase continua, y un componente en menor proporcion o secundario el cual puede ser
distribuido o disperso en la forma de fibras, particulas o aglomerados dentro de la fase
continua. La calidad del producto final en casi todos estos procesos depende en parte de
como fueron mezclados dichos componentes. Las propiedades del material y la
formabilidad de las piezas moldeadas son altamente influenciadas por la calidad de la
mezcla. Desde luego, un mejor entendimiento del proceso de mezcla ayuda a optimizar las
condiciones de procesamiento e incrementar la calidad en la pieza [49]. En la figura 1.3, se
presenta el esquema de una extrusora de tipo monohusillo.
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Figura 1. 3 Esquema de un equipo de extrusion tipo monohusillo [51]

e Inyeccidn

Este proceso consiste en introducir el polimero granulado dentro de un cilindro, en donde
se calienta. En el interior hay un tornillo sinfin (husillo) que actda de igual manera que el
émbolo de una jeringuilla. Cuando el polimero se reblandece lo suficiente, un pistén de
inyeccion lo empuja en el interior de un molde de acero para darle forma. El molde y el
polimero se enfrian mediante unos canales interiores por los que circula agua [52].

Durante el proceso de llenado de la cavidad del molde con fibras cortas, se produce un
alineamiento de las fibras al pasar por la boquilla, de manera que el producto resultante es
un material compuesto anisotrépico [53].

Los productos caracteristicos del moldeo por inyeccidon son tazas, recipientes, cajas,
mangos de herramientas, perillas, componentes eléctricos y de comunicaciones, juguetes
y conexiones de plomeria, entre otros [51]. Una representacién del equipo de inyeccién
puede ser observado en la figura 1.4.

Sistema de alimentacién

Valvula de retencién

de flujo

Barril Piston de inyeccion

e | I U
l‘\‘h“\‘ﬂﬁ‘ bartecerween ol
| B

Bandas calentadoras Tornillo
(Resistencias eléctricas)

Figura 1. 4 Esquema de un equipo de inyeccién [51]
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¢ Moldeo por compresion en caliente

En el moldeo por compresion se coloca un volumen determinado de polvo, pellets o de
mezcla matriz-refuerzo (para el caso de composites), directamente en la cavidad de un
molde calentado mediante placas calefactoras. Este se cierra lentamente mediante una
placa moévil y otra estatica. Conforme pasa ésto, el material es obligado a ocupar todas las
partes de la cavidad de moldeo, proporcionando un mejor control dimensional, permitiendo
la obtencion de componentes de espesor uniforme y con acabados de mejor calidad en
todas las superficies [53]. En ciertos casos, es ventajoso realizar el moldeo cerrando
primero el molde casi por completo y abriéndolo después unos segundos antes de aplicar
la presién definitiva. De esta forma se deja “respirar” al material, para permitir la evacuacion
de gases generados en dicho proceso. Una vez que el molde se ha cerrado completamente
se aplica la méaxima presion, que provoca el llenado final y completo de la cavidad [50][54].
En el caso de los materiales compuestos, esta presion de cierre favorece el contacto entre
ambos constituyentes (matriz-refuerzo) durante la etapa de endurecimiento. Una vez
finalizado el proceso, se abre el molde y se extrae el componente. El equipo empleado en
la técnica de moldeo por compresion puede ser observado en la figura 1.5.

Las piezas que se suelen fabricar por esta técnica son platos, manijas, tapas de recipientes,
conexiones, componentes eléctricos y electronicos, agitadores de lavadoras y cajas
diversas. En general, la complejidad permisible de las piezas es menor que en el moldeo
por inyeccién, pero el control dimensional es mejor. A causa de su simplicidad relativa, los
dados para moldeo por compresion suelen ser menos costosos que los que se usan en el

moldeo por inyeccion [50].
K 3 Unidad hidraulica
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Figura 1. 5 Prensa utilizada durante el moldeo por compresion en caliente [55]
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1.2 ESTADO DEL ARTE

La evolucion humana ha estado condicionada al descubrimiento de nuevos materiales. Las
edades de piedra, del cobre y del hierro, son periodos en la historia de la humanidad en los
cuales el hombre a través del conocimiento y manejo de nuevos materiales y técnicas, supo
desarrollar nuevas estructuras politicas y sociales. Asi, la idea de un material compuesto
es tan antigua como la naturaleza misma, un ejemplo de ello se puede observar en la
madera, la cual combina fibras de celulosa de estructura fibrosa con una matriz de lignina
[56].

La incorporacion de fibras naturales como refuerzo de un material ha sido utilizada desde
tiempos inmemorables. Hace 3000 afios los egipcios utilizaron paja como material
reforzante para construir paredes de arcilla/barro, en 1939 la escasez de aluminio en
Inglaterra condujo a la incorporacion de fibra de lino como reforzante de una matriz fenélica
para armas de guerra, luego en 1942 Henry Ford incorpord fibra de cafiamo en un prototipo
de carro, en Alemania entre las décadas de 1950 a 1990 se hizo la primera produccién de
carros construidos con fibras naturales como algodén y una matriz de poliéster, desde el
2000 en adelante se empezaron a utilizar otras fibras naturales como lino, cafiamo, kenaf y
abaca en la industria automotriz, ya para el 2004 se incorporaron fibras naturales en los
teléfonos celulares y del 2006 en adelante se incorporaron en utensilios deportivos que
exigian alta resistencia mecanica [57]. En las dos Ultimas décadas se esta trabajando con
intensidad en la fabricacion de compuestos poliméricos reforzados con fibras naturales
como una alternativa de los compuestos clasicos reforzados con fibra de vidrio [58], los
cuales son los mas utilizados en la industria; como consecuencia, han sido reforzados
polimeros tales como poliéster, PVC, polipropileno, polietileno de alta y de baja densidad,
viniléster y poliestireno, en donde los resultados de diversas pruebas demuestran el
mejoramiento de las propiedades mecénicas y térmicas de los materiales compuestos
[14][59]. Con respecto a los materiales compuestos reforzados con fibras naturales de
bambl y empleando como matriz polipropileno, se han encontrado interesantes estudios
en cuanto a métodos de extraccion, tratamientos superficiales y técnicas de procesamiento,
que de acuerdo a los autores, tienen una gran influencia en las propiedades mecénicas y
térmicas de los composites resultantes.

Es el caso de Ren et al [44][60], quienes refuerzan una matriz de polipropileno (PP) con
fibras de bambU aumentando la compatibilidad entre fibra/matriz con la ayuda de MAPP
como agente de acople. Los materiales compuestos fueron procesados mediante la técnica
de moldeo por compresion, evaluando los efectos que sufre la aplicacion de antioxidantes
en el proceso en la resistencia a la degradacion termo-oxidativa de dichos composites con
el tiempo de induccion oxidativa, la pérdida de peso, el cambio de color y propiedades
mecanicas de flexion. Los resultados mostraron que la adicién de antioxidantes podria
aumentar en gran medida el tiempo de induccién a la oxidacioén, lo cual reduce la pérdida
de peso y el cambio de color de los compuestos; mientras que las propiedades mecanicas
de flexién son poco afectadas demostrando una ligera mejoria [44]. Adicionalmente, el
efecto de estos antioxidantes fue también analizado en la absorciéon de humedad, la
estabilidad térmica, cristalinidad y propiedades dinamo-mecanicas de estos materiales. Se
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observo que hubo un ligero incremento en la absorcion de humedad y en la temperatura de
transicion vitrea; asi como una variacién no significante en la cristalinidad y estabilidad
térmica del material [60].

Mientras tanto Chunhong et al [61], utilizaron como matriz polipropileno (PP) y fibras
naturales de bambu para elaborar materiales compuestos a través de la técnica de moldeo
por compresion. Dichos materiales fueron desarrollados con tres tipos de fibras de bambu:
sin tratar, tratadas con NaOH al 5% p/v y tratadas con NaOH al 5% p/v seguidas de una
solucion de silanos al 1%, 3% y 5% p/v. Los resultados revelaron que las propiedades
mecénicas optimas de estos materiales fueron logradas cuando se trataron las fibras con
NaOH al 5% seguidas de una solucion de silanos al 3%. Se determiné que con los
tratamientos superficiales realizados en las fibras, se mejoraron las propiedades
higrotérmicas de estos compuestos y por lo tanto, se mejoré la adhesion interfacial entre la
fibra y la matriz.

Del mismo modo Cheng et al [62], elaboraron materiales compuestos con polipropileno y
fibras de bambu. Para esto, realizaron un tratamiento superficial con carbonato de calcio a
diferentes concentraciones (0.1, 0.2 y 0.3 mol/L), aplicado a las fibras naturales de bambu
para mejorar las propiedades mecanicas de los materiales obtenidos. Se determin6 que
este tratamiento mejor6 la compatibilidad entre fibra/matriz, obteniendo el mejor resultado
con una concentraciéon de carbonato de calcio de 0.2 mol/L, donde se encontré6 un
incremento en la resistencia a la traccién y en el modulo de elasticidad del 10.4% y 16.7%,
respectivamente.

Das & Chakraborty [26] y Kang & Kim [63], proponen tratamientos alcalinos con NaOH y
NaClO,, para remover las impurezas contenidas en la superficie de las fibras de GAK y
mejorar la capacidad del polimero para adherirse sobre éstas, con este tratamiento también
se aumenta la superficie rugosa y el porcentaje de cristalinidad de las fibras, ademas se
disminuye el peso y el didmetro de éstas. Asimismo, sugieren la utilizacion de aditivos como
agentes de acople, tales como silano y MAPP para mejorar la adherencia entre la matriz y
las fibras, y por lo tanto, optimizar las propiedades térmicas y mecdanicas del compuesto
[63].

Por otro lado Zuhudi et al [64], fabricaron mediante la técnica de moldeo por compresion
materiales compuestos a partir de polipropileno y tejidos de bambu. Ellos evaluaron las
propiedades mecanicas y térmicas de estos composites para ser usados en la industria de
autopartes. Los resultados muestran que con un 50% p/p de contenido de bambu, se
aumenta la resistencia a la traccion y el médulo de elasticidad en un 238% y 110%,
respectivamente, comparado con la matriz neta. Similarmente, se observa un aumento
significativo en la resistencia a la flexion de un 180%. La temperatura de fusion y el grado
de cristalinidad de los materiales incrementan ligeramente con la incorporacion de los
tejidos de bambu. Se concluy6 que este tipo de materiales poseen un gran potencial para
ser utilizados como componentes en interiores de automoviles.

Al-Mamun et al [65], desarrollaron materiales compuestos a partir de polipropileno (PP) y
particulas de bambu (bambusa balcoa) mediante el método de moldeo por compresion.
Ellos evaluaron propiedades fisicas, tales como contenido de humedad y absorcién de
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humedad y algunas propiedades mecanicas, especificamente la resistencia a la flexion y el
madulo de elasticidad como funcion de la relacion de mezcla (50%, 60% y 70% p/p) y el
tiempo de prensado (25 min y 30 min). Los compuestos con un contenido de bambu del
50% p/p mostraron la mas baja absorcion de agua y contenido de humedad; asimismo, las
mas altas propiedades mecanicas en los diferentes tiempos de prensado. Comparando los
tiempos de prensado, el panel hecho con un tiempo de prensado de 30 min y con la misma
relacion de mezcla presentan un mejor rendimiento. Se concluyd que estos materiales
compuestos, pueden ser una buena alternativa para reemplazar los compuestos de madera
y plasticos.

Utilizando diferentes técnicas de procesamiento, tales como moldeo por compresion,
extrusion, pelletizado e inyeccion manual, calandrado e inyeccién manual y extrusion,
pelletizado e inyeccion automatica, Valarezo [43], desarroll6 materiales compuestos
reforzados con fibras de bambu tratadas con NaOH y matrices termoplasticas de LDPE,
HDPE y PP con el fin de obtener las mejores propiedades mecéanicas en el material
compuesto. Se concluyé que el mejor proceso de conformado y con el cual se obtuvieron
mejores prestaciones mecdénicas se dio mediante extrusién, pelletizado e inyeccién
automatica, dado que se obtuvieron probetas con una correcta distribucién de fibras y union
de sus componentes.

De los pocos estudios reportados con matrices hibridas se encuentra el de Ying-Chen et al
[66], quienes obtuvieron materiales compuestos empleando una matriz hibrida de
polipropileno y acido polilactico (PP/PLA) reforzados con fibras de bambu; ademas,
utilizaron anhidrido maleico injertado con PP (MAPP) como agente de acople para mejorar
la interfase fibra/matriz hibrida. EI material compuesto fue elaborado mediante la técnica de
extrusion. Se analizaron las propiedades morfolégicas, térmicas y reologicas de estos
materiales, determinando que se mejoraron dichas propiedades dado que existia una buena
interaccion entre la interfase fibra/matriz hibrida por la incorporacion del MAPP, asi como
también un aumento en la cristalinidad de estos composites, por la adicion de las fibras
naturales, en comparacion con los polimeros netos.

Finalmente, Nguyen Tri et al [67], estudian la cinética de cristalizacion mediante DSC de
materiales compuestos elaborados a partir de polipropileno reciclado (PPr) y fibras cortas
de bambu. Se emplearon diferentes velocidades de enfriamiento (5, 10, 20, 40 °C/min). Los
resultados muestran que la presencia de las fibras de bambu en la matriz de PPr incrementa
la velocidad de cristalizacion y disminuyen el tiempo de cristalizacion en todas las
velocidades estudiadas, donde adjudican ésto a que las fibras de bambu actian como
agentes de nucleacién en la matriz de PPr, acelerando la cristalizacion con respecto a la
matriz neta de PPr.

En el caso de Colombia, se han venido adelantando diferentes estudios relacionados con
el aprovechamiento de las fibras naturales de bambu para ser empleadas como reforzantes
de matrices poliméricas. Algunos de los resultados mas relevantes se presentan a
continuacion.
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Estrada [12], determiné las propiedades mecanicas de las fibras de Guadua Angustifolia
Kunth extraidas mediante dos procesos de digestion: alcalino (NaOH) y kraft (NaOH+Na.S)
a diferentes concentraciones. Encuentra que estos tratamientos mejoran significativamente
las propiedades mecanicas de las fibras, y poseen un alto potencial para ser implementadas
como reforzantes en la industria de los composites.

Cuellar et al [68], le realizaron tratamientos quimicos superficiales con NaOH al 5% y 10%
p/v a las fibras de Guadua Angustifolia Kunth (GAK), evaluando el efecto que tenian estas
fibras tratadas sobre las propiedades mecanicas de composites reforzados con 10% y 20%
p/p de fibra. Determinaron que hubo un aumento de la resistencia mecénica en los ensayos
de compresién e impacto de las muestras con presencia de 10% de fibra y tratadas con una
solucion de NaOH al 5% p/v respecto a la resina sin refuerzo.

Ariza [69], desarrollé un material compuesto, tipo espuma, a partir de una resina epoxica y
fiboras de Guadua Angustifolia Kunth (GAK), a las muestras de este composite se le
realizaron ensayos de compresion y conductividad térmica, se le calculé la densidad, el
tamafio de celda y el nimero de celdas por unidad de volumen. Determin6 que la muestra
con mejor comportamiento en cuanto a las propiedades mencionadas anteriormente fue la
que contenia 20% de fibra, con una resistencia a la compresion de 1.53 MPa, un modulo
de elasticidad 36.31 MPa y una conductividad térmica de 0.075 W/mK, resultados que
posibilitaban su uso como aislante térmico.

Otros factores importantes que afectan el desempefio de los materiales compuestos
poliméricos reforzados con fibras naturales son: la estructura, la dispersién y orientaciéon de
las fibras y las propiedades de la unién fibra-matriz [42].

Fajardo [33], elaboré un material compuesto empleando una matriz termoplastica de
polipropileno y fibras naturales cortas de bambu de la especie Guadua Angustifolia Kunth.
Ademas, propuso una metodologia para determinar el estado de orientacién de las fibras
en este composite. Concluy6é que con dicha metodologia, las propiedades mecanicas de
estos materiales pueden ser evaluadas y simuladas con mayor precision a partir de los
datos reales del estado de orientacién de los materiales compuestos reforzados con fibras
naturales, siendo este ultimo, un factor fundamental en las propiedades mecanicas.

Por otro lado, Nahar et al [70], compararon las propiedades de union fibra-matriz de
materiales compuestos desarrollados a partir de fibras de yute-PP y bambu-PP (50 %p/p)
mediante la técnica de moldeo por compresion. Para evaluar las propiedades de la unién
de la fibra se prepararon muestras compuestas de un solo filamento de fibra (yute y bambu)
con dos laminas de PP. Se midieron parametros de unién interfacial, tales como la longitud
critica (Ic) mediante el modelo Kelly-Tyson y el esfuerzo cortante en la interface (7). La I
fue de 3500 micrémetros y el T en la interfase fue 4.91 MPa para el sistema bambu-PP y
para el sistema yute-PP fue de 3733 micrometros y 2.14 MPa, respectivamente. Se
concluyé que para el sistema bambu-PP la resistencia al cortante en la interfase (T) fue
mas alta debido a que la fibra de yute tiene un caracter mas hidrofilico en comparacion con
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la fibra de bambu y, dado que el PP es de naturaleza hidrofébica, este ultimo presenta una
mayor afinidad con las fibras de bambdu.

Fuentes et al [71], evaluaron mediante ensayos de “pull out” los efectos resultantes de la
adhesion interfacial que se producian en sistemas fibra de bambu/matriz termopléastica,
para esta Ultima se emplearon matrices de polipropileno (PP), anhidrido maleico injertado
en PP (MAPP), fluoruro de polivinilideno (PVDF) y polietilentereftalato (PET). Se concluy6
que el mejor trabajo de adhesion fue el presentado en el sistema bamb(-PVDF, como
consecuencia de las fuertes interacciones fisicas que éste presentaba debido a la presencia
de un alto componente acido en el PVDF y un alto componente basico en la superficie de
la fibra de bambu, asi como una energia superficial relativamente alta para ambas (matriz
y fibra).

Ren et al [38], realizaron ensayos de “pull out” para cuantificar las contribuciones de las
interacciones fisicas y quimicas de la unién interfacial entre la fibra de bambu y el PP, las
cuales fueron reguladas por diferentes concentraciones de agente de acople (MAPP y
silano). Se encontr6 que la resistencia interfacial (7) fue mejorada con la incorporacién de
MAPP y Silano, pero con poca significancia para este Ultimo. La union quimica
gradualmente se transformé en un factor dominante para la unién interfacial con el aumento
de MAPP, mientras que las uniones fisicas fueron siempre las fuerzas dominantes para la
modificacion interfacial con silanos.

Chattopadhyay et al [72], evaluaron las propiedades mecanicas y térmicas de materiales
compuestos reforzados con fibras cortas de la hoja de pifiade 2, 4, 6, 8 y 10 mm de longitud.
Se determin6 que las propiedades mecéanicas del composite incrementaban linealmente al
aumentar la longitud de las fibras hasta 6 mm, en donde a partir de este valor empezaban
a disminuir.

Los resultados anteriores nos indican como la elaboracion de composites naturales y sus
posibles aplicaciones se encuentran altamente perfilados para ser implementados en las
industrias actuales y pueden dar pie a nuevos negocios en un futuro. Al analizar estudios a
nivel de laboratorio acerca de la elaboracién de composites naturales, se reporta una
uniformidad en los resultados de sus propiedades mecanicas bajo ciertas condiciones de
procesamiento; sin embargo, se debe destacar que cada estudio tiene un manejo particular
de dichas condiciones (tipo de agente compatibilizante, tipo de fibra vegetal, método de
extraccién de la fibra, entre muchos otros), los cuales no se encuentran completamente
estandarizados hoy en dia, generando contradicciones en las conclusiones reportadas por
diferentes autores en la literatura cientifica [6][73]. Respecto a los resultados encontrados,
se observa que los diferentes métodos de extraccion y el tipo de fibra, afectan la capacidad
de ésta Ultima para actuar como refuerzo en la matriz, ademas el caracter hidrofilico de las
fibras naturales, en general, ocasiona una baja adhesién con las matrices poliméricas. Para
gue ocurra la adhesion, las fibras deben estar en contacto cercano con la matriz; por lo que
se ha recurrido a la adicion de tratamientos fisicos como descarga por corona o plasma,
radiacion ultravioleta (UV) y tratamientos térmicos, asi como tratamientos quimicos dentro
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de los que se incluyen la mercerizacion, acetilacion y el uso de agentes de acoplamiento
como anhidrido maleico y silanos [10][42][74]. No obstante, debido a que los procesos para
la elaboracion de composites naturales se encuentran en una etapa exploratoria se
presenta una gran dispersion de resultados respecto a las propiedades mecanicas
[42][61][62]. Por esta razon, en la actualidad existe un amplio campo de estudio en esta
temética y de gran interés para los cientificos, encontrandose, por ejemplo, que el nUmero
de publicaciones en el tema ha pasado de 138 en 1985 a 900 para el afio 2014 [42].
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CAPITULO 2

OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GENERAL

Desarrollar y evaluar materiales compuestos elaborados a partir de una matriz polimérica
termoplastica de polipropileno reforzados con fibras cortas de Guadua Angustifolia Kunth
(GAK) mediante la técnica de moldeo por compresién en caliente.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

2.2.1 Obtener fibras de Guadua Angustifolia Kunth (GAK) por los métodos de extraccion
mecanica, extraccion mecanica complementada con un tratamiento superficial quimico y
Steam Explosion.

2.2.2 Caracterizar morfologica, quimica y mecanicamente las fibras obtenidas por los
diferentes métodos y analizar la incidencia del proceso de extraccion en sus propiedades.

2.2.3 Elaborar mediante la técnica de moldeo por compresion en caliente, materiales
compuestos a partir de una matriz polimérica termoplastica de polipropileno y fibra corta de
Guadua Angustifolia Kunth (GAK).

2.2.4 Estudiar el efecto que produce el contenido de fibra corta de GAK y de agente de
acople (MAPP) en el comportamiento mecanico y térmico de los composites elaborados
mediante la implementacién de un disefio de experimentos factorial 3.

2.2.5 Realizar un analisis de resultados, apoyado en la herramienta estadistica de disefio
de experimentos factorial 3%, de las propiedades y comportamiento (mecanicas y térmicas)
de los materiales compuestos desarrollados a fin de obtener el mejor composite natural con
miras a su aplicacion en la industria automotriz.
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CAPITULO 3

METODOLOGIA

En este capitulo se describen los materiales y métodos empleados en el desarrollo
experimental del proyecto de investigacion. Asimismo, se detallan los equipos utilizados y
los ensayos de caracterizacion realizados.

3.1 MATERIALES

3.1.1 Refuerzo

Se emple6 como materia prima culmos (troncos) de bambl “Guadua Angustifolia Kunth
(GAK)”sin ningun tratamiento, con un periodo de madurez entre 3 y 4 afios. El material fue
recolectado en el municipio de Santa Fé de Antioquia (Colombia). Esta region se encuentra
localizada a una altitud de 540 msnm, su temperatura promedio es de 27°C y tiene una
precipitacién de 1100 mm [75].

3.1.2 Matriz

Como matriz se utilizaron pellets de polipropileno homopolimero HOPELEN H1500 grado
inyeccién, proporcionado por LOTTE CHEMICAL. En la tabla 3.1, se describen las
propiedades mas importantes de dicho material. Una mayor informacién se muestra en la
ficha técnica del producto (ver anexo 1).

Tabla 3. 1 Propiedades del polipropileno HOPELEN H1500 - LOTTE

Propiedad Método de Valor Unidad
ensayo
indice de fluidez ASTM D1238 12 /10 min
Densidad ASTM D792 0.9 g/lcm?
Resistencia a la ASTM D638 34 MPa
traccion
Médulo de flexién ASTM D790 1470 MPa
Resistencia al ASTM D256 29 J/im
impacto Izod (23°C)

3.1.3 Agente de acople (compatibilizador)
Como agente de compatibilizacién se utilizaron pellets de anhidrido maleico injertado en

polipropileno (MAPP), suministrados por la empresa SIGMA-ALDRICH. Una mayor
informacion se muestra en la ficha técnica del producto (ver anexo 2).
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3.1.4 Tratamiento superficial quimico (Mercerizacién)

Para este tratamiento se utilizaron pellets de hidréxido de sodio (NaOH) grado analitico,
disponibles a nivel comercial.

3.2 METODOLOGIA

3.2.1 Obtencion de las fibras de GAK

Las fibras de GAK fueron aisladas y acondicionadas mediante los siguientes métodos de
extraccion:

a. Extraccion mecanica

Inicialmente, los culmos de GAK fueron cortados en secciones de aproximadamente 15 cm.
Para la extraccion de las fibras, se ubicaron estos culmos (previamente acondicionados) en
una maquina fresadora (marca ICOMOM); la cual, tenia integrada una herramienta tipo
fresa (angulo de trabajo de 90°) que funcionaba de forma automatica y era la encargada de
aislar de manera uniforme las fibras de GAK, empleando los pardmetros descritos en la
tabla 3.2.

Tabla 3. 2 Parametros utilizados en el método de extraccion mecanica

Parametro Valor Unidad
Velocidad de giro de la fresa 1050 rpm
Profundidad de corte de la 0.3 mm
fresa

Cabe anotar que la fibra que se recogia tenia un diametro entre 300 um y 400 um
aproximadamente, y era obtenida luego de haber retirado la capa externa (corteza) del
culmo de GAK, donde no habia presencia de fibra. La porcién de fibra producida mediante
este método fue alrededor de 1000 gramos, con el fin de obtener la cantidad de probetas
requeridas para los ensayos mecanicos preliminares que debian ser realizados. En la figura
3.1, se muestra el montaje utilizado y las fibras extraidas mediante dicho método.

Esta experimentacion fue realizada en el Laboratorio de Maquinas y Herramientas de la
Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.
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Figura 3.1 Metodo de extraccion. a) Montaje experlmental b) Flbra de GAK obtenida
mediante extraccién mecénica

b. Extraccién mecanica complementada con un tratamiento superficial quimico de
solucién alcalina (NaOH)

En este método de extraccion, una fraccién de las fibras de GAK (alrededor de 500 gramos)
obtenidas mecanicamente (apartado a del numeral 3.2.1) fueron sumergidas en hidréxido
de sodio (NaOH), con el fin de remover impurezas superficiales y componentes no
celulésicos tales como lignina, hemicelulosa y ceras [42].

Luego de una revision previa en la literatura [43][61][76]-[78], se determinaron los
parametros a utilizar durante el tratamiento superficial quimico, estos fueron: concentracion
de NaOH (5%pl/v), temperatura (30°C) y tiempo de tratamiento (30 min), con agitacion
constante. Durante este procedimiento, las fibras de GAK se ubicaron en una plancha de
calentamiento de agitacion magnética, con una relaciéon de 20 gramos de fibra por litro de
solucion alcalina. Después, las fibras tratadas fueron lavadas con abundante agua destilada
hasta pH neutro y secadas primero al ambiente por 24 horas y posteriormente, llevadas a
un horno, durante 12 horas a una temperatura de 105°C. Una descripcion del método de
extraccion y las fibras obtenidas se presenta en la figura 3.2.

Esta experimentacion fue realizada en el Laboratorio de Operaciones Unitarias de la
Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.
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Figura 3. 2 Método de extraccién mecanica con tratamiento superficial quimico. a)

Montaje experimental. b) Fibras de GAK extraidas mecanicamente con tratamiento
alcalino

c. Extraccion mediante Steam Explosion

Para separar las fibras de guadua con la ayuda del equipo de Steam Explosion, se utilizé
ademas, una caldera con el fin de optimizar este proceso de extraccion. Previamente, se
hizo un acondicionamiento de los culmos de GAK, cortdndolos en pequefios pedazos
(chips) como se muestra en la figura 3.3.

a)in -

101440 56

Figura 3. 3 Chips de GAK

El procedimiento utilizado para aislar las fibras, consistio en introducir alrededor de 200
gramos de chips de GAK con 2 litros de agua en el equipo de Steam Explosion (reactor
discontinuo), sometiendo este material a altas temperaturas y presiones durante
determinado tiempo hasta alcanzar la severidad deseada; finalmente, se producia una
expansién subita mediante una valvula ubicada debajo del reactor superior, con la cual, se
modificaba y separaba las fibras de guadua [79]. En esta experimentacion, el nivel de
severidad al que fueron sometidas las fibras fue de 3.3. Lo anterior, se determino luego de
realizar un estudio previo variando el grado de severidad (3.3, 3.6 y 3.8) [80].
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Se obtuvo un total de 600 gramos de fibra de GAK a severidad 3.3, con el fin de producir la
cantidad de probetas requeridas para los ensayos mecanicos. Los parametros utilizados en
cada lote extraido, se describen en la tabla 3.3. Es importante tener en cuenta, que el tiempo
requerido para alcanzar la severidad deseada es funcion de la temperatura de
calentamiento previa del equipo. Esta parte del proceso es muy importante, debido a que
el material ademas de sufrir cambios fisicos, también sufre modificaciones quimicas por lo
cual hay que controlar muy bien el proceso, garantizando que la severidad a la que se
somete el material sea la requerida [79].

Tabla 3. 3 Pardmetros utilizados en el equipo de Steam Explosion

Cantidad de GAK 200 gramos
Cantidad de agua 2 litros
Severidad 3.3 (adimensional)
Presién Entre 150 PSIG y 200 PSIG
Tiempo Entre 20 min y 30 min
Temperatura Entre 177 °C y 190°C

Después de la extraccion, el material fue secado primero a temperatura ambiente durante
24 horas y posteriormente, en un horno a 80°C por un periodo de 10 horas. En las figuras
3.4y 3.5, se observa el equipo de Steam Explosion utilizado y el material obtenido en esta
experimentacion, respectivamente.

Esta extraccion fue realizada en el laboratorio PGWOOD perteneciente al Grupo de
Investigacibn en Nuevos Materiales y Procesos de Transformacion (GIMaT) de la
Universidad Politécnica Salesiana de Cuenca, Ecuador.
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Figura 3. 4 Euo de Steam EXpIosion
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Figura 3. 5 Fibra extraida mediante el equipo de Steam Explosion

3.2.2 Caracterizacién quimica de las fibras de GAK

A cada tipo de fibra obtenida mediante los métodos de extraccién descritos en el numeral
3.2.1, se les realiz6 un andlisis cuantitativo (% p/p), determinando asi, la variacién en su
composicién quimica. Se utilizé como punto de referencia datos reportados por otros
autores. Los componentes quimicos finales se calcularon segun las normas indicadas en la
tabla 3.4.

Para este andlisis, inicialmente las muestras fueron secadas a una temperatura de 100°C
por un periodo de 12 horas, con el fin de eliminar la humedad que éstas contenian. Luego,
se peso alrededor de 1 gramo de cada muestra seca; el cual se tom6 como el peso inicial
(100%) y a partir de éste, se calcularon los porcentajes de cada constituyente quimico.

Esta experimentacion fue realizada en el Laboratorio del Grupo de Investigacion en
Biotecnologia — CIBIOT de la Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.

Tabla 3. 4 Normas utilizadas en los andlisis de composicién quimica de las fibras de

GAK
Componente quimico Norma
Elementos acuosos ASTM D1110-84
Lignina Klason TAPPI T222 om-02
Hemicelulosa Método reportado por Sun
& Hughes [81]
Celulosa Método reportado por Sun
& Hughes [81]
Cenizas UNE 57050:2003
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3.2.3 Caracterizacion mecanica de las fibras de GAK

a. Elaboracion de las probetas para los ensayos de traccion

Por medio de ensayos de traccion se determinaron las propiedades mecanicas de las fibras
de GAK, especificamente la resistencia a la traccion y el mddulo de elasticidad. Las
probetas y las pruebas fueron elaboradas con base a la nhorma ASTM D3822-14 [82], la
cual fundamenta el procedimiento experimental para realizar ensayos de traccion a fibras
naturales. Dado que una sola microfibrilla de celulosa tiene un didmetro muy pequefio (entre
10y 20 ym), es importante aclarar que las fibras obtenidas mediante los diferentes métodos
de extraccion son en realidad haces de fibras de GAK (varias microfibrillas de celulosa
embebidas en una matriz amorfa de lignina) [83].

Durante la preparacion de las probetas, los haces de fibras fueron separados manualmente
y secados en un horno a una temperatura de 100°C por un periodo de 12 horas. Luego,
éstos se fijaron en los extremos de soportes de papel usando cianocrilato como adhesivo.
El soporte de papel fue disefiado con una longitud calibrada de 10 mm como se muestra en
la figura 3.6.

El calculo del diametro aparente de cada fibra se hizo mediante la técnica del perfil
proyectado (asumiendo que el diametro en la seccién transversal de éstas era circular) [84];
para lo anterior, a cada fibra se le realizaron seis mediciones a lo largo de su longitud,
sacando finalmente un promedio de los valores obtenidos. Estas medidas fueron tomadas
empleando un microscopio Optico marca LEICA con un aumento de 50X y, apoyado del
software IQMATERIALS. Este equipo se encuentra ubicado en el Laboratorio de
Microdureza de la Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.

Por ultimo, las probetas se acondicionaron durante 12 horas antes de los ensayos en un
ambiente con Humedad Relativa de 69+1% y una temperatura de 21+1 °C segun la norma
ASTM D1776-15 [85].

Marco

Haz de fibra

Figura 3. 6 Probeta utilizada durante los ensayos de traccion en fibras de GAK.
Norma ASTM D3822-14
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b. Ensayos mecanicos de las fibras de GAK

En el laboratorio del Grupo de Investigaciones Agroindustriales (GRAIN) de la Universidad
Pontificia Bolivariana, Sede Medellin; se realizaron los ensayos de traccion uniaxial a las
fibras de GAK extraidas, determinando especificamente las propiedades de resistencia a la
traccion y el modulo de elasticidad. Esta experimentacién fue realizada siguiendo el
procedimiento descrito por la norma ASTM D3822-14 en un texturometro marca TAXT plus
[82]. Se utiliz6 una celda de carga de 50 Kgf y el andlisis de datos fue realizado mediante
el software Exponent. Para cada método de extraccion, se fallaron alrededor de 60 probetas

de fibra (previamente acondicionadas). Los pardmetros usados en estos ensayos se
presentan en la tabla 3.5.

Tabla 3. 5 Parametros utilizados en los ensayos mecanicos realizados a las fibras

de GAK
Pardmetro Valor | Unidades
Longitud de calibracion 10 mm
Velocidad de ensayo 1.2 mm/min
Escala de desplazamiento 1 mm

Las probetas ubicadas en el texturémetro, fueron sujetadas primero de la mordaza inferior
y después de la superior, teniendo cuidado de cortar los extremaos del soporte de papel sin
rozar la fibra, de tal manera que Unicamente fuera aplicada la carga al haz de fibra y no al
soporte. La celda de carga fue calibrada en cero y, se inicid el ensayo de traccion
registrando los datos de esfuerzo y deformacién continuamente. En la figura 3.7, se observa
el montaje utilizado en los ensayos de traccion.

Celda de carga
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Figura 3. 7 Montaje utilizado en los ensayos mecanicos de las fibras de GAK
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3.2.4 Caracterizacién morfolégica de la fibra de GAK

Luego de aislar las fibras de GAK mediante los diferentes métodos de extraccion (numeral
3.2.1), se analiz6 la morfologia de éstas en estado aislado empleando un equipo de
microscopia electrénica de barrido (SEM - JEOL modelo JCM-6000PIlus), con un voltaje de
15 kV en condiciones de alto vacio. Para ello, las muestras fueron cubiertas por una capa
conductora de particulas de oro, mediante la técnica de recubrimiento “Sputtering” o
pulverizacion catédica. En este analisis se observaron los microdefectos, la intensidad de
éstos y los residuos y/o componentes que quedaron ubicados sobre la superficie de las
fibras. Lo anterior, fue fundamental para determinar de manera cualitativa, la estructura final
de las fibras obtenida en los diferentes métodos de extraccion.

Esta caracterizacion fue realizada en el equipo SEM ubicado en el Edificio de Laboratorios
Monsefior Félix Henao Botero de la Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.

3.2.5 Procesamiento de la fibra GAK

Después de la caracterizacion (mecénica, quimica y morfolégica) de las fibras de GAK
obtenidas por los diferentes métodos de extraccion (numeral 3.2.1) vy, definir cuales
presentaban las mejores propiedades mecéanicas (equipo de Steam Explosion), se procedio
a la extraccion y procesamiento continuo de las fibras utilizando la metodologia descrita a
continuacion.

Inicialmente, las fibras extraidas se secaron a una temperatura de 105 °C por 2 horas con
el fin de remover la humedad que éstas contenian. Posteriormente, se introdujeron en un
molino de cuchillas marca RETSCH (velocidad: 1440 rpm, criba: 4 mm); reduciendo el
tamanio de las muestras. El material procesado fue clasificado por medio de una tamizadora
marca RETSCH. Para la elaboracion de los composites, se utilizaron las fibras retenidas en
las mallas 60 (250 um) y 100 (150 um) segun la norma ASTM E11 [86]. En la figura 3.8, se
puede observar las fibras cortas de GAK luego del procesamiento.

Esta experimentacion fue realizada en el laboratorio PGWOOD perteneciente al Grupo de
Investigacibn en Nuevos Materiales y Procesos de Transformacion (GIMaT) de la
Universidad Politécnica Salesiana de Cuenca, Ecuador.
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Figura 3. 8 Fibras cortas de GAK malla 60y 100

3.2.6 Elaboracion de los materiales compuestos

Esta investigacion comprende el estudio del efecto que producen las variables de proceso,
especificamente, la concentracion de fibras cortas de GAK y de agente de acople (MAPP)
en el comportamiento mecanico y térmico de un material compuesto desarrollado a partir
de una matriz termoplastica de polipropileno y fibras cortas de bambu de la especie
“Guadua Angustifolia Kunth — GAK”, mediante la técnica de moldeo por compresion en
caliente. De ahi, dando continuacién a lo trabajado por Jorge Isaac Fajardo?!, quien es
estudiante de doctorado de la UPB y con base a una revision bibliogréfica previa
[76][87][88], se utiliz6 un disefio de experimentos factorial 32, teniendo como factores
controlables la concentracion de la fibra de GAK y la concentracion de MAPP a tres niveles
cada uno y, como variable de respuesta el “mdodulo de elasticidad” del material compuesto.
Para un mejor entendimiento, en la figura 3.9 se ilustra un esquema general del disefio de
experimentos que se utilizé.

Fibra de GAK MAPP

(% p/p) (% p/p)
30% 0%
40% 4%
50% 8%

Fibra —»

Material compuesto
PP —» (MC)

MAPP —

Figura 3. 9 Esquema del disefio de experimentos utilizado en la elaboracion de los
materiales compuestos

Moédulo de
elasticidad

IActualmente, se encuentra desarrollando su tesis doctoral relacionada con el modelamiento del
comportamiento mecanico de materiales compuestos poliméricos reforzados con fibras cortas de GAK.
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Empleando el software estadistico Statgraphics [89], se determind el orden experimental
usado para la elaboracién de las diferentes configuraciones de los materiales compuestos
y de los ensayos mecanicos y térmicos de los mismos, dichas combinaciones se presentan
en la tabla 3.6.

Tabla 3. 6 Orden experimental utilizado en la elaboracién de los materiales
compuestos

Corrida | Fibra MAPP
(% p/p) | (% plp)
30
40
50
30
50
40
50
40
30
Control 0

©Coo~NOOOTh,WNE

QoW MO MO

Previamente a la elaboracién de los materiales compuestos, las fibras de GAK y pellets de
polipropileno fueron sometidos a un andlisis termogravimétrico (TGA) como se muestran en
las figuras 3.10 y 3.11. Con lo anterior, se determiné el limite de la temperatura maxima de
procesamiento de los composites.

T T T T T T T T T T T T T T T T 0.0002
100 S 217°C L 0.0000
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Figura 3. 10 Analisis térmico de la fibra de GAK. Linea negra (TGA), linea roja (DTG)
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Figura 3. 11 Andlisis térmico de los pellets de polipropileno. Linea negra (TGA),
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Como se observa en las figuras 3.10 y 3.11, la degradacién de las fibras de GAK inicia
aproximadamente a los 212°C. De ahi, se determind que la temperatura maxima que se
utilizaria durante el procesamiento de los composites seria de 200°C con el fin de no afectar
las propiedades mecénicas del refuerzo, ya que la matriz iniciaba su degradacion a una
temperatura mas alta (alrededor de 425°C). Luego de definir ésto, las materias primas
(fibras cortas de GAK, polipropileno y MAPP) fueron secadas a una temperatura de 80°C
durante 10 horas y, mezcladas de manera manual siguiendo el orden experimental
propuesto en la tabla 3.6, obteniendo aproximadamente 1500 gramos de cada combinacion
de material compuesto. Las laminas de material compuesto se obtuvieron por medio de las
técnicas combinadas de extrusion, pelletizacion y moldeo por compresién en caliente como
se describe a continuacion.

a. Extrusion vy pelletizacion de los materiales compuestos

Las materias primas mezcladas manualmente, fueron alimentadas en una extrusora marca
Dr. Collin monohusillo, a fin de obtener mezclas homogéneas de las diferentes
configuraciones de material compuesto. Este equipo estaba dividido en 4 zonas de
calentamiento y su perfil de temperaturas se distribuia de la siguiente manera: 170°C,
180°C, 190°C y 200°C; asimismo, la velocidad de tornillo para dicho procesamiento se fij6
en 60 rpm.

Dado que la extrusora era monohusillo, se hizo un proceso de molienda a la mezcla de
material compuesto que se habia obtenido inicialmente. Para ello, se procedid a extruir por
segunda vez los materiales, con una velocidad de tornillo de 40 rpm, garantizando un mayor
tiempo de residencia del material dentro de la extrusora. Dicho material (perfil), fue
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conectado en linea a una pelletizadora, obteniendo pellets de tamafio uniforme. En la figura
3.12 y 3.13, se muestran los equipos empleados (extrusora, pelletizadora) y el producto
final (pellets de material compuesto), respectivamente.

Este procesamiento fue realizado en el Laboratorio de Transformaciéon de Polimeros
perteneciente al Grupo de Investigacion en Nuevos Materiales y Procesos de
Transformacion GIMaT de la Universidad Politécnica Salesiana de Cuenca — Ecuador.

Alimentacion

Tablero de control
pelletizadora

" . 4:"

| .
Pelletizadora - » —
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Salida pellets ' —— Tablero de control
extrusora

Figura 3. 12 Equipos (extrusoray pelletizadora) empleados durante el
procesamiento de los materiales compuestos

Figura 3. 13 Materiales obtenidos mediante el proceso de extrusién. a) Material
compuesto extruido (Perfil). b) Pellets de material compuesto
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b. Fabricacion de los materiales compuestos mediante moldeo por compresion en
caliente

Para la fabricacién de las laminas de materiales compuestos, previamente se hizo una
revision bibliogréfica relacionada con la técnica de moldeo por compresion en caliente [42]
[70][76][87][90][91]; con el fin de determinar los parametros adecuados a utilizar durante el
procesamiento de los composites.

Inicialmente, los pellets de material compuesto fueron secados en un horno a 80 °C por un
periodo de 12 horas. Después, éstos se depositaron en un molde rectangular con
dimensiones 150x100x3 mm? recubierto con una pelicula de aluminio, evitando que éste se
adhiriera a las laminas de material compuesto.

Para la elaboracion de cada lamina, el molde fue cargado con aproximadamente 45 gramos
de pellets de material compuesto (de las diferentes configuraciones); adicionalmente, dicha
cantidad de material fue aumentada un 10%, garantizando un mejor llenado del molde.
Posteriormente, el molde fue ubicado en una prensa hidraulica con control de temperatura,
en la cual se realiz6 el proceso de moldeo por compresion en caliente. Este proceso fue
ejecutado en varias etapas: primero, se hizo un precalentamiento a 200°C por 6 minutos a
0.75 MPa, con el objetivo de ayudar a fluir la mezcla dentro del molde; luego hubo una
liberacion de presion inmediata, seguida de una etapa de prensado durante 2 minutos a 10
MPa y, nuevamente una liberacién de presién por 1 minuto. A continuacién, se hizo otro
prensado por 2 minutos a 10 MPa y finalmente, una etapa de enfriamiento por un tiempo
de 20 minutos a presién constante de 10 MPa.

Los parametros de procesamiento empleados durante la elaboracion de los composites,
fueron elegidos a partir de ensayos previos; que permitieron por inspeccién visual, verificar
cuales de éstos eran los apropiados para obtener laminas sin presencia de burbujas y/o
defectos visibles, asi como el llenado completo del molde. En las figuras 3.14 y 3.15, se
presentan las curvas de temperatura y presion utilizadas en la técnica de moldeo por
compresion en caliente y una ladmina de material compuesto obtenida en esta
experimentacion, respectivamente. Este mismo proceso fue empleado en la elaboracién de
40 laminas, requeridas para los ensayos mecanicos y térmicos propuestos en esta
investigacion.

Esta experimentacion fue realizada en el Laboratorio de Materiales Poliméricos de Grupo
de Investigacion de Materiales y Energia — MATYER del Instituto tecnologico Metropolitano
(ITMm).
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Condiciones de temperatura y presion durante el proceso de moldeo por
compresion en caliente
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Figura 3. 14 Curvas de temperaturay presion utilizadas en proceso de moldeo por
compresion en caliente
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3.2.7 Fabricacion de probetas

El proceso de manufactura de probetas se hizo de acuerdo a lo exigido segun las normas
ASTM, estipuladas para cada tipo de ensayo mecdénico. Los cortes de las probetas se
realizaron en una maquina CNC marca MILLTRONICS modelo VM20, perteneciente al
Instituto Tecnoldgico Metropolitano (ITM).

3.2.8 Caracterizacién mecanica de los materiales compuestos

Las laminas de PP virgen y de materiales compuestos fueron -caracterizadas
mecanicamente. En concreto, se realizaron ensayos de traccion, flexion, dureza e impacto.
Los procedimientos se describen a continuacion.

a. Ensayos de traccion

Los ensayos de traccion fueron realizados teniendo en cuenta el procedimiento detallado
en la norma ASTM D638-14 utilizando las probetas tipo IV como se muestra en la figura
3.16 [92]. Se ensayaron alrededor de 8 probetas a fin de eliminar los valores obtenidos mas
alejados del promedio y de esta manera obtener una desviacion estandar menor al 10%
con respecto a las 5 muestras que exige la norma. Se calcularon, especificamente, las
propiedades de resistencia a la traccion, modulo de elasticidad y la elongacion méaxima.

-~ Espesor: 3

Medidos en mm

Figura 3. 16 Probeta tipo IV paralos ensayos de traccién

Previamente, se hizo un acondicionamiento de las probetas a ensayar, en un ambiente con
una humedad relativa de 53% y una temperatura de 21°C, durante un periodo de tiempo de
40 horas segun la norma ASTM D618-13 [93]. Los ensayos fueron realizados en una
maquina universal de ensayos marca INSTRON 5582 ubicada en el Laboratorio de
Resistencia de Materiales de la Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.

En los ensayos se utilizo el software INSTRON BLUEHILL para registrar los datos, una
celda de carga de 30 kN y una velocidad de aplicacion de carga de 5 mm/min. La figura
3.17, presenta el montaje utilizado en los ensayos de traccion.
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Figura 3. 17 Montaje experimental utilizado en los ensayos de traccion

El criterio de eliminacion de datos fue realizado mediante el método estadistico “Grubbs
test for Outlying Observations”, descartando el valor T mas alto de los datos analizados.
Este se calculd por medio de la ecuacion 3.1 [94].

_ 1Xn—Xil

On

T (Ecuacion 3.1)

Dénde:

T: Error implicado en la eliminacion
X,,: Valor medio de las muestras
X;: Valor de la muestra i

o,: Desviacion estandar de las muestras

b. Ensayos de flexién a tres puntos

Los ensayos de flexién a tres puntos fueron realizados aplicando el procedimiento A,
descrito en la norma ASTM D790-10 [95]. En la figura 3.18, se muestra un esquema de la
probeta utilizada durante la experimentacién. Se ensayaron alrededor de 8 probetas a fin
de eliminar, los valores obtenidos mas alejados del promedio y de esta manera obtener una
desviacion estandar menor al 10% con respecto a las 5 muestras que exige la norma; el
criterio de eliminacion utilizado, se describe en el apartado a del numeral 3.2.8. Las
propiedades que se determinaron fueron la resistencia a la flexion y el moédulo de flexién en
las diferentes configuraciones de los materiales compuestos.
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Figura 3. 18 Probeta utilizada en los ensayos de flexion a tres puntos

Previamente a los ensayos, se acondicionaron las probetas en un ambiente con un
porcentaje de humedad relativa de 55% y una temperatura de 21°C durante un periodo de
tiempo de 40 horas, segun la norma ASTM D618-13 [93]. Estos fueron realizados en una
maquina universal marca INSTRON 5582, ubicada en el Laboratorio de Resistencia de
Materiales de Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin. En la figura 3.19, se
presenta el montaje experimental utilizado en esta experimentacion.

Cabezal

-

Figura 3. 19 Montaje experimental utilizado en los ensayos de flexion a tres puntos

Se utiliz6 el programa INSTRON BLUEHILL para registrar los datos y una celda de carga
de 30 kN. Asimismo, se determinaron los parametros de ensayo de acuerdo a lo
recomendado por la norma ASTM D790-10; la cual, sugiere una relacion entre el espesor
de la probeta (d) y la distancia entre apoyos (L) de 16:1, 32:1, 40:1 6 60:1. Para esta
experimentacion, la relacion utilizada fue de 32:1 y el espesor de las probetas fue de 3 mm.
Con base a lo anterior, se calculé la distancia entre apoyos mediante la ecuacién 3.2.

L=32xd=96mm (Ecuacion 3.2)
Doénde:

L= Distancia entre apoyos (mm)

d= Espesor de la probeta (mm)
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Para el calculo de la velocidad del cabezal (R) se utilizd la ecuacion 3.3 descrita a
continuacion:

R = L 512 — (Ecuacion 3.3)
Donde:

R: Velocidad del cabezal, mm/min

Z: Velocidad de deformacion de la fibra exterior, mm/mm/min. Z =0.01 (Valor recomendado
segun la norma ASTM D790-10)

Finalmente, la deflexibn maxima en el ensayo fue determinada de acuerdo a la ecuacion
3.4.

2
D= % =25.6 mm (Ecuacion 3.4)
Donde:

D= Deflexion maxima (mm)
r= Deformacién (mm). r=0.05 (Valor recomendado segun la norma ASTM D790-10)

c. Ensayos de dureza

Antes de realizar los ensayos, las muestras fueron acondicionadas en un ambiente con un
porcentaje de humedad relativa de 55% y una temperatura de 22°C durante 40 horas, segun
la norma ASTM D618-13 [93]. Los ensayos de dureza superficial se llevaron a cabo en un
medidor de dureza tipo Shore D marca Bareiss, con escala analoga de 0-100, ilustrado en
la figura 3.20, segun el procedimiento descrito en la norma ASTM D2240-15 [96]. A cada
configuracion del material compuesto se le realizaron alrededor de 8 indentaciones,
sacando finalmente un promedio de estas medidas. Esta experimentacion fue realizada en
las instalaciones de la empresa ANDERCOL-Medellin.

Figura 3. 20 Durometro Shore D marca Bareiss de escala anéloga
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d. Ensayos de impacto

Previamente, las probetas fueron acondicionadas en un ambiente con porcentaje de
humedad relativa de 56% y una temperatura de 21°C por 40 horas con base a la norma
ASTM D618-13 [93]. Los ensayos de impacto en los materiales compuestos se llevaron a
cabo en una maquina de ensayos de péndulo tipo IZOD marca SATEC Systems segun la
norma ASTM D256-10 [97]. Las probetas se ubicaron en la maquina como una viga en
voladizo, en posicion vertical de tal manera que la entalla de la muestra quedara ubicada
en direccion del impacto.

Se ensayaron alrededor de 8 probetas a fin de eliminar, los valores obtenidos mas alejados
del promedio y de esta manera obtener una desviacion estandar menor al 10% con respecto
a las 5 muestras minimas que exige la norma. El criterio de eliminacion utilizado, se describe
en el apartado a del numeral 3.2.8. En la figura 3.21 y 3.22, se presenta un esquema de la
probeta utilizada en este tipo de ensayo y el montaje experimental, respectivamente.

Estos ensayos fueron realizados en el Laboratorio de Resistencia de Materiales de la
Universidad Pontificia Bolivariana, Sede Medellin.

I
| | L
- 1Y - Espesor: 3

[ [P i, Sy T
= A - Mehidas en mm

Figura 3. 21 Probeta utilizada en los ensayos de impacto tipo 1ZOD
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Figura 3. 22 Montaje experimental utilizado en los ensayos de impacto tipo 1ZOD

3.2.9 Caracterizaciéon térmica de los materiales compuestos

Diferentes técnicas de caracterizacion térmica fueron aplicadas a las laminas de
polipropileno virgen y de los materiales compuestos con y sin agente de acople. Estas se
describen a continuacion.

a. Calorimetria Diferencial de Barrido (DSC)

Se determinaron las propiedades térmicas de los materiales compuestos, tales como la
temperatura de fusion, la temperatura de cristalizacion, las entalpias de fusion y
cristalizacion y el porcentaje de cristalizacion; siendo éstas comparadas con la matriz de
polipropileno virgen. Estos ensayos fueron realizados en un analizador DSC marca TA
INSTRUMENTS referencia DSCQ2000. El tamafio de muestra utilizado fue alrededor de 6
mg, bajo una atmdsfera inerte de nitrégeno a una velocidad de flujo de 50 mL/min y con
una rampa de calentamiento de 10°C/min.

b. Andlisis termogravimétrico (TGA)

La temperatura méxima de degradacion térmica y el porcentaje de residuos de los
materiales compuestos, fueron determinados mediante una balanza termogravimétrica
TGA/SDTA 851E suministrada por Mettler Toledo. Los ensayos se realizaron a muestras
de 9 mg aproximadamente, bajo una atmosfera inerte de nitrégeno a una velocidad de flujo
de 50 mL/min. El rango de calentamiento fue desde temperatura ambiente hasta 800°C,
con una rampa de calentamiento de 30°C/min.
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Los andlisis DSC y TGA, fueron realizados en el Laboratorio de Analisis Térmico ubicado
en el Edificio de Laboratorios Monsefior Félix Henao Botero de la Universidad Pontificia
Bolivariana, Sede Medellin
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CAPITULO 4

RESULTADOS Y DISCUSION

Este capitulo presenta los analisis de resultados obtenidos en cada etapa de procesamiento
del material compuesto. Empezando por la caracterizacion quimica, mecanica y morfolégica
de las fibras de GAK aisladas mediante los diferentes métodos extraccion, pasando por la
elaboracion de las laminas de material compuesto empleando el disefio de experimentos
factorial 32, hasta la caracterizacién mecanica y térmica de los composites resultantes.

4.1 CARACTERIZACION QUIMICA, MECANICA Y MORFOLOGICA DE LAS FIBRAS
DE GAK EXTRAIDAS MEDIANTE DIFERENTES METODOS

En la tabla 4.1, se presentan los resultados de andlisis de composicién quimica obtenidos
en las fibras de GAK (haces) a partir de los diferentes métodos de extraccion aplicados.
Asimismo, fueron comparados con lo reportado en la literatura por otros autores.

Tabla 4. 1 Composicién quimica de los haces de fibras de GAK obtenidos por los
diferentes métodos de extraccion

Tipo de Elementos | Lignina | Celulosa | Hemicelulosa | Cenizas
extraccion acuosos Klason (%) (%) (%)
(%) (%)
Extraccion 5.55 22.03 52.36 28.56 2,10
mecanica
Extraccion 2.00 22.33 63.59 19.85 2,62
mecénica + NaOH
Steam Explosion 1.75 17.43 54.13 22.43 1,89
Otros Estrada -- 15.21 60.83 10.56 --
autores [12]
Li [98] 5.19 22.97 47.65 24.85 1.30
Espinoza 7.24 22.61 -- -- 2.66
[99]
Nirmal et - 10.2- 48.2- 12.5-73.3 2.3
al [100] 214 73.8

Se puede observar que los resultados obtenidos en esta experimentacion se encuentran
dentro de los rangos reportados por otras investigaciones. Sin embargo, existen diferencias
entre los resultados alcanzados y los reportados en la literatura cientifica, dado que éstos
son producto de diferentes métodos de extraccion de los haces de fibras, lo cual influye de
manera importante en la composicion final del material [12].

En los métodos de extraccion utilizados se puede contemplar que existe un alto contenido
de elementos acuosos para los haces de fibras obtenidos mecéanicamente; lo anterior, es
debido a que no se incluyd ningan otro tipo de tratamiento para esta extraccion,
conservando asi los componentes originales del material. Caso contrario ocurre con los
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demds tratamientos: con el proceso mecanico-quimico (adicion de NaOH a las fibras
extraidas mecéanicamente) y la extraccién termo-mecénica (Steam Explosion), donde se
produjo una reduccién considerada del contenido de elementos acuosos lo cual es una
ventaja al momento de la elaboracion de los materiales compuestos dado que son
considerados impurezas y ademas afectan de manera negativa la adhesion interfacial
[33][99].

Los componentes de celulosa y hemicelulosa (holocelulosa) indican la porcion de material
reforzante en los haces de fibras de GAK el cual, para todos los métodos de extraccidn es
mayor al 60%, factores que soportan la alta resistencia mecanica de este tipo de haz de
fibra natural [12][83][99]. Asimismo, el porcentaje de lignina para todos los métodos de
extraccion es alto, lo que complica el aislamiento de las microfibrillas de celulosa y
disminuye la resistencia mecéanica de éstas, puesto que la lignina es considerada una matriz
amorfa natural, en donde las microfibrillas se encuentran embebidas [33][83]. Sin embargo,
se puede observar que para el método de extraccion mediante Steam Explosion existe una
menor cantidad de lignina, lo que facilita el aislamiento de las microfibrillas, exhibiendo una
mayor disposicion de éstas; y por lo tanto, mejorando la calidad del material de refuerzo.
Adicionalmente, el contenido de cenizas es bajo en todos los métodos de extraccién, y se
encuentra asociado a residuos de la pirolisis de lignina, celulosa y hemicelulosa, asi como
de minerales propios de la planta formados principalmente de potasio, magnesio y calcio
[33][99].

De acuerdo a lo anterior, se puede determinar que los tratamientos (mecanico-quimico y
por Steam Explosion), son favorables para remover el contenido de grupos hidroxilos y el
de impurezas presentes en la superficie de los haces de fibras, lo cual incrementa la relaciéon
longitud/diametro del haz de fibras, aumenta la rugosidad de ésta (mayor area superficial
especifica) y mejora la compatibilidad entre el material reforzante (caracter hidrofilico) y la
matriz de polipropileno (caracter hidrofébico) [76].

Por otro lado, luego de ser aislados los haces de fibras de GAK por medio de los diferentes
métodos de extraccion, se procedid a realizar una serie de ensayos mecanicos, definiendo
las propiedades de resistencia a la traccion y moédulo de elasticidad. La medicién de las
propiedades mecanicas de los haces de fibras requiere de técnicas especiales de agarre
para evitar alterar las muestras y no comprometer las propiedades de interés. Es por ello
que la norma ASTM D3822-14 sugiere un procedimiento de agarre mediante un marco de
papel, en el cual se sujeta el haz de fibra a ensayar con ayuda de un pegamento [82]. Por
lo tanto, se genera un sistema de haz de fibra (mordaza, marco, haz de fibra y pegamento);
lo que significa que el deslizamiento del sistema de haz de fibra, asi como las
deformaciones en el haz son parte del desplazamiento total y proporcionan informacion a
la curva esfuerzo versus deformacion generada [101][102].

Es por ello, que para los ensayos mecanicos realizados se aplico un procedimiento el cual
consistia en determinar el desplazamiento sin fibra; con lo anterior, se corrigio el
desplazamiento total, y se obtuvo el desplazamiento real de la fibra, con el cual finalmente
se calcul6 el médulo de elasticidad corregido, dado que el médulo de elasticidad inicial
reportado no era un dato real (ver anexo 3). Lo anterior se le hizo a cada uno de los haces
de fibras.
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Posteriormente, se realizé un andlisis estadistico a las propiedades mecénicas obtenidas
en los diferentes métodos de extraccion. Cabe resaltar que los haces de fibras de GAK (por
ser un material natural) muestran una variabilidad significativa en sus propiedades de
traccion. Debido a ésto, se utilizé un analisis estadistico de Weibull (dos parametros)
empleado comunmente para analizar la estadistica de distribucion de este tipo de muestras
heterogéneas [103]. Los resultados obtenidos en los ensayos de traccion para los diferentes
métodos de extraccion de fibra, se presentan en la tabla 4.2; en este caso, se muestran los
pardmetros de escala (8) y forma (a) de la distribucién de probabilidad Weibull, asi como la
resistencia promedio y la desviacion estandar asociadas a este tipo de distribucion (ver
anexo 4).

Tabla 4. 2 Propiedades mecanicas de traccion de los haces de fibras de GAK
obtenidas en los diferentes métodos de extraccion

Resistencia a traccion Médulo de elasticidad corregido
Médulo de
Resistencia elasticidad
atraccién | Desviacion correg. Desviacion
Método de B promedio estandar B promedio estandar
extraccion (MPa) | «a (MPa) (MPa) (MPa) | « (GPa) (MPa)
Extraccién
mecdnica 179.92|3.36 161.54 53.05 15.55 [ 2.35 13.78 6.23
Extraccion
mecdanica+NaOH | 290.43 | 4.79 266.00 63.36 18.13 |3.35 16.28 5.36
Steam Explosion | 348.28 | 2.98 310.93 113.62 20.68 | 3.26 18.54 6.26

Donde:

B: Parametro de escala. Define la extensiéon de la distribuciéon de los datos, haciendo que
se alargue o se comprima la gréfica en la direccion x.

a: Parametro de forma. Adimensional. Indica la variabilidad de la distribucion.

Los resultados obtenidos mediante los diferentes métodos de extraccion (tabla 4.2) son
similares a los reportados en la literatura [104] y superiores a otros tipos de fibras naturales
como coco (Rr=90 MPa, E=2.6 GPa), piasava (Rr=131 MPa, E=3.8 GPa) y pifia (Rr=175
MPa, E=4-6 GPa) [80][105]. Por otro lado, comparando las propiedades mecanicas
obtenidas, se puede apreciar una alta variabilidad en los resultados; la resistencia a la
traccion esta en el rango de 161.54 a 310.93 MPa, mientras que el mddulo de elasticidad
varia desde 13.78 a 18.54 GPa. Esta variacion de resultados, estad relacionada
posiblemente con la composicion quimica y los efectos ocasionados durante los diferentes
procesos de extraccion [105]; obteniéndose valores mas alto con el método de extraccion
de Steam Explosion para la resistencia a la traccion y para el modulo de elasticidad con
valores de 310,93 MPa y 18.54 GPa, respectivamente.

Segun Nurain et al [106], lo anterior es debido a que la extraccion mecanica por si sola no
remueve componentes no celulésicos y por lo tanto, poseen una estructura amorfa que
afecta en gran medida la resistencia mecanica de los haces de fibra de GAK aportando una
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mayor cantidad de defectos en la microestructura de la fibra, lo cual disminuye las
propiedades mecanicas. Sin embargo, al ser incluido un tratamiento superficial quimico en
la extraccién de los haces de fibras, éstos muestran cambios en la estructura ya que el
tratamiento alcalino si remueve componentes no celulésicos. Esto es muy importante
porgque el haz de fibras se comporta como un material compuesto, en el cual se encuentran
las microfibrillas de celulosa embebidas en una matriz amorfa de lignina. Cuando se pierde
parte de esta matriz amorfa en el tratamiento quimico, la region interfibrilar se vuelve menos
densa generando un empaquetamiento compacto de las microfibrillas de celulosa, lo que
resulta en una mejor distribucion de esfuerzos entre éstas y finalmente un incremento en
sus propiedades mecéanicas [42][83]. No obstante, el método de Steam Explosion logré
remover una mayor cantidad de componentes no celuldsicos presentes en las superficies
de las fibras, los cuales fueron dificiles de eliminar por parte de la solucién alcalina como
se muestra en la figura 4.1; produciendo una desfibrilacibn mecanica adicional y un mayor
aumento en las propiedades mecénicas de estos haces de fibras [107].

En la figura 4.1, se pueden observar las imagenes SEM de la seccion longitudinal de los
haces de fibras de GAK aislados mediante los diferentes métodos de extraccion a un
aumento de 300X; en donde se muestran las modificaciones que sufre el haz de fibras con
cada método de aislamiento aplicado; asi como, las fibras elementales quienes constituyen
el haz de fibras.

1 } : |
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ST PC-high 15KV, 7  x 0o ;,\' 1dl.'r_ 017 NLévﬂ Highwvac. SED PCahigh £ 300 1051200 7 Joo1854
) R/ A . TOAs]

o

Figura 4. 1 Morfologia de los haces de fibras aislados mediante los diferentes
meétodos de extraccion a 300X. a) Extraccion mecénica, b) Extraccion mecénica +
NaOH y c) Steam Explosion
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Para el método de extraccion mecéanica (figura 4.1, apartado a) se puede apreciar como
sobre la superficie del haz de fibras se encuentran presentes una gran cantidad de
componentes amorfos generados principalmente por constituyentes cementales como la
lignina y las pectinas, la estructura de la parénquima e impurezas, quienes no permiten
identificar facilmente las fibras elementales presentes en la muestra [108]. Igualmente, se
aprecia tejido desgarrado de la planta sobre el haz de fibras, debido a que en este método
de extraccion solamente se hizo uso de una herramienta tipo fresa y no hubo disgregacion
de estos componentes.

Con respecto al método de extraccion mecanica complementado con el tratamiento alcalino
(NaOH) (figura 4.1, apartado b), se puede observar una reduccion del diametro del haz de
fibras proporcionando una mayor relacion de aspecto (L/d), resultados positivos para la
resistencia mecanica del haz de fibras; asimismo, en este tratamiento se empiezan a
observar las fibras elementales ordenadas, lo cual indica el comienzo del proceso de
fibrilacion y que implica la remocion de pectinas y hemicelulosas presentes en la lamela
media que une a las fibras elementales, asi como de algunas impurezas presentes sobre
la superficie del haz de fibras [42]. No obstante, pese a estos resultados se muestra que
todavia quedan impurezas remanentes a lo largo de la muestra [108].

Finalmente, al confrontar los resultados anteriores con lo obtenido mediante el método de
extraccion por Steam Explosion (figura 4.1, apartado c), es claro que existe una reduccién
considerable del diametro del haz de fibras, producida por la remociéon de una mayor
cantidad de componentes no celulésicos e impurezas. Sin embargo, en el caso de las fibras
sin tratar y tratadas con la solucién alcalina, la unién de las fibras elementales fue mas
fuertes en las areas ricas en lignina. En contraste, la union de las fibras elementales
extraidas mediante el equipo de Steam Explosion fue relativamente débil pero compacta;
ya que fue extraida una mayor cantidad de lignina cuando éstas se sometieron a ciclos de
altas temperaturas y presiones [109]. Ademas, se observa la formacién de orificios y grietas
en el exterior de las muestras, probablemente debido a la remocién de algunas capas
fibrosas y de celulosa amorfa reactiva presente en la superficie de éstas, fragilizando la
estructura de los haces de fibras y mejorando su resistencia mecanica; lo cual es acorde a
lo reportado por Ibrahim et al [110].

De lo anterior, se confirma que el mejor método para el aislamiento de los haces de fibras
de GAK es la extraccion mediante el equipo de Steam Explosion, resultados coherentes
con lo obtenido en las caracterizaciones quimicas y mecanicas de éstos. Estos cambios en
las superficies de las fibras aumentaran el area de contacto efectiva disponible para la
mojabilidad por parte del polipropileno y fortaleceran la unién mecanica entre la fibra y la
matriz [108].
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4.2 ESTUDIO DEL EFECTO PRODUCIDO POR EL CONTENIDO DE FIBRA CORTA DE
GAK Y DE AGENTE DE ACOPLE (MAPP) EN EL COMPORTAMIENTO MECANICO Y
TERMICO DE LOS COMPOSITES

En este apartado se reportan los resultados obtenidos en los diferentes ensayos mecanicos
y térmicos realizados a la matriz de polipropileno virgen y a los materiales compuestos
reforzados con y sin agente de acople (MAPP). Asimismo, usando imagenes SEM se realiz6
un andlisis cualitativo de la interface fibra/matriz de los composites luego de ser sometidos
a ensayos de traccion, con el fin de identificar posibles fallas y/o defectos.

4.2.1 Anédlisis morfolégico de la superficie de fractura a traccién de los composites
elaborados

En la figura 4.2, se presenta la superficie de fractura de los materiales compuestos (30%
fibra/0% MAPP y 50% fibra/0% MAPP, respectivamente) luego de ser sometidos a los
ensayos de traccion. Como se puede observar, los composites con un menor % de fibra
muestran una mejor dispersién de las mismas dentro de la matriz de PP; sin embargo, al
aumentar su concentracion se percibe una mayor aglomeracion del material de refuerzo y
una distribucién desigual de éste [111]. Lo anterior, dificulta la impregnacién completa del
polipropileno en las fibras, ocasionando una mojabilidad parcial de éstas, y por lo tanto, una
interfase débil entre el refuerzo y la matriz [76]. Estos resultados son acordes a los
obtenidos durante los ensayos de traccion; en donde, para los composites reforzados sin
agente de acople, la resistencia a la traccion disminuy6 con el aumento de la concentracion
de fibra.
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FigUra 4.2 Imégnesde la superficie de fractura obtenida a traccion de los
materiales compuestos elaborados: a) 30%F/0%MAPP y b) 50%F/0%MAPP

No obstante, en la figura 4.3 (apartados a y b) se puede observar que al agregar agente de
acople en los composites se presenta una mejor impregnacion entre la matriz y la fibra.
Asimismo, en el apartado ¢, se muestran residuos de polipropileno en la superficie del
refuerzo, lo cual indica el aumento de la mojabilidad de la matriz al adicionar
compatibilizante. Segun Arbelaiz [111], la adicion del MAPP modifica la interfase
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fibra/matriz, promoviendo el aumento de las interacciones entre las dos fases y, mejorando
la transferencia de esfuerzos de la matriz hacia la fibra.
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Figura 4. 3 Imagenes SEM de la superficie de fractura a traccion de los materiales

compuestos: a) 30%F/0%MAPP, b) 30%F/4%MAPP y c) 50%F/4%MAPP

La figura 4.4, presenta las superficies fracturadas de los composites reforzados al 30%, sin
y con agente de acople. De ésta, se observa una mayor cantidad de pull-outs y una baja
impregnacién entre las dos fases sobre la superficie fracturada sin agente de acople;
asimismo se muestra una superficie mas lisa cuando se agrega el MAPP y una mejor
mojabilidad entre las fibras y la matriz de polipropileno. Lo anterior, explica el mejor
desempefio mecénico en los composites compatibilizados [111].
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Otro aspecto importante a tener en cuenta, fueron las fallas por fibrilacién producidas en los
ensayos a traccién (ver figura 4.5, apartado a). Esas fallas indica que, en efecto, durante
las pruebas de traccién los esfuerzos aplicados fueron transferidos desde la matriz hacia
las fibras, generando un deslizamiento entre las fibras elementales que finalmente provocé
su separacion [42]. Finalmente, en la figura 4.5 apartado b, se muestra que no existio ninglin
efecto diferente en la superficie de fractura de los composites con agente de acople al 8%
en comparacién con los acoplados al 4% de MAPP. Lo anterior, resulta coherente con los
resultados similares obtenidos durante los ensayos de traccibn para ambas
concentraciones de MAPP (4% y 8%)

—_— 200
SEﬂ PC-std. 15 kV x150 %:40/41/2017 . 002061

Flgura 4.5 Superficie de fractura a traCC|on de los composites: a) faIIa por
fibrilacion y b) Composite reforzado al 50% de fibray 8% de MAPP

4.2.2 Estudio del comportamiento mecanico de los materiales compuestos
elaborados

Los resultados obtenidos fueron analizados mediante el programa Statgraphics [89],

teniendo como factores el porcentaje de fibra (30, 40 y 50 %p/p) y el porcentaje de agente
de acople-MAPP (0, 4 y 8 %p/p) y, como variable de respuesta el “médulo de elasticidad”
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del material compuesto. A continuacion, se presenta en la tabla 4.3 el analisis estadistico
ANOVA para el disefio de experimentos propuesto (factorial 32).

Tabla 4. 3 Andlisis estadistico ANOVA para la variable de respuesta "Mo6dulo de
elasticidad"

Tabla ANOVA para la variable de respuesta “Médulo de elasticidad”

Fuente Suma de Gl Cuadrado Razoén-F Valor-P
Cuadrados Medio
EFECTOS PRINCIPALES
A: FIBRA 8.79708 2 4.39854 192.02 0.0000
B: MAPP 14.8482 2 7.42409 324.10 0.0000
INTERACCIONES

AB 2.15065 4 0.537663 23.47 0.0000

RESIDUOS 0.824633 36 | 0.0229065

TOTAL (CORREGIDO) 26.6205 44

De la tabla 4.3, se puede observar que los valores-P de los factores (A: % de fibray B: %
de MAPP) y de su interaccion (AB) son menores a 0.05; con lo cual, se concluye que si
existen efectos estadisticamente significativos de dichos factores en la variable de
respuesta “modulo de elasticidad” a un nivel de confianza del 95%. Conclusion valida luego
de verificar los supuestos de normalidad. Ademas, de la razén F se aprecia que el factor B
tiene un efecto mucho mas importante, seguido por el efecto del factor A y un efecto en
menor proporcion de su interaccion AB.

En el gréfico de interacciones (ver figura 4.6) se muestra que el porcentaje de fibra con el
gque se alcanza un mayor aumento en el modulo de elasticidad es al 50%. Asimismo, las
concentraciones de agente de acople al 4% y 8% presentan un aumento similar, dado que
ambos intervalos LSD (50%fibra/4%MAPP y 50%fibra/8%MAPP) se solapan; no obstante,
para efectos practicos y econémicos (menor cantidad de polipropileno y MAPP) se sugiere
elegir la primera opcion.
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Figura 4. 6 Gréafico de interacciones para la variable de respuesta "Méddulo de
elasticidad"

Los resultados anteriores, apoyan la idea de que existe un incremento en la variable de
respuesta “modulo de elasticidad”. Cuantificando este aumento con respecto al
polipropileno virgen (0.69 GPa), dicha propiedad aumenta aproximadamente un 212% (2.15
GPa) con un 50% de fibra sin agente de acople y hasta un 322% (2.91 GPa) con la adicion
del MAPP al 4% a la misma concentracion de fibra como se muestra en la figura 4.7,
resultados coherentes con lo reportado por Arbelaiz [111] y Karnani [112], en donde
atribuyen esta mejoria a la contribucién del caracter rigido de la fibra y el alto contenido de
las mismas dentro del composite, ya que esta propiedad es fuertemente dependiente de la
fraccion del refuerzo.
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Figura 4. 7 Médulo de elasticidad de los materiales compuestos elaborados

Ademas, la incorporacién del agente de acople proporciona una mejor dispersion de las
fibras en la matriz generando mayores valores de médulo elastico con respecto a los
composites sin compatibilizante, formando enlaces covalentes entre los grupos anhidridos
del MAPP y los grupos hidréxilos de las fibras de GAK, asi como enlaces del grupo no polar
del MAPP con el polipropileno virgen. De esta manera, se produce una mejor adhesion
interfacial entre la fibra y la matriz y, por lo tanto, una transferencia de esfuerzos mas
eficiente de la matriz hacia las fibras [113].

Sin embargo, pese a los resultados positivos que se tienen por parte de la adicion del
MAPP, éste al ser incrementado al 8% no produce ningun efecto y por el contrario puede
disminuir ligeramente dicha variable. Este comportamiento también fue encontrado por
Fuqua & Ulven [114], quienes explican que al aumentar el porcentaje de MAPP, la superficie
de la fibra es saturada y queda parte del agente de acople remanente en la matriz. Debido
al bajo peso molecular promedio del MAPP, la interaccion entre el polipropileno y el MAPP
restante se ve dominada principalmente por las fuerzas de Van der Waals, ya que la union
entre estos dos es virtualmente imposible, por lo que afecta de manera negativa las
propiedades mecanicas de los compuestos.

En la figura 4.8 se muestran los resultados de la resistencia a la traccion del polipropileno
virgen y los materiales compuestos con y sin agente de acople reforzados al 30, 40 y 50 %
p/p. Notese que el méximo valor para dicha propiedad es de 34.35 MPa, el cual es
alcanzado por el polipropileno virgen. Por otro lado, los compuestos reforzados presentan
una minima reduccién de aproximadamente un 45.94% (18.57 MPa) con un 30% en fibra
sin agente de acople y minimo un 27.72% (24.83 MPa) con la adicion del MAPP al 4% y
una concentracion del 50% de refuerzo.
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Figura 4. 8 Resistencia a la traccion de los materiales compuestos elaborados

La resistencia a la traccién de los composites sin agente de acople tiende a disminuir a
medida que aumenta el porcentaje de refuerzo; ya que por ser de naturaleza hidrofilica las
fiboras naturales y de caracter hidrofébico la matriz de polipropileno existe una
incompatibilidad entre dichos materiales generando una débil adhesion interfacial, que se
intensifica con el aumento en el refuerzo [13]. Ademas, el alto porcentaje de fibras propicia
la aglomeracion de las mismas y la formacion de vacios debido a la incompleta mojabilidad
0 unién con el polipropileno durante el proceso de fabricacion (ver figura 4.2); lo anterior,
conlleva a la produccidn de fracturas en la interfase y por lo tanto, a una disminucion de la
resistencia mecanica [76][90]. Ilgualmente, al no existir en los composites una direccion
preferencial (en este caso aleatoria) en el refuerzo, las fibras que no se encuentran
orientadas en la direccién del esfuerzo no pueden actuar como elementos de carga en la
estructura de la matriz sino que se vuelven potencialmente defectos, los cuales pueden
causar fallas en los composites [74].

No obstante, al adicionarle agente de acople (4% MAPP) a los composites se observa una
mejoria con respecto a los reforzados incompatibilizados. Como se mencioné
anteriormente, éste proporciona una mejor adhesion interfacial fibra/matriz, generando un
aumento en la resistencia a la traccién; sin embargo, al ser incrementado (8%) no produce
ningun efecto y, por el contrario, tiende a disminuir ligeramente esta propiedad [114].
Adicionalmente, para el composite de configuracion 30% de fibra'y 8% de MAPP es notable
una disminucidon muy pronunciada con respecto a lo obtenido en los composites reforzados
y compatibilizados al 8%. De acuerdo al andlisis morfolégico realizado a dicha configuracion
(ver figura 4.9), se puede observar que en este arreglo se produjeron defectos internos
dentro de la matriz generados durante el procesamiento del composite, debido a la
eliminacion de gases, volatiles y humedad de las fibras [90][115]. Pese a lo anterior, se
alcanza a apreciar un comportamiento similar a los composites compatibilizados al 4%.
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Figura 4. 9 Formacion de defectos sobre la superficie fracturada a traccién del

composite 30%F/8%MAPP

Ningun composite (reforzado, con y sin agente de acople) alcanza el valor en la resistencia
a la traccion logrado por el polipropileno virgen. Lo mismo es reportado por otros autores,
quienes atribuyen este comportamiento a la presencia de fibras que se encuentra
distribuidas de manera aleatoria en la matriz y a la relaciéon de aspecto final de la fibra
(longitud/diametro) luego del procesamiento de las mismas. Durante este procesamiento,
las fibras sufren un alto nivel de rotura provocado por los esfuerzos de cizallamiento en las
maquinas (extrusora, molino), produciendo como resultado fibras de longitudes mas cortas,
las cuales impiden la eficiente transferencia de esfuerzos en el composite [111][116].

Segun Nahar et al [70], la longitud critica del sistema bambU-PP es alrededor de 3.5 mm;
valor superior al implementado en esta experimentacion como se indica en la metodologia
(capitulo 3, apartados 3.2.5 y 3.2.6); esto se debe, a que se desean publicar resultados en
donde se comparen las propiedades mecéanicas de los materiales compuestos reforzados
con fibras de GAK obtenidos mediante las técnicas de moldeo por compresién en caliente
y moldeo por inyeccion. Debido lo anterior, era importante respetar las condiciones de las
fibras utilizadas en ambos métodos de procesamiento y asi, tener parametros fijos de
referencia.

Los resultados para la deformacion maxima a la rotura se muestran en la figura 4.10. Se
puede observar que para la matriz neta de polipropileno virgen existe una gran deformacion;
no obstante, al agregar el refuerzo se presenta una alta disminucién del porcentaje de
deformacién para los composites generados. Este comportamiento se remarca con la
adicion del agente de acople.

De acuerdo a lo reportado en la literatura, cuando la fractura de los composites toma lugar
a bajos niveles de deformacion se indica que el material es bastante fragil, pero que puede
presentar una buena adhesion interfacial, lo cual es coherente con el aumento considerable
del médulo de elasticidad de los materiales compuestos elaborados [70][90]. Asimismo, al
incrementar la concentracion de fibras se reduce la cantidad de matriz polimérica disponible
para la deformacion, ésto ademas sugiere que la naturaleza ductil del polimero disminuye
fuertemente con la adicién de las fibras de GAK [117].
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También, es posible observar que al incorporar el agente de acople a la matriz reforzada,
el porcentaje de deformacién continua disminuyendo en comparacion de los composites sin
MAPP; segun El-Fattah et al [118], pese a que esta propiedad es fuertemente influenciada
por el contenido de fibra, ya que las fibras le proporcionan rigidez y fragilidad a la matriz, al
adicionar MAPP se mejora la adhesién interfacial entre la fibra y la matriz, generando por
lo tanto, que se requiera una menor energia para iniciar la fractura y asi, ocasionar una
menor deformacion.
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Figura 4. 10 Porcentaje de deformacion de los materiales compuestos elaborados

A continuacién, se presentan los resultados obtenidos para los materiales compuestos en
los ensayos de flexion a tres puntos. En la figura 4.11, se muestran los resultados de la
resistencia a la flexion del polipropileno virgen y de los materiales compuestos con y sin
agente de acople (4% y 8% p/p), reforzados al 30%, 40% y 50% p/p de fibra de GAK. Se
puede apreciar que el valor maximo alcanzado en esta propiedad es de 33.98 MPa con un
40% de fibra y 4% de MAPP. Con respecto a los composites reforzados sin agente de
acople existe un aumento maximo en dicha propiedad del 11.46% (24.70 MPa) al 30% de
fibra y de un 53.34% (33.98 MPa) con la adicion de MAPP al 4% y una concentracion del
40% de refuerzo.
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Figura 4. 11 Re5|stenC|a alaflexion de los materiales compuestos elaborados

El comportamiento de resistencia a la flexibn mejora cuando se aumenta el porcentaje de
fibra sin compatibilizar la matriz; sin embargo, éste tiende a disminuir cuando se agrega
gran cantidad de fibra (>40%), lo mismo es reportado por otros autores, quienes atribuyen
este comportamiento a la incompatibilidad que existe entre la matriz (hidr6foba) y el refuerzo
(hidrofilo) [13], y en especial a una distribucion menos uniforme de las fibras en la matriz
con el aumento de las mismas. Caso contrario ocurre cuando se compatibiliza la matriz;
observandose una mejora importante con la adicion de MAPP, dado que éste permite una
transferencia de esfuerzos més eficiente a lo largo de la interfase fibra/matriz y, por lo tanto,
una mejor adhesion interfacial entre éstos como lo mencionan Chattopadhyay et al [113].
Cuando se adiciona el agente de acople al 8%, la resistencia a la flexion tiende a disminuir,
al igual que la resistencia a la traccion; Fugua & Ulven [114], atribuyen este comportamiento
a los enlaces débiles que se forman entre el agente de acople remanente y la matriz de
polipropileno, induciendo una mas facil fractura del composite.

En cuanto al modulo de flexion, en la figura 4.12, se muestran los resultados logrados en
las diferentes configuraciones para esta propiedad. Como se puede observar existe un
aumento maximo de dicha propiedad en los composites sin agente de acople y con agente
de acople de aproximadamente 83.5% (1.89 GPa) y 154.4% (2.62 GPa), respectivamente,
con respecto al polipropileno virgen (1.03 GPa).
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Figura 4. 12 Modulo de flexion de los materiales compuestos elaborados

Es importante resaltar el mejoramiento producido en el médulo de flexién por la adicién del
refuerzoy, que mejora tremendamente con la utilizacién del agente de acoplamiento. Segun
Karnani [112], el comportamiento del médulo de flexién es similar al moédulo de elasticidad,
y tiende a aumentar importantemente con el uso del MAPP; de lo anterior, se deduce que
estas propiedades dan un mayor reflejo del mejoramiento en la adhesion interfacial entre
las fibras de GAK y el polipropileno.

Wang et al [119] observaron una tendencia semejante; indicando una mejor transferencia
de esfuerzos desde la matriz hacia la fibra y un aumento en la rigidez del composite, debido
a que las fibras de GAK poseen un alto médulo y, por lo tanto, mayores porcentajes de
refuerzos demandan un mayor esfuerzo para el mismo nivel de deformacién. No obstante,
como se ha mencionado anteriormente, el agente de acople al 8% no proporciona un efecto
positivo en los resultados. Esto es atribuido a las moléculas de MAPP que no se unieron
covalentemente entre las fibras y la matriz [120].

La figura 4.13, representa los valores obtenidos para la resistencia al impacto de las
diferentes configuraciones de material compuesto. El valor maximo es de 47.18 J/m,
alcanzado con un 50% de fibra y 0% de MAPP. Este valor corresponde a un aumento del
50% aproximadamente con respecto al polipropileno virgen (31.45 J/m). Este aumento en
dicha propiedad mecanica, es debido al mejoramiento de la adhesion interfacial,
permitiendo una transferencia de esfuerzos mas eficiente entre ambos materiales y, su
incremento lineal con el incremento de la carga se atribuye a la disponibilidad de una mayor
area interfacial [113]. Asimismo, con la adicién del refuerzo, se absorbe mayor cantidad de
energia, la cual es promovida por los mecanismos de fractura, que implican
desprendimiento, deslizamiento y fragmentacion de la fibra y una parte de la fractura del
material no reforzado [121][122].
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Sin embargo, es claro que los composites compatibilizados (4% MAPP) presentan una
resistencia al impacto ligeramente menor a la alcanzada por los composites sin agente de
acople. Segun Rodriguez [123], esa disminucién es consecuente con el aumento de la
interaccion y adhesion fibra/matriz. Al aumentar esta interaccién, se presenta un mejor
enlace entre las dos fases y, por lo tanto, la falla ocurre a mas bajo impacto. Asimismo, la
deformacién plastica de la matriz es el principal proceso de absorcion de energia en el
impacto; el cual, disminuye con el aumento en el porcentaje de fibra y el mejoramiento de
la adhesion interfacial.

Ademas, los altos contenidos de MAPP, no conducen a un mejor rendimiento en la
resistencia al impacto. Segun Zhou et al [14], el exceso de agente de acople puede formar
una capa de macromoléculas dentro del composite, lo que resulta en un contacto menos
uniforme entre fibra/matriz y por la tanto, una adhesion interfacial débil.
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Figura 4. 13 Resistencia al impacto de los materiales compuestos elaborados

Finalizando el andlisis de las propiedades mecanicas, en la figura 4.14, se presentan los
ensayos de dureza para los composites elaborados. En ésta se observa que existe un
aumento de aproximadamente del 5% (78.13 Shore D) cuando la matriz es reforzada al
50% y de hasta un 7% (79.38 Shore D) cuando es adicionado al composite el agente de
acople (8%) con respecto al polipropileno virgen (74.13 Shore D). Dicha propiedad presenta
un ligero incremento con el aumento en la concentracion de fibra y de compatibilizante;
pero, proporciona valores semejantes al determinado por la matriz. Lo anterior, se atribuye
a que el mayor componente esta representado por el polipropileno, en donde las fibras de
GAK se encuentran embebidas y, al momento de tomar los datos en la superficie del
composite se evidencian resultados cercanos a los del polimero virgen. No obstante, el leve
aumento que se observa con la adicion del agente de acople; es posiblemente por una
mejor dispersion y adhesion de las fibras y la matriz [76].
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Figura 4. 14 Dureza de los materiales compuestos elaborados

4.2.3 Estudio del comportamiento térmico de los materiales compuestos elaborados

En lafigura 4.15, se presentan las curvas obtenidas en los ensayos DSC para los materiales
compuestos elaborados teniendo como punto de comparacion el polipropileno virgen. Estas
curvas pertenecen a los composites reforzados al 30%, 40% y 50% p/p de fibra de GAK y
compatibilizados al 0%, 4% y 8% p/p de MAPP. Se determinaron las propiedades de
temperatura de fusion (Ts), temperatura de cristalizacion (T¢), sus respectivas entalpias (AHs
y AH.) y el grado de cristalinidad (Xc) de los composites, verificando la influencia del refuerzo
y el agente de acople en la estabilidad térmica de los materiales.
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Figura 4. 15 Curvas DSC para los materiales compuestos elaborados

La temperatura de fusién del polipropileno virgen fue observada alrededor de los 163,5 °C.
Al adicionar el refuerzo (fibras de GAK) y el agente de acople en la matriz, no se evidencian
cambios importantes en la temperatura de fusién con respecto a lo encontrado en el
polipropileno. De ahi, esta propiedad en los composites mejord ligeramente
(aproximadamente 2 °C) comparado con la matriz. El leve aumento que se reporta es
debido a que las fibras tienen una mayor capacidad de absorcién de calor en comparaciéon
con el polimero; sin embargo, la adicién del MAPP al 4% y 8% no presentaron algin efecto
en esta propiedad [119], [124], [125].

No obstante, como se muestra en la tabla 4.4, la entalpia de fusién para los composites
disminuye, cuando se aumenta la cantidad de refuerzo, ya que las fibras actian como
cargas inertes [90]. Ademas, dado que la cantidad de polipropileno disminuye al aumentar
el porcentaje de reforzante es necesaria una menor cantidad de energia para fundir los
composites.

A pesar de esto, dicha propiedad térmica para los composites compatibilizados con MAPP
al 4% es mayor en comparacion con las otras concentraciones (0% y 8%); lo cual indica
gue a esta concentracion se aumentan las interacciones entre la fibra y la matriz, mejorando
la estabilidad térmica de los composites. Al adicionar agente de acople al 8%, el MAPP
remanente disminuye la estabilidad térmica, puesto que éste es un tipo de cera que posee
una menor temperatura de fusién por debajo de la del polipropileno virgen [111][124].
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Tabla 4. 4 Entalpia de fusién de los materiales compuestos elaborados

Configuracion del Entalpia de
composite fusién (J/g9)
PP 114.50
30% fibra sin MAPP 79.95
40% fibra sin MAPP 65.32
50% fibra sin MAPP 55.11
30% fibra 4% MAPP 75.95
40% fibra 4% MAPP 72.69
50% fibra 4% MAPP 77.80
30% fibra 8% MAPP 72.04
40% fibra 8% MAPP 71.94
50% fibra 8% MAPP 58.94

En referencia a la temperatura de cristalizacion, en la figura 4.15, se puede observar como
el aumento en el porcentaje de fibra incrementa ligeramente la temperatura de cristalizacion
ya que las fibras actian como sitios de nucleacion heterogénea, acelerando el proceso de
cristalizacion [119][126]. Simultaneamente, cuando se afiade una mayor cantidad de fibras
de bambul el volumen libre de las moléculas del polimero se reduce, cristalizando el
composite a una mayor temperatura en el ciclo de enfriamiento [127]. Al adicionar MAPP a
los materiales compuestos, la temperatura de cristalizacion aumenta ligeramente
comparados con los composites sin agente de acople. Ademas, al incrementar la cantidad
de refuerzo (>40%) se comienza a obstaculizar el proceso de cristalizacion del
polipropileno, ocasionando que la temperatura de cristalizacion tienda a disminuir.

Algo similar le ocurre a la entalpia de cristalizacion quien comienza a reducirse, resultado
atribuido a la poca cantidad de polipropileno en los composites con mayores porcentajes
de refuerzo como se muestra en la tabla 4.5 [124]. Para los materiales compuestos
compatibilizados al 4% es posible observar un comportamiento similar a lo encontrado en
la entalpia de fusidn, éste es un indicativo del mejoramiento de la adhesién interfacial entre
las fibras y la matriz. Al 8% de MAPP se tiene la misma tendencia encontrada en la entalpia
de fusion.

Tabla 4. 5 Entalpia de cristalizacion de los materiales compuestos elaborados

Configuracion del Entalpia de
composite cristalizacion
(J/9)

PP 104.00
30% fibra sin MAPP 78.16
40% fibra sin MAPP 75.44
50% fibra sin MAPP 51.70
30% fibra 4% MAPP 71.21
40% fibra 4% MAPP 83.39
50% fibra 4% MAPP 72.90
30% fibra 8% MAPP 81.51
40% fibra 8% MAPP 60.96
50% fibra 8% MAPP 49.88
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Con respecto al porcentaje de cristalinidad, en la figura 4.16 se muestra que al aumentar el
contenido de fibra, la cristalinidad tiende a disminuir; seguin Wang & Ying [119], este
comportamiento se debe a que las fibras no solo actGan como centros nucleantes sino
también como sitios de restriccion para la cristalizacion del polipropileno; es decir, el
incremento en el contenido de refuerzo en la matriz afecta la formacion de segmentos de
esferulitas de PP ordenadas.
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Figura 4. 16 Porcentaje de cristalinidad de los materiales compuestos elaborados

En lafigura 4.17, se presentan los DTG de los termogramas correpondientes a los ensayos
de TGA, realizados a una lamina de polipropileno (blanco) y a los composites reforzados
con y sin agente de acople a una misma velocidad de calentamiento (30°C/min).
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Figura 4. 17 Curvas DTG para los materiales compuestos elaborados
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La lamina de polipropileno se descompone en una sola etapa, iniciando su desgregacion
alrededor de los 365°C y degradandose aproximadamente a los 436°C. Al adicionar fibras
de bambu, es posible percibir una segunda etapa previa a la de la ldmina de polipropileno,
la cual corresponde a la degradacion del material de refuerzo. Esta segunda etapa se vuelve
mas pronunciada a medida que se aumenta el nivel de refuerzo, debido a la descomposicion
de los constituyentes de bajo peso molecular de las fibras naturales, tales como la celulosa
y hemicelulosa, quienes tienen una mayor presencia en altos porcentajes [124]. No
obstante, como se observa en la grafica y como se ha mencionado anteriormente, un mayor
porcentaje de fibra incrementa ligeramente la estabilidad térmica de los composites
[119][124].

Por otra parte, las temperaturas de degradacion de los composites reforzados con y sin
agente de acople son ligeramente mayores al ser comparadas con la del polipropileno
virgen registrando una degradacién térmica mas lenta, dada la capacidad de absorcién de
calor del agente de refuerzo. Esta es superior en los composites reforzados con agente de
acople, lo cual es indicio de la mejora en la adhesién interfacial de los composites al ser
compatibilizados [124][126].
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Figura 4. 18 Porcentaje de cenizas en los materiales compuestos elaborados

En la figura 4.18 se puede observar el porcentaje de cenizas para la GAK, el polipropileno
y los composites reforzados con y sin agente de acople. La GAK presentan un alto
contenido de cenizas (15,38%) correspondiente a los residuos de la pirdlisis de la lignina,
celulosa y hemicelulosa, asi como de minerales propios de la planta tales como potasio,
magnesio y calcio [33][99], en contraste con la ldmina de polipropileno quien representa un
porcentaje de cenizas muy bajo, posiblemente producido por residuos orgénicos que a
dicha temperatura no alcanzaron a degradarse. Por otro lado, como se puede observar en
los composites, el contenido de cenizas incrementa con el porcentaje de refuerzo; esto es,
por el aumento lineal en la concentracion de fibra. Ademas, al incorporar MAPP a los
composites se muestra un incremento adicional de cenizas, probablemente, por las
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interacciones que se presentan entre las fibras y la matriz, quienes mejoran la adhesion
interfacial y, por lo tanto, los componentes requerirdn una mayor cantidad de energia para
romper los enlaces covalentes formados y asi, lograr una degradacion completa del
material.

La adicion de las fibras de GAK y del agente de acople (MAPP) al polipropileno, modifico el
comportamiento mecanico de la matriz obteniéndose materiales mas rigidos, con una
mayor resistencia a la flexion y mayor absorcion de la energia de impacto. Respecto a los
resultados obtenidos en esta experimentacion, la mejor configuracion de material
compuesto es el adaptado con 50% de fibra y 4% de MAPP; dado que, las propiedades
térmicas y la incorporacion de mayores porcentajes de agente de acople (8%) no
demostraron cambios importantes. Asimismo, para efectos practicos y econémicos (menor
consumo de polipropileno y de agente de acople) se concluye que dicha configuracién es
la méas idonea.

Hoy en dia, la industria automotriz se encuentra en una transicién, en cuanto a la utilizacién
materiales biodegradables dentro de la estructura de los automoéviles modernos.
Fabricantes de vehiculos como mercedes Benz, Audi, Ford, Toyota y Volkswagen han
incluido dentro de sus autopartes materiales reforzados con fibras naturales para
aplicaciones en donde los composites reforzados con fibras de vidrio era lo usual, trayendo
entre muchos resultados sobresalientes, la disminucion de los costos en el procesamiento
de los materiales, el aligeramiento de las piezas del vehiculo, la reduccién del consumo de
combustible y el cuidado del medio ambiente [128].

Dado a lo anterior y de acuerdo a los resultados obtenidos en esta investigacion, se sugiere
el posible uso del material obtenido en aplicaciones de componentes semiestructurales a
nivel interior, entre los que se encuentran: paneles de puertas, respaldos de asientos,
revestimiento de cajuelas, charola de pisos y tableros [129]-[131].
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CAPITULO 5

CONCLUSIONES

En este trabajo de investigacion, se analiz6 el efecto que producian la variacion del
porcentaje de refuerzo y de agente de acople en el médulo de elasticidad de los materiales
compuestos elaborados; asi como, la caracterizacion (mecénica, quimica y morfolégica) de
las fibras de GAK y un completo estudio de las propiedades mecénicas y térmicas de los
materiales compuestos elaborados mediante el disefio de experimentos factorial 32. De
acuerdo a los resultados obtenidos en este trabajo, se presentan las siguientes
conclusiones:

El empleo de un buen método de extraccién es fundamental para la obtencion de un
material reforzante de buena calidad; para esta investigacion, el aislamiento de las fibras
de GAK mediante el equipo de Steam Explosion resulté ser la mejor opcién, consiguiendo
fibras naturales de GAK con propiedades mecanicas superiores, con valores para la
resistencia a la traccion de 310.93 MPa y el médulo de elasticidad de 18.54 GPa. Estos
resultados mostraron un aumento en dichas propiedades del 93% y 34% respectivamente,
en comparacion con las propiedades minimas obtenidas mediante extraccion mecanica.
Adicionalmente, el Steam Explosion provee una efectiva remocion de componentes no
celulésicos y una mayor relacién de aspecto, logrando aumentar el area superficial de
contacto, la transferencia de esfuerzos entre ambos materiales y mejorar la compatibilidad
entre las fases fibra y matriz.

El moldeo por compresién en caliente es un método de procesamiento ideal para obtener
materiales con propiedades isotrdpicas; lo cual, es una caracteristica fundamental en las
piezas para interiores de autopartes. No obstante, si al material elaborado se le desea
aplicar carga en cierta direccién preferencial, es importante que estos materiales tengan
orientadas las fibras en esa direccion para que exista una transferencia de esfuerzos
efectiva.

A partir del analisis estadistico ANOVA, se determind que las variaciones de los factores %
de fibray % de MAPP dentro de la matriz de polipropileno virgen, presentaron diferencias
estadisticamente significativas en la variable de respuesta “médulo de elasticidad”. Al
cuantificar estos resultados, se observé un aumento de un 212% con un 50% de fibra sin
agente de acople y de hasta un 322% con la adicion del agente de acople al 4%.

La resistencia a la traccién y la deformacién maxima a la rotura de los composites
elaborados disminuyen con el aumento de la concentracion de fibra. Debido a que éstas
fueron fuertemente influenciadas por el estado de orientacién y la relacion L/d de las fibras
en la resistencia mecanica y, por el caracter rigido del refuerzo en la deformacion maxima
a la rotura.

La resistencia a la flexién de los composites sin compatibilizante presenta un aumento
méximo del 11.5% y al adicionar agente de acople un incremento importante del 55.3% con
respecto a la matriz virgen. Asimismo, el médulo de flexiéon tuvo un aumento en los
composites sin y con agente de acople de aproximadamente 85.5% y 154.4%,
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respectivamente. Lo anterior, sugiere que la adicién del MAPP al 4% presenta efectos
positivos en ambas propiedades mecanicas.

La resistencia al impacto de los materiales compuestos elaborados se incrementé hasta un
50% con la adicion del agente de refuerzo (50% fibra/0% MAPP) con respecto al
polipropileno virgen. Este resultado es atribuido a la absorcion de una mayor cantidad de
energia durante el desarrollo de los mecanismos de fractura que se generan en la interfase
fibora/matriz. A pesar de esto, la adicibn del agente de acople en cualquiera de las
concentraciones utilizadas (4% y 8%), no tienen una gran influencia en dicha propiedad, ya
gque al aumentar la interaccion fibra/matriz se presenta un mejor enlace entre las dos fases,
demandando una menor cantidad de energia para iniciar alguna fractura dentro del
composite.

La dureza Shore D de los composites desarrollados con y sin agente de acople, presentan
un ligero aumento (<10%) con respecto a la matriz virgen. Lo anterior, se encuentra
relacionado con la toma de los datos en las muestras, puesto que la superficie indentada
se encontraba principalmente constituida por polipropileno y por lo tanto, es razonable
encontrar valores semejantes a los de la matriz.

Las temperaturas de fusion de los materiales compuestos sin y con agente de acople
presentaron un leve aumento (aproximadamente 2°C) con respecto a la reportada por el
polipropileno virgen (T=163.5°C). Ademas, para los composites modificados, dicha
propiedad térmica no tuvo ninglin cambio y continud presentando practicamente el mismo
valor de polipropileno virgen. Caso contrario, ocurre con la entalpia de fusion de los mismos,
la cual disminuye con el aumento de la concentracion de refuerzo y la adicion de MAPP,
produciendo una menor estabilidad térmica en la matriz polimérica.

La temperatura de cristalizacion aumenta ligeramente con el aumento del porcentaje de
fibra (alrededor de 3°C), debido a que las fibras actian como sitios de nucleacién. Sin
embargo, la entalpia de cristalizacion disminuye al incrementar la concentracion de fibra
puesto que las fibras funcionan como un material inerte y la cantidad de polimero para
cristalizar se reduce.

Al aumentar la concentracién de fibra, el porcentaje de cristalinidad disminuye ya que
durante la formacion de esferulitas de polimero ordenadas, las fibras actuaron como sitios
de restriccion para la libre constitucion de cadenas moleculares.

Las temperaturas de degradacion del polimero muestran un ligero aumento con la adicion
de las fibras de GAK y del MAPP; dado que, las fibras tienen una capacidad de absorcion
de energia mayor y el agente de acople mejora la adhesion interfacial entre ambas fases,
lo que contribuye a una demandar energética mayor para la degradacion del polimero.

La adicién de una mayor concentracion de fibras genera un mayor porcentaje de cenizas;
las cuales, aumentan con la adicién del agente de acople.

En términos generales, para porcentajes mayores de MAPP (8%), no se observa ningun

efecto importante tanto en las propiedades mecanicas y térmicas, por lo que se determina
gue la concentracion ideal de agente de acople es al 4%.
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Finalmente, de acuerdo a los resultados conseguidos en esta investigacion y, para efectos
practicos y economicos se concluye que el mejor composite obtenido, derivado de los
diferentes tratamientos planteados en el disefio de experimentos 32, es el composite con un
porcentaje de fibra del 50% y de agente de acople al 4%. Este material se sugiere emplearlo
en autopartes (a nivel interior) para la industria automotriz tales como: paneles de puertas,
respaldos de asientos, revestimiento de cajuelas, charola de pisos y tableros, quienes han
sido en algunas compafiias automovilisticas fabricadas tnicamente con polipropileno. Cabe
resaltar que, el reforzamiento de estas piezas mejorara el desempefio mecanico de las
piezas respecto a la matriz virgen (aumento en el caracter rigido, una mayor cantidad de
energia absorbida ante un impacto, mayor resistencia a un esfuerzo de flexion), asi como
el aligeramiento del automotor.
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RECOMENDACIONES Y TRABAJOS FUTUROS

A partir de los resultados obtenidos en esta investigacion, se recomienda considerar en
trabajos futuros los siguientes aspectos:

Calcular la composicion quimica de las fibras GAK, extraidas mediante métodos de
aislamiento fisicos y biolégicos, asi como realizar una caracterizacibn mecénica,
determinando si efectivamente el equipo de Steam explosién es el mejor método de
extraccion.

Determinar de manera cuantitativa el esfuerzo de union entre la fibra y la matriz mediante
ensayos de pull-out, para de esta manera calcular la longitud critica de este sistema y poder
aprovechar al maximo la transferencia de esfuerzos.

Estudiar los efectos de otro tipo de agentes de acoplamiento como, por ejemplo, la
acetilacion y el empleo de silanos.

Definir cual seria la pieza mas idénea del sector automotriz que se podria fabricar con este
material y desarrollar a su vez, un prototipo de dicha pieza para realizarle un seguimiento
de su desempefio en uso.

Crear alianzas con empresas ensambladoras de vehiculos, con las cuales se puedan
desarrollar proyectos de investigacion, relacionados con la implementacién de composites
reforzados con fibras naturales para la elaboracion de piezas semiestructurales (a nivel
interior) en automotores.
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ANEXOS

ANEXO 1. Ficha técnica del polipropileno

LOTTE CHEMICAL.

January, 2013

HoPeLeN H1 PP HOMOPOLYMER

General Information

@ Description

H1500 is homo polymer resin produced through the polymerization of propylene. This grade
is designed to be processed in conventional injection molding equipment and offers high
stiffness, heat stability, scratch resistance and high surface gloss.

@ Applications

*Home appliances, Food container, Watercloset cover
+ Small-sized E&E parts

Physical Properties'

Physical Test Method Mominal Values

Melt Flow Index ASTM D1238 12 gMOmin

Density ASTM D792 090  glem?

Mechanical

Tensile Stress (Yield) ASTM DE38 350 kgfiem? 34  MPa
Tensile Strain (Break) ASTM D&38 00 % =00 %
Flexural Modulus ASTM D790 15,000  kgfiem? 1,470 MPa
Impact

Notched lzod Impact Strength (237T) ASTM D256 3.0  kgf-cmiecm 29  Jim
MNotched Izod Impact Strength (-107T) ASTM D256 2.5  kgf-cm/cm 25  Jim
Thermal

Heat Deflection Temperature (4.6kgflcm?) ASTM DG48 116 T

Additional Properties

Flammability UL94 HB

NOTE IS0 SO0, 14801, ITE 18848

' Physical Properties - these are not to be construed as specifications




ANEXO 2. Ficha técnica del Anhidrido Maléico injertado en polipropileno (MAPP)

SIGMA-ALDRICH s i com

3050 Spruce Strest, Saint Louie, MO 63103, USA
Wabsite:  www_sigmaaldrich.com

Email USA: techesrv @ sial.com

Outeide USA: eurtechserv@ sal.com

Product Specification
Product Mame:

Polypropyene-graft-maleic ankydride - average Mw ~9,100 by GPC, average Mn ~3,300 by GPC, maleic
anhydride B-10wt %

Product Mumber: 427845 CH3
CAS Number: 25722-45-6
MDL: MFCDO0212584 n
Formula: CTHBO3 m
CHy

0 g0
TEST Bpecification
Appearance [Codor] Conforms to Requirsmsnts

Yellow or Tan

Appsarance (Form) Beads or Pellsts

Viscosity 150 - 700 cps

Ackd Valus 40.0 - 55.0
mg KOHg

Specification: PRD.0.Z0S5.10000038283

Sigma-Aldrich warranis, that at the time of the quality releass or subsequent retest date this product conformed to the infommation contained in
this publication. The current Specification shest may be available at Sigma-Aldrich.com. For further inquiriss, pleass contact Technical Service.
Purchassr must dstsmmine the suitability of the product for its particular use. See reverss side of inwoice or packing slip for additional terms
and conditions of sale.



ANEXO 3. Procedimiento para la correccién del médulo de elasticidad en las fibras
de GAK [102]

Durante el ensayo de traccion en las fibras, la elongacion real de las fibras no puede ser
registrada. La medida registrada en la curva de esfuerzo vs deformacion, es el
desplazamiento del sistema (mordaza, marco, haz de fibra y pegamento), registrando una
deformacion no real del haz de fibras.

Para determinar la deformacion real que sufre el haz de fibras se debe generar la curva
esfuerzo vs deformacién corregida para cada haz de fibras como se describe a
continuacion.

1) Calcular el médulo estimado (Ees): a partir de los datos de modulo de elasticidad
obtenidos para varias longitudes de ensayo, se grafica 1/longitud del ensayo vs E.
A este grafico se le realiza una regresion lineal, obteniéndose finalmente un médulo
estimado.

2) Se calcula el desplazamiento de la fibra (Afibra,i) y también, el factor que comprende
los efectos adicionales que ocurren durante el desplazamiento de cada haz de fibras
(ai) en todas las longitudes de ensayo, mediante las siguientes ecuaciones:

oi x long del ensayo

Afibra,i =
fibra,i Fost

~ Atotal,i — Afibra,i
ai =
F,i

3) Se grafica la longitud de ensayo vs ai y se hace una regresion lineal, obteniéndose
un a global para cada longitud de ensayo (Qgiobal,i)-

4) Se calcula la deformacion corregida de acuerdo a:

Atotal, i (aglobal,i) * F,i
long del ensayo long del ensayo

ecorreg =

5) Se grafica nuevamente la curva esfuerzo vs deformacién corregida para cada
muestra. El médulo calculado en esta nueva gréfica es el médulo corregido.

87



ANEXO 4. Distribucién de probabilidad Weibull de dos parametros [132]

En algunas situaciones, existen justificaciones tedricas para la pertinencia de la distribucion
Weibull (como en el caso de las fibras naturales con datos muy dispersos), pero en muchas
aplicaciones simplemente proporciona una concordancia con los datos observados con
valores particulares de B y a (datos caracteristicos de la distribucion Weibull). Donde:

B: Parametro de escala. Define la extension de la distribucion de los datos.
a: Parametro de forma. Adimensional. Variabilidad de la distribucion.

Una vez calculados dichos parametros, se procede al célculo de los valores de media (W) y
desviacion estandar (o) caracteristicos de dicha distribucién, empleando las siguientes
ecuaciones:

= pI'(1 !
k= BT+ )

o- o202

Donde:

I': Es la funcion Gama.
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