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RESUMEN.

En el presente trabajo se propone una metodologia para determinar el estado de orientacion
de fibras naturales cortas de bambu (subespecie Guadua Angustifolia Kunth) reforzando
una matriz termoplastica de polipropileno, mediante el uso de técnicas de procesamiento
digital de imagenes.

El trabajo fue desarrollado en dos fases. En la primera, se obtuvo el compuesto polimérico
mediante procesos de extrusién e inyeccion y en la segunda fase se desarrollé una
metodologia para evaluar el estado de orientacion de las fibras de refuerzo.

El primer capitulo presenta una revision bibliografica sobre los tipos de fibras
lignocelulésicas potenciales para refuerzo de termoplasticos. Una amplia variedad de
propiedades quimicas, mecdnicas y fisicas fue recopilada. Especial atencién se puso en las
técnicas de compatibilizacion entre fibras lignoceluldsicas y matrices termoplasticas, dada
su incompatibilidad. Se analizaron diferentes técnicas que incluyeron tratamientos
alcalinos, tratamientos con MAPP, silanizacion, tratamientos con isocianatos y tratamientos
con permanganatos. Ademas se revisaron los principales paradmetros empleados en el
procesamiento de compuestos poliméricos reforzados con fibras naturales mediante
técnicas de extrusion e inyeccion. Por otra parte, se detallan las bases teoricas que
sustentan la determinacion del estado de orientacién en fibras cortas, en las que se
incluyen: la descripcién del tensor de orientacion, el método de elipses, el parametro de
orientacion y el estado de orientacion planar. El primer capitulo finaliza con un resumen de
trabajos de investigacion que han empleado diversas técnicas de microscopia éptica y
micro-tomografia para determinar los estados de orientacion de fibras cortas.

En el segundo capitulo se detallan las técnicas experimentales empleadas para:
caracterizar la materia prima, procesar el compuesto y evaluar el estado de orientacion de
las fibras. Para el andlisis morfolégico de las fibras se emplearon técnicas de microscopia
Optica de reflexion y microscopia electrénica de barrido (SEM). Ademas se realizaron
analisis quimico — fisicos de las fibras para determinar su estado inicial. Se encontrd un
23% de lignina un 10% de extractivos y un 7% de humedad. La degradacién térmica de las
fibras fue evaluada mediante termogravimetria (TGA), definiendo la maxima temperatura
de procesamiento en 200 °C. Se observdé mayor estabilidad térmica en las fibras tratadas,
asociada a un ligero incremento en la cristalinidad. Un andlisis espectral mediante FTIR-
ATR, fue realizado a las fibras y se encontraron los tipicos grupos funcionales presentes en
la mayoria de fibras lignocelulosicas. La compatibilizacion se realiz6 mediante un proceso
alcalino al 5% de NaOH. Se establecieron las condiciones Optimas para la inyeccién del
compuesto mediante técnicas de simulacion y optimizacién asistida por computador
(Moldflow ®). Finalmente se detalla un procedimiento materialografico para obtener
muestras idéneas, previo al procesamiento de imagenes.



En el tercer capitulo se reportan los resultados de las técnicas de caracterizacion,
procesamiento y evaluacion del estado de orientacion. Mediante técnicas estadisticas de
disefio de experimentos (DOE), se determinéd que la variable de mayor influencia sobre la
orientacion de fibras es el tiempo de inyeccion. Ademas se reportan los resultados del pre
y post procesamiento de imagenes. Un estado de alta orientacion en la direccion del flujo
fue encontrado para las fibras a lo largo de la direccion principal y a través de su espesor.
Los resultados experimentales sirvieron para validar las simulaciones ya que las tendencias
y los valores de orientacion mostraron gran coincidencia. Se obtuvieron, mediante ajustes
de los datos experimentales y simulaciones, funciones de orientacion a lo largo de la regién
de flujo desarrollado y a través del espesor mediante superficies de respuesta. Finalmente
se realizé un andlisis del error sistemético mediante un patrén conocido de orientacion. Los
resultados confirmaron la eficiencia del método. Pequefos errores fueron encontrados
menores al 0.5% debido a problemas de pixelacion en fibras pequefas.

Mediante el presente trabajo ha quedado demostrada la efectividad del método propuesto
para evaluar el estado de orientacion en fibras cortas lignocelulésicas minimizando los
errores sistematicos de pixelacion. Por otra parte, el proceso de inyeccion de fibras cortas
induce un alto nivel de orientacion en las fibras naturales, tal como lo hace con las fibras de
vidrio o carbono. La diferencia radica en que las bajas temperaturas de procesamiento
minimizan la aleatoriedad en la regién del core, produciendo altas orientaciones aln en esta
region. Las propiedades mecénicas pueden ser evaluadas y simuladas con mayor precision
a partir de los datos reales del estado de orientacion de los materiales compuestos
reforzados con fibras naturales.

Palabras Claves: Compuestos poliméricos, fibras naturales, moldeo por inyeccién, tensor
de orientacion, simulacion, disefio de experimentos.
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Capitulo 1

MARCO TEORICO Y ANTECEDENTES

1.1. Compuestos poliméricos

Un material compuesto es aquel formado por una matriz (metdlica, ceramica o polimérica)
y un reforzante (fibras, particulas, polvos o tejidos), que combina las propiedades tanto de
la matriz como del reforzante, a fin de obtener un mejor comportamiento de dicho material
frente a una necesidad especifica. Los materiales compuestos, de matriz polimérica
reforzada con fibras naturales lignocelul6sicas, han tenido un impacto ilimitado en la
ingenieria, ya que su procesamiento y el manejo de residuos tienen un menor costo y son
amigables con el medio ambiente que aquellos reforzados con fibras de vidrio o de carbono
[1]-[3]. Fibras de kenaf, bambu, lino, abacd, etc, han sido las mas utilizadas para el
desarrollo de estos biocompuestos, gracias a su facilidad de obtencién y sus altas
propiedades mecanicas [4]. La Guadua Angustifolia Kunth (GAK), conocida como bambu
gigante es una especie de la subfamilia de las gramineas Bambu. Nativa de Venezuela,
Colombia, Ecuador y Brasil [5], con una elevada tasa de crecimiento y buenas propiedades
mecanicas que no ha sido masivamente explotada [6]. Diferentes matrices termoplasticas
[2], [5], [7], han sido utilizadas para el desarrollo de biocompuestos gracias a su bajo costo
de obtencion y procesamiento [8], [9].

El principal problema en el desarrollo de estos materiales, es la naturaleza hidrofilica de las
fibras, frente a la naturaleza hidrofébica de la matriz [4]. Para ello se han desarrollado
distintos tratamientos superficiales que permiten obtener una mejor adhesion entre fibra y
matriz, mejorando las propiedades especificas del compuesto.

1.2. Fibras lignocelulésicas

Las fibras naturales de mayor aplicacion como refuerzo en compuestos poliméricos son las
fibras vegetales (lignocelul6sicas). Se emplean fibras blandas, de hoja, de semilla de pastos
y juncos. La Figura 1.jError! No se encuentra el origen de la referencia., presenta una
clasificacion de las fibras lignocelulésicas. La celulosa es el principal componente de las
plantas y es la responsable de su resistencia.



- Fibras vegetales — Fibras celulésicas

v v
Fibras blandas Fibras de Hojas Fibras Semillas Pastos y Juncos
- Lino - Pifia - Algodén - Trigo
- Camafo - Banana - Coco - Avena
- Kenaf - Sisal - Capoc - Cebada
- Yute - Pino - Arroz
- Mesta - Abaca - Bagazo
- Ramio - Caraua - Caia
- Urefia - Cabuya - Maiz
- Roselle - Agave - Colza
- Henequén L»| Fibras madera - Centeno
- Palmera + - Esparto
datilera - Bamb
- Madera dura - Pasto Elefante
- Madera suave - Pasto

Figura 1.1 Fibras vegetales empleadas como reforzante de compuestos poliméricos.

Las fibras que contienen porcentajes de celulosa entre el 40% y el 95% son preferidas como
material reforzante. La Tabla 1.1, presenta la composicion quimica de las principales fibras
lignocelulésicas. Los diferentes tratamientos quimicos de modificacion superficial que se
aplican a las fibras lignocelulésicas buscan producir efectos fisicos, mecanicos o quimicos.
El incremento de la rugosidad superficial de las fibras es un efecto mecanico que produce
aumento en los puntos de adhesion, permite alojar grupos reactivos y aumenta la energia
superficial. La eliminacion de ceras es un efecto quimico que permite aumentar la eficiencia
de la unién fibra—matriz. La disminucién de los grupos hidroxilo es otro efecto quimico que
busca reducir la capacidad de absorcién de agua y mejorar la adhesién de las fibras con la
mayoria de los polimeros [1], [10], [11]. Algunos tratamientos quimicos como el alcalino
modifican la estructura de la fibra y mejoran en cierta medida sus propiedades mecanicas
(4], [12].



Tabla 1.1. Composicién quimica de fibras lignocelul6sicas empleadas como refuerzo en compuestos
termoplasticos [13].

Fibra Celulosa Hemicelulosa Lignina  Pectina Ceras Humedad
(%) (%) (%) (%) (%) (%)
Pifia 80-81 16 -19 12 2-25 -- --
Banano 60 — 65 6-19 5-10 3-5 - 10-12
Sisal 66— 78 10- 14 - 10 2 10— 22
Abaca 56 — 63 21 Yo os-1 - 5-10
Henequén 60—-78 4-28 8-13 3-4 -- --
Coco 32-43  015-025 o° 34 - 8
Kenaf 45 - 57 215 8-13 3-5 -- --
Yute 61-715 13.6 -204 1123_ 0.2 0.5 12.5-13.7
. 16 —
Trigo 29-51 - 21 26 - 32 -- --
16 -
Avena 31-48 -- 19 27 -38 -- --
14 -
Cebada 31-45 -- 15 24 - 29 -- --
12 -
Arroz 28 - 48 -- 16 23-28 -- --
Bagazo 32-48 30 1;36_ 27-32 -- --
Cafiamo 26 — 43 -- 23%1_ 15— 26 - -

Otros tratamientos afectan los mecanismos de enlace entre la fibra y la matriz, mejorando
las propiedades del compuesto. La Tabla 1.2, presenta las propiedades mecanicas mas
importantes de fibras lignocelulésicas en estado original.



Tabla 1.2. Propiedades mecanicas de fibras lignocelulésicas de uso como reforzante en compuestos
termoplasticos [13]

Resistencia Modulo

Fibra Densidad Diametro Longitud Elongacion a |E?1, de Mf)dt,ﬂlo
(g/cm3) (um) (mm) (%) traccion Young especifico
(MPa) (GPa)
Kenaf (N) 0.31 18 - 37 04-1.1 -- -- -- --
Kenaf (EX) 1.2 12 - 36 14-11 27-6.9 295 - 930 - -
Yute 1.46 5-25 0.8-6 15-31 187 - 773 10- 30 7-21
Bagazo 0.55-1.25 32-43 0.8-2.8 0.9 20 - 290 2.7-17 5-14
Bambu 0.6-0.8 7-27 1.5-44 2.88 - 3.52 187 - 1152 8 - 150 --
Coco 1.15-1.46 0.3-3 03-3 15-25 131 - 220 4-6 2.58-4.10
Pifia 1.5-1.56 8-41 3-8 1-3 170 - 1627 62.182 4-53
Banano 1.3-1.35 50 - 280 -- 3-10 529 -914 7-32 5-24
Sisal 13-15 7 -200 0.8-8 19-3 507 - 855 9.4-28 7-19
Abaca 1.3-15 17-21 -- 2.7 400 - 1289 45 -72 35-50
Henequén 1.4 8-33 -- 3-47 430 - 580 10- 16 7-11
Glass E 2.56 8-14 -- 1.8-3.2 1400 - 2500 76 30

1.3. Métodos de compatibilizacién fibra - matriz
Tratamiento alcalino.

El tratamiento alcalino ha sido uno de los mas utilizados para acondicionar fibras naturales.

Se lo emplea como un tratamiento final y como pre-tratamiento [4], [13]. El tratamiento
alcalino mejora la adhesion entre fibra y matriz mediante la ruptura de los enlaces de
hidrégeno en la red estructural de la celulosa, las fibras se dividen en filamentos creando
una mayor superficie de contacto que mejora la interaccién entre la matriz y la fibra [14].
Por otra parte mejora la calidad de la superficie de contacto debido a que remueve lignina,
ceras e impurezas presentes en la fibra, también remueve grupos hidroxilos (responsables
del comportamiento hidréfilo de la fibra) [15], [16]. Tal efecto incrementa significativamente
las propiedades mecanicas del material compuesto. Las fibras son sumergidas, durante
cierto tiempo, en una solucién acuosa con un porcentaje de hidroxido de sodio (NaOH) o
hidréxido de potasio (KOH).

El porcentaje 6ptimo, en términos de propiedades mecénicas, esta alrededor del 5% en
solucién acuosa [17]-[21]. A mayor porcentaje se observa que la resistencia a la traccion
decae [16]. Das y Chakraborty [21] reportaron un incremento en la densidad de las fibras
de bambl con concentraciones de hasta 5% de NaOH; esto se debe a que durante la
remocioén de lignina y hemicelulosa las micro fibrillas de celulosa se empaquetan mejor. La
densidad disminuye a concentraciones mayores debido a que el tratamiento alcalino



continua el proceso de remocion de material, creando micro poros [22]. La reaccidn que se
produce, esta de acuerdo al esquema de la Figura 1. 2.

OH OH
Haz fibras Filamentos
celulosa | ©H + NaOH celulosa | ©H + HZO
OH
a)
Haz de Filamentos
fibras de
Celulosa /— Mas compacto
@ N _,_,‘:/— Mayor area superficial
Celulosa
+
Hemicetiosa| + | NaOH |—— I
Mas rugosidad
b) Diédmetro Haz Didmetro Haz

Figura 1.2. Tratamiento alcalino. a) Reaccién entre la fibra y el NaOH. b) Efecto del tratamiento alcalino sobre
el haz de fibras de celulosa.

El tratamiento alcalino tiene un efecto significativo en las propiedades mecénicas de los
materiales reforzados con fibras naturales. Una comparacion de las propiedades mecanicas
obtenidas luego del tratamiento alcalino se muestra en la Tabla 1.3.

Tabla 1.3. Efecto del tratamiento con NaOH sobre las propiedades mecéanicas de compuestos de polipropileno
reforzados con fibras lignocelul6sicas.

NaOH Resistencia a Resistencia a Maédulo de

Refuerzo (%) la traccién la flexion Young Ref.
(MPa) (MPa) (GPa)
Banano 5 19 [13]
Lino 5 52 [17]
Henequén 5 30 65 [23]
Kenaf 5 40 43 1.8 [10]
Henequén 40 31 1.24 [16]
Henequén 2 26 1.6 [22]




Tratamiento con MAPP

El anhidrido maleico injertado en polipropileno (MAPP), es un agente de acople utilizado
para modificar tanto 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 que mejoran la adherencia entre
el refuerzo y el polipropileno [11]. La Figura 1. 3, muestra la reaccién que se produce al
utilizar MAPP como agente de acople.

0
I
——0—C—CH,

Celulosa §
(@]
—— OH I H—0O0—C—CH—C—CH;
C gz Il ‘
Celulosa + (0] O © CH,
C (H:—C—CHa
—— OH I | 0]
0 CH; Il
% ——O—C—CH,
Celulosa %
O—ﬁ—CH—CCHa

O
CH:

|

Figura 1.3. Reaccion entre la celulosa y el MAPP [11]

El tratamiento puede realizarse utilizando el copolimero de MAPP y un peréxido como
iniciador (peréxido de dicumilo disuelto en acetona, por ejemplo) luego mezclarlo con MAPP
para combinarlo con la matriz y el refuerzo [18]. Existen también desarrollos experimentales
del copolimero. Chen et al. [19] reportan haber desarrollado MAPP para el tratamiento de
fiboras de bambu. EI MAPP se prepar6 en laboratorio con peréxido de benzoilo como
iniciador y con metanol. En la Tabla 1.4, se observa el efecto del MAPP sobre las
propiedades mecéanicas de compuestos poliméricos reforzados con diferentes fibras
lignocelulésicas.



Tabla 1.4. Efecto del tratamiento con MAPP sobre las propiedades mecanicas de compuestos de polipropileno
reforzadas con fibras naturales [13]

MAPP Resistenciaa  Resistencia a Modulo de

Refuerzo (%) la traccién la flexion Young Ref.
(MPa) (MPa) (GPa)
Kenaf 5 61.2 67.3 5.1 [24]
Kenaf 3.8 45 58 4.85 [1]
Lino 5 25 50 1.8 [25]
Henequén 0.5 35 60 3 [23]
Abeto 5 36 4.8 [20]
Lino 2 35 4.3 [26]
Lino 6.7 52 [17]
Yute 2 63 70 2.9 [18]
Cafamo 8 30 1.7 [27]
Henequén 3 28 11 [22]
Pulpa de 6 53 87 45 [28]
papel
Aserrin 2 25 0.98 [29]

Tratamiento con silanos

Este tratamiento utiliza diferentes silanos organofuncionales del tipo amino, mercapto,
glicidoxi, grupos vinilo o metacriloxi, dependiendo de la matriz polimérica utilizada. Para el
polipropileno se recomiendan los grupos vinilo [30]. En este tratamiento el grupo silano
reacciona con el grupo hidroxilo de la fibra formando enlaces covalentes estables que se
adhieren a la pared celular de la fibra [11]. Los procesos que ocurren entre el grupo silano
y la fibra se muestran en la Figura 1. 4.



Hidrdlisis
RSi(OR') + 3H.0 — RSi(OH), + R'OH
Condensacion

R R R

3RSi(OH), > HO ——Sj— 00— 8—0—8i—0OH + 2H.0

a) OH OH OH
Enlace de hidrégeno R R R
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Figura 1.4. a) Proceso de hidrolisis y condensacion del grupo silano. b) formacion de puentes de hidrogeno
entre grupos silano y la celulosa. c) injerto superficial, enlaces de hidrégeno sustituidos por enlaces covalentes
entre grupos silano y fibras naturales [31]



Se recomienda realizar un pre-tratamiento a las fibras; ya que los grupos OH de la celulosa
y la lignina son de poca accesibilidad [30]. La Tabla 1.5, resume el incremento de las
propiedades mecanicas con la inclusion de silanos.

Tabla 1.5. Efectos del tratamiento con grupos silano sobre las propiedades mecanicas de los compuestos de
polipropileno reforzados con fibras lignocelulésicas [13]

Resistencia a Modulo

Refuerzo Tipo de silano la traccién de Young Ref.
(MPa) (GPa)
Lino 3% silano MPS 244 1.02 [30]
O ol
Yute 2% g-glycidoxypropyl 37 2.2 [32]
trimethoxy silane
Kenaf 50% aminopropiltrietoxisilano 45 3 [10]

Tratamiento con isocianatos

El tratamiento con isocianatos se basa en la reaccion del grupo funcional -N=C=0 con la
lignina de la fibra y actila como agente de acople. Con la ruptura los grupos hidroxilos de la
fibra; se producen enlaces covalentes entre el grupo funcional y la celulosa. Por otro lado
los anillos de benceno permiten la creacién de enlaces con la matriz polimérica debido a
sus fuertes interacciones. A pesar que el tratamiento con isocianatos se ha utilizado en
matrices de PVC y poliestireno (PS), se han reportado buenos resultados en polipropileno
cuando se utiliza el tipo m-isopropenil-a, a-dimetil bencil-isocianato (m-TMI). La Figura 1. 5,
muestra la reaccion que se produce entre el m-TMI, la celulosa y el polipropileno. [33]



M/W + + Peroxido —m

Polipropileno

N=C=0
m-TMI

+ Celulosa — QH —=

Celulosa Celulosa Celulosa

Figura 1.5. Formacién de enlaces covalentes. a) Entre el m-TMI y el polipropileno. b) Entre el m-TMI-g-PP y la
celulosa [33].

La Tabla 1.6, muestra el incremento en las propiedades mecéanicas cuando se utilizan
isocianatos como agentes de acople.

Tabla 1.6. Efectos del tratamiento con isocianato sobre las propiedades mecanicas de compuestos de
polipropileno reforzado con fibras lignocelulésicas.[13]

. Resistencia a Resistencia a Moédulo de
Isocianato

Refuerzo (%) la traccién la flexion Young Ref.
° (MPa) (MPa) (GPa)
Madera o
de Eucalipto 10% 44 90 1.6 [34]
Madera 5% MDI 38.2 62.8 224 [35]
de Pino
0f Micni
Yute 2% Disocianato 60 68 2.8 [16]
de Tolueno
10%
Yute m-TMI 60 70 6.5 [33]
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Tratamiento con Permanganatos

El tratamiento con permanganato induce union entre fibras celulésicas y matrices
poliméricas. La elevada reactividad de los iones Mn*2 inician la co-polimerizacion con la
celulosa [11]. Se forman radicales en la celulosa lo que permite una mejor unién entre la
fibra y la matriz. Este tratamiento se lo realiza en compuestos que contengan el grupo
MnO4, como el permanganato de potasio (KMnO4). Una de las ventajas de este tratamiento
es la reduccion de la hidrofilidad de la fibra. Al combinarse con peréxidos aumenta la
rugosidad superficial de la fibra, produciendo una interfase quimica-mecanica. La Figura 1.
6, presenta la reaccion que se produce entre la fibra y el KMnO4. En general se usa
permanganato de potasio en diferentes concentraciones disuelto en acetona.

0]

||
Celulosa—H + KMnO,— Celulosa—H —O—Mn—0K"*

||
0

@) 0}

|| N
Celulosa—H—0 —Mn—OK" — Celulosa + H— O —Mn—OK*

|| [
o 0

Figura 1.6. Reaccion entre la celulosa y el permanganato de potasio (KMnQa4). Formacién de radicales que
mejoran adhesion entre fibra y matriz [11]

1.4. Inyeccién de compuestos termoplasticos reforzados con fibras
cortas de bambu (BsF)

Actualmente existen innumerables técnicas para la transformaciéon de polimeros. Estas
técnicas han sido adaptadas al procesamiento de materiales compuestos termoplasticos
reforzados con fibras naturales lignocelulésicas. El presente apartado cubre matrices
poliolefinicas tales como polietileno y polipropileno. Los refuerzos preferentes son fibras
cortas de bambu, cafiamo, lana, lino, entre otras. La mayoria de las rutas de fabricacion
aplican modificaciones quimicas a la matriz mediante injerto de anhidrido maleico.

El 32% de todos los productos poliméricos son obtenidos mediante moldeo por inyeccion.
Esta técnica de manufactura garantiza adecuadas propiedades mecdnicas, exactitud
dimensional, control de ciclo de vida del producto y elevadas tasas de produccion [36], [37].
La Figura 1. 7, resume las etapas de un ciclo de inyeccion. El ciclo se divide en las etapas
de plastificacion (desarrollada en la unidad de inyeccion), llenado, empaguetamiento,
mantenimiento, refrigeracion (desarrolladas en el molde) y expulsion (desarrollada en la
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unidad de cierre). La etapa de refrigeracion ocurre en paralelo con las etapas de llenado,
empaguetamiento y mantenimiento lo que reduce el tiempo del ciclo.

Al inyectar compuestos reforzados con fibras cortas, la plastificacion y el llenado del molde
son las etapas mas influyentes en el patrén de orientacion de las fibras [38], [39]. Las demas
etapas tienen efectos secundarios sobre la orientacion de las fibras. Durante el proceso de
plastificacién se produce un efecto de rotura gradual de fibras llamado atricion. Este efecto
se debe a la interaccion entre fibra-fibra, fibra-polimero y fibra-molde [40]. En general se
desestima el efecto de la atricién de fibras sobre la orientacion.

En la etapa de llenado del molde se inducen altas velocidades de cizallamiento, para
polimeros puros esta en el orden de 100 — 10000 s. La presencia de fibras de refuerzo
aumenta la viscosidad del polimero fundido y por tanto es mas dificil su llenado. Cuando el
material fundido ingresa en la cavidad de moldeo se producen tres regiones de flujo: flujo
de entrada, flujo totalmente desarrollado y flujo frontal. En la regidn de entrada se produce
una combinacién de flujo de elongacién y cortante. A medida que la cavidad se llena, el
tipo de flujo cambia debido a los fuertes efectos cortantes producidos al predominio de la
velocidad axial. El frente de flujo, el cual esta en contacto con el aire de la cavidad, presenta
una superficie libre que cambia el fendmeno de flujo. La parte central del fluido se mueve a
una velocidad maxima mientras que en los bordes (junto a la pared del molde) la velocidad
es cero (0 minima), debido al rapido enfriamiento del material, lo que provoca una rapida
desaceleracion. En flujos incompresibles se produce una velocidad transversal que fluye
hacia afuera de la pared desarrollando un perfil frontal conocido como frente de flujo.
Papathanasiou [38], [41], atribuye al frente de flujo una alta contribucién en la orientacién
de fibras en la region cercana a las paredes de la cavidad. La Figura 1. 8, describe los
patrones de flujo durante el llenado de una cavidad rectangular.

-
’ ’.@J A Componentes principales del
}{ -~ TN, ciclo de moldeo:
f { D
Id Ql Y\ (1) Llenado
[« [ Ciclode \ il
- " moldeo por | > : | (2) Presion de Cerrado
{5 inyeccion ' i
\ ‘.\ v I @ Enfriamiento
%\ i.v. "‘ \‘\.‘_ p "'.," /
N, “--.xM o f @ Plastificacion siguiente parte
. -.(-4 - 4 ‘a
-~ g L 5) Eyeccién de la pieza
~ -\_.__ - _i_@rt ’ O Yy p

Figura 1.7. Esquema de un ciclo de inyeccién estandar [39]
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Figura 1.8. Esquema de patrones de flujo durante el llenado de una cavidad rectangular. a) Vista superior con
frentes de flujo a diferentes tiempos. b) Perfiles de velocidad en la region de flujo completamente desarrollado
y el efecto fuente en la region frontal [38]

El campo de flujo al interior de la cavidad induce la orientacion de las fibras en una
estructura de copas. Una descripcion detallada es presentada por Papathanasiou [38]. Se
presentan diferentes estructuras de laminas a través del espesor. Se produce una capa skin
que contiene una orientacién aleatoria planar determinada por el flujo frontal. La siguiente
estructura multicapa denominada shell-core, genera una orientacion paralela (debida al flujo
cortante) y transversal (debida al flujo extensional). Se atribuyen la orientacién en el core al
tipo de entrada de inyeccién, velocidad de inyeccion, solidificacién en la pared, espesor de
la cavidad, temperatura en la pared de la cavidad y reologia del fundido [38], [39], [42].

Procesos previos al moldeo por inyeccidon de compuestos termoplasticos reforzados
con fibras naturales.

Previo al moldeo por inyeccion de compuestos, se requiere una fase de peletizado que
involucra extrusién y acondicionamiento térmico. En la Figura 1. 9, se presenta el

flujograma del proceso para desarrollar compuestos termoplasticos mediante extrusion y
moldeo por inyeccion.
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Figura 1.9. Flujograma del proceso de manufactura extrusion — inyeccion de compuestos termoplésticos.

En la etapa de extrusion peletizado, la literatura reporta varias rutas de procesamiento que
incluyen el uso de extrusores monohusillo, doble husillo y mezcladores por lotes.
Considerando la naturaleza hidrofilica de las fibras lignoceluldsicas, procesos de secado de
fibras y pellets son requeridos. La Tabla 1.7, resume los pardmetros de diferentes rutas de
procesamiento empleadas para manufacturar compuestos termoplasticos reforzados con
fibras lignocelulosicas.
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Tabla 1.7. Resumen de rutas de procesamiento de compuestos termoplasticos reforzados con fibras
lignocelulésicas mediante extrusién — inyeccion.

Proceso Equipo Velocidad
Matri Refuerzo Aditivo de quip Tipo de Perfil de .
atriz de husillo Ref.
[Yow/w] [Yow/w] secado extrusor temperaturas
[°C/h] mezcla [rpm]
((FF,’LP I) 5?3”;‘]’“ MALS Boi24  Mixer - Cte. 80 [43]
PP [ggf“é’(‘)‘] MAPP  80/2  Mixer - - - [19]
Bambu
PP [40-60] MAPP 120/3 - - - - [44]
PP Bam[tl’g/_ 'flgi'ass MAPP - Mixer Ascen. 50 [45]
PP Lino, hemp, MAPP - Mixer - - 50 - 100
sisal [35]
[30- 50]
PP Kenaf MAPP 90/60 Mixer DH-Contr Ascen. - [46]
[30- 40]
PP Lana MAPP 75148 DH- DH-Contr Ascen. 8 [47]
[15-30] Contr”
HDPE Aceite de palma MAPP 85/24 DH- DH-Contr Ascen. 70 [27]
[30- 40] Contr
LDPE Doum - 23/24 - DH-Corot B Des. - [48]
[ 5-30]
PP Kenaf MAPP 80/12 Mixer DH-Corot Ascen. 150
[30] [49]
PP Curaua - 100/1 - DH-Corot Ascen. 250-500 [50]
HDPE [20]
PP Corcho [5-30] MAPP 80/24 DH-Corot Ascen. 150-300
Corcho [5-75] Acido [51]
esteérico -

A Extrusor doble husillo contrarrotante.

B Extrusor doble husillo corrotante.

Cte.= perfil de temperatura constante.

Ascen.= perfil de temperaturas ascendente.
Descen.= perfil de temperaturas descendente.

1.5.

Bases tedricas para la determinacidon del estado de orientaciéon de

fibras cortas

Las bases tedricas para el modelamiento matematico del estado de orientacion de fibras
cortas fueron descritas por Advani y Tucker en 1987 [52]. Las fibras fueron asumidas como
cilindros rigidos, con seccion circular uniforme a lo largo del eje y de longitud constante.
Con estas hipotesis, el estado de orientacion de fibras puede ser estudiado mediante la

funcion de distribucion de probabilidad de orientacion v(0.9). Esta funcion describe la

probabilidad de encontrar una fibra orientada entre los angulos (91) y (‘91 + OI‘9) y (¢1) y (¢1 +d¢
) y esta definida por:
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P(6, <0<0+d0,4 <p < +dp)=w (6, ¢4)send,dod¢ (1)

La orientacién puede ser descrita asociando a un vector unitario p con la direccién de una
fibra simple, como se muestra en la Figura 1. 10. Por lo tanto, la funcion de distribucion
puede ser escrita como una funcién del vector p= y(p).

Figura 1.10. Sistema de coordenadas esféricas para describir la orientacion de una fibra simple.

En base a la Figura 1. 10, los componentes del vector unitario p estan relacionados con los
angulos de elevacion (8) y azimutal (¢) como:

p, = senfcos¢ (2)
p, = senfseng
p; = cosO

En notacion indicial, la longitud ajustada del vector p, (pl-pj = 1), es el conjunto de todas
las posibles direcciones del vector y corresponden a la esfera unitaria. Para evaluar todas
las posibles direcciones de p , se lo integra sobre la superficie de la esfera unitaria, y se
define por,

21 T 2 T
ﬁaﬁ:f w(0,4)sin 0d0 dg = j sin@dodg
¢=0J9=0 ¢=0Jo=0

La funcion W(9,¢), debe satisfacer algunas condiciones tales como, periodicidad,

normalizacion y condicion de continuidad. La solucion de estos modelos requiere mucho
costo computacional.
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Si se toma en cuenta la simetria de la funcién de distribucién, un conjunto de tensores de
orientacion puede ser definido mediante la formacion de productos diddicos del vector p
[52]. Integrando los productos diadicos con la funcién de distribucion, todos los tensores de
orden impar son cero. Solamente los tensores de orden par son calculados, siendo los de
mayor interés los tensores de orientacién de segundo y cuarto orden. La calidad de la
descripcion esté relacionada con el orden del tensor.

@)
a; ={ pipw(p)dp

(5)
30 = | PP, PP (P)dp

Al expandir el tensor de segundo orden, se tiene para i,j = 1,2,y 3 una matriz simétrica.
Debido a la condicién de normalizacion, la traza del tensor de segundo orden es igual a la
unidad, en otras palabras la suma de las fracciones de orientacion debe ser 1.

Para considerar materiales compuestos reales, cada fibra discreta es medida y los
componentes del tensor son calculados mediante una sumatoria [53],

_ X(pipj)LnF (6)

TN LLE,

Donde F, representa la funciéon de ponderacion de la nésima fibra.

Un estado de orientacion planar considera que todas las fibras permanecen en un solo
plano. Este hecho es ampliamente usado para estudiar materiales compuestos debido a su
cercania con la orientacion planar [52]. El tensor de orientacion planar de segundo orden
es definido por:

_ X(pipj))LnFy (7)
A = ———
Y X L.F;

El tensor de orientacién planar de segundo orden es usado para describir el estado de
orientacion en la direccion principal de flujo. Realizando la sumatoria de N fibras, a;; es
rescrito como sigue [54],

1 N a1 Q12 Qg3 (8)
a; = Z pi'pj | =(G21 G2 Q23
n=1

a3z; dzz dAszs
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Por tanto, si:

a;1 <0.35 es considerado perpendicular a la direccién de flujo.
a;; >0.7 es considerado paralelo a la direccién de flujo.

0.5< a;, < 0.6 es considerado una orientacion aleatoria.

La Figura 1. 11, presenta la relacion entre el parametro de orientacion, el estado de
orientacion, la elipse de orientacién y el tensor de orientacién planar.

Parametrode  Estado de Elipsede  Tensor de orientacion
Orientacion  orientacion  orientacidn planar
A § “[03 00
$=0.3 é oo 07
iy ? o [05 0.0]
' ﬁ 100 05
? ﬁs ~[0.7 0.0]
0.7 dij = _U.ﬂ 03_
S=1] ? . 1 0.0]
Y / “loo o]

Figura 1.11. Relacién entre el pardmetro de orientacion, el estado de orientacion, la elipse de orientacion y el
tensor de orientacion planar [55]

Considerando un estado de orientacién planar, los componentes principales del tensor para
los ejes x; y x,, como muestra la Figura 1. 11, pueden ser determinados por,

N N
1 1 (9)
a;; = Nz cos? ¢ a;, = Nz cos ¢psing
n=1 n=1

a, +a, =1 (10)

a, =ady



En donde N es el numero total de fibras en el compuesto, ¢ es el &ngulo de orientacion
planar de cada fibra. Para calcular el angulo preferido de las fibras, Yasuda et al. [55],
proponen la siguiente ecuacion:

2a;; (11)
ai; — Ay

tan 2a =

Queda claro que la suma de los porcentajes de orientacion debe ser uno. En la Tabla 1.8,
se resumen los parametros trigonométricos y los productos diadicos que representan el
estado de orientacion.

Tabla 1.8. Resumen Parametros y funciones trigonométricas [53].

Producto diadico de p; y p; en la n-ésima ., ) i L
Representacion con funciones trigonomeétricas

fibra

(a11)n sen?6cos?¢
(@12)n = (@21)n sen?@cospsene
(@13)n = (@31)n senBcosfOcos¢p

(@22)n sen®fsen’¢
(az3)n = (azz)n senfcosfsene

(a33)n cos?6

Una representacion grafica conveniente para definir el estado de orientacién es a través del
parametro de orientacion [55]. Se elabora una elipse de orientacion, los dos eigenvalores
del tensor de orientacion corresponden a las longitudes de los ejes mayor y menor de la
elipse de orientacion. La direccion del eje mayor corresponde a la direccion preferida del
angulo de orientacion. El eigenvalor mayor se llama pardmetro del orden de orientacion, a
partir de él se determina el grado de orientacién como se mostré en la Figura 1. 12.
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1.6. Técnicas de determinacién de la orientacién de fibras
Método de las elipses

La mayoria de las técnicas desarrolladas para determinar la orientacién planar de fibras
reforzando termoplésticos estan basadas en el método de las elipses (MoE). El método
hace varias suposiciones para analisis en dos dimensiones (2D). Las fibras son asumidas
como cilindros rigidos, con seccidn circular uniforme a lo largo del eje y longitud constante.
Estas suposiciones no aplican para fibras de carbon o kevlar ya que son fibras semiflexibles.

Las muestras son seleccionadas a partir de regiones de interés (ROI's), especialmente de
secciones transversales a la direccion del flujo. Posteriormente deben ser embebidas y
pulidas metalograficamente. Para mejorar el contraste entre fibras y matriz, la superficie
pulida es atacada quimicamente con acido o plasma o mediante sputtering con oro.
Posteriormente se realiza la adquisicion de imagenes mediante técnicas de microscopia
(6ptica o electronica). La Figura 1. 13 muestra una ROI de una muestra de polipropileno
reforzado con fibras cortas de vidrio. Para reducir los tiempos de procesamiento el MoE es
complementado con técnicas de procesamiento digital de imagenes.

La Figura 1. 12, muestra un conjunto de elipses (que representan fibras inclinadas en
diferentes direcciones) y elementos circulares (que representan fibras orientadas en la
direccion de flujo). Adicionalmente se podrian observar elementos rectangulares que
representan fibras transversales cortadas longitudinalmente.

Figura 1.12. Microfotografia de compuesto reforzado con fibras de vidrio. a) fibras alineadas, b) extremo de
fibra, c) fibras inclinadas y d) fibras transversales. [54]

Las elipses se emplean para caracterizar tanto la posicion como la orientacion de las fibras.
La Figura 1. 13, ilustra el principio de la metodologia. La posicion de la fibra es determinada
por el centro de masa de la elipse (i,, x,). La orientacion de la fibra, en esa posicion, puede
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ser determinada a partir de pardmetros geométricos de la elipse, tales como: el eje menor
(m) y el eje mayor (M). El angulo planar (¢) se define con respecto al eje principal de flujo
(x1) y el eje (M). En el caso de caracterizacién tridimensional (3D) el angulo fuera del plano
0 (zenit) esta dado por:

(12)

M
6 =cos™t (—)
m

muestra

(b)

(@)

Figura 1.13. Principales parametros empleados para caracterizar la orientacion de fibras: a) fibra embebida b)
definicion de parametros planares [39]

Generalmente el plano (x — y) 6 ((x; — x,) es definido para representar el plano de corte.
El tercer eje es normal al plano. Cuando las coordenadas de los extremos de los ejes de la
elipse son obtenidas a partir de la imagen, se pueden determinar: la longitud del eje mayor,
del eje menor y del centroide facilmente, por la siguiente expresion:

m = /(x5 — %)% + (V3 — ¥3)? (13)

La longitud del eje menor m, seria igual al diametro de la fibra (Figura 1. 14).
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(x2,y2)
A
W) M
Y
m
(x3,y3)
(x1,y1) . A
ox
[0}
A A >

Figura 1.14. Parametros planares de la imagen eliptica [53]

De forma similar (x; —y;) ¥ (x; —y,) son los pares coordenados en el extremo del eje
mayor y sus parametros X e Y son:

X = xz - x1 (14)
Y=y2-»n (15)

Por lo tanto, la longitud del eje mayor esta dado por:

M =.X2-Y2 (16)

Las relaciones geométricas entre 6 y ¢ son:

seng = (17)

cos¢p = (18)

Sk
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|cos8| = % (19)
" (20)
send = [1— 7

Para la construccion del tensor de orientacion de segundo orden, a partir de imagenes
micrograficas de la seccion transversal a la direccion del flujo, se tienen los pardmetros y
relaciones geométricas en la Tabla 1.9.

Tabla 1.9. Parametros y funciones trigpnométricas para representar el estado de orientacion de fibras cortas

[53]
Producto diadico de p; y Representacién con Representacidn con parametros
p; en la n-ésima fibra funciones trigonométricas geométricos adquiridos de la imagen
5 ) ,(1 m?
(a11)n sen“fBcos“¢ Y W
2 1 m?
(a12)n = (@21)n sen“fOcospseng XY T
(a13)n = (az1) senfcosfcosp Y 1 om?
13/n 31/n W — W
(az2) sen?@sen®¢ X2 1 m?
o Ve
1  m?
(az3)n = (azx)y senfcosfseng X KW — M2>
2
m
(ass)n cos?8 B
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El método MoE tiene un problema en el caso de la determinacion de orientacion 3D, dado
gue el angulo planar es ambiguo, debido a que una misma elipse puede corresponder a (¢)
0 (¢ + m). En la Figura 1. 16 se detalla el problema de ambigiiedad. Por definicion de los
componentes del tensor, la ambigliedad no tiene efecto sobre (a;1), (a;2), (az) y (ass).
Los elementos (a,3) y (a;3) no pueden ser determinados en base a la imagen de una sola
seccion transversal de la fibra y requiere de un plano adicional o de técnicas
complementarias.

Método MoE con dos planos de corte

Para determinar los componentes del tensor (a,3) y (a;3), la muestra del compuesto puede
ser cortada en dos planos paralelos con una ligera separacién. Se debe aplicar el método
MoE para cada seccién y posteriormente correlacionar las elipses en cada imagen. La
Figura 1. 15, muestra el principio de medicion con éste método.

# (3-ejes de direccion
positiva)

Segunda seccion transversal Segunda seccion transversal
positiva negativa

- -

Longitud de corte = tan @

Figura 1.15. Definicion del problema de ambigiiedad y definicién del angulo positivo 6 [53]

Otra técnica de evaluacion del estado de orientacion planar es mediante el parametro de
orientacion f,, de Hermans [56]. Este método describe la orientacion planar de fibras en
polimeros cristalinos. El parametro de orientacion planar de Hermans se determina por:

(21)
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Donde,

2y ZiN(p)cos?¢; (22)
(oS0 =TSN @)

Donde ¢; representa el angulo entre las fibras individuales y el eje principal de flujo x; y
N(¢;) es el numero de fibras con cierto angulo de orientaciéon ¢;. En la Figura 1. 16, se

detallan los componentes del método. El parametro f,, se normaliza entre cero y uno. Para

una distribucién planar randémica con ((cosz(,b) = %) fp =0, mientras que para fibras

alineadas perfectamente a lo largo del eje de flujo ({(cos?¢) = 1), fp=1. Los valores
intermedios de orientacidn corresponden a estados de orientacién parcial.

Figura 1.16 Presentacion esquematica de la relacion entre el angulo de orientacién y los parametros de la
seccion transversal. DO (direccion de orientacion), P (direccion de la fibra) [56].

Microscopia confocal

La microscopia confocal laser (CLSM) es una tecnologia relativamente nueva dentro de la
microscopia Optica. La técnica esta habilitada para analizar materiales semitransparentes.
Se consiguen secciones paralelas mediante ¢dptica sin destruir la muestra. Se obtienen
imagenes a diferentes profundidades con una separacién de pocas micras [57]. La
orientacion de las fibras se calcula a partir de dos planos sucesivos mediante el
desplazamiento del centro de cada fibra, Ax,Ay y Az en X, Y, Z respectivamente. El vector
descrito por los desplazamientos es paralelo a las fibras. Con los datos normalizados del
vector se puede construir el tensor de orientacion de segundo orden aplicando el MoE
(Figura 1. 17).
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e

Figura 1.17. Definicion de pardmetros para el método de medicién mediante microscopia confocal [57]

Con este método se evita el problema de ambigiiedad y se puede tener una descripcion

completa del tensor a partir de las siguientes relaciones:

X, = Mx

Ye =My

a2 = Z(MXX + Myy) + ZJ(MXX + Myy)z + 4M§y

b? = 2(Myx + Myy) — 2\/(MXX + Myy)* + 4M)2(y

2M
2¢ = arctan <i>
MXX—MYY

Anélisis en el dominio de la frecuencia

(23)

(24)

(25)

(26)

(27)

Los métodos de procesamiento de imagenes descritos anteriormente trabajan en el dominio
espacial. Se tienen opciones de procesamiento de imagenes en el dominio de la frecuencia.
La mayoria de estos métodos se basan en la transformada discreta de Fourier (DFT).
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La forma continua de la transformada de Fourier F(u,v) de una imagen f(x,y) se describe
como:

F(u,v) = f_oof f(x,y)e 2mwx+vy) gy dy (28)

La forma discreta para una imagen cuadrada de N pixeles de tamafio se representa por:

(29)

1 N-1N-1 _jz,T[“er”y
Fv) = ) feye > w
x=0 y=0

Donde u,v =0,1,2,...N — 1. La imagen transformada F contiene toda la informacién de la
imagen original f, la cual puede ser recuperada aplicando la transformada de Fourier
inversa. El espacio de frecuencias F, es complejo y contiene una parte real y otra imaginaria.
Generalmente con propésitos de ilustracion la magnitud de F es ploteada con F (0,0) en el
centro de laimagen. Los picos de baja frecuencia se encuentran cerca del origen y los picos
de altas frecuencias se ubican gradualmente mas alejados. Los célculos de la transformada
de Fourier requieren gran gasto computacional. Por lo tanto se han desarrollado métodos
de calculo optimizados mediante la transformada rapida de Fourier (FFT). Se emplea la
siguiente ecuacion de convolucion:

G(u,v) =Hw,v) F(u,v) (30)

Donde F, G y H son las tranformadas de Fourier de la imagen original, resultante y el kernel
de convolucion respectivamente. Esta operacion es mucho mas sencilla incluso que trabajar
en el dominio espacial. Es muy Util si se procesan varias imagenes o en procesamiento en
tiempo real.
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1.7. Antecedentes sobre métodos para determinacidén de orientacidon de
fibras cortas

Técnicas de microscopia éptica

Entre los primeros trabajos aplicados a termoplasticos (nylon) reforzados con fibras cortas
(de vidrio) mediante procesamiento de imagenes, se encuentra el presentado por Hine,
Davison, Duckett y Ward [58] quienes describen la caracterizacion de la orientacion 3D
de fibras en una placa rectangular inyectada (65mm x 220mm X 3mm) con una entrada
tipo abanico. Los datos extraidos fueron empleados para predecir las propiedades elasticas
del compuesto. Emplearon el método de la elipse (MoE) sobre diferentes secciones
transversales. Reportaron que las fibras al interior del compuesto presentan una estructura
skin/core/skin, con las fibras orientadas perpendicularmente al flujo en la zona central (core)
que ocupa el 50% del espesor de la probeta y las fibras orientadas paralelamente al flujo
en la piel (skin). Mediante el sistema de procesamiento de imagenes obtuvieron datos
precisos y rapidos que permitieron entender los efectos del proceso de inyeccion sobre la
orientacion de fibras y en sus propiedades mecéanicas posteriores.

El uso del tensor de orientacién para estudiar el efecto de la orientacion de las fibras (vidrio
al 10 % v/v ) sobre las propiedades de tenacidad en una matriz termoplastica (policarbonato)
fue aplicado por Neves, Isdell y Pouzada [59]. Reportan el uso del tensor de segundo
orden propuesto por Advani y Tucker, para describir la distribucién de orientaciéon de fibras.
Las muestras fueron aisladas mediante cortes en diferentes secciones pulidas. Observaron
el patron skin/core/skin, siendo la regién del skin la mas orientada en la direccion del flujo,
mientras que en la regiéon del core las fibras se orientan perpendiculares al flujo. La rigidez
a través del espesor fue determinada mediante el método de orientacion promediada.
Emplearon un analisis por elementos finitos (FEM) para simular el comportamiento de vigas
sometidas a flexion en tres puntos y obtuvieron la rigidez a flexién en la direccion principal
de flujo y en la direccién transversal. Concluyeron que la variable de procesamiento que
mas influye en la orientacién de las fibras es la velocidad de inyecci6on por sobre la
temperatura de la masa. Ademas demostraron que la rigidez en la direccién del flujo
decrece con el incremento de la velocidad de inyeccién.

Melkush et al. [60] fueron los primeros en utilizar asistencia de procesador de imagenes
para investigar la orientacién de fibras cortas reforzando una matriz polimérica. Realizaron
etapas de pulido de la muestra con la finalidad de tener un excelente contraste en la
adquisicion de la imagen.

Un nuevo modelo fue desarrollado por Zak et al. [61] para estimar la distribucion de
orientacion de fibras cortas basadas en dos secciones paralelas. Con este método se
elimina el problema de ambigtiedad y corrige el error de sesgo para angulos cercanos a 90°
producidos por el método MoE convencional. El método sigue siendo destructivo y requiere
de dos fases de preparacion de las muestras paralelas a una distancia de 1um. La
aplicacion fue realizada sobre un compuesto polimérico (SL5170 fotopolimero) reforzado
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(fibras de vidrio 16 + 1 % v/v). El pulido inicial fue realizado mediante fresado a la altura
deseada, luego pulido con papel abrasivo himedo de SiC grado 80 a 2400 y finalmente con
polvo de alimina de 1-um. Para la segunda fase de pulido fue utilizado solamente papel
abrasivo grado 2400 de SiC y polvo de alimina de 1-um. El control de profundidad en el
pulido se controlé6 mediante micrometro. En el procesamiento de imagenes emplearon
scripts programados en Matlab ® y una funcién de correccion de la observabilidad fue
implementada para tomar en cuenta la distribucién de longitudes de fibra y el efecto del
espesor de capa finita.

Entre los pocos trabajos reportados con fibras naturales se encuentra el de Heidi Peltola et
al. [40]. Trabajaron con una matriz de acetato de almidon reforzada con fibras de lino y
cafamo. Evaluaron la influencia del proceso de moldeo por inyeccion en la rotura de fibras
naturales y la variacion de la relacién de aspecto que se produce. Utilizaron imagenes
microscopicas de secciones pulidas de probetas y las trataron mediante software comercial.
Pudieron valorar también la dispersién de la orientacion de fibras.

Los efectos del llenado y del cambio de fase por solidificacién durante la inyeccion de una
cavidad rectangular (202mm x 25mm x 3.2mm) de Nylon reforzado (fibras de vidrio 43 wt.
%) fueron simulados por Oumer et al. [62]. Los dos efectos ocurren de forma simultanea
durante el proceso de moldeo por inyeccién, afectando el flujo de las suspensiones y por lo
tanto su orientacion. El estudio presenta un analisis numérico para predecir la orientacion
3D en una cavidad rectangular considerando llenado simultaneo y cambios de fase en las
suspensiones. Se utilizé6 un modelo de volumen de fluido (VOF) para el seguimiento de la
interface suspension-aire. Para la solucion numérica emplearon el modelo de cierre hibrido
de Advani y Tucker para aproximar el tensor de cuarto orden durante el célculo de la
orientacion de fibras. EI modelo fue validado mediante resultados experimentales
reportados en la literatura. Los resultados de las simulaciones mostraron un buen acuerdo
con los datos experimentales. Concluyeron que se forma una capa cortante cerca a las
paredes del molde y un flujo extensional en el plano medio debido a bajos esfuerzos
cortantes en esa zona.

Vélez Garcia [39], continla con la investigacion a partir de la informacién obtenida por
Advani y Tucker, mediante tensores de orientacion en compuestos poliméricos reforzados
con fibras cortas de vidrio. Mediante ponderacion obtuvieron los componentes del tensor
de orientacion de segundo orden por unidad de volumen de material en el area de la
muestra, tal como se indica en la siguiente ecuacion:

_ Zn(pipj)n LnFn (31)
T ZaLaFy)

Donde, n es la enésima fibra, L, es la longitud de dicha fibra y F, es la funcion de
ponderacion.
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En su trabajo Meyer et al. [63] determinaron de forma experimental y mediante simulaciones
el estado de orientacion de fibras largas (vidrio 30 wt.%) con longitud (13 mm) reforzando
polipropileno. En su trabajo desarrollaron un nuevo método para simular la orientacion de
fibras largas en un disco inyectado mediante simulaciones del bebedero, entradas y molde
como un dominio simple. Ellos demostraron que la simulacion de la orientacion de fibras
largas es mas sensible a la seleccion de las condiciones iniciales. Ademas incluyeron un
modelo de fibra flexible (Bead — Rod) para obtener mayor exactitud en sus predicciones.
Para el analisis de la orientacion de fibras, se fundamentan en el modelo de Folgar — Tucker
incluyendo un factor térmico adicional llamado difusion giratoria isotropica, el cual considera
la interaccion fibra — fibra en un sistema concentrado de fibras. Utilizan software comercial
ANSYS® para evaluar el campo de velocidad y rutinas en MATLAB® para determinar la
orientacion de fibras. Encontraron que la orientacion de las fibras largas de vidrio difiere al
inicio y al final del llenado de la cavidad con mayor énfasis en las paredes del molde. Por lo
tanto se concluye la necesidad de iniciar los analisis antes del inicio de llenado de la
cavidad. EI modelo de fibra flexible es mas preciso que | modelo de Folgar — Tucker para
fibras largas de vidrio.

Mazahir et al. [64] evaluaron la evolucién de la orientacién de fibras (vidrio) reforzando PBT,
en la direccién radial sobre discos inyectados con entrada central. Realizaron simulaciones
empleando el modelo de Folgar — Tucker (FT) para suspensiones semi-diluidas de fibras,
que atribuye el estado de orientacion de las fibras, como una consecuencia de mecanismos
de arrastre y de interacciones fibras - fibra. Compararon los resultados analiticos con las
mediciones de la orientacion en diferentes capas a lo largo del espesor de la muestra (piel,
transicion y nucleo). Para mejorar el modelo han realizado algunas modificaciones que
ralentizan la cinética de orientacion en el caso de suspensiones concentradas. El ajuste lo
realizaron por medio de la modificacion al modelo FT mediante técnicas de cierre de
deformacién reducida (RSC). Las muestras fueron extraidas a diferentes espesores a lo
largo de la direccion radial. Las mediciones fueron realizadas con microscopia Optica
empleando muestras rectangulares con un espesor de H/6'y un ancho de 2L;. Una version
modificada del método MoE fue empleada para caracterizar la evolucién radial de la
orientacion, segun le método propuesto por Vélez-Garcia [65]. El segundo tensor de
orientacion fue calculado y se realizaron estimaciones del error segun el procedimiento
descrito pro Bay y Tucker [66] y Mlekusch [67]. El estado de orientaciéon planar permite
simplificar el analisis mediante la discusién de los componentes de la diagonal del tensor
(a; ). Los mejores ajustes fueron encontrados en la capa externa (piel). En la zona de
transicion y en el nucleo no fueron correctamente simulados debido a la rapida evolucién
de la orientacion y que se simula mejor con el modelo original de FT.

Para la validacion del modelo matematico de la regla de mezclas Hine et al. [68] estudiaron
la distribucién de orientacion de fibras (FOD) y su efecto sobre las propiedades mecanicas
de placas inyectadas de polipropileno homopolimero (PP) reforzadas (fibras de vidrio).
Evaluaron dos longitudes de fibra (1.35 mm y 2.40 mm). Para la medicion de la orientacion
de fibras aplicaron el método de la seccién eliptica 2D y un analizador de imagenes de
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disefio personal. La placa estudiada tenia una entrada de inyeccion central superior.
Posterior al analisis se observd en el nicleo (core) un alineamiento circunferencial y en las
capas externas (skin) fibras re-alineadas en la direccion del flujo. El estudio aporté dos
observaciones importantes. La independencia FOD con respecto a la longitud de las fibras
y un elevado empaquetamiento de fibras en la region central. Los resultados experimentales
permitieron validar el método inverso para determinar el FOD a partir de la regla de mezclas
modificada. Fue observada una relacion lineal entre el médulo de tension y el tensor de
orientacion de cuarto orden promediado con respecto a la direccion de inyeccién tal como
lo predijo la regla de mezclas modificada. Los resultados analiticos tuvieron alta
coincidencia con los valores experimentales basados solamente en la medicién del médulo
de la matriz, fraccion de fibra y longitud de fibra promedio. Las muestras fueron aisladas de
diferentes regiones de la probeta, pulidas, erosionadas mediante etching, capturadas
mediante microscopia 2D y analizadas mediante un analizador de imagenes de
programacion propia. Emplearon el método (MoE) para definir el estado de orientacion de
las fibras. Se construyeron el segundo y cuarto tensor de orientacién con respecto a la
direccion de flujo. No consideraron correcciones al defecto de ambigledad debido al
analisis con respecto a un eje en particular; por lo tanto el signo del angulo 6 no fue
necesario.

Por otra parte Meyer et al. [69] emplearon el método de (MoE) para estimar la orientacion
de las fibras cortas (vidrio) reforzando (PP). Las muestras fueron aisladas
metalograficamente de diferentes regiones de una probeta rectangular con entrada tipo
“end gate”. Utilizaron procesamiento digital de imagenes para obtener los componentes del
tensor de orientacion a lo largo del espesor normalizado de la muestra. Los datos
experimentales fueron comparados con valores simulados de la orientacién de fibras
mediante un método de simulacion de flujo cortante simple. Fue necesaria la aplicacion de
un modelo de ajuste mediante minimos cuadrados para conseguir acuerdos entre los
experimentos y las simulaciones.

Por otra parte Tekinalp et al. [70] realizaron mediciones del estado de orientacion de fibras
cortas (carbono) reforzando acrilonitrilo-butadieno-estireno en muestras obtenidas
mediante manufactura aditiva 3D y moldeo por compresion. Reportaron un alto nivel de
orientacion de fibras en la direccion principal de impresion 3D (valores hasta 91.5% en el
componente ass). Tal nivel de orientacion se reflejo en elevadas propiedades de resistencia
a la traccién y médulo que se incrementaron hasta un 115% y 700% respectivamente. Para
el analisis de la distribucién de orientacién de fibras emplearon el método del tensor de
orientacion de segundo orden desarrollado por Bay [66]. Para la preparacion de muestras
con superficie pulida, siguieron el procedimiento propuesto por Vélez-Garcia [65]. Pudieron
establecer claras diferencias entre el procesamiento por impresién 3D (orientacion de fibras
en las direcciones x5 y x;) Y moldeo por compresion (orientacion de fibras en la direccion

X3).
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Técnicas tomogréficas

Fiadero et al. [71], midieron la orientacion de las fibras y la desalineacion de angulo
mediante difraccion laser. EI método se fundamentd en el andlisis de los patrones de
difraccion laser producido por réplicas transparentes de los tejidos de las fibras en la
superficie del compuesto. El patron de difraccién obtenido, mediante la transformada de
Fourier en dos dimensiones de la superficie, es de forma eliptica con un radio eliptico
especifico, una orientacion y dos ejes que representan el eje mayor (a) y el eje menor (b)
de la elipse. Fueron necesarios solamente dos pardmetros para representar la orientacion
de las fibras, las mismas que corresponden al radio de elipticidad del contorno de la elipse,
a lo que se le denomina anisotropia de la fibra y la direccion del eje mayor que se denomina
angulo de orientacion de la fibra. EI método es interesante pero requiere de equipo
sofisticado para la obtencion de los espectros.

Heggli et al. [72], aplicaron en su investigacion X-ray uCT para determinar la estructura
tridimensional (3-D) de los objetos. El principio basico de funcionamiento de este método
se fundamenta en la medicion de datos transmitidos por rayos X de los objetos medidos en
diferentes angulos que permite reconstruir una imagen en seccion transversal del objeto.
La informacién micro estructural tridimensional (3-D) fue recuperada mediante la aplicacion
de un procedimiento de corte por secciones y luego reagrupandolos para reconstruir los
cortes independientes. Al ensamblar estas imagenes se aplicé un proceso computacional
que permitié obtener de forma analitica y grafica el estado de orientacion de las fibras.

Un trabajo interesante fue desarrollado por Bernasconi et al. [73]. Realizaron un estudio
comparativo entre el método MoE y X-ray uCT acoplado con el concepto de intercepcion
de longitud media (MIL). El analisis se desarroll6 sobre probetas rectangulares inyectadas
de termoplastico (Poliamida 6) reforzadas con fibras cortas (vidrio tipo E al 30 % w/w). Las
muestras presentaron el patrén de orientacién de fibras en capas como es usual en piezas
inyectadas. Reportaron que las fibras en general estaban alineadas en la direccion (X) de
flujo. En la region central, cercana a la raiz de la entalla de la probeta, las fibras mostraron
una orientacion a lo largo del eje Z. No encontraron orientacion a lo largo del eje Y.
Encontraron muy buenas coincidencias entre los dos métodos en términos de angulo
preferente. Concluyen que la seleccion de un método deberia tomar en cuenta que la
técnica Optica es sencilla, econdmica pero destructiva mientras la tomografia es mas
costosa pero no destructiva.

Para el andlisis de orientacion en compuestos hibridos (particulas y fibras), Lee et al. [74]
aplicaron mediciones a partir de micro tomografia computarizada de rayos X (X-ray uCT).
El objetivo de éste novedoso estudio fue estimar el médulo elastico de un compuesto hibrido
de polimero de cristal liquido reforzado (particulas de talco y fibras de vidrio) en probetas
de traccién inyectadas. Mediante micro tomografia observaron la estructura 3D de las fibras.
Para evaluar la interaccién entre fibras y matriz utilizaron la teoria de esfuerzo-deformacion
perturbada de Tandon-Weng (las deformaciones medias cerca de las inclusiones difieren
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del resto de la matriz por un efecto perturbador causado por las inclusiones). El método de
analogia de laminados (LAA) fue empleado para predecir el médulo elastico del compuesto.
Mediante predicciones tedricas lograron determinar la calidad de adhesion entre las fibras
y la matriz. Para el procesamiento de la imagen emplearon software comercial (Media
Cybernetics, Image-Pro Plus 7.0). Encontraron un patrén de distribucion de las fibras con
orientacion aleatoria en las superficies superior e inferior. En el resto de secciones
observaron una distribucién casi unidireccional en la direccion del flujo. Ademas observaron
una reduccién de la concentracion de fibras en las regiones cercanas a las paredes del
molde (se redujeron de 16.1 vol. % en el core a 12.8 vol. % en el skin). En su analisis, la
orientacion aleatoria y la reduccion de fibras las atribuyen a tres efectos. El primero se debe
a severos esfuerzos cortantes desarrollados en la pared del molde durante la etapa de
llenado. El segundo efecto, debido a que el frente de flujo causa una rotacion de fibras y
genera aleatoriedad cerca de las paredes. El tercer efecto se debe a que las particulas se
ven impedidas de acercarse a la pared por el efecto de repulsién de pared.

Nagura et al. [75] realizaron evaluaciones tridimensionales (3D) de la orientacién y posicién
de fibras cortas (carbono) en compuestos poliméricos mediante una técnica no destructiva.
La (X-ray uCT ) fue utilizada. El problema de la técnica es debido a la similitud de la
atenuacion de rayos X entre las fibras de carbono y la matriz. Emplearon recubrimiento de
Ni, como trazadores para identificar las fibras, debido a su gran coeficiente de atenuacion
de rayos X. Finalmente observaron la misma orientacion entre las fibras tratadas y las no
tratadas. Ademas realizaron estudios sobre probetas con lineas de soldadura inducidas y
evidenciaron que las fibras se orientaban perpendicularmente al flujo en esa region.

Por su parte, Ayadi et al. [76] desarrollaron un método para predecir las propiedades
elasticas de fibras cortas (vidrio) reforzando un termoplastico (poliamida). Combinaron X-
ray uCT y elementos finitos. Emplearon una geometria compleja (placa rectangular con
agujero central inyectada lateralmente). Las muestras tenian un volumen promedio de (3 x
10 x 3 mm?3). Las imagenes fueron reconstruidas mediante retro proyeccion utilizando un
software de Rx-Solutions. Posteriormente las imagenes fueron procesadas mediante
ImageJ. Las imagenes de rayos X (3D) fueron convertidas en elementos finitos usando un
voxel (malla estructurada donde el tamafio es igual a la resolucion de la imagen). En funcién
del nivel de escala de grises (aproximacién lineal de Hashin — Shtrikman), obtenido del X-
ray UCT, se evaluaron la variacion espacial del modulo de Young y la relacion de Poisson.
Se analizé el desempefio mecéanico del compuesto en relacién a microestructuras altamente
anisotropicas causadas por insertos durante el moldeo por inyeccion. Determinaron el
madulo elastico en varias posiciones de una placa inyectada con distribucion asimétrica de
las fibras. Mostraron que las propiedades efectivas no cambian significativamente alrededor
del inserto. El perfil de esfuerzos revel6 una estructura de cinco capas casi simétricas lejos
del agujero y una estructura de tres capas cerca del inserto. Concluyeron que tal
comportamiento es el responsable de la falla del compuesto observada cerca de los insertos
cilindricos.
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Capitulo 2

MATERIALES Y METODOS

2.1. Materiales

2.1.1. Fibra

Se emplearon fibras de bambu mecanicamente extraidas, género “Guadua’, especie
“Angustifolia Kunth” (GAK) de alta disponibilidad en el Ecuador y Colombia. Las cafias
fueron tomadas de un cultivo propietario de la regién de Bucay — Ecuador. El tiempo de
madurez de la planta fue de 3.5 a 4.5 afios. En la Tabla 2.1, se presentan las dimensiones
del culmo de GAK. Las condiciones de la zona de cultivo fueron: altitud 300 m.s.n.m.,
temperatura 16 — 32 °C, precipitaciones 3500 — 4500 mm/afio, luminosidad 1800-2000
horas/luz/afio [77].

Tabla 2.1Dimensiones del culmo de GAK

Factor R[i?r?]o
Longitud 15-30
Diametro 12-20

Longitud entrenudo 20-30
Espesor de pared 2-5

2.1.2. Matriz

Polipropileno homopolimero H-306, grado inyeccion y extrusion provisto por Braskem fue
empleado como matriz. La Tabla 2.2, presenta las propiedades mas destacadas de la
matriz.
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Tabla 2.2 Propiedades de Polipropileno Braskem H-306

Propiedad Unidad Valor
indice de fluidez (230 °C/2.16 kg) 9/10 min 15
Densidad g/lcm3 0.905
Resistencia a la traccion MPa 33
Mddulo de flexién GPa 1.55
Temperatura de deflexion térmica a 455 KPa °C 94
Temperatura de deflexion térmica a 1820 KPa °C 53
Temperatura de reblandecimiento °C 153

2.1.3. Compatibilizador

Pellets comercialmente disponibles de hidroxido de sodio (NaOH) de alta pureza (97%)
fueron empleados para preparar la solucion alcalina.

2.2. Métodos

2.2.1. Aislamiento de fibras

El proceso inici6 produciendo latillas a partir de la cafia de GAK sin corteza. Las fibras cortas
se aislaron mediante ingleteadora de disco DW715 provista por DEWALT. Posteriormente
las fibras fueron clasificadas mediante un tamizador Dura Tap provisto por Advantech segin
ASTM E-11. Luego del proceso de aislamiento se obtuvieron haces de fibras cortas con un
diametro de 0.25 + 0.1 mm vy distribucién de longitud de 4 £+ 1 mm. Las fibras utilizadas
corresponden a la malla 60 segin ASTM E11.

2.2.2. Compatibilizacién

El proceso de compatibilizacién se realiz6 mediante tratamiento alcalino. Se prepar6 la
solucién alcalina al 5% a una temperatura constante de 30 °C mediante agitador magnético
HSC provisto por VELP. Posteriormente se adicionaron las fibras, manteniendo una relacion
peso de fibra volumen de alcali de 1:50. Se mezclaron por 30 minutos. Luego del tratamiento
alcalino, las fibras fueron neutralizadas con agua destilada de pH neutro. Finalmente las
fibras fueron secadas a 105 °C hasta obtener peso constante. En la Figura 2.1, se resume
el proceso para obtener y acondicionar las fibras de GAK.
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Figura 2.1 Flujograma del proceso de aislamiento y acondicionamiento de fibras de GAK

2.2.3. Caracterizaciéon de la materia prima

Determinacidn de elementos acuosos

El procedimiento fue realizado segun ASTM D1110-84, método B (solubilidad en agua
caliente). Permite determinar el porcentaje de elementos solubles en agua, principalmente
taninos, gomas, azucares, colorantes y almidones. Las fibras de GAK, fueron finamente
molidas y tamizadas, pasaron malla No. 40 (425 um) y se retuvieron en malla No. 60 (250
um). 2 g de fibras secadas al aire fueron colocadas en un condensador de reflujo (soxhlet)
junto con 100 mL de agua destilada, a temperatura de ebullicibn durante 6 horas.
Posteriormente las muestras fueron secadas por 12 horas a 105 °C hasta obtener peso
constante. Los datos obtenidos fueron empleados para calcular el porcentaje de acuosos.
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Determinacién de elementos no solubles en agua (organicos)

El procedimiento fue realizado segun ASTM D1107-96. Permite determinar el porcentaje de
elementos no solubles en agua, principalmente ceras, grasas, resinas, aceites ademas
taninos y otros componentes insolubles en éter. Las fibras de GAK, fueron finamente
molidas y tamizadas, pasaron malla No. 40 (425 um) y se retuvieron en malla No. 60 (250
um). 2 g de fibras secadas al aire fueron colocadas en un aparato de reaccion (soxhlet),
debidamente tarado. El extractivo fue una solucion de 150 mL de etanol-tolueno durante 6
a 8 horas, a temperatura de ebulliciobn. Posteriormente las muestras fueron secadas por 12
horas a 105 °C hasta obtener peso constante. Los datos obtenidos fueron empleados para
calcular el porcentaje organicos.

Determinacién de cenizas

El procedimiento fue realizado segun TAPPI 211 om-02. Se determino el porcentaje de
cenizas que corresponden a: productos quimicos empleados en la manufactura, materiales
metalicos, materiales minerales, cargas y recubrimientos presentes en muestras de madera
y pulpa. Las fibras de GAK, fueron finamente molidas y tamizadas, pasaron malla No. 40
(425 um) y se retuvieron en malla No. 60 (250 um). 1 g de fibras secadas al aire fueron
colocadas en un crisol estéril y con peso seco conocido. El crisol con la muestra fueron
calentados en un horno de mufla hasta 525 °C + 25°C por 60 minutos. Luego de la ignicién
se enfri6 lentamente y se coloc6 en un desecador. Una vez enfriada la muestra, se
registraron los pesos correspondientes. Los datos obtenidos fueron empleados para
calcular el porcentaje de cenizas.

Porcentaje de humedad en las fibras

El procedimiento fue realizado segun ASTM D4442-07, método A (horno de secado
primario). Permite determinar el contenido de humedad (MC) presente en muestras
derivadas de madera (lignocelul6sicas). Las fibras de GAK, fueron finamente molidas y
tamizadas, pasaron malla No. 40 (425 um) y se retuvieron en malla No. 60 (250 um). 2 g
de fibras secadas al aire fueron colocadas en un crisol estéril y con peso seco conocido. El
crisol con la muestra fue calentado en un horno de mufla a 103 °C + 2 °C. La prueba termino
cuando la pérdida de masa en un intervalo de 3 horas fue igual o menor al doble de la
sensibilidad de la balanza (4 mg o menos). Luego del calentamiento, la muestra se enfrio
lentamente y se coloc6 en un desecador hasta alcanzar temperatura ambiente. Una vez
enfriada la muestra, se registraron los pesos correspondientes. Los datos obtenidos fueron
empleados para calcular el porcentaje de cenizas.
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Porcentaje de lignina Klason

El procedimiento fue realizado segun ASTM D1106-96. Permite determinar el porcentaje de
lignina insoluble en &cido. Las fibras de GAK, fueron finamente molidas y tamizadas,
pasaron malla No. 40 (425 um) y se retuvieron en malla No. 60 (250 um). El extractivo fue
una solucion de etanol (1 L) tolueno (427 mL), &cido sulfurico (72%). Se realiz6 una primera
hidrolisis de 0.3 g de GAK libre de extractivos con 3 mL de acido sulfurico en un bafio a 30
°C, durante una hora con agitacion permanente. La segunda hidrélisis disolvio el sistema
anterior con agua destilada hasta una concentracion de acido de 4%. Luego se coloco en
autoclave a 120 °C por 30 minutos. Una vez frio, a temperatura ambiente, se filtré y el
residuo de lignina se lavo con agua destilada hasta pH neutro. Se secaron los residuos
sélidos a 105 °C, hasta peso constante. Los datos obtenidos fueron empleados para
calcular el porcentaje organicos.

Microscopia electrénica de barrido (SEM)

La seccidén transversal de la cafia de GAK fue analizada mediante microscopia electronica
de barrido para estudiar su morfologia. Las muestras de cafia fueron acondicionadas para
la inclusion en parafina, mediante deshidratacion de los tejidos (una hora) y ablandamiento
del culmo en etanol y glicerol (1:1) a 60 °C. Se fijaron durante 24 horas en formaldehido
4%, 4cido acético 6%, y 50% etanol a 4 °C. El corte transversal de la muestra se realiz6
mediante micrétomo manual con espesor de 5 um. Se prepararon slides mediante
portaobjetos y se tinturaron con safranina. Las muestras embebidas fueron recubiertas con
oro/paladio mediante un recubridor “sputter” de iones. Las observaciones fueron realizadas
empleando un microscopio Jeol JSM 5910 LV operando a 20 kV, en modo reflexiéon con
sensor de electrones secundarios y bajo vacio. La amplificacién fue de 90x y la escala 200
um.

Analisis termogravimétrico

La degradacion térmica de la fibra de GAK fue evaluada mediante una balanza
termogravimétrica TGA/SDTA 851E, provista por Mettler Toledo. Entre 5 y 10 mg de
muestra fueron pesados y calentados en una atmdsfera de nitrégeno con una tasa de 50
mL/min. El perfil de temperaturas fue desde temperatura ambiente hasta 900 °C, con una
tasa de calentamiento de 10 °C/min. Se realizé el ensayo a las dos muestras (fibras con y
sin tratamiento alcalino).
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Andlisis espectral mediante espectroscopiainfrarroja con transformada de Fourier

La composicion quimica y sus interacciones en muestras de fibras de GAK fueron
analizadas mediante espectroscopia infrarroja con transformada de Fourier medida en
reflectacia total atenuada (ATR-FTIR). Un espectrometro Nicolet 6700 Series fue utilizado
equipado con un dispositivo de reflexion simple ATR y un diamante de cristal tipo 1A
montado en carburo de tungsteno segun el método descrito por Zuluaga [78]. El espectro
infrarrojo fue desarrollado a 4 cm™ y con una resolucién de 128 scans.

2.2.4. Obtencién del compuesto termoplastico

El material compuesto fue obtenido mediante una combinacién de técnicas de moldeo por
extrusion e inyeccion.

2.2.5. Extrusion

Para la obtencion de pellets del compuesto PP/GAK, se utiliz6 un extrusor monohusillo
TeachLine E-20 T provisto por Dr. Collin. La Tabla 2.3, detalla las configuraciones
empleadas para la produccién del material compuesto.

Tabla 2.3 Configuracién de lotes de extrusion compuesto PP/GAK

Fibra Fibra® NaOH

RN loevml ewml (%)
1 20 23 0
2 30 36 0
3 40 49 0
4 20 23 5
5 30 36 5
6 40 49 5

a Fraccion calculada en base a densidad de la fibra 1.22 g/cm?, densidad del PP 0.91 g/cm?3.

El perfil de temperaturas fue 160, 170, 175 y 180 °C en las zonas de alimentacion,
compresion, dosificacion y dado perfilador respectivamente. El husillo fue configurado con
una velocidad de 80 rpm. Los pellets de PP fueron mezclados de forma manual con las
fibras de GAK previa la alimentacion en la tolva del extrusor. La tina de refrigeracion fue
ajustada a temperatura ambiente y se configuro la velocidad de los rodillos de alimentacion
del peletizador para una tasa de produccion de 2 kg/h. La figura 2.2, presenta el equipo
durante el procesamiento.
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Figura 2.2 Configuracion del extrusor para peletizar compuesto PP/GAK

Posterior al proceso de peletizado, los pellets fueron secados a 80 °C durante 12 horas y
almacenados en desecador hasta iniciar el moldeo por inyeccion.

2.2.6. Inyeccion

Se realiz6 un proceso de optimizacion del ciclo de inyeccion asistido por computador
mediante Autodesk Moldflow ®. La Figura 3.4, resume el proceso empleado. El modelo se
realiz6 mediante un dominio 2D (Dual domain). El mallado fue realizado con 3172
elementos triangulares y 3.5 mm de separacion entre nodos. El punto de inyeccion fue
asignado de acuerdo a la configuracién del molde. Los parametros de entrada fueron la
temperatura de fusion del polimero (195 °C para evitar degradacion térmica de las fibras,
de acuerdo al analisis mediante TGA), la temperatura del molde fue 25 °C para evitar
cambios de cristalinidad. Se asignaron las propiedades del material, tanto de la matriz como
del refuerzo. El control de llenado y el swich de presion se configuraron en modo
automatico, mientras que el control de empaquetamiento se configuré en funcién del
porcentaje de presion de llenado vs tiempo.
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Figura 2.3 Flujograma del proceso de optimizacion de inyeccion del compuesto PP/GAK.

Ademas se realiz6 un disefio de experimentos (DOE) Taguchi, para determinar la influencia
de cada variable de interés sobre un criterio de calidad del producto inyectado (esfuerzo de
cizallamiento). Se analizaron tres factores a tres niveles. La Tabla 2.5, resume los
parametros del disefio experimental.

Tabla 2.4 Factores y niveles empleados en el disefio de experimentos.

Nivel
Factor
Minimo Medio Maximo
Temperatura de fusién [°C] 190.0 194.5 199.0
Tiempo de inyeccion [s] 1.0 2.6 4.2
Swich de llenado [%] 66.0 82.5 99.0
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La variable de salida (de calidad) fue el esfuerzo de cizallamiento para evaluar el estado de
orientacion de las fibras.

A partir de los pardmetros optimizados, se inyectaron los pellets de PP/GAK, para obtener
probetas de ensayo multipropdsito ISO tipo B 527. La maquina empleada fue una inyectora
Dr. Boy 35 E, provista por Dr. Boy Dr. GmbH. En la Tabla 2.5, se resumen los principales
parametros configurados en la maquina.

Tabla 2.5 Parametros de inyeccion probetas de PP/GAK

Parametro Valor
Temperatura de inyeccién [°C] 195
Tiempo de inyeccion [s] 1.3
Presién de inyeccion [MPa] 20
Presion de empaquetamiento [%0] 80
Tiempo de empaquetamiento [s] 13
Temperatura de molde [°C] 25
Tiempo de enfriamiento [s] 30

El perfil de temperaturas fue 185 °C, 185 °C, 185 °C, 190 °C y 195 °C; desde la zona de
alimentacion hasta la boquilla de inyeccion respectivamente.

Molde de inyeccion

El molde empleado fue provisto por Axxicon en acuerdo con la norma ASTM D3641 sobre
probetas termoplésticas inyectadas. El molde fue de cuatro cavidades y dotado de llave de
cierre que permite seleccionar el nimero de cavidades a inyectar. La Figura 2.3, muestra
un detalle de la probeta ISO tipo B.

Angulo de desmoideo 1*

(b)

Figura 2.4 Molde de inyeccion a) detalle del molde, b) detalle de probeta ISO -B- 527
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2.2.7. Andlisis mediante procesamiento de imagenes

Preparacion de muestras para procesamiento por imagenes

Las probetas fueron obtenidas mediante procesos de corte, embebido, desbaste y pulido
espejo. El procedimiento fue desarrollado en el compuesto PP/GAK. Las muestras
seleccionadas para el estudio fueron 20 y 30 % v/v de fibras. En la Figura 2.4, se presenta
el flujograma del proceso de obtencion de muestras para andlisis de imagenes.

[nicio

25x25x25 mm == (Corte de muestras

Resina poliéster/4horas =————> Embebido en resina

Granos: 400,

600 800 1200 T Pulido desbaste

Pulido ‘espejo —

Alimina 0.3 pm >
OK?
X Ly Adquirirmimagen
EFI/MIA |

Fin
Figura 2.5 Flujograma del proceso de obtencién de muestras para analisis de imagenes

El corte se realizd6 mediante una cortadora metalografica de disco MEGA-M250
suministrada por PACE TECHNOLOGIES. Se emplearon discos de corte MAXCUT-A
Blade, suministrado por PACE TECHNOLOGIES. Abundante refrigerante fue utilizado para
evitar calentamiento y distorsion de la matriz polimérica. Se aislaron muestras de tres zonas
en cada probeta. Las zonas fueron tomadas a lo largo de la direccion de flujo y medidas
desde la entrada de inyeccion: zona A (a 10mm, cerca de la entrada), zona B (a 40mm, en
la regién de flujo desarrollado) y zona C (a 70mm, en la region de frente de flujo).
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El embebido se realizé mediante un utillaje de fabricacion propia para garantizar alineacion
de la probeta. El cuerpo fue cubierto con resina poliéster insaturada y se dejé curar por 4
horas. Las dimensiones finales de la muestra fueron 25 x 25 x 25 + 0.5mm.

Para el desbaste y pulido espejo se utiliz6 la metodologia propuesta por Vélez-Garcia [39].
Un pulidor automatico NANO 1000T/FEMTO 110 Polishing Head, provisto por PACE
TECHNOLOGIES fue utilizado. En esta etapa se obtuvieron tres muestras diferentes en
cada zona a lo largo del espesor de la probeta, denominados: +1 (profundidad= 1mm), O
(profundidad = 2mm) y -1 (profundidad =3mm). La Figura 2.6, detalla las muestras extraidas
de cada probeta. En total se aislaron y prepararon 36 muestras.

—\\_ 3 \\‘r 1/" = v ==
t ! faaeir =) e
‘ * A = Z=tmm / Ji4 et . /

( e Z=1mm ~ A \) il W Z=1mm

N~ > A\ s -/ \ N T

\ C —— N —— — / \ o S~ g7

N ~ N, - . = 74 . =/

b\ Z2mm \ AR (, S z=2mAe,
- Z=3mm \Z=3min < Z=3mm

: ¥ ¢ Direccion del fiujo

l__’ o l-- e v 2up Joa l--l ey
Zona3 Zona2 Zona 1

Figura 2.6 Detalle del seccionamiento de muestras. a) a lo largo de la direccién de flujo, zonas A, By C, b) a
través de la seccion transversal +1, 0y -1.

La etapa de pulido espejo se realiz6 con pafios ATLANTIS Polishing Cloth, provisto por
PACE TECHNOLOGIES. Pasta de alumina 0.3 um de alta viscosidad provista por PACE
TECHNOLOGIES fue empleada. La Tabla 2.5 resume los parametros empleados para el
pulido de las muestras.
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Tabla 2.6 Parametros empleados en el proceso de desbaste y pulido espejo

Intervalo Fuerz

. Abrasivo Abrasivo rotacibn a  Velocidad uerza

Fase Equipo . vertical
[No grano] [um] 90 [rpm] N
[s] [N]
Desbaste 1 BMH 400 23 10 -- --
Desbaste 2 BMH 600 16 10 -- --
Desbaste 3 BMH 800 12.6 30 -- --
Pulido 1 DAH 1200 8 30 350 --
Pulido espejo DPH Alimina 0.3 30 100 30

BMH= Banda manual de pulido himeda.
DAH= Disco abrasivo himedo.
DPH= Disco de pulido himedo.

Adquisicion de imagenes

Las imagenes fueron capturadas mediante microscopia Optica de reflexién. Un microscopio
BX51M y una camara digital DP 72, provistos por Olympus fueron utilizados para obtener
imagenes de alta calidad. El objetivo fue 5x y la escala 1mm. Para el pre-procesamiento de
las imagenes se empleo el software Stream Essentials ® suministrado por Olympus. Para
obtener un campo completo de la muestra se realizé una adquisicion de imagenes
combinada (MIA), que permite realizar capturas individuales de posiciones adyacentes de
la muestra y posteriormente se combinan en una sola imagen. Se utilizaron 30 imagenes
individuales para construir una imagen de campo completo. Para mejorar el enfoque, se
utilizé la herramienta imagen de foco extendido (EFI), que permite capturar imagenes con
diferente profundidad de foco y fusionarlas en una sola imagen de alta calidad.

Procesamiento de imagenes

El procesamiento de imagenes (pre-procesamiento y extraccién de atributos) se realizd
mediante el software Stream Essentials ® suministrado por Olympus. Ademas se cre6 una
macro que permita automatizar el proceso. La Figura 2.6, presenta un flujograma del
procesamiento de las imagenes.
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Figura 2.7 Flujograma del procesamiento de imagenes

La imagen a colores del esquema RGB, se convirti6 en una imagen de un solo canal (gris)
de 8 bits. El filtrado de la imagen se realiz6 mediante la funcién Rank (un tipo de filtro de
suavizado) para eliminar marcas cercanas a las fibras. El tamafio se fij6 en 11 pixeles y el
orden en 50. La binarizacién se realiz6 estableciendo previamente un umbral para el canal
gris con un minimo de 62 y un maximo de 180. Este umbral permiti6 aislar a las fibras de la
matriz.

Extraccion de atributos

Se realizé un proceso de clasificacion de fibras para identificar aquellas que cumplen con
las condiciones morfolégicas y geométricas. Se aplic6 el criterio de clasificacion por relacion
de aspecto. El umbral asignado fue minimo 2.5 y maximo 80. Estos valores estan de
acuerdo al proceso de tamizado de fibras (diametro de 0.25 + 0.1 mm y distribucion de
longitud de 4 £+ 1 mm). Finalmente se realiz6 la medicién automatica del angulo de
orientacién con respecto a la direccion de flujo de cada fibra clasificada dentro del umbral
de relacién de aspecto. Los resultados fueron exportados a una hoja de célculo para el
analisis posterior.
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Post-procesamiento

La determinacion del estado de orientacion de fibras mediante el tensor de orientacion
planar fue realizado mediante un script programado en Matlab 2012 ®. EI mismo lee el
reporte generado por el procesador de imagenes y calcula el tensor de orientacion para la
totalidad de fibras dentro de la region de interés (ROI). A partir del tensor de orientacion, se
calcula el angulo preferente y los eigen valores para establecer el parametro de orientacion.

2.2.8. DOE factorial reducido

Si se establece un acuerdo entre los datos experimentales y las simulaciones, se propone
realizar un disefio de experimentos para evaluar el factor de procesamiento que influye
significativamente sobre la orientacion de las fibras. Se realizara un DOE factorial reducido,
tipo (3¥~?) , donde k son los factores y p el factor de simplificacion. Se trabajara con cuatro
factores a tres niveles (alto, medio, bajo). La Tabla 2.7, esquematiza la configuracion del
disefio. Los valores de cada nivel seran establecidos en funcion de los resultados de la fase
de optimizacion. La variable de respuesta sera el componente a,; del tensor de orientacién
de segundo orden.

Tabla 2.7 Configuracion del DOE.

Nivel
Factor . .
Alto Medio Bajo
Presidn de inyeccién [Mpa] X X X
Tiempo de inyeccion [s] X X X
Switch presidn sostenimiento [%)] X X X
X X X

Tiempo de enfriamiento [s]

2.2.9. Anaélisis de errores

Finalmente se realizara un andlisis de errores de medicion del sistema de procesamiento
de imagenes para determinar la pertinencia de sus resultados. Se emplearan patrones con
diferentes estados de orientacion conocidos (orientado, aleatorio y perpendicular) y se
compararan el tensor de orientacion y la distribucion de frecuencias de orientacion.
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Capitulo 3

RESULTADOS Y DISCUSION

3.1. Caracterizacion de las fibras vegetales
3.1.1. Composicién quimica

Enla Tabla 3.1, se resumen los resultados de la composicion quimica de las fibras de GAK.

Tabla 3.1Composicion quimica de fibras de GAK

Compuesto C[(;)n\tslc\'/?f Desv. Norma
Lignina Klason 23.20 2.02 ASTM D 1106-96
Extractivos acuosos 4.63 0.70 ASTM D 1110-84
Extractivos orgénicos 6.52 1.40 ASTM D1107-96
Cenizas 3.84 0.12 TAPPI T211 om-02
Humedad 7.08 1.17 ASTM D 4442-07

A Porcentajes calculados en base seca.

La composicién quimica esta en el rango de las especies de bambu reportadas por la
literatura [79]-[82]. El contenido de lignina es alto, lo que dificulta el proceso de aislamiento
de fibras, requiriendo mayor severidad en los procesos extractivos (mecéanicos, térmicos o
guimicos). Los extractivos estan presentes en cantidades menores lo que representa una
ventaja ya que se consideran como impurezas al combinarlos con matrices termoplasticas
y no aportan propiedades estructurales a la fibra. En la Figura 3.1, se presenta el espectro
FTIR de las fibras de GAK y en la Tabla 3.2, se detallan los grupos funcionales.
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Figura 3.1 Espectro FTIR de haces fibrosos de GAK sin tratamiento.

El espectro es dominado por las bandas a 3400 cm™ (extensién de O-H en celulosa) y 1060
cm? (elongaciéon C-O en la hemicelulosa y celulosa). La banda de 1640 cm™ evidencia la
absorcion de agua. La banda de 1732 cm™ muestra enlaces de C=0 de hemicelulosa. La
absorbancia a 1510 cm™ indica la presencia de anillos aromaticos C=C de lignina. El
espectro concuerda con los reportados en la literatura para fibras lignocelulésicas [7], [20],
[78]-[80], [83]-{85]
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Tabla 3.2 Principales bandas infrarrojas observadas en haces fibrosos de GAK sin tratamiento.

Ban_dla Grupo funcional Fuente
[cm-]
3400 O-H Celulosay
ignina
2893 CH o Lignina 'y
(elongacion simétrica) ceras
1732 Grupo.(,aste.r C,:Q Hemicelulosa
(elongacion simétrica)
1640 H20 absorbida Agua
1510 C=C anillo aromatico Lignina
(elongacion simétrica)
1460 C-H Celulosa y
lignina
., _ Pectinas,
1420 Deformacpp de grupos C=H ligninas,
vibracion aromatica -
hemicelulosas
1335 C-0 anillo alifatico Celulosa
1242 Deformacion de grupos acetilo (xilanos) Lignina
C-O-C (elongacion Celulosa 'y
1060 R )
antisimétrica) hemicelulosa
896 Vibracion d,e_enlaces Polisacaridos
glucosidicos
667 C-OH de deformacion Celulosa

3.1.2. Degradacion térmica

La estabilidad térmica de las fibras de GAK, fue analizada mediante
termogravimetria TGA. Es importante definir los limites de temperatura para la
transformaciéon del compuesto polimérico. Las muestras fueron degradadas en una
atmadsfera de nitrégeno desde temperatura ambiente hasta 900 °C. La Figura 3.2,
muestra el comportamiento térmico de las fibras de GAK.
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Figura 3.2 Analisis térmico de haz fibroso de GAK. Linea negra (TGA), linea roja (DTGA).

La muestra perdi6é el 7.8% de masa hasta 120 °C, que corresponde a la evaporacion y
remocién de agua libre y otros elementos volatiles. El valor confirma la determinacion del
porcentaje de humedad (7.08 %), mediante ASTM D 4442-07. Se observé la degradacion
de la celulosa que inicia a los 197 °C y tiene su maximo a los 324 °C, es una accion
combinada de descomposicion de celulosa y hemicelulosa que representan un 53% de la
masa total de la fibra. Este valor esta de acuerdo con los valores de celulosa y hemicelulosa
reportados por la literatura para fibras de guadua [79], [82], [86], [87]. Dado el alto contenido
de celulosa las propiedades mecéanicas de la fibra son de interés en el campo de los
compuesto poliméricos. Se observé un hombro pequefio y ancho de descomposicion de la
lignina que llega hasta 600 °C con un pico a 464 °C. La pérdida de masa alcanzé el 20%,
este valor esta cerca del porcentaje de lignina (23.2%) determinado mediante ASTM D
1106-96. La masa residual a 900 °C fue de 3.5%, lo que coincide con el analisis de cenizas
(3.84) mediante TAPPI T211 om-02 y que esta asociado a residuos de la pirolisis de lignina,
celulosa, hemicelulosa y minerales propios de la planta.
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Comparacion entre GAK nativay GAK tratada con sosa

La Figura 3.3, muestra una comparacion del comportamiento térmico de las fibras de GAK
sometidas a tratamiento alcalino al 5% vy fibras sin tratamiento.
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Figura 3.3 TGA fibres de GAK, a) fibras con tratamiento alcalino 5%, b) fibras sin tratamiento.

La muestra tratada (5% NaOH), perdi6 el 1.7% de masa hasta 120 °C. Se necesitd mayor
energia para liberar la humedad, este efecto estd asociado con el aumento de la
cristalinidad en las fibras tratadas con alcalis segun lo reporta Das et al. [88]. El contenido
de humedad fue mucho menor que el de la fibra sin tratamiento y corresponde a la remocién
de materiales sensibles al alcalis y que poseen sitios activos de absorcion de humedad. Es
evidente la reduccidon de elementos no estructurales tales como almidones, ceras, grasasy
algunas proteinas (se presenté una minima pérdida de masa de 2.6% a 200 °C). Este
resultado esté asociado con la efectividad del tratamiento alcalino. La reduccion de masa
por descomposicion de celulosa y hemicelulosa fue menor que la fibra sin tratar a pesar de
presentar picos similares. No se observd el hombro de descomposicion de la lignina. La
masa residual a 900 °C fue de 27%, evidenciando mayor estabilidad térmica que la fibra
nativa, Das et al. [88] atribuyeron este incremento a la formacion de un complejo lignina-
celulosa que vuelve mas estable a la fibra tratada y por tanto incrementa su masa residual.

52



3.1.3. Morfologia de los haces fibrosos de GAK

Un corte transversal del internodo (tomado del culmo) de la planta de GAK (Figura 3.4 a),
revel6 una distribucién heterogénea en tamafo, concentraciéon y forma de los haces
vasculares. Los haces de fibras son mas pequefios y densos en el exterior de la cafia
comparados con la parte interior del culmo (Figura 3.4 b). Los elementos conductivos
(floema y metaxilema) son los encargados del transporte de agua y nutrientes (Figura 3.4
¢), mientras que los haces fibrosos que son fuertemente lignificados son los encargados de
la resistencia de la planta y de sus fibras [80], [89]. Por lo tanto el desarrollo de mayor
cantidad de haces fibrosos en la parte externa garantiza rigidez y resistencia al culmo de
GAK.

b) c)

Exterior

t
i
1
1
1

Internodo,

Interior

Figura 3.4 Estructura de la distribucion de fibras GAK. a) internodo del culmo, b) seccion transversal del
internodo, c) distribucion de haces fibrosos y d) haz vascular.

La distribucion porcentual de tejidos en el culmo estd compuesta por 52% de células de
paréngquima, un 40% de fibras y un 8% de tejido conductivo (Figura 3.5 a). Las mediciones
del diametro y espesor de pared de las fibras elementales de GAK (diametro 17 um vy
espesor de pared 5 um) sefialan que es posible su empleo como material estructural ya que
estos dos parametros tienen gran impacto sobre sus propiedades fisicas y mecanicas [80],
[81]. En la Figura 3.5 b, se observa un detalle de las fibras elementales (FE), las zonas de
medicién del diametro de fibra (DF) y del espesor de pared celular (PC). La Figura 3.5 c,
muestra en detalle el tejido parenquimatoso con su forma poliédrica y espesor de pared
reducido ya que su funcién en la planta es de almacenamiento, tal como lo reporta Zuluaga
[78] para el caso de raquis de banano, ratan y cafia de azucar.
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Figura 3.5 Micrografias SEM de la seccion transversal del culmo de GAK, a) haces vasculares de GAK, b)
fibras elementales, c¢) células de parénquima.

3.2. Obtencidon del compuesto polimérico
3.2.1. Optimizacion de factores de inyeccién

Una vez elaborados los pellets de PP/GAK, se realizé un proceso de optimizacién de los
principales parametros de inyeccion: tiempo de llenado, presién de inyeccién, tiempo de
enfriamiento, fuerza de cierre y switch de presion. En base a las caracteristicas de la
inyectora utilizada (Dr. Boy E 35) y a criterios de calidad del producto inyectado, se fijaron
ciertas restricciones. La Tabla 3.3, resume los valores fijados para las restricciones.

Tabla 3.3 Valores fijados como restriccion en el proceso de optimizacién de inyeccion.

Restriccion Valor Motivo
AT en la cavidad [°C] <10 Llenado uniforme
Contraccion volumétrica [%)] 8-14 Calidad dimensional del producto
Fuerza cierre molde [ton] <35 Capacidad maquina
Fraccion sélida para expulsion [%)] >80 Calidad superficial del producto
AT refrigerante [°C] <3 Calidad de product (alabeo)
AT placas de moldeo [°C] <5 Calidad de product (alabeo)
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Se corrieron varias rutinas de optimizacion para afinar los parametros seleccionados. Se
inicié con una optimizacion del tiempo de llenado (Fill time), luego se optimizé la etapa de
empaquetamiento (Flow + Pack + Cool), a continuacion se optimiz6 el proceso de
refrigeracion (Flow + Pack + Cool), finalmente con los mejores valores de las fases

anteriores se optimizé la etapa de solidificacion del producto (Flow + Pack + Cool + Warp).
La Tabla 3.4, resume los factores optimizados de inyeccion y sus valores.

Tabla 3.4 Factores optimizados para inyeccion de compuesto PP/GAK.

Factor Valor optimizado

Tiempo de inyeccion [s]

1.339
Presion de inyeccion [MPa] 18.24
Tiempo de solidificacion [s] 30.00

Temperatura del refrigerante [°C] 25.00
Fuerza de cierre [ton] 20.37
Switch de presion de mantenimiento [%] 80

La Figura 3.6, presenta los reportes de optimizacion de cada factor.
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Figura 3.6 Reporte de ciclo de inyeccion optimizado.
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3.2.2. Disefio de experimentos de efectos sobre esfuerzo de cizallamiento

La Tabla 3.5, resume los resultados del disefio de experimentos realizado para determinar
el factor de mayor influencia sobre el esfuerzo de cizalla. El tiempo de inyeccion
(relacionado con la velocidad de inyeccion) fue el factor mas influyente sobre el desarrollo
del esfuerzo de cizalla dentro de la cavidad de moldeo, tal como lo reportan [38], [41]. Los
demas parametros tienen impacto sobre la duracién del ciclo de inyeccion pero no sobre el
esfuerzo de cizalla ni sobre la orientacion de las fibras.

Tabla 3.5 Reporte DOE. Influencia de factores de inyeccion sobre el esfuerzo cortante.

Influencia sobre esfuerzo de cizalla

Factor [%]
Tiempo de inyeccién 90.53
Temperatura de fusion 9.20
Switch de presién 0.27

Luego del proceso de optimizacion se configurd la maquina de inyeccion para obtener las
probetas con el compuesto polimérico PP/GAK. La Figura 3.7, muestra las probetas
obtenidas.

Figura 3.7 Probetas ISO-B-527, inyectadas en PP/GAK. a) producto modelado CAD, b) configuraciones 20 y
30 % vlv, c) detalle de producto.
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3.3. Procesamiento digital de imagenes

3.3.1. Preparacién de las muestras

Debido a la morfologia de las fibras (no corresponden a cilindros perfectos) no fue posible
utilizar el MoE, ya que produciria una identificacion erronea de la orientacion de cada fibra.
Las fibras naturales, en general, presentan secciones transversales muy irregulares,
muchas fibras pueden coincidir con una seccién eliptica, lo cual seria identificado
erroneamente como una fibra inclinada con respecto a la direccién de flujo. La Figura 3.8,
muestra una seccion transversal a la direccion de flujo del compuesto PP/GAK. Varios
haces de fibras tienen seccién cuasi-eliptica a pesar de estar orientados en la direccion del
flujo. Si se aplica el MoE, éstas fibras serian consideradas como inclinadas cuando en
realidad no lo estan.

Estado real |

Haces de fibras
Seccion eliptica

~ O

Falsa estimacion
MoE

Figura 3.8 Microfotografia de varios haces de fibras de GAK. Seccion eliptica de fibras alineadas.

Para solventar esta dificultad inherente a las fibras naturales, se opt6 por realizar un analisis
planar de la orientacién. Con éste método fue posible representar de forma exacta la
orientacion de cada fibra dentro de la region de interés. Para tener una representacion de
la totalidad del producto inyectado, se aislaron nueve muestras de cada probeta, las mismas
correspondian a la regiéon de flujo completamente desarrollado y se tomaron a diferentes
profundidades. El plano xy fue seleccionado para realizar los cortes a lo largo de la
direccion de flujo, como se indica en la Figura 3.9.
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Figura 3.9 Fotomicrografia de seccion de andlisis a través del plano x-y. Se observan las fibras en su
totalidad.

Las muestras fueron aisladas de las probetas 1SO-B-527. Se analizaron cuatro probetas
(dos a 30 % v/v de GAK y dos a 40 % v/v de GAK). De cada probeta se aislaron nueve
secciones (segun se detall6 en la Figura 2.5).

Tabla 3.6 Resultados del proceso de preparaciéon materialografica de las muestras.

Fase Ebrasiv Tierr_\po Observaciones Resultado
[Mo grano] [min]
Desbastar entre 1 y2 mm.
Desbaste:] AN 2 Dejar sobremedida de 0.5 mm
Desbaste 2 600 10 Dejar sobremedida de 0.3 mm.
1
|
Sed las fibras de | 3: 1
e distinguen las fibras de la matriz. -
Deshasted 8 L Dejar sobremedida de 0.1 .' L -
- < —
~= -
L ¢ P
; Reducir huellas de la matriz. L7~ o
iRl e e Dejar sobremedida de 0.05 } = -
¥ = - —
). . —~—— -
P
TN ;
1
Biiliaesssn Aldmina 10 Profundidad de referencia. t- )
] 0.3 pm) Gran definicion de bordes y contraste. | s -
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Las 36 muestras fueron preparadas con los pardmetros descritos en la Tabla 2.6. La Tabla
3.6, muestra los resultados del proceso de desbaste y pulido materialografico empleado.
Para garantizar la profundidad deseada en cada etapa de pulido, se realizaron mediciones
con micrometro (la tolerancia admitida fue £ 0.01mm).

3.3.2. Adquisicion de iméagenes

La adquisicion de imagenes fue realizada con una iluminacién constante para todas las
muestras. La literatura reporta el uso de objetivos de magnificacion de 20x para el trabajo
con fibras de vidrio (didmetro 20 veces menor que las fibras de GAK) [39], [65], [90]. Para
el caso de estudio, se utilizé un objetivo de 5x, el cual ofrecid suficiente resolucion para
reducir errores relacionados con la pixelacion de la imagen. Para obtener un campo
completo de la muestra se realiz6 una adquisicion de imagenes combinada (MIA), que
permite realizar capturas individuales de posiciones adyacentes de la muestra y
posteriormente se combinaron en una sola imagen. Se utilizaron 30 imagenes individuales
(Figura 3.10 b) para construir una imagen de campo completo (Figura 3.10 c).

5x
Brillo 10.5
Tiempo de exposicion 141.6 ms

= = bJ

= Imagen combinada (MIA)

Sei . % Matriz 6x5
L. - ;T .. S <~ e —— -]
. c) —
T % ¢
— //:A = ‘\ -\ o ‘:‘ #
R = s
; —_—

Imagen de foco extendido (EFI)

Figura 3.10 Adquisicién de imagen de compuesto PP/GAK. a) microscopio con muestra, b) campo reducido, ¢)
campo completo de la muestra mediante herramienta MIA, d) principio del modo EFI.
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Para mejorar el enfoque, se utilizaron herramientas de autoenfoque e imagen de foco

extendido (EFI), que permitié capturar imagenes con diferente profundidad de foco y
fusionarlas en una sola imagen de alta calidad. La Figura 3.11, muestra el efecto de la

imagen con foco extendido.

(R)ES = s MR "
~ vo L &
' _— < >
" o p—
A [ — A . =
-— — ~ -
R — — /E
~oh = >
- — J P - -
. Yo - 4
n\ .‘" .—‘;—— / e i -
# - '
% B < ———- .
P & P
i - ~ -_— . —_— V‘—]
= e D — -
(b) -t V.2
’ = “ o e "
. :_ ./l‘ . 3y :t,
’ < - ™ 1——
i P -
o o I P, o =
- ~— \
S T A, N
4 - '
\: -3 < . o
~ 2 . VN

Figura 3.11 Efecto de imagen con foco extendido. a) captura estandar, b) captura con EFI. Objetivo 5x, escala
1mm.

Se procedié a la captura de las diferentes secciones de las probetas en las mismas
condiciones descritas anteriormente. La Figura 3.12, muestra las microfotografias tomadas
a dos probetas de compuesto PP/GAK con el 30% v/v de fibras en la zona 2 (de flujo

completamente desarrollado).
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Zona Muestra A: PP/GAK-30% viv Muestra B: PP/GAK-30% viv

— A 4 s — = "
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- - \
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Figura 3.12 Microfotografias (5x) de muestras probeta A (izquierda) y probeta B (derecha). Compuesto
polimérico PP/GAK 30% v/v en la zona 2.

3.3.3. Realcey mejora

Para un correcto procesamiento de la imagen, es necesario elevar la calidad de la
misma tanto en limpieza (filtrado de objetos no deseados), iluminacion y color. Para
tal efecto se programo una macro que automatizé todo el proceso de realce y mejora
de laimagen. En base al flujograma presentado en la Figura 2.6, se inicio6 realizando
una conversién de color a escala de grises dado que facilita la distincion entre las

fases (matriz y fibras). En la Figura 3.13, se observa la remocion de particulas
indeseables.
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Figura 3.13 Aplicacion de realces y mejoras a la imagen, a) imagen original 5x, b) conversion a escala de
grises, c) filtro de suavizado.
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Como siguiente paso, se realizé el proceso de binarizacion de la imagen. Esta etapa es de
gran importancia ya que permite distinguir completamente entre fases (matriz y fibra) para
el post-procesamiento. La correcta seleccion del umbral para cada fase es fundamental. Se
definié el umbral para gris (min. 62 y max. 189). La Figura 3.14, muestra el resultado del
proceso de binarizacién emple

Figura 3.14 Binarizacion de la imagen. a) imagen original 5%, b) imagen binarizada.
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3.3.4. Extraccién de atributos

Con la imagen binarizada fue factible realizar procesos de extraccion de atributos para
seleccionar o descartar objetos en base a diferentes criterios de interés. En primer lugar, se
realizé una clasificacion morfolégica en base a la elipticidad de la fibra y a su relacién de
aspecto. Los elementos debian cumplir con un 70% de elipticidad para ser considerados
como fibras y separarlos de las particulas. Ademas se establecié el umbral de relacion de
aspecto en base a las dimensiones iniciales de las fibras (min. 2,5 y max. 80). Con este
criterio se filtraron todas aquellas particulas y elementos que no cumplieron con la forma ni
la relacion aspecto de una fibra. La Figura 3.15, muestra el resultado del proceso de
clasificacion de fibras. Los cuadros (color verde) resaltan los elementos que no cumplieron
con la relacién de aspecto. Las elipses (color celeste) sefialan los objetos que no fueron
clasificados como fibras debido a su baja elipcidad. Solamente los elementos seleccionados
(color rojo) fueron considerados en la siguiente fase de extraccién de atributos.

Baja elipticidad
/" -y

Fuera de rango de relacion de aspecto

Figura 3.15 Resultado de clasificacion morfologica de las fibras. Microfotografia 5x. Criterio de elipticidad y
relacién de aspecto.

Una de las dificultades méas importantes que presentan las fibras naturales es que no son
perfectamente rectas (como lo propuso Advani y Tucker [20]); por el contrario, presentan
quiebres o curvaturas antes o después de la inyeccion del compuesto. El problema
relacionado con la flexibilidad de las fibras y los rasgos oblicuos fue solventado mediante la
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medicion del angulo entre la linea correspondiente al maximo momento de todos los pixeles
que describen a la fibra y el eje X. En la Figura 3.16, se detalla el procedimiento empleado
[90].

e S Linea de momento
maximo

> Eje X

Figura 3.16 Proceso de medicion de la orientacion en fibras flexibles.

Finalmente se realiz6 la extraccion de atributos a partir de los objetos clasificados. Los
atributos seleccionados fueron: identificador de objeto, area, perimetro, elipticidad y
orientacion. Los atributos fueron exportados en formato .xlIs y posteriormente procesados.
Todo el proceso descrito para el pre-tratamiento de la imagen y la extraccion de atributos
fue automatizado mediante una macro. Se fijaron los parametros indicados y con ellos se
procesaron todas las imagenes para garantizar la repetitividad en los andlisis.

3.3.5. Post- procesamiento de las imagenes

En esta etapa se realiz6 la determinacién del estado de orientacion de las fibras de GAK.
Para este fin se programé un script en Matlab ®, capaz de leer los datos generados por el
software de procesamiento de imagenes y luego calcular el tensor de orientacion planar de
segundo orden, el angulo preferente y el parametro de orientaciéon segun las ecuaciones

(9), 10) y (11).

A partir de los resultados obtenidos, se realizé un analisis de orientacion planar a través del
espesor en las tres secciones y la evolucién promediada a lo largo de cada regién. En las
Tablas 3.7 y 3.8, se resumen los valores del elemento a1 del tensor de orientacion para
cada zona a tres niveles de profundidad. Es evidente que las fibras cortas presentan gran
alineacion con respecto a la direccién principal de flujo (xx 6 11). En todas las capas (shell
y core), el componente ai1 es mayor a 0.75. Todas las zonas de muestreo estan dentro de
la region de flujo completamente desarrollado y experimentan flujos extensionales, debido
al predominio de la velocidad axial, segun lo reporta Papathanasiou [38], [41]. El
comportamiento en la region del core fue diferente al reportado por Neves et al. [59] quienes
trabajaron con fibras de vidrio en concentraciones del 20% v/v y encontraron altos
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componentes transversales en el flujo extensional. En la direccion fuera del plano (zz 6 33)
los valores de orientacion son cercanos a cero indicando una orientacion planar. Este
resultado es tipico en productos inyectados debido a que los esfuerzos desarrollados
durante el flujo son mucho mas intensos en la direccion dentro del plano que fuera de él.

Tabla 3.7 Valores del elemento all del tensor de orientacion. PP/GAK 30% v/v

Espesor Zona 1 Zona 2 Zona 3
normalizado ai A air A au A

1 0.83705 0.85745 0.8498

0 0.8474 0.84955 0.8706

-1 0.89415 0.8606 0.8482

A Valor promediado entre la probeta Ay B al 30% v/v de fibras de GAK.

Tabla 3.8 Valores del elemento all del tensor de orientacion. PP/GAK 40% v/v

Espesor Zona 1 Zona 2 Zona 3
normalizado an A an A an?

1 0.75715 0.80165 0.8539

0 0.8253 0.8582 0.88045

-1 0.82615 0.83245 0.8356

A Valor promediado entre la probeta Ay B al 40% v/v de fibras de GAK.

Para entender el comportamiento de las fibras al interior de la matriz termoplastica, se
determind el tipo de suspension a partir del método propuesto por Doi y Edwards y
reportado por Yasuda [55]. Las fibras suspendidas en la matriz pueden corresponder a uno
de los tres regimenes propuestos: diluido, semidiluido y concentrado. La determinacion del
tipo de suspension esta dado por:

nl? < 1, - diluida

L
1<nld< D’ .- semidiluida
(32)

5 < nl3, .- concentrada
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Donde, n, D y L son el didmetro, la longitud y la densidad de las fibras respectivamente. A
partir de las caracteristicas geométricas y fisicas de las fibras de GAK, se determiné una
suspension semidiluida. Por lo tanto las fibras se ven limitadas en su rotacion y existen
interacciones fibra-fibra cuando rotan dentro de la matriz por lo que no cambiaran su estado
de orientacion con facilidad.

Ademas se realizaron simulaciones del nivel de orientacion de fibras mediante software
especializado (Autodesk Moldflow ®). Los resultados mostraron gran similitud con los
valores experimentales. En las Figuras 3.17 y 3.18, se detallan los resultados
experimentales comparados con las simulaciones de las muestras PP/GAK 30% y 40% v/v.
Se observaron, en los dos casos (experimental y simulacién), perfiles muy uniformes de
orientacion, con a;;~ 0.80, ligeramente mas altos en las simulaciones. La orientacién en la
capa externa (shell), es producida generalmente por flujos de cizalladura en la region
cercana a las paredes del molde. Por otra parte, la elevada orientacién en el centro (core),
muestra el efecto de un campo de velocidad de elongacion. La alta homogeneidad de los
resultados indica que se alcanzé un estado estable de orientacién, tal como lo reporté Bay
para fibras de vidrio y nylon [91]. En los compuestos con 40% de GAK se not6 una ligera
reduccion de la orientacién debido a las interacciones fibra-fibra.

084

1
o
®

074

Componente a__
Componente a
Componente a,

—l- Experimental

—l- Experimental ¢ 3
p 064 - I} - Simulacién

06 .
- I - Simulacion

05

T T T 05 T T T
10 05 00 05 10 10 05 00 05 10

Espesor normalizado Espesor normalizado

LR o

084

074

Componente a,,

—l- Experimental

064 5 2
- I - Simulacién

05

T T T
10 -05 00 05 1.0

Espesor normalizado

Figura 3.17 Perfiles de orientacion de fibras de GAK 30% v/v. Datos experimentales (negro) y simulaciones
(rojo). a) zona 1, b) zona 2 y c) zona 3.
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Figura 3.18 Perfiles de orientacién de fibras de GAK 40% v/v. Datos experimentales (negro) y simulaciones
(rojo). a) zona 1, b) zona 2, c¢) zona 3y d) interaccion fibras-pared.

Para entender la dinamica del flujo, en la Figura 3.19, se presentan las simulaciones de
velocidad de cizalla a través de la seccion transversal, para PP sin refuerzo, a la
temperatura de inyeccion del compuesto (195 °C). Se evidencia que los puntos de inflexién,
coinciden con los ligeros cambios de orientacion. Ademas queda claro el efecto reductor de
la baja temperatura de procesamiento sobre la velocidad de cizalla, lo que generd pocos
cambios en la orientacion de las fibras.
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Figura 3.19 Perfil de velocidad de cizalladura para PP/0% GAK, a través de la seccion transversal.

En un analisis longitudinal, en la direccién de flujo, se observé que en la zona cercana a la
entrada de la cavidad, las fibras inician con un estado de orientacién elevado ~ 0.8 (para el
30% y el 40%), presumiblemente por la ubicacion y disefio de la misma. Este perfil de
orientacion se mantiene a lo largo de la probeta con un ligero incremento hacia el centro y
se mantiene muy estable hasta el llenado de la cavidad. Este comportamiento es esperado
debido a que el material fundido fue inyectado a bajas temperaturas (menores a 200 °C),
ademas conforme la cavidad es llenada se produce un enfriamiento de la masa fundida,
induciendo cambios en la viscosidad y mayores esfuerzos; por lo tanto mayor orientacion
en la direccion del flujo. La Figura 3.20, muestra el perfil de orientacion promediado a lo
largo de las probetas para las tres zonas de estudio.

0.9+ ==="

0.8

—u=— Experimental 30% v/v
- -o- - Simulacion 30% v/v
—a— Experimental 40% v/v
- - - Simulacién 40% v/v

0.7 4

Componente a,,

0.6 4

05 - .

Zonas

Figura 3.20 Perfiles de orientacién de fibras de GAK 30 y 40% v/v. Datos experimentales (negro y azul) y
simulaciones (rojo y violeta).
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Se observé una relacion directa entre el incremento de orientacion con el aumento de la
distancia, desde la entrada de inyeccion. En la regidon de entrada se observé una zona de
baja orientacion (~ 10 mm ), debido al cambio geométrico que existe entre la entrada y la
cavidad. De igual manera, al final del llenado fue observada una reduccién de la orientacion
debido al frente de flujo (flujo fuente). Estos dos efectos no fueron evaluados en este trabajo
ya que el mismo se enfoco en la regién de flujo completamente desarrollado que coincide
con la zona de calibracion de las probetas de traccidon inyectadas y que corresponde a la
parte que estard solicitada mecanicamente. Las Figuras 3.21 y 3.22, detallan las zonas de
orientacion reducida.

Average fiber orientation:Path Plot. Time = 33.00[s]

1,000 Tensor promediado longitudinalmente PP/GAK_30%_(195C_1s)
0.7500 Zonasde bajaorientacién

Flujo de entrada

050007

Tensor de orientacién a11

0.2500

0.0000 T T T 1
0.0000 1250 25.00 3750 50.00

Longitud de analisis {mm) L(

Figura 3.21 Perfiles de orientacién de fibras de GAK 30 v/v. Region de flujo de entrada.

Average fiber orientation:Path Plot_1. Time = 33.00[s]
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Figura 3.22 Perfiles de orientacion de fibras de GAK 40% v/v. Region de flujo frontal (fuente).
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De igual manera se realiz6 una simulacién del perfil de velocidad de cizalladura a lo largo
de la direccion de flujo para el PP puro, en las mismas condiciones de procesamiento del
compuesto. La Figura 3.23, presenta los valores bajos de cizalladura y una ligera reduccion
desde la region de entrada hacia el centro de la probeta para estabilizarse posteriormente.
Similar tendencia se registr6 también en el perfil de orientacion longitudinal en los
resultados experimentales reportados en la figura anterior.

Shear rate:Path Plot. Time = 1.166(s]
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Figura 3.23 Perfil de velocidad de cizalladura para PP/0% GAK, a lo largo de la direccion de flujo.

Una vez determinado el estado de orientacion, se procedio a estimar el angulo preferente
a partir de los datos generados por el procesador de imagenes. En las Tablas 3.9 y 3.10,
se resumen los angulos promediados de orientacién en las muestras de 30 y 40% v/v,
respectivamente. Los valores reportados sugieren un alto nivel de orientacion paralelo a la
direccién de flujo (cercano a los 0°), confirmando los resultados emitidos por el tensor de
orientacion planar.

Tabla 3.9 Angulos promediados de orientacion preferente en compuesto PP/GAK 30% v/v.

Espesor Zonal Zona 2 Zona 3
normalizado a (Prom) a (Prom) a(Prom)
1 -2.127 -2.277 -0.494
0 0.161 1.987 1.176
-1 -0.840 -1.765 0.109

A Valor promediado entre la probeta Ay B al 30% v/v de fibras de GAK.
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Tabla 3.10 Angulos promediados de orientacion preferente en compuesto PP/GAK 40% viv.

Espesor Zonal Zona 2 Zona 3
normalizado a (Prom) a (Prom) a(Prom)
1 -0.964 -0.294 2.012
0 -2.008 -0.436 0.740
-1 0.390 2.023 -0.897

A Valor promediado entre la probeta A y B al 40% v/v de fibras de GAK.

La Figura 3.24, ilustra los pequefios cambios de &ngulo que experimentaron las muestras
con respecto a la direccion de flujo. No fue evidente un efecto de la concentracién de fibras
sobre el valor del &ngulo de orientacion.

a)

4] —a— Zona 1
3 —e— Zona 2
2 —A— Zona 3
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43 —a— Zona 1
3 —e— Zona 2
2 1 —A—Zona 3

Angulo preferente (°)
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-5 . , ;

0
Espesor normalizado

Figura 3.24 Angulos promediados de orientacion preferente, a) compuesto PP/GAK 30% v/v, b) compuesto
PP/GAK 40% viv.
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A partir de los datos experimentales se generd la superficie de respuesta del componente
a1 de orientacion. Las Figuras 3.25 y 3.26, presentan las superficies generadas para los
datos experimentales y simulados respectivamente.

a) b)

<)

Figura 3.25 Plot de la superficie de la funcion de orientacion de fibras a partir de las experimentaciones. a)
frontal, b) lateral, c) superior y d) perspectiva.

La funcién de orientacion, para los datos experimentales queda definida por:

f(x,y) = 0.8545 —0.001443x + 0.008465y + 0.0015x2 — 0.01101xy (33)
+ 0.001519y2

a) b)

Figura 3.26 Plot de la superficie de la funcion de distribucion de orientacién de fibras a partir de las
simulaciones. a) frontal, b) lateral, c) superior y d) perspectiva.
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La funcion de orientacion, para los datos simulados queda definida por:

f(x,y) = 0.7217 + 0.156 * x + 0.0003442 xy — 0.02802 * x"2 (34)
—0.0002057 * x * y + 0.2508 * y*2 + 3.939e — 05 * x"2
£y —0.1373 % x * y"2 — 0.0006783 * y*3 + 0.002274
*x"2*y"2 + 0.0001526 * x * y*3 — 0.1979 * y"4
—2.801le — 05 *x"2 xy*3 + 0.102 * x x y*4 + 0.000379
* yN5

Por otra parte, los valores del angulo de orientacion, medidos por el software de
procesamiento de imagenes, fueron analizados estadisticamente mediante la generacion
de histogramas de orientacion, dentro de los rangos e intervalos recomendados por
Ferrandiz Bou [92], quien propuso intervalos entre +90° y -90°, con frecuencias de 10°. La
Figuras 3.27 y 3.28, muestran los histogramas de los angulos de orientacion reportados por
el software de procesamiento de imagenes. Todas las secciones analizadas muestran una
direccion predominante en la direccién del flujo. Se realiz6 un ajuste gaussiano de la
distribucion de frecuencias, el centro de cada curva guarda directa relacion con el angulo
preferente calculado y reportado anteriormente.
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Figura 3.27 Histogramas de angulo de orientacién promediado PP/GAK 30%. a) z=1, b) z=0y ¢) z=-1
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Figura 3.28 Histogramas de angulo de orientacion promediado PP/GAK 40%. a) z=1, b) z=0y c) z=-1

3.3.6. Disefio de experimentos. Efectos sobre el estado de orientacién

Una vez gue se ha establecido la pertinencia de los resultados que proporciona el software
de simulacién, se realiz6 un disefio de experimentos para evaluar el factor de
procesamiento que influye significativamente sobre la orientacion de las fibras. El disefio se
fundamentd en los resultados de las simulaciones en Moldflow ®. Se realizé un DOE
integral fraccionado reducido (3*71) , con cuatro factores a tres niveles (alto, medio, bajo).
La Tabla 3.11, resume la configuracion empleada en el disefio. La variable de respuesta
fue el componente a,, del tensor de orientacién de segundo orden.

Tabla 3.11 Configuracién de factores y niveles para DOE factorial reducido.

Nivel
Factor . .
Alto Medio Bajo
Presién de inyeccion [Mpa] 20 19 18
Tiempo de inyeccion [s] 35 2.25 1
Switch presion sostenimiento [%] 125 100 75
Tiempo de enfriamiento [s] 25 19 13
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La carta de experimentos, fue obtenida mediante software de andlisis estadistico SPSS ®
y la funcién Multilevel factorial. La Tabla 3.12, detalla los valores de entrada y de respuesta
para cada una de las 27 pruebas.

Tabla 3.12 Detalle pruebas para el DOE factorial reducido.

Ffresi(’)r} 'de Tiempq Fje Switch .pr(.esién Tiempg de Componente
Run inyeccion inyeccion sostenimiento enfriamiento at
[Mpa] [s] (%] [s]

1 18 1.00 100 19 0.9472
2 19 2.25 100 19 0.9784
3 18 2.25 100 13 0.9792
4 19 3.50 100 25 0.9552
5 19 2.25 75 25 0.9783
6 18 2.25 100 25 0.9783
7 19 2.25 100 19 0.9784
8 20 2.25 75 19 0.9784
9 19 2.25 125 25 0.9785
10 20 2.25 100 25 0.9785
11 20 1.00 100 19 0.9472
12 19 3.50 100 13 0.9565
13 19 1.00 100 25 0.9472
14 18 3.50 100 19 0.9556
15 20 3.50 100 19 0.9556
16 18 2.25 75 19 0.9784
17 18 2.25 125 19 0.9784
18 19 3.50 75 19 0.9556
19 19 1.00 125 19 0.9472
20 19 3.50 125 19 0.9556
21 20 2.25 100 13 0.9792
22 19 2.25 125 13 0.9792
23 19 1.00 75 19 0.9472
24 19 2.25 75 13 0.9791
25 20 2.25 125 19 0.9784
26 19 1.00 100 13 0.9472
27 19 2.25 100 19 0.9784
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A partir de los resultados de la variacion de ai1, se genero la carta de Pareto, para identificar
los factores de mayor influencia sobra la variable de interés. En la Figura 3.29, se presentan
los resultados del analisis. Es evidente que el factor de mayor influencia sobre el estado de
orientacion fue el tiempo de inyeccién (B), relacionado directamente con la velocidad de
inyeccién. Este resultado estd en acuerdo con lo establecido por Vélez Garcia [39], Bay
[91] y Neves [59], quienes inyectaron PP con fibra de vidrio. El aumento de la velocidad de
inyeccién incrementa la velocidad de cizalla y produce mayor movilidad de las fibras
suspendidas en la matriz de PP. Los demas factores y sus combinaciones no resultan ser
significativos en el cambio de orientacion de las fibras.

Standardized Pareto Chart for Orientation tensor of fiber
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|
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BD
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AC

20 40 60 80 100
Standardized effect

Ot ==

Figura 3.29 Carta de Pareto estandarizada. A: presion de inyeccion, B: tiempo de inyeccion, C: switch presién
de mantenimiento, D: tiempo de efrimiento.

Ademas se genero la grafica de probabilidad normal para mejorar la decision sobre el factor
significativo. Esta grafica refuerza el criterio que el tiempo de inyeccién (B), es la variable
mas significativa. La Figura 3.30, presenta el reporte comentado.

Normal Probability Plot for Orientation tensor of fiber
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Figura 3.30 Reporte de probabilidad normal para identificar los factores més significativos.
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3.3.7. Analisis del error sistematico en la medicién de orientacion

Para analizar el error sistematico relacionado con el procedimiento de medicion, se
evalué un patrén conocido con fibras orientadas en el rango entre -10° y +10°,
creado mediante procesador de imagenes. La imagen contenia 200 fibras de
diferentes longitudes y orientaciones. La Figura 3.31, muestra el patron de
evaluacién. En el anexo E, se presenta la evaluacion realizada con un patron de
orientacion aleatoria.

Figura 3.31 Patron con distribucién alineada (entre -10° y +10°) para validacién del sistema de medicién. ai1
=0.987, a22 =0.013 y ai» =0.0045.

A partir de los datos reales del patrén se estimé el tensor de orientacion:

0.987 0.0045 0
A=10.0045 0.013 0
0 0 0

Se aplico el procedimiento descrito anteriormente para procesar la imagen patrén,
obtener los datos de orientacién y construir el tensor de segundo orden. La Figura
3.32, muestra la imagen bajo condiciones de procesamiento.

=
e

M

|

Figura 3.32 Procesamiento del patrén con distribucion alineada (entre -10° y +10°) para validacion del sistema
de medicion.
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Se determino el tensor de orientacion para la imagen patron:

A=10.002 0.0167 0

0.9833 0.002 O]
0 0 0

La medicion del error calculado se presenta a continuacion en la Tabla 3.13.

Tabla 3.13 Estimacion del error en la determinacion del elemento a11 del tensor de orientacion.

ail az2 ai2
Exacto 0.9870 0.0130 0.0045
Calculado 0.9833 0.0167 0.0020
Diferencia 0.0037 -0.0037 0.0025

El elemento mas importante reporta una diferencia de 0.0037, que representa un error
porcentual de 0.37%. Este resultado confirma la efectividad del procedimiento empleado
para la determinacién del estado de orientacién planar. Para los demas componentes, se
presentan diferencias muy reducidas aunque porcentualmente pueden ser percibidas como
elevadas.

Se obtuvo un histograma de orientacién para establecer los rangos de angulos que no son
correctamente detectados. La Tabla 3.14, presenta las frecuencias reales y las detectadas
por el procesador de imagenes. El error relativo fue calculado en base a las 200 fibras
evaluadas. El maximo error esta en torno al 6% y esta sesgado hacia los valores positivos.
Se detectd que el error esta relacionado con la longitud de la fibra y la resolucién de la
imagen mas que con el rango de inclinacion. La Figura 3.33, muestra graficamente una
distribucion de frecuencias similar entre los datos procesados y los datos reales de
orientacion.
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Tabla 3.14 Error relativo en la determinacién del &ngulo de orientacion. 200 fibras medidas.

Rangos Frecuencia Frecuencia Diferencia Error relativo
[°] real procesada abs. [%0]
-11 0 2 2 1.00
-9 24 21 3 1.50
-7 32 27 5 2.50
-5 12 15 3 1.50
-3 20 18 2 1.00
-1 0 11 11 5.50
1 28 19 9 4.50
3 16 23 7 3.50
5 20 22 2 1.00
7 16 8 8 4.00
9 16 28 12 6.00
11 16 6 10 5.00

4 /| Procesado
i I Real
35 4
30 4
25
8 ]
(&}
& 204
>3
Q 4
o
w154
10 +
5 4
04

e
12 10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10 12
Angulo preferente [ °© ]

Figura 3.33 Comparacion de histogramas de orientacién en patrén con mediciones reales y procesadas.200
fibras medidas.
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Los errores mas recurrentes se presentan en los &ngulos cercanos a 0° y 9°. Este error fue
producido por pixelacién en fibras muy pequefias. En el caso de fibras pequefas y dada la
pixelacion de la imagen, se producen errores al determinar el eje principal de la fibra que
sirve de base para la medicion del angulo. En fibras medianas y largas este error es
despreciable. En la Figura 3.34, se detalla el efecto de la longitud de fibra.

b)

Pixelacién Mayor distorsion

up o

Menor distorsién

T e

Figura 3.34 Detalle de errores al procesar imagenes: a) efecto de pixelacién, b) mayor distorsion de eje
principal en fibras cortas (hasta 4°), c) menor distorsion en ejes largos.

La pixelacion fue muy reducida en las imagenes analizadas, por lo tanto, el resultado final
del estado de orientacion no se vio afectado significativamente. Este hecho confirma la
necesidad de adquirir imagenes con adecuada resolucion. No existe un estandar para la
resolucién ya que depende del sistema de captura. El efecto de una mala resolucién es la
indefinicion de los bordes de la fibra. Clark y Eberhardt [90], recomiendan utilizar un objetivo
de 20x. Ferrandiz recomienda digitalizar por encima de los 75 pixel/cm [92].

Por otra parte, el campo de visualizacion del microscopio o del analizador de imagenes
introduce un sesgo adicional en la medicién de la orientacion. Por ejemplo, con el MoE se
tiene que reconocer la forma de una elipse (requiere que esté totalmente dentro de la ROI),
es probable que la ROI no incluya la secciéon completa de la misma y por lo tanto, no sea
contada como fibra y sus atributos no serian extraidos. En tal caso se tiene mayor
probabilidad de identificar elementos cilindricos (fibras alineadas) que elementos elipticos
(fibras orientadas). La Figura 3.35, ilustra esta condicion de error.
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Figura 3.35 Seccién de una muestra reforzada con fibras. La seccion circular tiene mayor probabilidad de ser
contada y medida que la seccion eliptica.

En el presente estudio, no se presento este tipo de error ya que se tomaron muestras a lo
largo de la direccién de flujo y transversalmente. Por lo tanto, no fue necesario reconocer
secciones elipticas o circulares que induzcan sesgo en las mediciones. Ademas se empled
la funcién de imagenes combinadas que permiti6 obtener microfotografias del campo
completo sin aislar fibras mediante una ROI.
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Capitulo 4
CONCLUSIONES Y TRABAJOS FUTUROS

4.1. Conclusiones

Las fibras lignoceluldsicas procedentes del culmo de la planta de GAK, presentan una
composicion quimica de lignina (23.20%), extraibles acuosos (4.63%), extraibles organicos
(6.52%) en porcentajes similares a los reportados por la literatura para las especies de
bambu. Ademéas su contenido de humedad (7.08%) hace imprescindible el uso de
operaciones de secado previo a los procesos de conformado por extrusion e inyeccion. La
presencia de cenizas (3.84%) evidencian sustancias minerales propias de la planta, tales
como calcio, magnesio, silicio, entre otros.

A partir del andlisis termo gravimétrico se determina, de forma contundente, que no es
posible superar los 200 °C durante el procesamiento del material compuesto, ya que se
iniciaria el proceso de degradacion de las fibras. El tratamiento alcalino tiene un efecto de
reduccion de humedad en las fibras (se redujo 78%) al remover los sitios activos de
absorcion de humedad. Por otra parte, el tratamiento alcalino redujo a 2.6% la pérdida de
masa a 200 °C, lo que sugiere su eficiencia como removedor elementos no estructurales.
Ademas el tratamiento alcalino mejord la estabilidad térmica de las fibras con un incremento
de 23% de masa residual a 900 °C.

Es posible optimizar el ciclo de inyeccién mediante la asistencia de software especializado.
La geometria propuesta puede ser inyectada en 1.33 segundos con una presion de
aproximadamente 20 MPa. Estas condiciones garantizan que la temperatura en la cavidad
no varie en mas de 10 °C, la contraccion no excedera el 14% y la fuerza de cierre estara
dentro de la capacidad de la inyectora.

El proceso propuesto para manufacturar el compuesto es confiable y garantiza productos
con la calidad requerida.

A partir del estudio estadistico, segun la carta estandarizada de Pareto, el factor que mas
influencia presenta con respecto al estado de orientacién de fibras cortas es el tiempo de
llenado. Este factor tiene relacién directa con la velocidad de cizalla; por lo tanto afecta
directamente la movilidad de las fibras y su orientacion.

Es fundamental garantizar las condiciones de repetitividad en el proceso de preparacién de
muestras y adquisicion de imagenes. Una adecuada iluminacién, balance de blancos y
contraste entre las fases garantiza la exactitud en las mediciones de la orientacién de fibras.
La imagen de campo completo elimina el problema de discriminacién de fibras incompletas
en los bordes de la ROI.
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La forma de la entrada de inyeccion, la baja temperatura de procesamiento y la relacion de
aspecto de las fibras contribuyen a conseguir un estado plano de orientacion, lo que sugiere
gue se alcanzé un estado estable. Los resultados experimentales fueron corroborados por
las simulaciones. Las diferencias en resultados obedecen a la irregularidad de diametro y
longitud de las fibras reales con respecto a las simuladas y fueron del orden del 5%.

El perfil transversal de orientacion del compuesto polimérico reforzado con fibras de GAK,
difiere de aquellos obtenidos con refuerzos de fibra de vidrio en la region del core. El
principal motivo esta asociado con la velocidad de inyeccidén y con la baja temperatura
requerida para inyectar el compuesto PP/GAK, lo que limita la movilidad de las fibras.

El aumento de la concentracion de fibras genera interacciones fibra-fibra, y por lo tanto una
ligera reduccion en la orientacion.

Los resultados de orientacion obtenidos mediante el tensor de orientacion planar son
consistentes con los valores obtenidos del &ngulo preferente, tanto en las mediciones como
en las simulaciones. En la totalidad de las muestras el angulo preferente se encuentra en
el rango cercano a los 0°C, evidenciando la elevada orientacion de las fibras inducidas por
el proceso de inyeccion.

A partir de la estimacion del error sistémico de medicion, el error es menor al 0.5% entre
los valores del componente a;1 obtenidos con el método propuesto y los valores reales.
Mientras que en la determinacion del &ngulo de orientacion, el error relativo esta por debajo
del 6%, lo que esta dentro de los estandares reportados por la literatura. Los errores se
deben a la pixelacién inherente al procesamiento de imagenes que se acentla en fibras
cortas y de baja relacion de aspecto.
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4.2. Trabajos a futuro

Para continuar el trabajo realizado en esta tesis se recomiendan los siguientes proyectos:

Estudio del efecto del contenido de refuerzo sobre el estado de orientacion planar de las
fibras naturales cortas mediante procesamiento digital de imagenes. Se pueden evaluar
contenidos del 10, 20, 30, 40 y 50%.

Estudio de orientacion de fibras naturales cortas moldeadas por compresion mediante
procesamiento digital de imagenes.

Estudio del efecto de imagen reducida en la determinacion del estado de orientacién planar
de fibras naturales cortas mediante procesamiento digital de imagenes.

Evaluacién del estado de orientacion de fibras cortas mediante procesamiento digital de
imagenes en el dominio de la frecuencia. Se pueden comparar los resultados del presente
trabajo con la aplicacion e interpretaciéon de la transformada rapida de Fourier.

Evaluacién del fraccionamiento de fibras naturales cortas durante el moldeo por inyeccion
mediante procesamiento digital de imagenes.

Estudio del efecto del nivel de orientacion de fibras cortas sobre las propiedades mecanicas
de un compuesto polimérico reforzado con fibras naturales.

Programacion de un sistema de procesamiento de imagenes aplicado a la determinacion
del estado de orientacion de fibras mediante software libre.
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A. Anexo A

Elipsoides de orientacion por zona y espesor normalizado

Probeta_A_30% Probeta B _30%
P e=1
a=-22516

Probeta B_40%

o=0,5349
a=0.6034
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B. Anexo B

Histogramas del angulo de orientacion. Muestras individuales. PP/GAK 30% v/v
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C. Anexo C

Histogramas del &ngulo de orientacion. Muestras individuales. PP/GAK 40% v/v
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D. Anexo D

Script para obtener estado de orientacionplanar

SCRIPT TO CALCULATE ORIENTATION TENSOR
By Jorge Isaac Fajardo Seminario
Universidad Pontificia Bolivariana
%$Medellin, Abril de 2015

o o

o°

clear all
clc
theta=[0 0 0];

phi=xlsread('C:\Users\Jorge\Dropbox\ TESIS MAESTRIA\SCRIPT
MATLAB\Al 1mm30F', 'Object Measurements',6 'M2:M123")

phi %$visualizar phi

syms n;

n=length (phi)

sumi=0; % condicion inicial para el calculo.
sumj=0; % condicion inicial para el calculo.
for i=1:n;

pi=cosd (phi(i))"2;

sumli=(pi);

end

all=(1/n)* (sumi)

azz=1-all

for j=1:n;

sumlj=(pJj);

sumj=sumj+sumlj;

end
al2=(1/n)* (sumj)
a2l=al?2
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A=[all al2 0;a21 a22 0; 0 0 O
[V,E] = eig(A) % obtiene los eigenvalores y eigenvetores de la matriz
E = eig(d) % obtiene los eigenvalores de la matriz

%% GENERACION DEL ELIPSOIDE DE ORIENTACION
$Copyright (c) 2009, Nima Moshtagh
%A1l rights reserved.

VizOrient (A); % llama a la funcidén VizOrient

N= 20;
[U D V] = svd(d);

% generate the ellipsoid at (0,0,0)

[X,Y,Z] = ellipsoid(0,0,0,a,b,c,N);

XX = zeros (N+1,N+1);
YY = zeros (N+1,N+1);
zeros (N+1,N+1) ;

N
N
Il

for k = 1l:length(X),

for j l:1length (X),
point = [X(k,J) Y(k,J) Z2(k,3)1";
P =V * point;
XX(k,J) = P(1);
YY (k,J) = P(2);
27 (k,3) = P(3);

end

end
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surf (XX,YY, 22);
title('Elipse de orientacidédn')
xlabel ('x");
ylabel ('y'");
zlabel('z");
axis equal
hidden on

function createfigure (XX, ydatal, zdatal)
$CREATEFIGURE (XDATA1l, YDATALl, ZDATAL)
XDATAL: surface xdata

YDATAl: surface ydata

ZDATAL: surface zdata

o° o

o°

Q

% Create figure
figurel = figure;

% Create axes

axesl = axes('Parent', figurel, 'DataAspectRatio', [1 1 1]);

%% Uncomment the following line to preserve the X-limits of the axes
% xlim(axesl, [-0.823243640244903 0.8232436402449031) ;

%% Uncomment the following line to preserve the Y-limits of the axes
% ylim(axesl, [-0.176566407049055 0.1765664070490557) ;

grid(axesl, 'on'");

hold (axesl, 'all');

% Create surf

surf (xdatal, ydatal, zdatal, 'Parent', axesl);

% Create title

title('Elipse de orientacién');
% Create xlabel

xlabel ('x");

Q

% Create ylabel
ylabel ('y');

% Create zlabel
zlabel('z', 'Visible', 'off'");
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E. Anexo E

Patrén con orientacion aleatoria entre 35y 55 °

SWANYAY T4
FASD\ YA AYASDY L

Reporte Script Matlab

Reporte scrip Matlab
n = 136
all = 0.4943
a22 = 0.5057
al2 = 0.1865
a2l = 0.1865
pref = —44.1189

Tensor de orientacion

A= [ 0.4943 0.1865]

0.1865 0.5057

Elipsoide de orientacion

Elipse de arientacidn
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