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Resumo

Avaliagbes dindmico-mecéanicas de compositos poliméricos reforcados com fibras
alinhadas de rami ndo foram, até hoje, realizadas. Neste trabalho, investigou-se por
meio de ensaios de DMA, a variacdo com a temperatura dos parametros dinamico-
mecanicos de compdsitos com matriz poliéster incorporada com até 30% em volume
de fibras continuas e alinhadas de rami. Os parametros investigados foram os
médulos de armazenamento e de perda bem como a tangente delta. A investigagéo
foi conduzida no intervalo de temperatura de 20 a 180°C em equipamento de DMA
operando em modo de flexdo. Os resultados mostraram que a incorporagao da fibra
de rami tende a aumentar a rigidez viscoelastica da matriz poliéster. Observaram-se
ainda modificagcdes tanto na temperatura de transicao vitrea quanto na capacidade
de amortecimento da estrutura. Estes resultados indicam que a mobilidade molecular
da resina poliéster é afetada pela interagdo com as fibras de rami no compdsito.
Palavras-chave: Fibra de rami; Compédsito de poliéster; Ensaio de DMA;
Temperatura de transicao vitrea.

DYNAMIC-MECHANICAL BEHAVIOR OF RAMIE FIBER REINFORCED
POLYESTER MATRIX COMPOSITES

Abstract
Dynamic-mechanical evaluations have not yet been conducted in rami aligned fiber
reinforced polymeric composites. In this work, the temperature dependence of the
dynamic-mechanical parameters in polyester matrix composites reinforced with up to
30% in volume of continuous and aligned ramie fibers was investigated by DMA
tests. The investigated parameters were the storage and the loss moduli as well as
the delta tangent. The investigation was conducted in the temperature interval from
20 to 180°C using a DMA equipment operating in flexural mode. The results showed
that the incorporation of ramie fibers tends to increase the viscoelastic stiffness of the
polyester matrix. Sensible modifications in the glass transition temperature and the
damping capacity of the structure were found with the amount of fiber in the
composite. The molecular mobility of the polyester matrix is affected by its interaction
with the ramie fibers.
Keywords: Ramie fiber; Polyester composite; DMA test; Glass transition;
Temperature.
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1 INTRODUCAO

Fibras naturais lignocelulésicas como o algodao, linho, juta e rami vém, desde
longa data, sendo utilizadas para fabricacdo de tecidos. Entretanto, o
desenvolvimento das fibras sintéticas trouxe novas opgdes para a industria téxtil e
passou a competir vantajosamente com as fibras naturais. A fibra de rami foi
particularmente afetada e seu uso em tecidos estd em franco declinio o que afeta
sua producgao agricola trazendo incertezas para aqueles que vivem desta cultura.
Uma possivel alternativa para a fibra de rami seria sua aplicagdo como reforco em
compdsitos poliméricos, ja que sua resisténcia mecéanica € das mais elevadas entre
as fibras lignocelulésicas, podendo atingir 870 Mpa."

A utilizacdo da fibra de rami incorporada a matriz de compdésitos poliméricos
apresenta diversas vantagens quando comparada a outras fibras sintéticas. Tais
vantagens estao relacionadas tanto as propriedades quanto as caracteristicas das
fibras lignocelulésicas.®® Destacam-se o baixo custo e a baixa densidade destas
fibras naturais. Além disto, o fato de ndo serem abrasivas preserva os equipamentos
que as processam. No momento atual, as fibras lignocelulésicas como as do rami
sdo especialmente valorizadas por serem ambientalmente corretas, ou seja:
renovaveis, biodegradaveis e neutras em relagcdo a emissdao de gases que estao
causando o aquecimento global.®”

Em relagdo as propriedades mecanicas dos compositos poliméricos
incorporados com fibras de rami, verificou-se que ndo ocorre um efetivo reforco em
ensaios de flexdo que, pela velocidade de deformacédo da ordem de 10° m/s, podem
ser considerados quase-estaticos.® Por outro lado, em recentes publicages®'®
sobre o comportamento mecanico em condigdes dinadmicas, através de ensaios de
DMA de compésitos com matrizes poliméricas incorporadas com outras fibras
lignoceluldsicas, constatou-se sensiveis variagbes nos mobdulos tanto de
armazenamento (E’) quanto no de perda (E”), bem como diminuigdo no valor e
posicao dos picos de tangente delta (tan 9).

Uma vez que existe um crescente interesse por resultados de DMA em
compdsitos polimeéricos com fibras naturais, o presente trabalho investigou, de forma
preliminar, os parametros de DMA de compdésitos com matriz epoxidica incorporada
com fibras alinhadas de rami.

2 MATERIAIS E METODOS

Fibras extraidas do caule do rami foram obtidas da empresa Sisalsul Industria
de fibras LTDA como um lote de 5 kg de fibras. Deste lote, 100 fibras foram
aleatoriamente retiradas para avaliar estatisticamente o comprimento, o didmetro e a
densidade através de 10 medidas por fibra com o uso de um micrometro. A Figura 1
apresenta histogramas da distribuicdo do comprimento e do diametro das fibras de
rami. Com base nesta avaliagcdo estatistica, obteve-se o comprimento médio de
155 mm e o didmetro médio de 0,096 mm.

Corpos de prova retangulares com dimensdes nominais de 50 x 13 x 5 mm
foram utilizados nos ensaios de DMA. A fabricagdo destes corpos de prova iniciou-se
com a colocacdo, separadamente, de 10%, 20% e 30% em volume de fibras
alinhadas segundo o comprimento de um molde de silicone. A resina poliéster ainda
liquida, acrescida de 0,5% de catalisador a base de metil-etil-cetona, conforme
indicado pelo fabricante, foi vertida sobre as fibras de rami dentro do molde.
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Figura 1. Distribuicao estatistica do comprimento e didametro das fibras de rami.
Os corpos de prova, apos colocacdo da resina no molde, foram curados a

temperatura ambiente, cerca de 25°C por pelo menos 24 horas. A Figura 2 mostra os
aspecto dos corpos de prova de DMA utilizados no presente trabalho.
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Figura 2. Corpos de prova dos compdsitos incorporados com diferentes fragdes de fibras de rami.

Cada corpo de prova, inclusive de pura resina poliéster, isto €, 0% de fibra, foi
submetido a ensaio de DMA no médulo de flexdo de trés pontos em um
equipamento da TA Instruments, modelo Q800, operando com freqiiéncia de 1 Hz a
uma taxa de aquecimento de 3°C/min e sob fluxo de nitrogénio. Curvas de variagéo
de E’, E” e tan 8 com a temperatura foram simultaneamente registradas entre 20°C e
180°C.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 3 apresenta curvas associadas aos parametros dinamico-
mecanicos, E’, E” e tan , em fungao da temperatura para o corpo de prova com 0%
de fibra ou seja, resina poliéster pura.Estas curvas correspondem a primeira corrida
dos ensaios de DMA. A Figura 4 apresenta curvas semelhantes para o compésito
com 30% de fibras de rami. Analisando-se comparativamente as curvas das
Figuras 3 e 4, bem como as outras curvas para compositos com 10 e 20% de fibras
de rami, obteve-se o efeito causado pela introdugao destas fibras no comportamento
dinamico viscoelastico dos materiais investigados.
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Figura 3.

Curvas de DMA correspondentes ao corpo de prova de resina poliéster pura, 0% de fibra.
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Figura 4. Curvas de DMA para o compdsito de poliéster com 30% de fibras de rami.

Inicialmente foram identificadas as posi¢cdes dos diversos picos encontrados
nas curvas de DMA como as das Figuras 3 e 4. Estes picos correspondem a
transformacdes na estrutura do material, particularmente a transicdo de uma
estrutura cristalina para a vitrea caracterizada pela sua temperatura Tg.
Experimentalmente, o valor das temperaturas dos diferentes picos, indicados em
cada uma das curvas, séo estimativas visuais que permitem comparar-se a evolugao
das transi¢des estruturais ocorridas com a incorporagao das fibras de rami na matriz
poliéster dos compdsitos. Dentre os picos encontrados nas curvas de DMA, aquele



associado a mais alta temperatura € o da tan 9, considerado o limite maximo para
T4. Comparando-se este pico nos diferentes compositos, verifica-se uma tendéncia
de deslocamento.da T4 para maiores temperaturas com a fracdo de fibra de rami.
Em principio isto significa que a interacdo entre as fibras de rami e as cadeias
poliméricas da matriz amplia a capacidade do poliéster de cristalizar-se a
temperaturas mais elevada, como sugerido por Rana, Mitra e Banerjee!'” para
compésitos de polipropileno reforgados com fibras de juta. Estas interpretagdes
sobre o comportamento estrutural serdo discutidas ao longo da apresentacdo dos
outros resultados.

A Figura 5 compara a variagdo do médulo de armazenamento, E’, com a
temperatura para os diferentes compdsitos investigados. As curvas desta figura
mostram que o valor de E’ é relativamente elevado a 20°C, entre 13 Gpa e 14 GPa,
o que significa uma estrutura bem rigida para materiais poliméricos. Além disso, para
todos os niveis de temperatura, o valor de E’ para os compdsitos com fibras de rami
€ superior ao da resina epoxi pura, isto € 0% de fibra. Na realidade, o valor de E’
esta diretamente relacionado com a capacidade do material suportar cargas
mecanicas com deformacéao viscoelastica recuperavel. No caso do ensaio de DMA
deste trabalho, E’ é analogo ao médulo de flexdo."® Com o aumento da temperatura
(Figura 5), tem-se um rapido decréscimo no valor de E’ a partir de 25°C até se atingir
um patamar inferior a 1 GPa.
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Figura 5. Curvas do médulo de armazenamento em fungao da temperatura para o poliéster puro e
compdsitos reforcados com diferentes fragbes de fibras de rami.

Para a resina poliéster pura, isto é, 0% de fibra, este patamar de
amolecimento térmico inicia-se por volta de 100°C como observado em outras
publicagdes.*'® Entretanto, com a incorporagdo das fibras de rami, o inicio do
amolecimento térmico estende-se até 120°C. Este deslocamento do amolecimento
térmico correspondente ao moédulo de armazenamento, para temperaturas mais
altas com a introducéo de fibras de rami (Figura 5), sugere um efeito de reforco
dinamico. Por outro lado, em flexdo quase-estatica,® a fibra de rami com alta



resisténcia ndo mostra capacidade de reforcar a matriz poliéster. Assim, para as
condi¢oes dindmicas do presente trabalho, aparentemente a fibra de rami interage
melhor com a resina poliéster, permitindo transferéncia mais efetiva de esforcos
viscoelasticos da matriz para a fibra.

A Figura 6 compara a variacao do médulo de perda, E”, com a temperatura
para a resina poliéster pura e os compoésitos investigados. Todas as curvas desta
figura passam por um valor maximo bem delineado que pode ser associado ao pico
o de relaxagdo. Segundo Mohanty, Verma e Nayak,!'® esta relaxacdo é atribuida a
mobilidade das cadeias na fase cristalina do polimero, no caso deste trabalho, a
matriz poliéster. Para os compésitos com fibras de rami (Figura 6), os picos a nas
curvas de E” estao deslocados em cerca de 20°C para maiores temperaturas. Isto é,
possivelmente, devido a reducéo na flexibilidade da matriz do compésito,'® causada
pela interacao de suas cadeias da resina poliéster com as fibras de rami. Este efeito
também contribui para reforgar dinamicamente o compésito incorporado com fibra de
rami.
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Figura 6. Curvas do modulo de perda em fungéo da temperatura para o poliéster puro e compdésitos
reforcados com diferentes fracdes de fibras de rami.

A variagcédo da tangente 6 com a temperatura para a resina poliéster pura e
os compdsitos incorporados com fibras de rami esta apresentada na Figura 7. Nesta
figura pode ser visto que tanto os compdsitos quanto a resina poliéster apresentam
0S picos caracteristicos do valor superior para a temperatura de transicao vitrea. E
importante ter-se em mente que a tan o esta associada a capacidade de
amortecimento do material."® Esse amortecimento é maximizado no equilibrio entre
as estruturas amorfa e cristalina, caracterizando assim a Tg. Observa-se na Figura 7,
que os compositos apresentam picos com amplitude inferior e deslocados para
maiores temperaturas relativamente a resina poliéster pura. Isto sugere que, como
também verificado para os médulos de armazenamento (Figura 5), e de perda
(Figura 6) as fibras de rami efetivamente interagem com as cadeias da matriz
poliéster dificultando a sua mobilidade e reduzindo sua capacidade de
amortecimento estrutural. A menor mobilidade das cadeias estende a cristalinidade



da matriz, ou seja, o valor de T4, para mais altas temperaturas, a0 mesmo que
diminui a amplitude dos picos de tan & (Figura 7), nos compésitos. Em relacado ao
valor superior de T,, verifica-se que a introdugdo de fibra de rami até 30% em
volume (Figura 7) desloca em cerca de 10°C esse valor para maiores temperaturas.
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Figura 7. Curvas da tangente 8 em fungcdo da temperatura para o poliéster puro e compositos
reforcados com diferentes fracdes de fibras de rami.

Como observacao final, vale mencionar que as fibras de rami incorporadas
a matriz poliéster ndo formam boa ligacdo interfacial fibra/matriz devido a
incompatibilidade natural de uma fibra lignocelulésica hidrofilica com um polimero
hidrofébico.!”” Entretanto, solicitacdes dinamico-mecanicas, diferente das solicitacdes
quase-estaticas, permitem uma interagdo mais efetiva entre as fibras de rami e as
cadeias da resina poliéster. Com isto, tem-se retardo no amolecimento térmico do
composito e na sua temperatura de transicdo vitrea, bem como menor
amortecimento estrutural.

4 CONCLUSOES

Ensaios de DMA em compdsitos com até 30% em volume de fibras de rami
incorporadas a matriz de poliéster acarretam significativas alteracbes dos
parametros dindmico-mecanicos.

A introdugao das fibras de rami eleva o nivel de rigidez viscoelastica e tende a
deslocar as curvas do moédulo de armazenamento, E’, para temperaturas mais altas.
Isto acarreta um retardo no inicio do amolecimento térmico do compésito.

O pico a do médulo de perda, E”, € também deslocado para temperaturas
mais altas, indicando menor mobilidade nas cadeias da resina poliéster da matriz por
interacdo com as fibras de rami.

O maximo nas curvas da tan d sofre ndo s6 reducao na sua amplitude, mas
também deslocamento para mais altas temperaturas com a introducao de fibras de
rami. Sugere-se que a interacdo destas fibras com as cadeias de poliéster estenda a
cristalinidade da matriz, aumentando nédo sé o valor da temperatura de transicao
vitrea como a dificuldade de amortecimento dos compasitos.
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