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Resumo

A incompatibilidade das fibras lignocelulésicas hidrofilicas com a matriz polimérica
hidrofébica ndo garante a desejavel resisténcia destes compdsitos. O crescente
interesse pelas resistentes fibras de curaua como reforco de compdsitos motivou o
objetivo deste trabalho em compdsitos com matriz epoxidica reforgcados com estas
fibras tratadas por mercerizagdo. O tratamento foi realizado através da alcalinizacao
em solucdes de NaOH por diferentes tempos. Compdésitos foram produzidos com até
30% em volume das fibras tratadas e entdo incorporadas de maneira alinhada em
matriz epoxidica. Corpos de prova dos compoésitos foram ensaiados em flexao e as
superficies de fratura analisadas por microscopia eletrénica de varredura. Os
resultados indicam que o tratamento de alcalinizagdo das fibras modifica as
propriedades mecanicas dos compositos. Se por um lado, melhora a adeséo entre a
fibra e a matriz, por outro degrada a superficie, predispondo a fibra a fratura.
Palavras-chave: Fibras de curaua; Compoésitos epoxidico; Tratamento de
mercerizacao; Propriedades mecanicas.

EFFECT OF CURAUA FIBER TREATMENT ON THE MECHANICAL PROPERTIES
OF EPOXY MATRIX COMPOSITES
Abstract
The incompatibility of hydrophilic lignocellulosic fibers with the hydrophobic polymeric
matrix does not guarantee the desirable composite strength. Since there is a growing
interest in the strong curaua fiber as composite reinforcement, the objective of this
work was to investigate the mechanical properties of epoxy composites reinforced
with treated fibers in NaOH solutions for different times. Composites with up to 30%
in volume of the treated fibers were then incorporated in a continuous and aligned
way in epoxy matrix. Composite specimens were bend tested and their fracture
surfaces were analyzed by scanning electron microscopy. The results indicate that
the alkali fiber treatment modified the composite mechanical properties. By one side,
the treatments improve the adhesion between the fiber and the matrix, however, they
also deteriorate the surface and contributed to the fiber rupture.
Keywords: Curaua fibers; Epoxy composite; Mercerization treatment; Mechanical
properties.
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1 INTRODUCAO

Compésitos reforcados com fibras sintéticas tem sido, nestas ultimas
décadas, os materiais predominantes em muitas aplicagdes envolvendo alta
tecnologia tais como componentes para setores aeroespa0|a|s e defesa.!" Exemplos
tipicos sdo os compdsitos avangados, cuja matriz grafitica é reforcada com fibra de
carbono, para estruturas dos modernos avides a jato, ou com matriz ceramica
reforcada por fibra de aramida para protecdo de soldados. Outros setores menos
sofisticados como os de construgcao civil, esporte, lazer e, sobretudo, o
automobilistico também utilizam compésitos reforcados com fibras sintéticas. Nestes
casos a preferéncia tem sido por fibras mais baratas como a de vidro. Nos ultimos
anos, entretanto, tem havido um grande esforco no sentido de substituir a fibra de
vidro nos compositos de matriz polimérica por flbras naturais, particularmente as
lignocelulésicas extraidas de plantas cultivadas.!"® As razées para esta substituicao
combinam fatores econbémicos, técnicos e ambientais que, de forma crescente,
favorecem o emprego das fibras lignoceluldsicas sobre as sintéticas.

A vantagem econbémica das fibras IlgnoceIuIOS|cas relaciona-se com seus
precos normalmente bem inferiores ao da fibra de vidro.*) Alguns aspectos técnicos
também podem favorecer as fibras lignocelulésicas por serem elas mais macias e,
consequentemente, menos abrasivas aos equipamentos que processam o material
composito. Dentre todas as vantagens comparativas das fibras lignocelulésicas,
destaca-se a ambiental por suas caracteristicas renovaveis, reciclaveis e
biodegradaveis. Além disto, estas fibras associam menores gastos energéticos no
processamento com sua neutralidade relativa a emissées de CO, em contraste com
as fibras sintéticas.

Por outro lado, as fibras lignocelulésicas apresentam, como uma das suas
desvantagens no reforco de compésitos, a incompatibilidade com matrizes
poliméricas. De fato, a caracteristica hidrofilica das fibras lignocelulésicas acarreta
uma fraca interface com polimeros hidrofébicos.® Segundo Wambua, Ivens e
Verpoest,® o aspecto mais importante para a resisténcia mecanica do compésito ¢ a
boa adesdo entre a fibra e a matriz. Uma vez que a matriz transfere uma carga
externa aplicada para a fibra, atuando como refor¢o, é importante que exista uma
eficiente ligacéo fibra/matriz. Tratamentos superficiais da fibra podem melhorar seu
acoplamento com a matriz pollmerlca ) Dentre 0s muitos tratamentos propostos, o
de mercerlza%‘ao ou seja ataque alcalino com NaOH é o mais simples e também o
mais barato.®

Em recente trabalho,”® constatou-se que fibras longas e alinhadas de curaua
pouco reforgo causavam a um compdésito com matriz epoxidica. Tendo em vista que
as fibras de curaua possuem resisténcia a tragdo relativamente elevada,®'%'" seria
de se esperar que um tratamento superficial pudesse melhorar o acoplamento com a
matriz epoxidica. A possibilidade de se obter maior resisténcia mecanica em
compositos de matriz poliéster reforcada com fibras de curaua através do
tratamento das fibras, foi também objeto de outra investigacdo.!'® Concluiu-se que a
mercerizagao degrada a superficie da fibra o que se contrapéem as vantagens deste
tratamento.Uma vez que a resina epdxi possui caracteristicas diversas da resina
poliéster,procurou-se agora modificar a matriz do compésito. Assim, o objetivo do
presente trabalho foi investigar o efeito de diferentes tratamentos de mercerizagao
nas propriedades mecanicas de compdésitos epoxidicos reforgados com fibras longas
e alinhadas de curaua devidamente tratadas.



2 MATERIAIS E METODOS

As fibras de curaua foram adquiridas da empresa Amazon Paper na forma de
um feixe de mechas. Uma analise estatistica efetuada com 100 fibras
individualmente retiradas de forma aleatéria do feixe revelou uma distribuicdo de
comprimentos e diametros apresentados na Figura 1. Estas distribuicdes
correspondem a um comprimento médio de 846 mm e um diametro médio de 70 um.
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Figura 1. Distribuigao estatistica do comprimento (a) e do diametro (b) das fibras.

Apobs um processo de limpeza e secagem em estufa a 60°C, as mechas foram
submetidas a mercerizagao em solucdes aquosas de 0,1% e 10% de NaOH durante
tempos respectivos de 1 minuto, 1 hora. Fibras também foram mantidas sem
tratamento para fabricacdo de compdsitos. A Figura 2 ilustra a aparéncia de mechas
de curaua, uma sem tratamento e outra com tratamento em NaOH 10% por 1 hora.

Figura 2. Mechas de fibra de Curaua: (a) sem tratamento (b) com tratamento NaOH 10% por 1 hora.

Apos esse processo de tratamento seguido por enxagle e secagem, as fibras
das mechas foram individualmente separadas e colocadas de forma continua em
toda a extensdo de de um molde retangular de ago com dimensbes de
152 x 122 mm. Resina epoxidica do tipo éter diglicidilico do bisfenol A (DGEBA),
devidamente misturada ao endurecedor trietileno tetramina (TETA) na proporcao
estequiométrica correspondente ao phr =13 (13 partes de endurecedor por 100



partes de resina), foi adicionada ainda fluida ao molde juntamente com diferentes
fracoes em peso de fibras de curaua de 0%, 10%, 20% e 30%. Os compdsitos
fabricados foram deixados curar por 24 horas a temperatura ambiente de
aproximadamente 25°C. Durante a cura aplicou-se pressao através de uma carga
sobre a tampa do molde para facilitar a impregnagéo da resina por entre as fibras.

Individualmente, as placas correspondentes a cada fragao de fibra de curaua
foram entdo cortadas, segundo a direcao de alinhamento das fibras, em seis corpos
de prova retangulares com dimensdes nominais de 122 x 25 x 10 mm. Antes dos
ensaios, cada corpo de prova foi medido com paquimetro em dez posicdes tanto na
largura quanto na espessura.

Os corpos de prova foram ensaiados em flexdo de trés pontos, atendendo a
norma ASTM D 790-03, em maquina Instron modelo 5582 com capacidade de
100 kN a uma velocidade de 3,3 x 10”° m/s. Tendo em vista ser a distancia entre os
suportes constante e igual a 90 mm, correspondendo a uma relacdo de abertura
para profundidade de aproximadamente 9, a tensdo (MPa) foi obtida diretamente da
carga Q (N) pela relagao:
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(o)

onde b é a largura e d a espessura do corpo de prova, ambas em milimetros.
Amostras da superficie fraturada dos corpos de prova foram metalizadas com
ouro, para andlise por microscopia eletronica de varredura (MEV) utilizando imagens
geradas por elétrons secundarios a 20 kV em um microscépio Jeol, modelo JSM-460
LV do Programa de Engenharia Metalurgica e de Materiais, PEMM/COPPE/UFRJ.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 3 ilustra o aspecto tipico das curvas de carga vs. deslocamento,
obtidas nos ensaios de flexdo de trés pontos, para corpos de prova representativos
das diferentes fracdes de fibras de curaua com tratamento de 0,1 % NaOH a 1 min.
Nas figuras representativas de 0 %, 10 % e 20 % observa-se que a curva de flexao
do compésito é linear, correspondendo ao regime elastico até a ruptura, o que
caracteriza um comportamento fragil. Isto significa que, ao se atingir o ponto de
maxima resisténcia, a ruptura € subita com queda de praticamente toda a carga
aplicada, esse comportamento € similar ao de compositos de fibras de curaud
reforcando matriz de epdxi sem tratamento.®

Nos compositos com 30% de fibra (Figura 3), apds um inicio linear, as curvas
apresentam um trecho com comportamento ndo linear com suave inclinacao
caracteristica de uma certa plasticidade. Além disto, ao se atingir o maximo nao
ocorre uma fratura subita e a carga oscila no seu lento decréscimo. Isto se deve a
efetiva resisténcia que o maior numero de fibras oferece a propagacéao de trincas
através da fragil matriz epoxidica. Ou seja, com 30% de fibra, ndo existira mais um
percurso facil através das fibras que permita uma Unica trinca propagar-se
imediatamente por toda a secdo do corpo de prova para subita ruptura, como
acontece com os compositos com 10% e 20% de fibra na Figura 3, em um
comportamento similar ao de compdsitos sem tratamento.
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Figura 3. Curvas de carga vs. deslocamento dos ensaios de flexdo de compdsitos epoxidicos
reforgados com diferentes fragdes de fibras de curaua.

A partir de curvas como as da Figura 3, obteve-se o valor das cargas

maximas, Qm, e calculou-se, pela Eq. (1), a tensdo maxima, G,, também conhecida
como mébdulo de ruptura em flexdao. Com base nestes valores, construiu-se o grafico
de variagcao da resisténcia a flexdo dos compdsitos em funcao da fracdo em peso de
fibras de curaud, incorporadas a matriz epoxidica para diferentes condicées de
tratamento, como mostrado na Figura 4. Verifica-se nesta figura que, para todos os
pontos dos gréaficos correspondentes aos distintos tratamentos, tém-se grandes
dispersées nos desvios padrdo associados as barras de erro. No caso dos
compositos, estas dispersdes sao decorrentes da natural heterogeneidade das fibras
lignocelulésicas.*'® A dispersdo nos valores de resisténcia também pode ser
atribuida ao processamento manual dos corpos de prova o que introduz bolhas de ar
e falhas no material. Aparentemente esta seria a causa da extensa barra de erro da
epdxi pura na Figura 4.

Considerando-se somente os valores médios na Figura 4, existe uma
tendéncia da resisténcia dos compdsitos sem tratamento permanecer constante com
o aumento da fragado de fibra de curaua. Resultado semelhante foi obtido, dentro dos
intervalos de erro, em recente publicagdo relacionada com a resisténcia a flexdo de
compdsitos com matriz epoxidica reforcada com fibras de curaud.® No que diz
respeito aos compdsitos com fibras tratadas, os valores médios da resisténcia
tendem a diminuir com a fracdo de fibra de curaud ate 20%. Somente para o



tratamento mais forte, 10% NaOH por 1 hora, a média na resisténcia do compdésito
com 30% de fibra foi superior a da resina epo6xi pura.Estes resultados também se
assemelham aos apresentados em outra publicagdo com idénticas fibras tratadas
em matriz de poliéster.'?

De um modo geral, os resultados da Figura 4 indicam que, dentro do erro
estatistico, tratamentos de mercerizacao, tanto fracos quanto fortes, pouco influem
na resisténcia mecanica a flexao de compdsitos epoxidicos reforcados com fibras
tratadas de curaua. Na realidade estes resultados juntamente com os de outros
trabalhos®'? questionam a eficacia do reforco proporcionado pela fibras de curaua,
mercerizadas ou ndo, em matriz epoxidica. Em termos préaticos, a auséncia do
tratamento de mercerizagédo das fibras de curaud é economicamente mais vantajosa
para 0os compositos epoxidicos,ainda que possa haver algum pequeno reforgo como
no caso de 30% de fibras fortemente tratadas (Figura 4).
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Figura 4. Variagao da resisténcia a flexdao dos compositos epoxidicos com quantidade incorporada de
fioras de curaug, com e sem tratamento.

Uma andlise da fratura dos corpos de prova rompidos em tragdo permite
entender com maiores detalhes as causas da pouca efetividade do tratamento de
mercerizacao nas fibras de curaua. Assim a fractografia por MEV do corpo de prova
de pura resina epoxi, ou seja, 0% de fibra, mostrada na Figura 5, revela uma ruptura
fragil possivelmente causada pela propagacao de uma so6 trinca. Vale aqui comentar
que a tensdo de ruptura obtida por flexdo, da ordem de 77 Mpa (Figura 4),
caracteriza uma epoxi com relativamente boa resisténcia.! Isto significa que a
propria matriz dos compdsitos ja oferece um nivel elevado de resisténcia ao
composito.



a5 EIE l-é_E“_n-, 4 ';‘ ] .—:.‘—. J
Figura 5. Fractog

rafia po MV da resina pxi pura.

A introducao de fibras de curaua tratadas na matriz epoxidica pouco contribui
para reforcar o composito. A Figura 6 mostra a superficie de fratura do compdésito
reforgado com 20% de fibras de curaua com a fraca mercerizagédo de 0,1% de NaOH
por 1 minuto, que resultou na menor resisténcia (Figura 4), entre os compositos
investigados. Apesar de fraco, este tratamento aparentemente ja foi suficiente para
degradar parcialmente as fibras de curaud, separando-as em filamentos. Isto pode
ser verificado na Fig.6 em associagdo com a grande quantidade de filamentos
dispersos observados juntamente com fibras inteiras embutidas na matriz epoxidica.
Provavelmente, o ataque com NaOH, ainda que fraco, rompe a ligagdo entre os
filamentos em muitas fibras diminuindo a eficiéncia do reforgo. Por ser uma fraca
alcalinizacdo, ndo ocorre melhoria na adesdo da fibra o que resulta em baixa
resisténcia do compdsito, como pode ser visto na Figura 4.

COFFE

Figura 6. Fractografia por MEV do composito com 20% de fibras de curaua tratadas com fraca
mercerizagdo de 0,1% de NaOH por 1 minuto.

Para o caso da maior resisténcia obtida entre os compdsitos epoxidicos, isto
€, 30% de fibras tratadas com forte mercerizacdo de 10% de NaOH por 1 hora, a
Fig.7 também mostra filamentos soltos das fibras que dificultam o reforco a matriz



epoxidica. Mesmo assim, a quantidade relativamente grande de fibras tratadas de
curaua com elevada resisténcia mecanica,®* ainda garante um pequeno reforco a
matriz epoxidica. Resultados similares foram obtidos para idénticas fibras de curaua
incorporadas em compésitos de matriz poliéster.'® O presente trabalho corrobora,
assim, os resultados anteriores,'® indicando que qualquer nivel de mercerizagao
degrada as fibras macias e longas de curaud, induzindo mecanismos de ruptura
associados a separacdo em filamentos. Estes mecanismos de degradacao
sobrepujam a vantagem de melhor aderéncia promovida pelo tratamento. Entretanto,
a elevada resisténcia das fibras de curaua, quando incorporadas em quantidades
maiores que 20% e fortemente alcalinizadas por mercerizagédo, ainda garante um
certo reforco ao composito.

188 mm COFPFE

Figura 7. Fractografia por MEV do compésito com 30% de fibras de curaud tratadas com forte
merceriza¢do de 10% de NaOH por 1 hora.

4 CONCLUSOES

Compésitos com matriz epoxidica incorporada com fibras longas de curaug,
previamente tratadas em distintos niveis de mercerizacao,um forte correspondente a
10% de NaOH por 1 hora e outro fraco em 0,1% de NaOH por 1 minuto, n&o
apresentaram aumento comparativo na resisténcia a flexao em relacado a compositos
com fibras sem tratamento.

A mercerizacdo, em qualquer nivel, tende a degradar as fibras separando-as
em filamentos que induzem trincas na interface com a matriz epoxidica,
comprometendo o mecanismo de reforco até 20% de fibras incorporadas.

A elevada resisténcia da fibra de curaua compensa a degradacdo causada
pela mercerizagcdo para os compoésitos com fragcbes de fibras incorporadas
superiores a 20%,garantindo entao alguma condi¢céo de reforgo.
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