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Termoplasticos de Fibra de Carbono/PPS pelo uso do
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Resumo: No presente trabalho duas técnicas de manufatura de compdsitos termoplésticos estruturais sdo investigadas: a de
moldagem por compressdo a quente convencional e a de pré-impregnagdo via suspensdo polimérica. A primeira consiste na
impregnacgao do refor¢o via polimero fundido; enquanto que a segunda faz uso de suspensdes poliméricas aquosas, onde a
impregnagao do reforgo ocorre pelo contato deste com a suspens@o aquosa de particulas da matriz polimérica. Esta técnica
combina a matriz polimérica em pé com um outro polimero formador da suspensao, um poli(dcido amico — PAA), sendo
que os dois polimeros sdo simultaneamente depositados sobre o refor¢o, durante a impregnagdo. Este mesmo PAA, em
uma segunda fase do processo, € convertido termicamente em uma poliimida (PI) podendo formar uma regido de interfase
entre o reforco e a matriz polimérica. Este trabalho tem como objetivo a sintese e a caracterizacdo de um PAA, a base de
BTDA/DDS, e a avaliacdo de sua influéncia na formagao da regido de interfase em compdsitos de poli(sulfeto de fenileno)
(PPS)/fibras de carbono. Resultados de DSC e TG mostram o sucesso da sintese do PAA e de sua conversdao em PI, esta
com estabilidade té€rmica at€ 396 °C. O compésito processado pela técnica de suspensdo polimérica apresenta resisténcia
ao cisalhamento interlaminar (56,3 MPa) 12,6% superior ao compdsito obtido por moldagem por compressio a quente con-
vencional (50,0 MPa). Estes resultados sdo confirmados por andlises das superficies de fratura, que mostram que o uso do
PAA melhora a interfase do PPS/fibra de carbono.

Palavras-chave: Fibra de carbono, interface/interfase, sintese, poli(dcido amico).

Optimization of the Interface/Interphase of Carbon Fiber/PPS Thermoplastic Composites using BTDA/DDS Poly(amic acid)

Abstract: In the present work two different manufacturing techniques of thermoplastic composites are investigated: the con-
ventional hot compression molding and the aqueous suspension prepregging. The first one involves the impregnation of the
reinforcement with molten polymer; while the second one uses aqueous polymeric suspensions, where the reinforcement
impregnation occurs by its contact with the particle aqueous suspension of a polymeric matrix. This technique combines the
powder polymeric matrix with another polymer which forms the suspension, a poly(amic acid — PAA). In this technique,
both polymers are deposited simultaneously on the reinforcement during the impregnation. In a second phase of the process-
ing, the PAA is thermally converted in a polyimide (PI) that can form an interphase region between the reinforcement and
the polymer matrix. The objective of this study is the synthesis and the characterization of a PAA, based on BTDA/DDS,
and the evaluation of its influence on the interphase region in the poly(phenilene sulphite) (PPS)/carbon fiber composite.
DSC and TG results show the success of the PAA synthesis and its conversion into PI, which exhibits thermal stability up to
396 °C. The processed composite by polymeric aqueous suspension showed interlaminar shear strength (56.3 MPa) 12.6%
higher than the composite obtained by conventional hot compression molding (50.0 MPa). Fracture surface analyses con-
firm these results, showing that the use of PAA improves the PPS/carbon fiber interphase.

Keywords: Carbon fiber; interface/interphase, synthesis, poly(amic acid).
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Introdugao

Compdsitos poliméricos reforcados com fibras sdo for-
mados tipicamente de fibras embebidas em uma matriz, que
pode ser termorrigida ou termopldstica. A presenga de uma
terceira fase imediatamente envolvendo as fibras, diferente
em propriedades e/ou microestrutura em relagdo ao cerne da
matriz, € descrita como uma regido de interfase ou simples-
mente interfase!!.

Virios estudos experimentais, relatados na literatura!,
demonstram o efeito da adesdo interfacial em sistemas com-
positos, entre fibras de carbono e o cerne de matrizes poli-
méricas, em seus desempenhos finais. Falhas em compésitos
podem resultar de uma ma distribui¢do de tensao microme-
canica, que pode ser alterada pelo aspecto da regido de inter-
fase!'3l,

Para diferenciar a regido da interfase do cerne da matriz
polimérica, que compde um sistema compdsito, considera-se
que a interfase deva possuir propriedades tGnicas ou uma mi-
croestrutura significativamente distinta, surgida da difusao,
da morfologia cristalina, da interacdo quimica com a super-
ficie da fibra ou, ainda, da combinag¢do dos fatores citados. A
regido da interfase pode ser construida intencionalmente pela
aplicac@o ou pela formagdo de uma camada fina de polimero
(geralmente em concentragdes inferiores a 1% da massa total
do compdsito), também conhecida como ‘recobrimento’ ou
sizing®®! (Figura 1), ou pode ser desenvolvida espontanea-
mente, por interagdes da matriz com a superficie da fibra de
carbono (Figura 2)27!,

Os recobrimentos mais utilizados em fibras de carbono
sdo baseados em resinas epdxi, fendlica, furfurilica, entre
outros. Entretanto, esses agentes de ligacdo ndo suportam
temperaturas proximas as de processamento de muitas ma-
trizes termopldsticas de alto desempenho (>300 °C). Desta
forma, com o aumento do uso de matrizes termopldsticas no
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Figura 1. Regido da interfase obtida por meio da aplica¢do de uma camada
fina de polimero, sobre a superficie da fibra (sizing).

@ﬁ‘g g@%
- : .

Figura 2. Regido da interfase criada a partir da nucleagao/cristalizacdo sur-
gida da interagio quimica e/ou fisica da matriz com a superficie da fibra
(geralmente caracterizada por uma “bainha” ao redor da fibra).
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processamento de compdsitos estruturais, agentes de ligagdo
resistentes a temperaturas mais elevadas (>300 °C), como
baseados em poliimidas (PI), vem sendo mais amplamente
estudados®8l.

As PI de alto desempenho representam uma importante
classe de materiais, que estd sendo utilizada em muitas apli-
cagdes, por apresentarem vantagens como: excelente estabi-
lidade térmica, resisténcia a solventes, boa resisténcia me-
canica, boa tenacidade, excelente estabilidade dimensional,
baixo coeficiente de atrito, notavel resisténcia a radiacio ul-
travioleta, alta resisténcia dielétrica, baixa emissdo de gases
e resisténcias a fluéncia e ao desgaste! 2!,

As PI podem ser utilizadas como matriz polimérica em
compdsitos refor¢ados com fibras e, também, como um ma-
terial formador de interfase em compdsitos!3¢13151 As PI
tém sido também muito utilizadas como adesivos, filmes,
recobrimentos, membranas e material de embalagens, em
aplicagdes em ambientes agressivos!!® e, na substitui¢do de
metais e vidros, em aplicacdes com severos requisitos de-
sempenho nas industrias elétrica, eletronica, automotiva e
aeroespacial!!”1,

As PI s@o polimeros obtidos pela reacdo de condensa-
¢ado de seu precursor, o poli(dcido dmico) que, por sua vez,
é preparado pela reacdo entre um dianidrido e uma diamina,
a temperatura ambiente, em solventes polares apréticos, tais
como NMP (n-metil-pirrolidona), DMAc (dimetilacetamida)
ou DMF (dimetilformamida)''®*’l. As PI de alto desempenho
podem ser preparadas por meio de uma variedade de rotas
sintéticas. A rota sintética mais largamente utilizada consiste
de um procedimento de duas etapas: 1. a producdo do PAA,
utilizando-se um dianidrido aromético e uma diamina alifa-
tica ou aromatica e 2. a conversdo do PAA em PI pela reagdo
de condensacgdo. A reag@o de condensagdo, que desidrata o
PAA para formar a PI, € chamada de reagdao de imidizagdo
(Figura 3)!'141921 Qg dois dianidridos comerciais mais co-
mumente utilizados nesta sintese sdo: o 3,3”,4,4’-dianidrido
benzofenonatetracarboxilico (BTDA) e o dianidrido pirome-
litico (PMDA).

O PAA vem sendo utilizado na preparacdo de suspensio
aquosa de particulas de matrizes termoplasticas, uma vez
que, em meio bdsico, este favorece a obtencido de suspen-
soes estaveis. Este tipo de suspensdo vem sendo estudado na
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obtencdo de pré-impregnados, com importantes vantagens
sobre 0s processos convencionais de preparagdo de comp6si-
tos estruturais. Dentre as vantagens pode-se citar uma melhor
molhabilidade do reforco e a eliminacio da etapa de obten-
¢do do pré-impregnado por fusdo da matriz, que pode induzir
tensdes térmicas e/ou o inicio de degradagio do polimero, em
fun¢do dos parametros de processamento utilizados.

A técnica de pré-impregnagdo via suspensao aquosa com-
bina a matriz polimérica de interesse, na forma de um pé
fino, com o PAA, onde este sistema € impregnado no reforco
de fibras continuas. Neste caso, o PAA tem dupla funcdo,
inicialmente este atua como o formador da suspensio e, na
fase de sua imidizagéo, este passa a ser o polimero formador
da interfase ao redor da fibra.

Esta técnica tem sido estudada por muitos pesquisado-
res™621 pelo uso do precursor da PI; o PAA solivel em dgua
e neutralizado com uma base, formando o sal de PAA. A ma-
triz polimérica em p6 € dispersa na solugdo aquosa de sal de
PAA. O sal de PAA comporta-se como um dispersante, sendo
adsorvido na superficie das particulas do polimero, estabili-
zando a suspensio eletrostaticamente. O cabo e/ou tecido de
fibras € entdo passado através da suspensdo do precursor da
PI/matriz polimérica em uma tunica etapa (Figura 4). Apds
a secagem da dgua do pré-impregnado, proveniente da base
utilizada, um ciclo de aquecimento € utilizado para converter
o PAA em PI por meio da imidizag¢do térmica (técnica de
imidizag¢do mais comumente utilizada). Entdo, nesta fase do
processo, o sal de PAA atua como um ligante, fazendo com
que haja a adesdo da matriz polimérica em p6 ao cabo e/ou
tecido de fibras de carbono!'#!321-22],

Dentro deste contexto, o objetivo deste trabalho € apre-
sentar 0 método, ainda pouco conhecido, de pré-impregna-
¢do via suspensdo polimérica e mostrar como este influencia
na formacdo da interfase (pela inser¢do da PI) em compé-
sitos termoplasticos de alto desempenho. Para isto, no pre-
sente trabalho, foi sintetizado um PAA, baseado no sistema

Figura 4. Diagrama esquematico do processo de pré-impregnagao de teci-
dos de fibras de carbono via suspensdo polimérica (figura baseada na refe-
réncia 6).
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BTDA e DDS (4,4’- diaminodifenil sulfona). Como matriz
polimérica no processamento de compodsitos com fibras de
carbono, foi utilizado o polimero PPS. Os compésitos foram
obtidos por duas diferentes técnicas: moldagem por compres-
sdo a quente e pré-impregnacdo via suspensao polimérica. Os
compositos laminados obtidos foram comparados e avaliados
pelas técnicas de resisténcia ao cisalhamento interlaminar e
microscopia eletronica de varredura.

Materiais e Métodos

Reforgo

Como reforgo foi utilizado tecido de fibras de carbono
com arquitetura do tipo plain weave, obtido comercialmente
com revestimento compativel com resina epoxi, de procedén-
cia da empresa Hexcel Composites. Este tecido € composto
de cabos constituidos por 3000 filamentos de ~7 um de di-
ametro cada. Os tecidos foram cortados nas dimensdes de
50 X 50 mm, para o seu ajuste a matriz de moldagem e, em
seguida, foram lavados com acetona, buscando a eliminagao
do revestimento original.

Matriz polimérica

Como matriz polimérica foi utilizado o PPS, fornecido
pela empresa Pepasa na forma de pequenos graos, sob o nome
comercial Fortron. O PPS, polimero semicristalino, apresen-
ta temperaturas de transi¢do vitrea (Tg) de 85 °C, de fusdo
(T,) de 285 °C e de inicio de degradagdo (T,) de 412 °C (sob
atmosfera de N,); além de possuir uma janela de processa-
mento, segundo andlise reoldgica, na faixa de 330-340 °C!'7\.
Para o polimero ser utilizado adequadamente na técnica de
pré-impregnacdo via suspensdo polimérica este necessitou
ser micronizado antes de sua utilizagdo. Neste processo os
grdos foram moidos até atingir o tamanho médio de particu-
las inferior a 50 um. A estrutura quimica do PPS € mostrada
na Figura 5.

Interfase - poli(@cido amico) do tipo BIDA/DDS

A sintese deste PAA foi feita com base em um dos méto-
dos descritos na Patente 6,187,899"?%, De acordo com o pro-
cedimento adotado foram preparadas duas solugdes:

17 solucdo: do dianidrido - Foi preparada pela dissolugio de
0,004 mol de BTDA em acetona (BTDA/aceto-
na = 0,004 mol/100 mL); e

2" solucao: da diamina: - Foi obtida pela solubilizagdo da
DDS em acetona (DDS/acetona = 0,004 mol/
100 mL).

n

Figura 5. Estrutura quimica do PPS/*.
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Figura 6. Estrutura quimica do PAA do tipo BTDA/DDS.

As duas solucdes foram misturadas a temperatura am-
biente em um kitassato e mantidas em atmosfera de N, sob
agitagdo ultra-sonica na freqiiéncia de 40 kHz, por cerca
de 4 horas. A finalizagdo da reacdo ocorre apds a confirma-
¢do da conversdo dos reagentes (BTDA e DDS) no produto
(PAA), por meio da técnica de cromatografia de camada fina.
A estrutura quimica do PAA obtido, do tipo BTDA/DDS ¢
apresentada na Figura 6.

Propriedades térmicas da interfase

Calorimetria exploratéria diferencial

A amostra do PAA sintetizado foi analisada em um ana-
lisador térmico Perkin Elmer DSC Pyris 1, sob atmosfera de
N, (20 mL/min), previamente calibrado com padrdes de {ndio
e zinco. A amostra com massa de 13 mg foi submetida, pri-
meiramente, a imidizacdo no préprio equipamento de DSC,
sob o seguinte ciclo térmico™ % 2:

1? varredura: Imidizagdo — foi realizada de acordo com
o seguinte procedimento (sempre a 10 °C/min):

100°c—200°c— 300°C
(60 min) (60 min) (60 min)

Em seguida, a amostra foi resfriada a ~100 °C/min até
150 °C e, submetida a uma nova varredura.

2% varredura:obtencio da Tg — A amostra, agora imidiza-
da, foi submetida a uma 2* varredura, imediatamente ap6s o
resfriamento, até 350 °C, a 20 °C/min. Somente a 2° varredu-
ra foi analisada.

Andlise termogravimétrica

A amostra de PAA do tipo BTDA/DDS, com massa de
~26 mg, foi analisada em um analisador termogravimétri-
co da Perkin Elmer, série 7, sob atmosfera de nitrogénio
(20 mL/min). A amostra foi submetida ao mesmo ciclo térmi-
co utilizado na 1* varredura para a andlise de DSC, também
a razdo de aquecimento de 10 °C/min. Em seguida, apds o
resfriamento natural da amostra até a temperatura ambiente,
esta, agora com ~22 mg, foi novamente submetida ao aque-
cimento, desta vez até 1000 °C, para a verificagdo da tem-
peratura de inicio de degradacio da PI. A perda de massa da
amostra foi medida em fun¢do do aumento da temperatura.

Preparacdo dos compasitos

Por moldagem por compressio a quente convencional

A preparagdo de compdsitos, pela técnica de moldagem
por compressdo a quente, denominada, neste trabalho, de
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Figura 7. Desenho esquemdtico apresentando a montagem das camadas de
fibra/matriz para a preparac¢do de compoésitos pelo método de moldagem por
compressao a quente: a) vista superior; e b) segao transversal.

‘convencional’ consiste em espalhar a matriz polimérica em
p6 sobre pedacos de tecido de fibras de carbono, como esque-
matizado na Figura 7. Em um molde, apropriado para a ob-
tencdo de corpos-de-prova para os ensaios de resisténcia ao
cisalhamento interlaminar, foram intercaladas camadas de te-
cido com camadas do polimero micronizado, em um total de
18 camadas, atendendo a relacao refor¢co:matriz 50/50 (v/v).

Por pré-impregnacio via suspensido polimérica

Preparacao do sal de poli(acido Amico)

Foram preparadas solugcdes de PAA-BTDA/DDS com
hidréxido de amodnio na razdo estequiométrica de 1,25:1
para as funcionalidades do PAA (duas por unidade) (sal de
NH,PAA). Para isto, foi utilizado NH,OH de procedéncia da
Synth com Titulo 28-30% e dgua deionizada. Esta solugdo
basica foi obtida com pH 12.

Preparacao da suspensao polimérica

A suspensdo polimérica foi preparada, primeiramente,
pela adi¢do do PAA a solugio de NH,OH (pH = 12). Em se-
guida, o béquer contendo o sal de NH PAA foi coberto com
um filme, tipo parafilme, e aquecido a 60 °C por 30 minutos,
sob agitagdo magnética. A solugdo foi entdo resfriada a tem-
peratura ambiente. Apds esta etapa, o PPS micronizado foi
adicionado a solu¢do de NH PAA e, entdo, homogeneizado
com um agitador magnético por 30 minutos, para assegurar o
contato entre as particulas do PPS e do dispersante poliméri-
co. A razdo em massa NH,PAA/PPS foi de 0,05 e a concen-
tragdo de PPS na suspensdo foi de 10% em massal®l.

Preparacao dos laminados

Os tecidos cortados nas dimensdes de 50 X 50 mm foram
mergulhados no béquer contendo a suspensio polimérica em
constante agitacdo. Em seguida, os tecidos impregnados, ou
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seja, os pré-impregnados permaneceram a temperatura am-
biente por 24 horas sendo, logo apds, levados a um forno
sob véacuo, onde foram imidizados termicamente segundo o
ciclo térmico apresentado no item Propriedades térmicas da
interfase. Este procedimento remove cerca de 99% da dgua
fisicamente ligada ao pré-impregnado. Em seguida, os pré-
impregnados foram empilhados, em 18 camadas, no mesmo
molde utilizado para a preparag@o dos corpos-de-prova obti-
dos por moldagem por compressdo a quente.

O molde contendo os corpos-de-prova, obtidos por mol-
dagem por compressdo a quente e por pré-impregnagdo via
suspensdo polimérica, foi aquecido da temperatura ambiente
(=30 °C) até 310 °C, a razdo de aquecimento de 10 °C/min.
As amostras permaneceram nesta temperatura por 1 hora,
sendo aplicada a pressao de 9,8 MPa ap6s 30 minutos neste
patamar. Os compdsitos obtidos foram resfriados natural-
mente sob a pressdo constante de 9,8 MPa.

Caracterizagdo dos compositos

Resisténcia ao cisalhamento interlaminar (ILSS)

Os ensaios de ILSS foram conduzidos de acordo com
a ASTM D 2344-00), em uma méquina universal de en-
saios mecanicos INSTRON, com velocidade de ensaio de
1,3 mm/min e utilizando uma célula de carga de 5 ton. Os
ensaios foram realizados pelo uso de 10 corpos-de-prova
para cada uma das familias de compdsitos processados (por
moldagem por compressdo a quente convencional e por pré-
impregnacao via suspensdo polimérica). Os valores de ILSS
foram calculados pelo uso da Equagdo 1%,

R=0,75.C, /e ey

onde R = € a resisténcia interlaminar, em Pa; C_, = carga
maxima de ruptura, em N; | = largura do corpo-de-prova, em
m; e = espessura do corpo-de-prova, em m.

Microscopia eletronica de varredura

As andlises das superficies de fratura dos laminados (ob-
tidas dos ensaios de resisténcia ao cisalhamento interlaminar)
foram realizadas utilizando-se um microscépio eletronico de
varredura “Digital Scanning Microscope”, da Zeiss modelo
950, e os resultados foram registrados com magnificacdes de
385 e 500 vezes. Para esta andlise ndo foi necessdria nenhu-
ma preparacao especial das amostras, devido aos recursos do
microscopio utilizado.

Resultados e Discussao

A seguir sdo apresentados os resultados pertinentes a ca-
racterizagdo do PAA do tipo BTDA/DDS e de sua respectiva
PI. Sdo analisados, também, os pré-impregnados obtidos por
meio da pré-impregnacdo via suspensdo polimérica e, por
fim, sdo comparados os compdsitos manufaturados por esta
técnica e por moldagem por compressdo a quente conven-
cional.
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Propriedades térmicas da interfase

Calorimetria exploratéria diferencial

A Figura 8 apresenta a andlise de DSC da PI do tipo
BTDA/DDS sintetizada. Vale ressaltar que esta figura mos-
tra apenas a segunda varredura, ou seja, aquela que mostra
a curva com a T, da PI. Ndo ¢ apresentada a primeira var-
redura, onde ocorrem os eventos pertinentes a imidizacdo e
nem a curva de resfriamento. A andlise da Figura 8 mostra
que a T, encontrada pelo método da meia altura para a Pl
é de, aproximadamente, 300 °C. Sroog!"! apresenta o va-
lor da Tg para esta PI como sendo igual a 307 °C. Porém,
este autor ndo faz qualquer mencio quanto ao método de
imidizacdo utilizado. O resultado desta andlise mostra que o
PAA do tipo BTDA/DDS foi convertido em PI e que o valor
encontrado para a referida Tg estd préximo do registrado na
literatural''.

Analise termogravimétrica

Inicialmente, foi realizada uma primeira varredura, uti-
lizando-se os patamares de 1 h em 100, 200 e 300 °C, para
garantir a imidizacdo do PAA; isto €, a conversdo do PAA
em PI. Em estudo preliminar foi identificado que, na fai-
xa de temperatura entre a ambiente até 300 °C, ocorrem
perdas de massa de ~21%, referentes a perda de solvente
(acetona) e liberacdo de dgua, provenientes da sintese e da
imidizagdo (fechamento das cadeias — Figura 3), respecti-
vamente.

A Figura 9 mostra que a PI do tipo BTDA/DDS sin-
tetizada mantém-se estdvel termicamente até préximo de
396 °C (em atmosfera inerte). Segundo Sroog!’”, a tem-
peratura de decomposicdo (T,) desta PI € de 400 °C (em
atmosfera oxidante). A diferenga nas T, deve-se, prova-
velmente, aos vdrios fatores que podem influenciar nas
condi¢des de processamento, como, por exemplo, método
de sintese (pelo uso de ultra-som ou agitador magnético),
solvente da reagdo, ciclo e método de imidizacao, entre ou-
tros!?el.
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Figura 8. DSC da PI sintetizada a partir do PAA do tipo BTDA/DDS.
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Figura 9. TG da PI sintetizada a partir do PAA do tipo BTDA/DDS.

Avaliagao das técnicas de preparagdo dos
laminados compasitos

Moldagem por compressiao a quente convencional

A manufatura de compdsitos pela técnica de moldagem
por compressdo a quente convencional pode ser considerada
relativamente simples, em comparagdo a técnica de pré-im-
pregnacio via suspensao polimérica; uma vez que, a prepara-
¢a0 dos laminados compdsitos consiste em espalhar a matriz
polimérica sobre os tecidos de fibras de carbono, intercalan-
do-os em um molde adequado. Sendo que, apés a aplicagdo
de pressdo e temperatura em uma prensa hidrdulica, os la-
minados sdo destacados do molde e os corpos-de-prova sdo
cortados no tamanho desejado ao tipo de ensaio mecanico a
ser executado.

Pré-impregnacao via suspensao polimérica

Avaliacdo da suspensio polimérica

Inicialmente, foi verificado, logo apds a preparagdo da
suspensdo, o decréscimo de sua viscosidade. Este compor-
tamento € atribuido ao fato do dispersante polimérico (PAA)
ser adsorvido sobre as particulas de PPS resultando em forgas
repulsivas estéricas e eletrostdticas entre as particulas, que
reduziram a agregacdo e, por conseqiiéncia, a viscosidade da
suspensdo. A suspensdo polimérica obtida apresentou colora-
¢do amarelo claro e foi analisada logo apds a homogeneiza-
¢a0 e ap6s um periodo de repouso de 3 minutos. Este controle
visou averiguar a eficiéncia do dispersante em manter a sus-
pensdo de particulas da matriz estdvel, afim de proporcionar
uma molhabilidade homogénea do tecido impregnado.

Considerando-se que, o PAA do tipo BTDA/DDS apre-
senta, ap0ds a sua sintese, a coloragdo amarelo-alaranjado, e a
matriz de PPS € obtida comercialmente na cor bege, pode-se
concluir que houve algum tipo de interagdo entre os compo-
nentes, o suficiente para alterar ligeiramente a colora¢do do
sistema para amarelo claro. Durante o periodo de observagao
da suspensdo verificou-se que, a matriz polimérica manteve-
se praticamente toda em suspensdo, ou seja, somente uma
pequena quantidade de pé da matriz polimérica depositou no
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Figura 10. Modelo esquemdtico apresentando o equilibrio entre as cargas do
PAA do tipo BTDA/DDS e uma base.

fundo do béquer, logo apds a agitagdo da mistura dos com-
ponentes. Este comportamento € atribuido ao equilibrio entre
as cargas existentes na suspensdo, ou seja, a quantidade de
cargas da base (representadas por BH*, na Figura 10) e as
cargas negativas do PAA.

Avaliacdo do laminado - adesdo matriz PPS/interfa-
se/reforco

Durante o manuseio do pré-impregnado obtido com a ma-
triz de PPS e interfase de PI-BTDA/DDS verificou-se uma
adesdo adequada das particulas da matriz polimérica ao re-
forco, que permitiu a manipulacéo do pré-impregnado duran-
te a laminag@o, sem que fosse observada a perda do material
utilizado na impregnagdo. Observou-se, ainda, que o pré-im-
pregnado apresentou uma distribui¢do homogénea da matriz
polimérica sobre o reforco de carbono.

Caracterizacdo dos compdsitos

Resisténcia ao cisalhamento interlaminar

A Tabela 1 relaciona os valores de resisténcia ao cisalha-
mento interlaminar, e os seus respectivos desvios padrao, das
duas familias de compdsitos termopldsticos processadas (por
moldagem por compressdo a quente e por pré-impregnagio
via suspensdo polimérica da matriz de PPS).

A andlise das curvas (tensdo X deslocamento) obtidas nos
ensaios mostra a ocorréncia de falha do tipo nao catastréfica,
isto €, ndo ocorre a quebra abrupta do corpo-de-prova apds
ser atingido o valor de tens@o maxima. Observou-se também
que, todos os corpos-de-prova ensaiados por ILSS apresen-
taram a presenca de fratura do tipo interlaminar, isto €, a for-
macao de trincas no sentido horizontal entre as camadas de
pré-impregnados. Este tipo de comportamento € representa-
tivo e o esperado para o ensaio de ILSS, como exemplifica a
literatura-?),

Comparando-se os valores de ILSS da Tabela 1 verifica-
se que o compdsito obtido por pré-impregnacio via sus-
pensdo polimérica apresenta maiores valores de resisténcia
Tabela 1. Valores de ILSS dos compésitos termopldsticos de PPS/fibras de

carbono obtidos por moldagem por compressdo a quente e pré-impregnagao
via suspensdo polimérica.

Resisténcia ao cisalhamento interlaminar (MPa)

Moldagem por Pré-impregnacio via
compressao a quente suspensao polimérica
50,0 +3 56,3+3

1QR



Nohara, L. B. et al. - Interface/interfase de compdsitos termopldsticos de fibra de carbono/PPS

mecanica (56,3 MPa), que os obtidos na familia processa-
da por moldagem por compressdo a quente convencional
(50,0 MPa). Este resultado € atribuido a melhor interacdo
da matriz polimérica com o reforgo, via formacgdo da inter-
fase com o poli(acido dmico) estudado. Resultado similar
foi observado por Chuang e Chu'®! para compdésitos de PPS
e PI do tipo BTDA/DDS. Nesse estudo, os autores obti-
veram resultados satisfatérios quando da utilizagdo desse
PAA/PI como sizing de fibras de carbono empregadas na
manufatura de compdsitos com as matrizes de PEEK, PEI
e PPS.

Microscopia eletronica de varredura

Apbs a caracterizagdo mecanica, as superficies de fratura
das amostras ensaiadas foram analisadas quanto a morfologia
por microscopia eletronica de varredura.

A Figura 11 apresenta a micrografia da amostra de com-
p6sito manufaturado a partir do processo de moldagem por
compressdo a quente convencional. A andlise desta imagem,
representativa desta familia de laminados, mostra que os
corpos-de-prova ensaiados por ILSS revelam em sua super-
ficie de fratura o efeito pull-out (arrancamento de fibras).
Este tipo de falha ocorre em diferentes intensidades em
compdsitos com fibras continuas, sendo que a sua porcen-
tagem de aparecimento depende da forga da interface en-
tre a matriz polimérica e o reforgo. A andlise da Figura 11
mostra a presenga de fibras arrancadas e isentas de matriz
polimérica na sua superficie, tipico de interface pobre entre
os componentes do compdsito. Em contrapartida verifica-se,
também, a presencga de regioes lisas, tipo calhas, de onde as
fibras foram arrancadas. Este resultado sugere uma menor
molhabilidade do reforco pela matriz polimérica e/ou uma
fraca interagdo quimica ou fisica entre a matriz polimérica
e o refor¢o, confirmando os resultados obtidos nos ensaios
de ILSS.

A Figura 12 apresenta a micrografia representativa da
superficie de fratura dos laminados obtidos por pré-impreg-
nacdo via suspensio polimérica; isto €, com a insercdo da
interfase de PI do tipo BTDA/DDS. Esta micrografia mos-
tra uma textura mais rugosa da superficie da fratura, com a

Figura 11. Vista superior da superficie de fratura do laminado processado
por moldagem por compressdo a quente convencional.
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Figura 12. Vista superior da superficie de fratura do laminado obtido por
pré-impregnacdo via suspensdo polimérica.

presenga de regides de resina fortemente aderidas as fibras e
de fibras quebradas, indicando que o efeito pull out foi mi-
nimizado, devido a mais forte adesao fibra/resina. Também é
bastante evidente, em muitas regides do laminado, que a fa-
lha € coesiva, ocorrendo no cerne da matriz polimérica e ndo
na interface/interfase matriz/refor¢o. A presenga de “calhas”
mostra a localizacdo de onde fibras foram totalmente arran-
cadas, porém em menor propor¢ao e com uma textura menos
lisa que a observada para o laminado da Figura 11. Isto € in-
dicativo da mais forte adesdo alcancada na interface/interfase
refor¢o/matriz para este compdésito, promovida pela interfase
de PI, e confirmada pelos maiores valores de resisténcia ao
cisalhamento interlaminar.

Conclusdes

O PAA do tipo BTDA/DDS foi sintetizado e analisado
quanto ao sucesso de sua sintese e de sua conversdo em PI,
por meio das técnicas de DSC e TG. Os resultados mostram
que esta PI possui estabilidade térmica (temperatura de inicio
de decomposi¢do em 396 °C) suficiente para permitir a sua
utilizacdo como interfase no processamento de compdsitos
com a matriz termopldstica de PPS, que utiliza a temperatura
de processamento de 340 °C.

A caracterizacdo mecanica via ensaios de resisténcia ao
cisalhamento interlaminar dos compésitos de fibra de carbo-
no/PPS, fabricados pelo uso das técnicas de processamento
por moldagem por compressdo a quente convencional e im-
pregnacdo por suspensdo polimérica, mostra que o emprego
da interfase de PI, pelo uso da técnica de suspensdo polimé-
rica, promove uma melhor adesdo da matriz ao reforco, com
um acréscimo de 12,6% na propriedade, em comparagdo ao
método de moldagem por compressdo a quente convencio-
nal. As observagdes realizadas por MEV confirmam que o
uso da suspensdo polimérica melhoram a regido de interface
no compdsito em estudo.

A técnica de pré-impregnacdo via suspensdo polimérica
mostrou-se de simples utilizagdo, favorecendo a obtencao de
compdsitos termopldsticos de PPS/fibra de carbono com me-
lhores caracteristicas finais.
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