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Resumo: Os compositos poliméricos a base de termoplasticos avangados sdo usados em aplicagdes
estruturais devido a uma combinagdo favoravel de baixa massa especifica e desempenho mecanico
elevado. Uma das rotas para o processamento desses compdsitos € via laminagdo e consolidagdo ade-
quadas de pré-impregnados poliméricos termoplasticos. Este trabalho apresenta o estudo da obtengdo
de pré-impregnados termoplasticos via moldagem por compressdo a quente, mostrando os parametros
temperatura e pressdo utilizados no processamento. Como matrizes poliméricas foram utilizadas a
poli(éter-éter-cetona), a poli(éter-imida), o poli(sulfeto de fenileno) e a poli(sulfona) € como material

de reforgo tecido de fibras de carbono.
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Introducao

Os compositos poliméricos podem ser enten-
didos como sendo a combina¢do de dois ou mais
materiais, quais sejam: elementos de reforco e/ou
cargas unidos por uma matriz polimérica, dife-
rindo em forma e/ou composi¢do. Estes compo-
nentes retém suas identidades individuais,
podendo ser fisicamente identificados, apresen-
tando porém, uma interface entre eles, o que lhes
confere uma atuagdo em conjunto na aplicacdo fi-
nal do compdsito!l'). Quando a combinagdo do re-
forgo e da matriz polimérica confere ao compdsito
obtido menores valores de massa especifica e

maiores valores de resisténcia mecanica e rigidez,
esses materiais sdo denominados compdsitos
poliméricos avangados. Essas caracteristicas, so-
madas aos maiores valores de resisténcia a fadiga
e a corrosdo, tém permitido uma grande utilizagdo
deste tipo de composito na industria aeronautica,
atendendo as crescentes exigéncias em servico das
aeronaves(?31,

O universo das possiveis aplicagdes dos
compositos poliméricos avangados ndo se restringe
somente ao setor aeronautico, podendo-se mencionar
aplicagdes nas areas espacial, automobilistica, nauti-
ca e biomédica. Como exemplos podem ser citados:
estruturas de satélites e de veiculos lancadores de
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satélites, protetores de carter, suportes de assen-
tos, cascos de embarcagOes e proteses ortopédicas,
entre outros(*,

Os compositos poliméricos termoplasticos
(CPT) sdo, por sua vez, constituidos por uma matriz
polimérica termoplastica e por elementos de re-
forgo. A selegdo entre as varias op¢des de materiais,
tanto a matriz quanto o reforco, estd condicionada
a fatores como desempenho, custo, condi¢des de pro-
cessamento e disponibilidade.

Os polimeros termoplasticos de interesse para
aplicagOes nas industrias espacial e aeronautica apre-
sentam, em geral, altas temperaturas de servigo (Ts),
podendo-se citar: a poli(éter-éter-cetona) com Ts igual
a 245°C e a poli(sulfona) com Ts igual a 175°C, bai-
xa emissdo de fumaga, resisténcia mecénica a altas
temperaturas e serem autoextinguiveis.

O material de reforco, por exceléncia, utilizado
em aplicagdes estruturais de interesse das industrias
espacial e aeronautica ¢ a fibra de carbono, geral-
mente na forma de filamentos continuos e com
modulos de elasticidade na faixa de 200 a 270 GPaPl.

Uma das metodologias para se processar o CPT
avangado € via consolidagdo de varias camadas de
pré-impregnados poliméricos termoplasticos (PPT),
pelo uso de pressdo e temperatura.

Na obtencdo do PPT as fibras do material de
refor¢o podem ser colocadas em contato com o
polimero termoplastico de diversas maneiras
como, por exemplo, via solugdes de polimeros!*6-],
filmes poliméricos!®!'%, polimero em pol'h2! ou
procedendo a fiagdo téxtil conjunta de filamentos
do polimero termoplastico com os filamentos do
material de reforgol!3-18],

O mecanismo de impregnagdo do reforgo pelo
polimero na obtengdo do PPT e do CPT via
moldagem por compressdo a quente ¢ descrito
na literatural'®22]. Este mecanismo mostra que o
polimero fundido ¢é pressionado através do ma-
terial de reforgo, ocorrendo (a) a percolagdo do
polimero através do material de reforgo e (b) o
escoamento do polimero fundido ao longo do pla-
no do material de reforgo. Para os compositos
poliméricos termoplasticos, além das etapas (a)
e (b), ainda ocorrem (c) o cisalhamento intra-
laminar ao longo da dire¢do das fibras ¢ (d) o
deslizamento interlaminar das camadas, em dife-
rentes orientagdes. A Figura 1, extraida de
Cogswell e Leach!!®] ilustra os mecanismos de
escoamento citados.
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Experimental

Materiais

a) Poli (éter-éter-cetona) (PEEK): especificacdo-
Victrex 450 G, fabricante - ICI, fornecedor - LATI
Thermoplastics do Brasil Ltda.

b) Poli (éter-imida) (PEI): especificagao- Ultem
1010, fabricante e fornecedor- GE Plastics South
America S/A.

c) Poli (sulfeto de fenileno) (PPS): espe-
cificagdo- Fortron PPS, fabricante- Phillips, forne-
cedor- PEPASA Petroquimica Paulista S/A.

d) Poli (sulfona) (PSU): especificagdo- Lasulf
Nat. 0030, fabricante e fornacedor- LATI
Thermoplastics do Brasil S/A.

A Tabela 1 apresenta algumas caracteristicas dos
polimeros termoplasticos usados neste trabalho!*!,

Como material de refor¢o foi usado tecido de
fibras de carbono (FC) com gramatura de
340 g/m? e massa especifica de 1,55 g/cm?, es-
pecificacdo- URAL T-10R, fabricante ¢ fornece-
dor- Kompozit, Kaliningrad, Russia. O tecido
possui tela do tipo “Basket- twill 2x1”, onde a
trama alterna 2 cabos do urdume por cima e um
cabo do urdume por baixo (dire¢do x) ¢ o urdume
alterna 2 cabos da trama por baixo e 1 cabo da
trama por cima (direcdo y), conforme es-
quematizado na Figura 2. No caso especifico
deste tecido, as fibras sdo constituidas por
filamentos cardados.

Figura 1. Processamento de PPT e CPT, onde (a,b) representam os
mecanismos de escoamento do polimero fundido e (c,d) a acomodagdo
do elemento de reforgo!™”.
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Tabela 1- Caracteristicas fisicas e mecénicas dos polimeros termoplasticos utilizados!*.

Polimeros PEEK PEI PPS PSU
Temperatura de fusdo (°C) 334 290
Temperatura de trarsicao 150 217 88 190
vitrea (°C)
Densidade especffica 154 1,27 1,35 1,24
Absorcio de égua, 24h (%)  0,06-0,12 025 0,01-0,07 03
Resisténcia a tragdo (MPa) 103 97 86 70
Elongacéo (%) 150 60 6 50
Mdduo de elasticidade em 3600 3000 3300 2700
tracéo (MPa)
Resigténcia a flexdo (MPa) 110 152 145 121
Modulo de elasticidade em 3900 3300 4100 2600
flexdo (MPa)

Ferramental de moldagem

Para a obtengdo dos pré-impregnados termo-
plasticos adaptou-se um ferramental de moldagem
a quente a uma prensa hidraulica com capacida-
de de 100 t. O ferramental de moldagem ¢é consti-
tuido de um sistema de placa e contra-placa com
dimensdes de 350 mm x 350 mm. A base do
ferramental € dotada de quatro resisténcias elétricas
tipo cartucho com poténcias de 600 - 1000 W,
acopladas a um controlador de temperatura.

A Figura 3 mostra uma vista geral da matriz de
moldagem, podendo-se observar na parte anterior
o termopar e na posterior os fios das resisténcias.

(Erafma)

Figura 2. Esquema do arranjo dos filamentos do tecido de fibras de
carbono utilizado.
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Este sistema montado permite controlar os se-
guintes parametros de processo: temperatura, taxa
de aquecimento e tempo de patamar com 2 ciclos
seqiienciais. O controle da pressdo ¢ feito manual-
mente.

Foram testadas duas versdes do ferramental de
moldagem. Na versdo original trabalhou-se com
uma poténcia total dissipada de 2400 W. Na se-
gunda versdo (otimizada) aumentou-se a poténcia
dissipada para 3600 W e melhorou-se a isolagdo
térmica do sistema de moldagem.

Metodologia utilizada

A sistematica para a obtencdo dos pré-impreg-
nados termoplasticos foi a seguinte: (a) aplicagdo de
desmoldante no ferramental, (b) colocagdo e
posicionamento do tecido de fibras de carbono no
seu interior, (c) deposi¢do do polimero em p6 ou em

Figura 3. Vista geral do ferramental de moldagem utilizado.
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granulos sobre o tecido de fibras de carbono (aproxi-
madamente 40% em peso), (d) pré-compactagdo do
polimero sobre o tecido para diminuir a presenca de
ar nas matérias-primas, (e) fechamento da prensa,
(f) aquecimento do sistema até os valores maxi-
mos de temperatura mostrados na Tabela 2 (g) apli-
cagdo de pressdo, conforme Tabela 2, (h) resfriamento
do sistema até cerca de 150°C, (i) abertura da pren-
sa, (j) retirada do pré-impregnado termoplastico.

O aquecimento do sistema descrito no item (f)
foi realizado utilizando-se 2 taxas diferenciadas.
No inicio fixou-se a taxa de aquecimento em 4,0°C/
min até a temperatura de 150°C, com patamar de
10 min. Em seguida, a taxa foi reduzida para 3,0°C/
min até a temperatura maxima descrita na Tabe-
la 2, fazendo-se um novo patamar de 10 min.

Para a determinagdo dos parametros mais ade-
quados de processamento dos laminados foram le-
vadas em consideragdo as temperaturas de
processamento das matrizes poliméricas em estu-
do, baseadas em informagdes da literatural*! e as
caracteristicas do ferramental de moldagem, quanto
a aplicacdo de temperatura e pressdo.

Utilizando-se a ferramenta do planejamento es-
tatistico de experimentos montou-se uma seqiién-
cia fatorial completa de experimentos, para cada
matriz polimérica em estudo, com 2 fatores: tem-
peratura (T) e pressdo (p) € 2 niveis. A Tabela 2
apresenta os niveis dos fatores empregados em
func¢do do polimero.

O controle do comportamento térmico dos
polimeros foi realizado por analises térmicas, via
calorimetria exploratoria diferencial (DSC), antes ¢
apos o processamento, utilizando-se um analisador
térmico da Perkin Elmer, modelo 7 Series Thermal
Analysis System. A taxa de aquecimento foi de
10°C/min sob fluxo constante de nitrogé€nio. A efi-
ciéncia da impregnagdo foi acompanhada por ana-
lises microscopicas dos compoésitos embutidos em

Tabela 2. Niveis dos fatores empregados para cada polimero
termoplastico.

Fator Temperatura (°C) Pressdo (MPa)
Nivel + - + -
PEEK/FC 395 370 0,69 0,34
PEI/FC 375 350 0,69 0,34
PPS/FC 350 320 0,69 0,34
PSU/FC 280 250 0,69 0,34
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resina poliéster, utilizando-se um microscopio optico
marca Leica, modelo Leitz DM RXP/1750.

Resultados e Discussao

De modo a otimizar as condi¢des de uso do
ferramental de moldagem disponivel foram reali-
zados ensaios de aquecimento da matriz de
compactagdo, variando-se a poténcia das resistén-
cias elétricas. Apos atingir a temperatura maxi-
ma o sistema resfriava naturalmente.

A Figura 4 mostra as curvas de aquecimento
do ferramental de moldagem nas versdes original
e otimizada (2% versdo), da temperatura ambiente
até 400°C.

Sabendo-se que, a capacidade de aquecimen-
to do ferramental de moldagem é funcdo da potén-
cia dissipada pelas resisténcias elétricas, da
eficacia da isolagdo térmica do ferramental e da
massa de metal, que constitui a matriz de
moldagem, ¢ importante considerar, no estabele-
cimento de parametros de processamento de PPT,
o balanco entre o aquecimento da massa metalica
do ferramental até a temperatura maxima, a dis-
sipa¢do de calor para o meio ambiente ¢ a energia
necessaria para fundir o polimero termoplastico.
Essas consideragdes controlam os tempos de
processamento ¢ de exposi¢do do polimero a tem-
peratura maxima diminuindo, assim, a possibili-
dade de sua degradagdo térmica. Logo, a analise
da Figura 4 permite concluir que a versdo otimizada
¢ a mais adequada para o presente estudo, devido
atingir a temperatura maxima em um menor tem-
po de trabalho.

Versao Otimizada

400 — \/

300

Versao Original

200

.‘!J
1004 &

0 100 200 300 400 500
Tempo (min)

Figura 4. Curvas de aquecimento para o ferramental de moldagem

nas versdes original e otimizada.

Temperatura ("C)
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Figura 5. Curvas de aquecimento para os ensaios com os fatores (T,
p) nos niveis (+,1).

Apos otimizar as condi¢des de aquecimento do
ferramental de moldagem foram preparados, para
cada conjunto polimero/tecido de fibras de carbo-
no, quatro laminas de pré-impregnados, uma para
cada combinag@o dos fatores e dos niveis apresen-
tados na Tabela 2.

A Figura 5 mostra as curvas de aquecimento
para os ensaios com os fatores (T, p) no nivel (+,1).
O resfriamento da matriz de moldagem foi reali-
zado por convecgao natural e mostrou-se lento, prin-
cipalmente quando pretende-se ampliar a escala
de preparacdo dos pré-impregnados. Somado a isso
tem-se que, uma solicitagdo térmica demasiada-

Tabela 3 - Resultados de analise térmica dos polimeros em estudo

mente longa pode favorecer reagdes de degradacdo
da matriz polimérica.

No presente estudo, o controle da presenca de
provaveis reagoes de degradagdo foi realizado pela
determinagdo dos pontos de fusdo, nos polimeros
semi-criastalinos, e de transigdo vitrea nos polimeros
amorfos (Tabela 3), antes (polimero virgem) e apés
a obtengdo do PPT. A Figura 6 ilustra as curvas de
DSC obtidas para os polimeros PEEK e PPS, po-
dendo-se observar que ndo ocorreram variagdes sig-
nificativas nas temperaturas de fusdo dos mesmos.

A analise destes dados mostra que o polimero
PEI apresentou a maior diferenga (+ 3°C) na tem-
peratura de transi¢do vitrea, porém esta diferencga
ndo ¢ significativa para caracterizar provaveis
reagdes de degradag@o.

A Figura 7 ¢ representativa da segdo transver-
sal dos PPT do sistema PEEK/FC, obtidos nos ni-
veis (-,-), (+,-), (-,1) e (+,1) dos fatores (T, p).

A Figura 7(a) é representativa do pré-impreg-
nado obtido no nivel (-,-), podendo-se observar as
fibras transversais e longitudinais do reforgo de car-
bono e a regido do polimero impregnante. As regides
mais escuras dos cabos transversais de fibras de car-
bono sdo caracteristicas de areas ndo impregnada
pelo polimero, rodeadas por uma regido cinza mais
claro, representativa dos cabos de fibras impregna-

Temperatura de fusao (°C)

Temperatura de transicao vitrea (°C)

Polimeros Virgem Apds o Processamento Virgem Ap0s o Processamento
PEEK 337 336 151 151
PPS 278 276 87 87
PEI — — 220 217
PSU — — 190 189
60 60 ~
59 1
s8¢ 58
% 57 L PEEK/FC ....____,.-..--- ey %
B :/ 56 L
5 % E
S 55 S
B 54 T 54 ¢ PRSFEC
2 =
B 53 =2
= sl " s )
511
50 | | | | | | | | | | 50 L L L L L |
300 305 310 315 320 325 330 335 340 345 350 260 265 270 275 280 285 290
Temperatura (°C) Temperatura (°C)
(a) (b)

Figura 6. Curvas de varredura dindmica obtidas por DSC, mostrando as temperaturas de fusdo dos polimeros (a) PEEK e (b) PPS, antes e apos

a obtengdo do PPT.

22

Polimeros: Ciéncia e Tecnologia - Jul/Set - 99



(b)

©

(d)

Figura 7 - PPT de PEEK/FC, nos niveis a) (-,-), b) (+,-), ¢) (-,+) e d) (+,%) dos fatores (T, p).

das. Uma regido caracteristica de impregnagao defici-
ente do refor¢o pelo polimero, pode ser observada
em maiores detalhes na Figura 8. Na Figura 7(b)
observa-se que, a impregnagdo do refor¢o foi mais
eficiente, mostrando que o aumento da temperatura
favoreceu a obtencdo de um pré-impregnado mais
homogéneo e menos espesso. No entanto, ainda ¢é
possivel se observar a presenga de um cerne diferen-
ciado no cento do cabo transversal de fibras de car-
bono, sugerindo que o processo precisa ser
melhorado. A Figura 7(c), nivel (-,+), mostra que a
impregnagdo dos cabos de fibras foi eficiente, porém
observa-se a presenca de descontinuidades nos ca-
bos, devido a combinagdo ndo adequada dos fatores
(T, p); ou seja, na condi¢io de temperatura menor e
pressdo maior o polimero nao apresentou a fluidez
adequada para impregnar, sem danificar a estrutura
da trama do reforgo. E, na Figura 7(d), nivel (+,1),
observa-se que o refor¢o esta impregnado, sem a
presenca de danos significativos do reforgo, porém
nota-se excesso de matriz impregnante.

A Figura 9 ilustra os pré-impregnados de
PPS/FC obtidos nas diferentes condigdes de
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processamento. Neste caso, observa-se que o pré-
impregnado obtido no nivel (-,-) apresentou-se
menos espesso, com o conseqiiente esmagamento
das fibras do reforgo, Figura 9(a). No nivel (+,-),
Figura 9(b), que utilizou uma maior temperatura
de processamento, o pré-impregnado mostrou-se
adequadamente impregnado, sem danos signifi-
cativos do reforgo, porém com a presenga de ex-
cesso de polimero impregnante. A Figura 9(c),

Figura 8. Detalhe da segdo transversal de PPT de PEEK/FC com
impregnagao deficiente, nivel (-,-).
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(b)

(d)

Figura 9. PPT de PPS/FC, nos niveis a) (-,-), b) (+,-), ¢) (-,+) e d) (+,%) dos fatores (T, p).

representativa do nivel (-,*), mostra que o decrés-
cimo na temperatura ¢ o aumento da pressdo de
processamento novamente provocou o esmaga-
mento do reforgo, com a presenga de descon-
tinuidades dos cabos de fibras de carbono. No nivel
(+,1), Figura 9 (d), observa-se que a combinacdo
dos fatores (T, p) foi adequada, permitindo a ob-
tencdo de um compdsito bem impregnado e sem
excesso de resina. Esta constatacdo pode ser me-
lhor visualizada na Figura 10.

Figura 10. Detalhe da segdo transversal de PPT de PPS/FC com
impregnagao deficiente, nivel (+,+).
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No caso dos pré-impregnados PEI/FC, obser-
va-se na Figura 11, que a obtengdo desse composito
¢ muito sensivel as condigdes de processamento.
Por exemplo, no nivel (-,-), Figura 11(a), verifica-
se que a impregnagao ¢ deficiente, com a presenca
de regides nao molhadas pelo polimero, regido mais
escura no cerne do cabo de fibras de carbono e
excesso de polimero impregnante. No nivel (+,-),
Figura 11(b), observa-se que o aumento da tem-
peratura favoreceu a impregnacdo dos cabos de fi-
bras e o decréscimo de regides ricas em polimero.
Observa-se, também, que a espessura do pré-im-
pregnado diminuiu significativamente nessa con-
dicdo de processamento, em comparagdo ao nivel
(-,-). No nivel (-,+), Figura 11(c), observa-se que
o aumento de pressdo provocou o esmagamento
do reforco. E, na Figura 11(d), nivel (+,+), obser-
va-se que os fatores (T, p) permitiram a obtengdo
de um compdsito homogeneamente impregnado,
porém com a presenga de excesso de resina.

Em termos de processamento, o polimero
PSU foi o que apresentou as maiores dificulda-
des, como pode observado na Figura 12. No ni-
vel (-,-) os fatores (T, p) ndo favoreceram a
impregnagdo do reforgo, iniciando o deslocamen-
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Figura 11. PPT de PEI/FC, nos niveis a) (-,-), b) (+,-), ¢) (-,+) e d) (+,+) dos fatores (T, p).

to dos cabos do urdume e da trama, Figura 12(a).
Quando a temperatura é aumentada, nivel (+,-),
observa-se que inicia-se a impregnagao dos ca-
bos, porém ainda é verificado o deslocamento
dos cabos de fibras e o excesso de polimero no
PPT, Figura 12(b). Quando a temperatura é di-
minuida e a pressdo aumentada fica mais nitida a
alteragdo do arranjo do reforgo, Figura 12(c). E,
no caso de se aumentar os valores dos fatores (T,
p) observa-se que ocorre a impregnacdo do refor-
¢o, com as presengas de esmagamento dos cabos
do tecido e, ainda, a presenga de excesso de
polimero impregnante, Figura 12(d). A obtengdo
de PPT de PSU necessita de maiores estudos, ja
que os parametros estabelecidos (T, p) para o
processamento alteraram de maneira significati-
va a trama ¢ o urdume do refor¢o de fibras, dani-
ficando o compdsito obtido. Nos niveis (-,-), (+,-)
e (-,1) a fluidez do polimero dificultou, de ma-
neira significativa, a molhabilidade do refor¢o ao
ponto de danificar o arranjo das fibras.
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(d)

A importancia de um trabalho sistematico no
estabelecimento de pardmetros para a obtengdo de
pré-impregnados homogéneos, sem a presenga
de excessos de resina, pode ser melhor visuali-
zada quando da laminagdo dos PPT, na obtengao
de compositos estruturais. A Figura 13 mostra
laminados de PEEK/FC ¢ PPS/FC, com oito ca-
madas de pré-impregnados, obtidos na condigdo
(+,%). Os PPT utilizados na laminagdo, também,
foram obtidos no nivel (+,+). Como pode ser
visualizado, o laminado mostrado na Figura 13
(a) apresenta regides ricas em resina. A Figura 13
(b) ilustra um laminado homogéneo, sem a pre-
sen¢a de excesso de resina, com a distribui¢do
uniforme do reforgo. A textura observada nestes
laminados ¢ uma conseqiiéncia direta da quali-
dade do pré-impregnado utilizado, enfatizando
a necessidade de se trabalhar com PPT homogeé-
neos para se obter laminados com caracteristicas
adequadas para serem aplicados como compositos
estruturais.
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(a) (b)
Figura 13. Laminados obtidos no nivel (+,+) de a) PEEK/FC e b) PPS/FC.

Conclusao serem estudados. O seu uso permitiu estabelecer

de maneira sistematica, dentre os limites escolhi-

A técnica de planejamento estatistico de ex- dos, a combinagdo dos pardmetros temperatura e
perimentos mostrou-se uma ferramenta util na sis-  pressdo na obtengdo dos PPT.

tematizagdo dos parametros de processamento a O processo de obtencdo de pré-impregnados
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termoplasticos homogéneos via moldagem por
compressdo a quente, utilizando-se como reforgo
tecido de fibras de carbono e plasticos de enge-
nharia, é viavel, permitindo estudos futuros de
laminagdo e de consolidagdo de compdsitos
poliméricos termoplasticos de uso estrutural.

A escolha adequada dos pardmetros tempera-
tura e pressdo € necessaria, pois estes alteram a
qualidade do pré-impregnado obtido. Dentre os
polimeros estudados, os de carater semi-cristali-
nos mostraram-se de mais facil manipulagdo, en-
quanto que os amorfos necessitam de novos
estudos para otimizar o0 seu uso na impregnagao de
refor¢os de fibras de carbono.
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