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SINTESE E CARACTERIZACAO DE FILMES HIBRIDOS CONSTITUIDOS
POR POLIIMETACRILATO DE METILA) - POLI{(DIMETILSILOXANO)
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Abstract: The goal of this work was the synthesis and characterization of transparent
hybrid PMMA-PDMS materials, through sol-gel process. The PMMA source was a
modified polymer containing y-propyitrimethoxysilyl pendant groups as coupling
agent, The IR spectra of the samples showed bands characteristic to both components.
There was no microscopic phase separation according to TEM (transmision
electronic microscopy) experiments. Thermal analysis indicated that the higher the
PDMS content the greater thermal stability. DSC analysis showed a broad T,
associated with small AC, due to high cross-linking degree of the materials.

A obtencdo de hibridos que combinam as propriedades de pelo menos dois
materiais tem atraido o interesse de mumitos grupos de pesquisa nos ultimos anos '.
Utma das rotas sintéticas de obtencio de hibridos bastante empregada € o processo sol-
gel, que permite uma associagdo intima, em condigdes brandas, entre os componentes
constituintes do material. No caso destes terem caracteristicas diferentes, como, por
exemplo, o poli(metacrilato de metila), PMMA, polimero orgénico, hifrofilico ¢ o
poli(dimetilsiloxano), PDMS, inorgédnico e hidrofébico, a morfologia das fases e a
possibilidade de ligagdes covalentes entre essas levam a uma grande variedade de
propriedades, desde materiais elastoméricos aqueles de alto maddulo.

Neste trabalho foi preparada uma série de hibridos constituidos por PMMA-
PDMS com diferentes composi¢des. A fim de se minimizar a separagdo de fases entre
0s componentes, preparou-se, inicialmente, um PMMA funcionalizado (PMMASI)
com o grupo n-propil-trimetoxissilano por copolimerizagfio radicalar do metacrilato de
metila (MMA) e metacriloxipropiltrimetoxissilano (MPTS), utilizando como iniciador
o perdxido de benzoila e tolueno como solvente. A reacfio ocorren em wma ampola
deareada e selada a 80°C, usando a relagio molar MMA:MPTS de 10:2. O polimero
foi caracterizado por RMN 'H e através da integragio dos sinais em & = 4,0,
correspondentes aos protons do grupe metileno ligados ao Atomo de oxigénio do
MPTS, e 8 = 3,7 comespondentes aos protons do grupo metdxi do silano e metdxi do
éster MMA?, determinou-se a composi¢io do polimero como sendc MMA:MPTS de
31

(Os filmes hibridos, HI, H2, H3, contituidos de PMMA-PDMS, com
composigdo, em massa, de 1,0:1,8, ; 1,0:1,2 ; 1,0:0,9 ; respectivamente, foram obtidos
via rota sol-gel, em tolueno, na presenca do catalisador dibutildilaurato de estanho. Os
filmes obtidos foram auto-suportades, com espessura variando entre 1,5 ¢ 3 mm, ¢
com alto grau de transparéncia, conforme ilustra a foto do material, Figura 1. Nos
experimentos realizados por microscopia eletrdnica de transmissdo nfio foi possivel
observar separagio de fases no material. Os hibridos foram caracterizados por
espectrosocopia de infravermelho (Figura 2), FTIR. A presenga do PDMS pode ser
confirmada pelo v $i-O-Si e & C-H (SiMe;) em 1000-1100 e 1260 cm’,
respectivamente. A absor¢#o correspondente ao v C=0 do PMMA pode ser observada

em 1730 cm’'. A intensidade relativa destas absorgdes variam com a composigdo de
cada hibrido.
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A coexisténcia de cadeias de PMMA e PDMS também foi confirmadsa através
de analise termogravimétrica (TGA), visto que o processo de decomposigido
apresentou dois patamares: o primeiro associado principalmente 3 decomposicdo do
PMMA, seguido de outro atribuido, principalmente, 4 do PDMS, com porcentagens de
perda de massa proximas as esperadas (Figura 3).

As curvas de DSC (Figura 4) para H, e H; mostram transigdes muito largas na
faixa de -120° a -20°C e 20° a 90°C, respectivamente. O AC, (T,) foi baixo, indicando
alto grau de reticulagdo nestes hibridos, resultando num decréscimo na mobilidade das
cadeias e nas contribuigdes vibracionais ao C,. Para Hi;, que contém uma menor
quantidade de silicona, foi possivel observar uma transigdo larga em aproximadamente
-120° a -20°C, correspondente a fase de PDMS e outra em aproximadamente 115 °C,
que pode ser associada a T, do PMMA,
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