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Mellékletek



Kivonat

A kavéfogyasztas, naponta akar tobb alkalommal is elterjedt szokas tarsadalmunkban. A
kavé f6zésére szamtalan modszert hasznalnak, de az egyik legegyszeriibb és leggyorsabb
megoldast a kapszulds kavéfozok biztosithatjak. Népszeriisége egyre ndvekszik, mert
konnyen hasznalhato otthoni és munkahelyi kérnyezetben is. Ellenben mivel tobbségiik
egyszerhasznalatos, a kavéfozést kovetden a kapszulakat foként a kommunalis
hulladékba dobjak. Méretiikbdl adodoan a bioldgiai frakcioba jutnak a hulladékvalogatas
soran ¢és lerakasra keriilnek. Az tjrafeldolgozas szempontjabdl azonban elényként
tekinthetd, hogy alapanyaganak tobbsége polipropilén (PP), és csak a fedd foliaja
tartalmaz egyes markak esetében Poli(etilén-tereftalat)-ot (PET) is. Ezek a miianyagok
ujrahasznosithatoak, de egyiittes feldolgozasuk komplex feladat.

Kisérleti munkam soran a kavékapszulakat fizikailag szeparaltam ¢€s tisztitottam, majd
laboratériumi hengerszéken mintdkat készitettem a kapszuldk polipropilén alkotd
részeihez hasonlo reologiai tulajdonsdga granulatumbol és kompatibilizalo adalékokbol.
A kompatibilizal6 adalékok kozott voltak kisérleti fejlesztésii olefin-maleinsav-anhidrid
kopolimer alapu adalékanyagok és kereskedelmi forgalomban kaphatdk is. Az adalék
koncentraciokat 1%, 5% és 10%-nak valasztottam.

A mintdk mindsitésére szerkezetvizsgéalatokat és reologiai vizsgalatokat alkalmaztam.
Szerkezetiiket Fourier-transzformacios infravords —spektroszkopidaval — vizsgaltam,
reologiai tulajdonsdgait oszcillacidos nyiroreométeren. ElsOként amplitudd pasztazast
végeztem a linedris viszkoelasztikus tartomany meghatarozasa céljabol, melynek
eredménye a keverékek szerkezeti erdsségérdl nyujtott elsddlegesen informéaciot. Ezt
kovetdn frekvencia pasztazast végeztem, amelybdl molekulaszerkezeti informacidkat
nyertem. Emellett a mintak folyasindex (MFI) ¢értéke eldsegitette a mintak
Osszehasonlitdsat mas polimerekkel, mivel széles korben, gyors mindsitd modszerként
hasznalatos.

Célom az adalékanyagok Osszehasonlitdsa €s szelektilasa, hogy felhasznéalasukkal a
kavékapszuldk alapanyaga effektiven Ujrahasznosithaté legyen é€s olyan terméket
allithassanak eld, amelynek mechanikai és reologiai tulajdonsagai tovabbi felhasznalasra
alkalmasak, és nem csupan a hulladék mennyiségének csokkentésére iranyuld
ujrahasznositast, hanem értékndveld Gjrahasznositast érjek el.

Kulcsszavak: kavékapszula, oszcillacios nyirdéreométer, FT-IR, tjrahasznositas,

kompatibilizal6 adalék



1. Bevezetés

Az egyszer hasznalatos kavékapszulak népszeriisége tovabbra is ndvekvd tendenciat
mutat. Ez tébbek kozott koszonhetd egyszerii €s gyors felhasznalasi modjanak, amely az
otthoni és munkahelyi kdrnyezetben is elonyt jelent. Emellett megfizethetd tartomanyon
beliil szamtalan izesitésben eclérhetd széleskorii valasztéka a kiilonleges izvilagot
kedvel6k nagy szamat is bevonzhatja. A fenntarthatosag jegyében a gyartassal foglalkozo
cégek tobbsége alternativ. megoldasokat is kutat, probaljadk csokkenteni
kornyezetszennyezd hatdsukat. Markatol és kavéfozotol fiiggden rengeteg féle kapszula
koziil valogathatunk az iizletek polcain. Alapanyagaik lehetnek miianyagok, aluminium,
de még akar papir is, vagy ezek barmilyen kombinacidja [1, 2].

A kavéfozést kovetden a kapszuldkat vagy Osszegytjtik, vagy a hulladékba keriilnek.
Egyes kavékapszula gyartassal foglalkozo cégek lehetdséget biztositanak a vésarlok
szdmara, hogy visszagytijtési pontokra leadhassak a folhasznalt terméket, de erre foként
nagyvarosok esetén van csak lehetdség. A begytijtést kovetden a gyartok sajat kereteiken
beliil vagy partnerekkel kardltve gondoskodnak az twjrahasznositasrol. A Nespresso
példaul a kapszula komponenseinek szeparacidja utan a zaccot a Pannonhalmi Féapatsag
levendula foldjeire juttatja, az aluminiumbdl pedig autoalkatrészek, biciklik,
konzervdobozok késziilnek [3].

Sokkal gyakoribb viszont, hogy a hasznalt kapszulak a kommunalis hulladékba keriilnek.
Magyarorszagon az Osszegytjtést kovetden a beérkezett hulladék a mechanikai-biologiai
hulladékkezelés (MBH) soran eltérd szeparacios eljarasokon megy keresztiil. Atesik
tobbek kozott méret szerinti szeparaldson, fémtelenitésen, apritason. A kavékapszulak
méretilkbdl addddan a biologiai frakcioba keriilnek, amely a beérkezett szerves
anyagtartalom tobbségét tartalmazza. Altaldnosan 80 mm atmérdjii rostan athullott 40-60
mm mérettartomanyba tartozé hulladék keriil ebbe a frakcioba. Tartalmazhat
ételmaradékokat, novénydarabokat, leveleket, koveket, de emellett papirt, tivegszilankot,
rossz helyre dobott elemeket és miianyagot is. Ennek okan hasznositisa komplex.
Stabilizaljak, amennyiben lehetséges egy részét tlizeldanyagként hasznositjdk, de
leginkabb csak lerakjak [4].

fgy a kavékapszulak népszeriiségének novekedésével a lerakott hulladék mennyisége is
n6 annak ellenére, hogy értékes masodalapanyag forras lehetne. A zacc, az aluminium és

a muianyag Ujrahasznositdsa is megoldhatova vélhat. Emellett a jovére vonatkozo



szabalyozasok és korlatozasok hatasa is kedvezdtlen lehet, ha nem kezdiink mar eldére
1épéseket tenni a probléma megoldasara [5].

A milanyag Gjrahasznositas terén ugyanakkor a kutatasok szadma folyamatosan né mind a
mechanikai mind pedig a kémiai Ujrahasznositdsi modszerek esetén. A mechanikai
ujrahasznositas kapcsan lényeges korlatot jelent, hogy minél tobb tjrahasznositasi
cikluson esik at a miianyag, a szerkezete annal inkabb képes roncsolodni, fizikai és kémiai
tulajdonségai ezért idével romlanak. Az Gijrahasznositott miianyagot ritkan hasznaljék fel
Onmagaban, gyakoribb, hogy originalis miianyag granulatummal keverik olyan aranyban,
hogy a felhasznalas szempontjabol fontos tulajdonsagok az elvart szinten maradjanak. Ez
ra is mutat a problémara, amivel altalanosan talalkozni lehet az Gijrahasznositas soran. A
mianyag degradalodik, tulajdonsdgai romlanak. A megoldas az adalékanyagok terén
keresendd, amelyekkel részben kikiiszobolhetdk vagy akar meg is sziintethetdk a negativ
hatasok [6, 7, 8].

Nem csupan a miianyag hulladék artalmatlanitasara, illetve ujrahasznositasara vonatkozo
eléirasok teljesitése, hanem az értékes masodalapanyagok visszaforgatasa érdekében is
nd a jelentdsége azoknak a kutatasoknak, amelyek a hasznalt kavékapszulakat barmilyen
modon az anyagkorforgasban tudjak tartani, ameddig az elérhetd tulajdonsagok ezt
lehetévé és gazdasagossa teszik. Ennek egyik modja, ha kompatibilizalé adalékokkal
kiilonb6z6 anyagtarsitasokban Gjra alkalmazhatova tessziik.

Kutatomunkdm hosszatava célja olyan kompatibilizadl6 adalékanyag alkalmazasa,
amellyel a kévékapszuldk eltérd Osszetételi komponensei akar egylittesen is
ujrahasznosithatok, vagy egyes tisztitasi, elokészitési 1épések kihagyhaték az
ujrahasznositasi folyamatbol. Emellett tovabbi elvards, hogy mechanikai és reologiai

szempontbol nézve is megfeleld tulajdonsagokkal rendelkezd anyagot kapjunk.



2. lrodalmi attekintés

Mianyag kavékapszulak gyartasaval szamos cég foglalkozik vilagszerte. Felépitésiiket
tekintve viszont néhany kisebb valtoztatastdl eltekintve nagyon hasonlitanak egymasra.
Az 1. abra az egyik széles korben elterjedt tipus, egy Dolce Gusto kapszula

keresztmetszeti képe.

1. abra: Dolce Gusto kavékapszula keresztmetszete [9]

A kapszuldk f0 tomege a kdavédaralékot vagy instant port tartalmazo tégely (2). A
kapszuldk belsd részének aljan egy milanyag sziird (3) akadalyozza meg f6zéskor a zacc
ataramlésat, amelyet egy mianyag, papir, vagy aluminium fo6lia (5) valaszt el a kavétol.
Ezen kiviil néhany esetben egy belso folia (8) szoritja helyére a daralt kavét (7). Az eddig
emlitett mlianyag részek, mint a tégely, szlird, belsd folidk polipropilénbdl késziilnek.
Emellett a felsé fed6folia (1) egy része is, ugyanis kétrétegli és fels6 oldala PP, amit
markajelzéssel latnak el, bels6 oldala pedig poli(etilén-tereftalat) (PET). Tehat tobbségét
tekintve a gyartashoz alkalmazott miianyag PP és emellett PET részeket is tartalmaz. fgy

tehat elsdsorban a PP-vel kapcsolatos szakirodalmat tekintettem at.

2.1. Polipropilén

A polipropilén a poliolefinek csoportjaba sorolhato, propilén monomer egységekbdl épiil
fel. Hore lagyul6 milanyag, kristalyszerkezetét nagyban befolyasolja a regioszelektivitasa
¢és foként sztereoszelektivitasa. Mivel a monomerek kapcsolodasakor egy CHs-csoport
lelog a lancrol, figyelembe kell venni annak térbeli elhelyezkedését (2. abra).

Amennyiben nem sztereospecifikus katalizatort alkalmaznak, akkor a CHz-csoport
elhelyezkedése nem meghatarozott, véletlenszerti, azaz ataktikus polimert kapunk. Ez a
tipus a CHzs-csoport elhelyezkedésének szabdlytalansaga miatt amorf, alacsony

olvadasponti, a gyakorlatban nem igazan hasznosithato. Specidlis katalizator



hasznalataval szabalyozhat6 a metil-csoport térallasa, ilyen moddon izotaktikus és
szindiotaktikus polimer allithatd eld. ElObbi esetben a csoportok a szénlanc azonos
oldaléra esnek, a masik esetben minden masodik csoport esik azonos oldalra. Szerkezetiik
Kristalyos, fizikai tulajdonsagaik messzemendéleg jobbak az ataktikus tipustihoz képest. A

gyakorlatban f6ként izotaktikus polipropilént alkalmaznak [11].
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2. abra: Polipropilén sztereoizomerjei a) ataktikus, b) izotaktikus, ¢) szindiotaktikus

A polipropilén kémiailag ellenalld, jol birja a hot, sokoldalt mianyag. Az
¢lelmiszeriparban elterjedten alkalmazzdk, tobbek kozott talcdk, palackok, tdrolok
alapanyaga (3. abra). Az altalam tanulmanyozott kavékapszulak is legnagyobb aranyban
polipropilénbdl késziiltek. Szinte csak a felsé zarofolia volt az egyetlen olyan alkoto,
amely poli(etilén-tereftalat) (PET)-et tartalmaztott jellemzden PP-vel tarsitott tobbrétegii
folia formajaban [12, 13].

A polipropilén ujrahasznositasara mar régota léteznek megoldasok, mert a tobbi tipushoz
képest jol ujrahasznosithatdé milanyag, mint a poliolefinek altalaban. Példaul ladak,
kukak, miianyag csdvek formdjaban keriilnek vissza a haszndlatba mar hosszu évek ota.
Az Ujrahasznositds sordn leromlott tulajdonsagaikat adalékanyagok, erdsitdanyagok

hozzaadasaval javitjak, kompenzaljak [6, 7, 8].

3. abra: Polipropilén felhasznalasi teriiletei [10]



2.2. Poliolefin adalékanyagok

A milanyagok jelentdsége ¢s koztik a poliolefineké is évrél évre novekszik.
Sokoldalusagukbol kiindulva az ipar szamos teriiletén felhasznalhatoak. Annak
érdekében, hogy a megfeleldé kémiai és mechanikai tulajdonsagokat elérjék a gyartas
soran vagy a termékeknél, adalékanyagokat alkalmaznak. Rengeteg eltér6 fajtaja adalék
létezik funkcio, szerkezet, adalékoldsi moédszer fliggvényében. Altalanossagban
elmondhato, hogy a petrolkémiai forrdsbol szdrmaznak, ennek okén piaci értékét az olaj
ara is befolyasolhatja. Aruk magasabb lehet, mint a polimeré, amihez keverik, de
alkalmazasuk nagyban novelheti a végtermék értékét, igy a dragabb adalékok megfizetése
tobb hasznot is hozhat [14].

Mianyag feldolgozas soran sziikség van védd és funkcionalis adalékokra, amelyek
miveleti koltség csokkentd és termék mindség ndveld tulajdonsagokat is hordozhatnak
magukban. Védo adalékok lehetnek az antioxidansok, stabilizatorok, feltoltodésgatlok,
langallosagot és tlizvédelmet fokozd adalékok. Funkciondlis adalékok lehetnek a
lagyitok, csusztatok, feldolgozést eldsegité adalékok, antisztatikumok, iitésallosag
javitok, toltdanyagok, erdsitdszalak, habositd szerek, térhalositd iniciatorok, gocképzok,

szinezékek és festékek [14, 15].

i
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4. abra: Védo és funkcionalis adalékanyagok egyes tipusai

A stabilizatorok hasznalata a polimerek ho- €s nyiradsérzékenysége miatt sziikséges. A
gyartas soran olyan hdmérséklet tartomanynak ¢€s fizikai megterhelésnek lehet kitéve az
anyag, mely a polimer lancok szakadasdhoz, degradalédasahoz vezethet. Emellett
antioxidansok hasznélata is ajanlott, ugyanis oxigén jelenlétében szabadgyokképzddés is
felléphet, amely egy korkords onfenntartd folyamattd valhat. A stabilizatorok és
antioxidansok jelenlétében a keletkezé szabad gyokok stabilizalhatoak, az adalék valik

szabad gyokkeé, de szerkezeti tulajdonséagai stabilla teszik, igy nem tori tovabb a polimer



lancokat. Emellett az esetlegesen keletkezett hidroperoxidokat atalakithatjak stabilabb
vegyiiletekké, mint példaul alkoholokka, mikdzben 6nmaguk oxidalodnak [14].
Hasznéalnak adalékanyagokat elektromos tulajdonsdg megvaltoztatasara is. Fajtait
tekintve vannak olyanok, amelyek szimplan a mianyag felszinén lejatszodo
toltésfelhalmozodast, feltoltédést akadalyozzak, de vannak, amelyek elektrosztatikus
kistitést vagy levezetést is biztositanak. Mivel elektronikai eszk6zok alkatrészeiként is
szivesen hasznalnak fel poliolefineket, konnyen kitetté valhatnak elektromos szikraknak,
tiizeknek, amely langallosagot és tiizvédelmet fokozo adalékok hasznalatara is 6szt6nzo
lehet. Gyakran halogén alapuak, ugyanis magas hémérsékleten bomlanak és nagyon
reakcioképesek, igy lekotik az €gés soran keletkezd gyokoket. Kornyezetvédelmi
megfontolasbdl alternativakat is hasznalnak helyettiik, példaul asvany alapuakat, mint a
CaCO3z vagy Al(OH)z [14].

Kornyezetének valo Kkitettségiik miatt hasznalnak még UV-védelem érdekében is
adalékokat, kinti hasznalatra szant termékek, vagy csomagolasok esetében. Viselkedésiik
a stabilizatorokéhoz hasonld. Az UV-energia elnyelése kotések felszakadasat okozhatja,
amely gyokképzddéshez és degradacidhoz vezet. Az ezt megel6zd adalékok funkcid
tekintetében blokkolhatjdk, elnyelhetik az energiat, vagy a keletkezd gyokoket
stabilizaljak. Igy csomagolasok esetén megvédhetik tartalmukat, emellett tovabb
Orizhetik meg sziniiket és fényességiiket [14].

Esztétikai szempontbol is adalékolhatjak a miianyagokat figyelemfelkeltés, azonosités
céljabol. Leggyakrabban szilard pigmentek bekeverésével szineznek. Az elkevert
részecskék befolyasolhatjdk a feliilet fényességét és fénytorését is. Neéhany iparban
hasznalt példa: fehér szin — titdnium-dioxid, fekete szin — szén, piros és barna szin — vas-
oxid [14].

Egyes adalékok, pl. a szinezékek mesterkeverék formdjaban érhetdk el, amelyhez adott
tipusu polimert hasznalnak fel alapmatrixként, és ebben eloszlatva, nagyobb
koncentracioban alkalmazzdk a szinezéket. Ezek a mesterkeverék szilard
halmazallapotuak, ismert adalékkoncentracioval rendelkeznek, elonyiik lehet a jo

kezelhetdség, pontosabb adagolas, eltarolhatdsag és reprodukalhatdsag.

Polipropilén esetében pont, hogy a milanyag elszintelenitése is lehet igény, hogy
csomagolasok terén felvehesse a versenyt a PET alapt termékekkel. Ennek eléréséhez
olyan gécképzoket alkalmaznak, amelyek a kristadlyosodas befolyasoldsaval mesterséges

hibédkat képeznek a racs szerkezetben, igy megvaltoztatva a szerkezetet és fényatengedési



tulajdonsagait. A gocképzok emellett befolyasolhatjak a termék stabilitasat, mechanikai
tulajdonsagait, valamint a gyartas sebességét is csokkenthetik [14].

Az iizemeltetési koltségek szempontjabol kedvezd lehet az olvadékok viszkozitasanak,
folyasindexének befolyasolasa is, amelyre lagyitok, cstsztatok, feldolgozast eldsegitd
adalékokat alkalmaznak. Emellett toltdanyagok felhasznalasaval is csokkenthetd lehet a
gyartasi koltség, illetve megfelelé kompozitok készitésével javithatdoak a mechanikai és
kémiai tulajdonsagok is [14].

Annak érdekében, hogy a miianyagokban valamilyen mas kémiai szerkezetli anyagot
(példaul egy masik miianyagot) eloszlassunk, kompatibilizalo adalékokat is szoktak
alkalmazni. A kompatibilizal6 adalékok bekeverésének célja, hogy az eltérd jellegii, vagy
Osszeférhetetlen molekuldk kozott kapcsolatot hozzon 1étre, kompatibilis muianyag
keveréket kapjunk, amely megfelelden stabil mechanikai jellemzdékkel rendelkezik. A
mianyagok ujrahasznositdsa miatt az ilyen tipust adalékokra forditottam nagyobb
figyelmet.

A leggyakrabban hasznalt miianyagok, mint példaul a polipropilén, poli(etilén-tereftalat),
polietilén (PE) egymassal nem keverednek jol, blendjeik és kompozitjaik effektiven nem
hasznalhatok. Molekulatomeg-eloszldsuk nagyban eltérhet egymadstol, MFI értékeik
kiilonboznek, emiatt blendjeik és  kompozitjaik  inhomogének lehetnek.
Ujrahasznositasnal figyelni kell arra is, hogy korabban a gyértisnal hozzaadott
adalékanyagok is jelen vannak a milanyagban, mint egy komplex rendszerben, de azok
koncentraciojukban és szerkezetiikben eltérhetnek egymastol. Ez még neheziti az
ugyanolyan polimer alapt, de eltéréképpen adalékolt hulladékok ujrahasznositasat is,
mert raadasul az alkalmazott konkrét adalékokra vonatkozodan kevert hulladékok esetén
mar meglehetdsen kevés informacio all rendelkezésre. A kompatibilizalo anyagok kémiai
adalékok, amelyek eltérd tulajdonsagu csoportokat tartalmaznak. Tipusai lehetnek
példaul maleinsav-anhidriddel modositott polipropilén/polietilén, szilan tipusu adalékok,
karboxil-csoportokkal modositott polikloroprén, akrilsavval moédositott polietilén [14,
15].

2.3. Kompatibilizalé adalékanyagok

A polimer blendek ¢és kompozitok kompatibilizalo adalékanyagok hasznalatat
igényelhetik attol fliggden, milyen alapanyagokbol indulunk ki. A polimer blendek
felhasznalasa intenziven kutatott téma teriilet, ugyanis a megfeleld aranyokkal olyan 1j

tulajdonsagait tudjuk kiaknazni a miianyagoknak, amelyeket tiszta anyaggal nehezen



¢érhetdk el. Ellenben nem mindegy, mit mivel keveriink, mert nem minden parositas hat
pozitivan a végsd terméktulajdonsdgokra. Attol fiiggden, mennyire lesz homogén a
keverék, beszélhetiink elegyedd, kompatibilis és nem elegyedd blendekrdl. Az
ujrahasznositas témakorében foként nem elegyedd keverékek fordulnak eld, ugyanis
foként kevert aramként érkeznek be a hulladékfeldolgozokba. Annak érdekében, hogy
kozos feldolgozasuk megoldhatdo legyen, kulcsfontossagu szerepet jatszanak a
kompatibilizald adalékanyagok. Gyakran hasznalt tipus a random szerkezetii, ojtott és
blokk kopolimerek kiilonb6z6 reakcioképes vegyiiletekkel modositott valtozatai [14, 16].
A random szerkezetii kopolimerek rendelkeznek egy félanccal, amelyre kiilonb6z6 tipusa
funkcids csoportokat aggatnak fel eltéré6 modszerekkel. Nevét az adja, hogy ezeknek a
csoportoknak az elhelyezkedése egymashoz képest véletlenszerli, semmilyen tipusu
sémat nem mutat. Ennek kdszonhetden a kopolimer tipusok koziil a legegyszeriibben
szintetizalhato, ugyanis a szerkezete nem szigorGian kotott. Szintézisiik lehet gyokds
mechanizmust, amelyre példa a sztirol-akrilnitril, vagy ionos mechanizmusu, mint a
polikarbonatok gyartasa [17].

Az ojtott polimerek is rendelkeznek egy {6 lanccal, amelyre adott tipusu
funkcioscsoportok épiilnek ra, viszont ennek a tipusnak szerkezete mar rendezett (5.
abra). Gyartasuk mechanizmusa tobbféle. Els6ként monomerek felhasznaldsaval polimer
lancot alkotnak, majd eltérd6 modon épitik be a funkcids csoportokat. Peroxidok,
besugarzas vagy termikus inicializacioval leszakithatnak a f6lancbol hidrogént és gyokos
mechanizmussal hozzakapcsolddhat az 01j csoport. Masik megoldas, hogy anionos vagy
kationos mechanizmussal hozzak 1étre a félancot €s kapcsoljak hozza a csoportokat.
Utobbi esetben sokkal jobban kontrollalhato a szerkezet, de sziikebb korben hasznalhato

csak, mert a kiindulasi anyagoknak hajlamosnak kell lennie ionos reakciora [17].

o——o—
r—o—g—o—

5. abra: Ojtott polimer altalanositott szerkezete (A: 6 lanc, B: funkcidéscsoportok) [17]



A harmadik tipus a blokk kopolimer, amelynek szerkezetében kémiailag eltérd
tulajdonsagu 0sszekapcesolt lancok valtakoznak (6. dbra). A valtakozasok szamat nézve

lehetnek diblokk, triblokk vagy akar multiblokk tipusuak is.

A | B

+
A-B blokk kopolimer

A [ B | A
| i
A-B-A blokk kopolimer

(A 1 B
\ r A

{A-B)n blokk kopolimer

6. abra: Blokk kopolimer altalanositott szerkezete [17]

Szintézisiik legelterjedtebb valtozata az anionos addicio, vagy pedig gytirli felnyitasaval
végzett polimerizacid. Az alkalmazott modszer esetén fontos a beépitési sorrend
frekvencidjanak kontrollalasa.

Mivel az emlitett kopolimerek szerkezetiikb6él adoddan eltéré kémiai tulajdonsagu
részekkel  rendelkeznek, alkalmasak egymdssal nem  keveredd6  blendek
kompatibilizalasara. A szerkezet egyik része ugyanis kolcsonhatasba 1ép a matrixszal,
amig a diszpergalt fazist megkoti a kopolimer masik része. gy hoz létre egy hidat az
egymastol szétvalt fazisok hataran, stabilizalva azok kapcsolatat és biztositva a diszperz
fazis jobb eloszlatasat. Az Gjrahasznositott mlianyagok kompatibilizalasara els6sorban
ojtott polimer alapti adalékokat alkalmaznak [16, 17].

A kutatasok szama a témaban évrdl évre no, példaul PP és PET blendek esetén gyakran
vizsgalnak maleinsav-anhidriddel ojtott polipropilént (PP-g-MA). T6bb esetben is lathato
volt javulds a fazisok kapcsoloddsanal, amelyet tobbek kozott pasztazo
elektronmikroszkopids felvételekkel tamasztottak ald. Megfigyelték, hogy a PET
kristalyossaganak és szemcseméretének csokkenésével forditottan aranyosan novekedett
a kompatibilitds. Emellett frekvencia pasztdzas sordn a tarolasi modulusz érték
novekedését is megfigyelték. Mas adalékokkal is tapasztaltak hasonlé hatast, ilyenek
példaul a glicidil-metakrilattal ojtott polipropilén €s az etilén-propilén-dién monomer is.
Tovabbé a milanyagok egylittes feldolgozésa esetén, ha a blend tobb jrahasznositason

esik at, a mechanikai tulajdonsagainak romldsa mellett kompatibilitasa is csokken.
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Hosszutavon stabilizalo hatast is fejthet ki az adalék, ugyanis a PET degradacidja kisebb
mértéki lesz, mint adalékot nem tartalmazoé blendek esetében [18, 19, 20].

A maleinsav-anhidriddel ojtott adalékok mellett elterjedtek a szilan tipusuak is. Ezen
adalékok nedvesség jelenlétében képesek hidrolizalast kovetéen olyan anyagokkal
reagalni, amelyek egy hidroxil csoport szubsztratumai, igy alakitanak ki 0j kovalens

kotést (7. abra) [21].

+

i' " H i
R—Si—0—R" 4 H,0 ——> R—Si—OH + R"—OH
+ R'—OH

R—Si—O0—R' + H,0

7. abra: Szilan alapt adalékok szerkezete és reakciomechanizmusa [21]
Az ilyen tipusi kompatibilizald adalékok gyartasa soran altalaban egy Kis
molekulatomegli szilanbdl indulnak ki, amelyhez szerves vegyiileteket kapcsolnak.
Tobbféle blendre gyakorolt kompatibilizald hatast is vizsgaltak. PP/PET blend esetén a

maleinsav-anhidridhez kapcsol6dd kutatasokhoz hasonléan PP-be kevertek eltérd

8. abra: Pasztazo elektronmikroszkopiaval vizsgaltak mintak a) kompatibilizalé adalék mentes, b)
kompatibilizal6 adalék tartalmu [22]

Az adalékot nem tartalmaz6 mintdk esetén a kapott felvételen jol elkiilonithetdek voltak
a PP ¢és PET fazisok az Osszes keverési ardnyban. Azonban a kompatibilizalo adalék

hozzaadasa utan a morfologia teljesen megvaltozott, a PET fazis tisztdn lathatoan

11



kapcsolodott a PP matrixhoz. Bar az adalék keverékre kifejtett kompatibilizal6 hatdsa jol
lathatd volt, a kutatds arra is kitért, hogy tobbszords extriizid sordan a mintdk
szinelvaltozasabol degradaciora lehet kdvetkeztetni. Emellett a feldolgozasok szaméanak
novelésével az adalék altal kifejtett mechanikai tulajdonsagok javulasanak mértéke is
csokkent. Tovabbi eltéré Osszetételi polimer keverékek esetében is elterjedten
alkalmazzak a szilan alapt adalékokat, ilyen blendek és kompozitok tobbek kozott a
politejsav és polibutilén-szukcinat keverékek, etilén-propilén-dién-monomer szintetikus
miigumi és szilikon keverékek, PET/polietilén blendek [21, 22].

3. Kisérleti rész

Munkdm soran kiilonb6zd szerkezetli kisérleti kompatibilizdlo adalékanyagokat
teszteltem originalis PP-ben, majd szelekciot kdvetden mianyag kavékapszuldkbol
szarmazo hulladékban. A kisérleti adalékok hatasat 6sszehasonlitottam kiilonb6zo tipusu
kereskedelmi forgalomban kaphaté kompatibilizalé adalékokkal is. Az adalékszelekcio
munkam ezen részében reolodgiai jellemzok alapjan tortént, a PP keverékek szerkezetében

bekovetkezd esetleg kémiai valtozasokat infravords spektrumokon kdvettem nyomon.

3.1. Anyag és médszer

3.1.1. Miianyag

A kompatibilizalo adalékokat egyrészt originalis PP-ben, masrészt hulladék PP-ben
alkalmaztam. A kereskedelmi forgalomban kaphaté mintakhoz TIPPLEN H949A
homopolimer tipusu polipropilént alkalmaztam, amely fréccsontésre ajanlott 190 °C és
235 °C kozotti homérséklet tartomanyban. Alkalmas csomagoloedények készitésére,

¢lelmiszeripari csomagolasnak. Fobb, adatlap szerinti jellemz6i az 1. tablazatban

talalhatok.
1. tablazat: H949A tipust polipropilén fizikai tulajdonsagai (1. mellékiet)
Fizikai tulajdonsag Mértékegység Erték
Folyasindex (MFR) (230 °C /2,16 kg) 9/10 perc 45
Rugalmassagi modulusz (hajlitasbol) MPa 1900
Rugalmassagi modulusz (huzasbol) MPa 1800
Huzoszilardsag MPa 40
Nytlas folyashatarnal % 9
Izod tit6szilardsag (bemetszett, 23 °C) kJ/m?

A hulladék alapt mintasorozathoz egyszerhasznalatos miianyag kavékapszulak ledaralt

tégelyét alkalmaztam.
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3.1.2.

Hét  kilonbozo  kisérleti

Adalék
fejlesztésii  olefin-maleinsav-anhidrid kopolimer alapt
adalékanyagot hasznaltam fel, valamint a kiindulasi kisérleti olefin-maleinsav-anhidrid

kopolimert. A kisérleti adalékok valosziniisitett szerkezetét a 9. abra mutatja be.

S § N | S R N

O;K %0 ‘ 1’1 040/&0 : ‘ 04(])/1‘1 }o ‘ ‘ OJ\TXO e ‘ J H

c/0 IT\CH, 1 Kk 3 I LHZ ) - [CH’)" - N
. i 5

9. abra: Kompatibilizal6 adalékok valosziniisitett szerkezete (R1: olefin monomer szénatom szamanak
megfelel hosszisagu alkil-lanc; Ro: R1-2 szénatom szamu alkil-lanc; a, b: 2-21; k: 0,2-2,0; I: 1-5; m: 1-5;
n: 0,3-2,0.)

Az alkalmazott kisérleti adalékok legfontosabb analitikai jellemz6it a 2. tablazat
tartalmazza. Az adalék poléris jellegét elsGsorban a szintézis soran kialakitott négy
kiilonb6z6 funkcids csoport (anhidrid, észter, amid és imid) aranyaval valtoztattuk. Az
adalékban 1év6 funkcios csoportok tipusat +/- jeloléssel adtam meg. Ad-1, Ad-2 és Ad-7

esetén a savszam nem volt mérhetd, erre n.m. jelzéssel utaltam a tablazatban.

2. tablazat: Kisérleti fejlesztésii adalékok f6bb analitikai jellemzdi

Jellemzo Ad-1 | Ad-2 | Ad-3 | Ad-4 | Ad-5 | Ad-6 | Ad-7
Savszam, mg KOH/g minta | n.m. n.m. 2,6 2,1 2,4 71,3 n.m.
Elszappanositasi szam, mg | 189,3 | 185,0 | 113,3 | 86,0 34,1 | 111,0 | 118,6

KOH/g minta
Funkcids csoportok tipusa
anhidrid - - + - - - -
észter ++ - - - -
szabad karboxil + - - - - -
amid - - - - ++ + -
imid - - + ++ - - -

A kisérleti adalékok hatasat kereskedelmi forgalomban kaphaté adalékokkal is
Osszehasonlitottam. Teszteltem egyrészt maleinsav-anhidriddel ojtott polipropilén tipusa
adalékot (LICOMONT AR 504), tekintve, hogy PP volt a mintdk alapanyaga. A
LICOMONT AR 504 (Ker-1) stirtisége 0,91 g/cm?, lagyulaspontja kb. 156 °C, savszama
pedig 41 mg KOH/g minta. Emellett két tovabbi kereskedelmi adalékot alkalmaztam
még, mindegyik maleinsav-anhidrid funkcids csoportokat tartalmazott. Az egyik, (Ker-
2), polietilénre, a masik (Ker-3) sztirol-etilén-butilén-sztirolra ojtott MSA tipust adalék

volt.
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3.2. Mintaeloallitas

Az alapanyagként hasznalt H949A polipropilénbdl 20 mintat készitettem el az el6zo
fejezetben ismertetett adalékok bekeverésével. Minden esetben 100 gramm
granulatumbol indultam ki, és egy, Ot vagy tiz gramm adalékot kevertem a
granulatumhoz. A tovabbiakban 1 %, 5 %, illetve 10 % adaléktartalmi mintaként
hivatkoztam ezekre.

A kavékapszula alapi mintdk esetén 100 g dardlékba 5 % adalékkoncentracioban

kevertem be harom kisérleti adalékanyagot és kettd kereskedelmi adalékanyagot.

3.2.1. Hengerszék

Az alapanyagként haszndlt H949A tipust, kereskedelmi forgalomban kaphato
polipropilén granulatumot 180 °C, 185 °C és 190 °C-on is feldolgoztam laboratériumi
hengerszéken. A harom hdémérséklet koziil a 185 °C-os feldolgozas bizonyult a
legalkalmasabbnak kezelhetség szempontjabol. Az adalékolt mintakat ezért 185 °C-on
készitettem el.

A feldolgozdshoz LRM-S-110/T3 tipusti laboratériumi hengerszéket hasznaltam. A
melegebb henger hdmérséklete 185 °C, a hidegebb henger hémérséklete 140 °C volt, a
frikcios arany pedig 1,7.

Elséként a granulatumot vagy kapszula daralékot raktam fel a hengerszékre, amikor az
omledék allapotba kertilt, akkor adtam hozza az adalékanyagot. Emellett két
adalékmentes mintat is készitettem, hogy a tovabbi méréseket egy feldolgozott mintaval

vethessem 0ssze az érintetlen granulatummal és kavékapszulaval szemben.

3.2.2. Daralas

A hengerszéken homogenizalt mintakat daraltam (GRS 183A9 (DIPRE)), hogy a tovabbi
mindsitd vizsgalatokra megfeleld6 méretli szemcséket kapjak. A dardld harom
mozgokéssel és egy allokéssel miikodik. A 10. abra mutatja be az adalékmentes originalis
granulatum és a feldolgozott adalékmentes mintat, a 11. dbra a 10 %, 5 % és 1 % adalék

tartalmuakat.
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10. abra: Originalis H949A granulatum és hengerszéken homogenizalt, majd daralt H949A minta

A 11. 4bra a) és b) oszlopaban egymas mellett az azonos adalékok 10 %, illetve 1 %-0s
parjai lathatéak. A nagyobb adalékkoncentracio lathaté szinelvaltozast eredményezett az
els6 14 minta esetén. Az 5 % adaléktartalmuak koziil az Ad-6 (M_16) szinezte meg
leginkabb a granulatumot, mig a kereskedelmi adalékok koziil a Ker-1 (M_19) szine a
legélénkebb.

11. 4bra: A kiilonb6z6 adalékokat eltéré koncentracioban tartalmazo daralékok a) 10 %, b) 1 % ¢) 5%
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Az elokészitett kavékapszulakat daraltam és hengerszéken feldolgoztam. A hengerszékes
feldolgozast kovetden a granulatum alapt mintakhoz hasonldéan a hdrom mozgdkéssel és
egy allokéssel ellatott GRS 183A9 (DIPRE) daralot hasznaltam. A hulladék kapszulakbol

eléallitott mintakat a 12. abra mutatja be. Az adalékok szemmel lathato szinelvaltozast

nem eredményeztek.

# o

12. abra: Hulladék kapszula alapa adalékolt daralékok
3.3. Hulladék kapszula mindésitése

A kéavékapszulak feldolgozasat a komponensek szerinti szeparacidjaval kezdtem. A felso
¢és belsd foliat kivagva kimoshatova valt a zacc, illetve egyes esetekben az instant
kavépor. Atmosis utan legalabb 72 érat szaradtak szabad levegén. Ezt kovetden
szeparaltam a kapszula kiils6 boritasat, foliait, sziir6jét. A kiilonbozoé markaja kapszulak
egyes részeit kiillon gyljtéttem vizsgalatra. A nagyobb mennyiségben Osszegytilt
alapanyagokat daralva taroltam. A 13. dbra mutatja be a mar szeparalt kapszuldkat és

részeiket.

13. abra: Szétvalogatott kavékapszulak
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Az eszkdz, amelyet a mintak fobb komponenseinek meghatarozasahoz ¢és az adalékolt
mintak vizsgalatahoz egyarant hasznaltam, egy Shimadzu IRTracer-100 tipusu Fourier-
transzforméacios infravords spektroszkop volt (14. dbra). A mérést germanium kristalyon
végeztem. A felvett spektrumok 4000 cm™ -700 cm™ hullamszam tartoményba estek. Az
adatok kiértékeléséhez OPUS szoftver 5.5-0s verzigjat, illetve Excel programot
hasznaltam, valamint a kapszula anyagainak azonositdsdhoz a LabSolution szoftver

adatbazisat.

14. abra: Shimadzu IRTracer-100

A mérések alapjan a legnagyobb tomegli alkotoelem, vagyis a kapszula tégelye
polipropilénbdl késziilt. Emellett a zarofolia feliratos része, a kozépsd sziird folidk
tobbsége és mianyag sziirdje is (15. abra). Gyakran csak a fedéfolia also része, illetve

o

egyes esetekben a k6zépso sziir6folia volt PET [13].

15. abra: Kavékapszulak részei a) tégely, b) zaro folia, c) kozépso szlir6folia, d) miianyag szlird
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3.4. Oszcillacios reométer

Dinamikus nyirdreométerrel amplitddo és frekvencia pasztazast végeztem a mintakon,

MCR 302 (Anton Paar, Graz, Ausztria) tipusu késziilékkel (16. dbra).

16. abra: MCR 302 tipust dinamikus nyiréreométer

A mérések soran lap-lap mérégeometriat hasznéltam, a lapok kozti rés tavolsagat 1 mm-
re allitottam be. Amplitido pasztazas soran az alkalmazott korfrekvencia 1 Hz volt. A
szoftverben bedllitott tolerancia a linearis viszkoelasztikus (LVE) tartomanyra 5 % volt,
vagyis ha a mérés soran a tarolasi modulusz valtozasa meghaladja a toleranciat a kezdeti
értekhez képest, akkor azt a pontot veszi az eszkdoz az LVE tartomany végének.
Frekvencia pasztazas soran a korfrekvencia 628 rad/s, a mérési hdmérséklet mindkettd
moddszernél 190 °C volt.

Az amplitid6 pasztazas soran a bedllitott hdmérséklet és a frekvencia allando, mig a
nyirasi amplitdd6 értéke folyamatosan novekszik. Egy adott nyirds elérése utdn
deformacio, egyes esetekben lanctoredezés is felléphet. A mérés célja az LVE tartomany
meghatdrozasa volt. Amig az amplitido értéke alacsony, addig a tarolasi modulusz (G’)
¢és veszteségi modulusz (G”) értekei alig valtoznak, majd altalanossagban egy letorés
figyelheté meg a diagramokon [29].

A tarolasi modulusz az alakvaltozasbdl eredd energia, amely a nyiras sordn eltarolodik.
A mérést kovetden hajtoerdként van jelen egy olyan folyamatban, amely a fellép6

deformaciot probalja kompenzalni. Az anyagok elasztikus viselkedését mutatja meg. A
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veszteségi modulusz a deforméciora elhasznalt energia mértéke, amely a nyirds soran
elveszik, ezért az anyagok viszkozus viselkedését irja le [29].

A mért adatsorok alapjan meghatarozhat6 az LVE tartomény hatara, vagyis az a pont,
ahol az adatok 5 %-nal nagyobb mértékben kezdenek eltérni a kezdeti értéktél. Az
abrazolas soran a veszteségi, illetve a tarolasi modulusz értékeit a nyirasi amplitudoé (y)
figgvényében abrazoltam. Mindkét tengely esetében logaritmikus skalan jelenitettem
meg a mért adatokat.

Egy ponton letorés lathatd a veszteségi €s tarolasi moduluszok abrazolt adatsoran. A vy,
azaz limit értékének eléréséig a minta szerkezete kis mértékben valtozik csak, LVE
tartomanyon beliil van, viszont amint a nyiras meghaladja ezen értéket, irreverzibilisen

valtozik a vizsgalt anyag szerkezete, vagyis elhagyja az LVE tartomanyt [30].

A

T Igy

17. abra: Tarolasi- és veszteségi modulusz abrazolasa a nyiras fiiggvényében [29]

A 17. abra esetében bemutatotthoz hasonldéan a mintadim veszteségi modulusz értékei
nagyobbak voltak, mint a tarolasi moduluszanak értékei. Ebben az esetben a viszkozus
jelleg dominalt, tehat a méréseimet az olvadasi tartomany felett végeztem. A gorbék ilyen
relaciot mutatnak folyadékok, folyékony anyagok és szolok esetében is [30].

A frekvencia pasztazas soran a beallitott hdmérséklet és a nyirasi amplitad6 allando, mig
a frekvencia értéke folyamatosan novekszik. A frekvencia mértékének valtoztatasaval
vizsgéalhato a minta 1d6fiiggd deformécidja. A kis frekvencia tartoméany a hosszl tava
viselkedésrdl, a nagy frekvencia a révidtavu jellemzokrdl informal.

A tarolasi és veszteségi modulusz gorbéinek meredekségébdl, egymashoz viszonyitott
tavolsagukbol és esetleges keresztezési pontjaikbol kovetkeztetni lehet molekula tomeg
eloszlasukra és keresztkotés tartalmukra. Keresztkotést tartalmazo mintdk esetében
rendszerint G’ értéke magasabb, de az dltalam vizsgélt mintdk G”>G’ relaciot mutattak.

Ennek okén elsésorban molekulatomeg-eloszlas szempontjabdl vizsgaltam a mintakat

[30].
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18. abra: Tarolasi modulusz abrazolasa a korfrekvencia fiiggvényében [29]

A 18. abra mutatja be néhany jellemz6 tarolasi modulusz gorbét. A lefutasok alapjan
kovetkeztetni lehet szerkezeti tulajdonsagikra. Az 1 jelolésti legmeredekebb gorbe
keresztkotés nélkiili szlik molekulatomeg-eloszlasi mintara jellemzd. A 2-es gorbe
molekula tomeg eloszlasa ehhez képest szélesebb. A 3 és 4 gorbék eltérd térhalossagu és
szerkezeti erdsségli gélekre vagy diszperziokra jellemz6. Mintaim az elsd két esethez

hasonlatos lefutast mutattak.

3.5. Folyasindex (MFI)

Mivel a kereskedelmi forgalomban kaphaté polimerek jellemzésére a folyasindexet
hasznaljak, ezért a mintdim folyasindexét is meghataroztuk a reologiai mérések mellett.
Az angolul “melt flow index”, azaz MFI mérés a miianyagok folyoképessége mellett a
viszkozitasarol is jellemzést ad. A feldolgozhatosag mellett kovetkeztethetiink beldle
tobbek kozott a molekulatomegre, illetve szerkezeti jellemzdkre is, azonos tipusu mintdk
Osszehasonlitasa soran. Mértékegysége g/10 perc, adott hdmérsékleten €s terhelés mellett
végzett mérés [27].

A Ceast MF 20 tipusu (CEAST Inc.) moduléris folydsindex méré 190 °C-on 100 s

elémelegitéssel és 2,16 kg terheléssel mért.

4. Eredmények kiértékelése

4.1. Reologiai jellemzok vizsgalata

4.1.1. Amplitido pasztazas

Az adalékolt origindlis ¢és hulladék milanyag mintdk reologiai tulajdonsigai a
feldolgozhatésag szempontjabol fontos informacidokat nyuUjtanak, mindamellett a
kialakuldé szerkezetre és kolcsonhatasokra is engednek kovetkeztetni. Ezek az
informéciok megkonnyitik a kedvezd adalékszerkezetek kivalasztasat egy adott

anyagtarsitas esetén akar hulladék, akar originalis alapanyagbol.
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Mivel korabbi kisérleti eredményeim alapjan [23] a mérési hémérsékletet mar
meghatdroztam az Omledék allapota oszcillacios mérésekhez, ezért a masik két
legfontosabb mérést, amplitido pasztazast és frekvencia pasztazast végeztem.

Az amplitaid6 pésztazds az anyagok rovidtava viselkedésére vonatkozdan nyujt
informaciot egy adott konstans homérsékleten ¢és frekvencian. A mérés soran az
amplitddo nagysaga valtozik.

Az amplitadd pasztazassal meghatarozott tarolasi €s veszteségi modulusz értékek
Osszehasonlitasa, illetve a linearis viszkoelasztikus tartomany hatara, az igynevezett LVE
érték fontos eredmények.

Az LVE-tartomanyon beliill végzett mérések soran a minta szerkezetében bekovetkezo
valtozasok reverzibilisek. Amig a deformacid ugyanis az LVE tartomanyon beliil van, a
tarolasi és veszteségi moduluszok platoval rendelkezd gorbét mutatnak, vagyis a minta
szerkezete nem mutat jelentds valtozast az adott deformdcio hatdsara.

Elsoként az originalis granulatum és a hengerszéken feldolgozott granuldtum adatait
hasonlitottam 6ssze (19. dbra), annak érdekében, hogy a polimer termikus elééletének
hatasardl legyen informaciom. Mivel a veszteségi modulusz gorbéje a tarolasi modulusz
gorbéjénél nagyobb értékeket vett fel, ezért a vérakozasoknak megfeleléen a
viszkoelasztikus folyadékokra jellemz0 karakterisztikat, vagyis inkabb viszkozus jelleget
mutattak a mintak. A tarolasi és veszteségi modulusz értékeik alapjan azt allapitottam
meg, hogy jelentds valtozas nem tortént a feldolgozas hatasara, viszont a hengerszékes

feldolgozast kdvetden a tarolasi modulusz 7,21 %-kal csokkent a granulatumhoz képest.
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19. abra: Polipropilén alapanyag LVE tartomanyanak meghatarozasa amplitado pasztazassal feldolgozas
eldtt és utan (190°C, 1 Hz)
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Mivel az alapanyag LVE tartomanyanak meghatdrozasa sordn arra jutottam, hogy a
feldolgozas szamottevd eltérést nem okozott a reoldgiai jellemzdkben, ezért az
adalékolasi kisérleteket is ugyanolyan feldolgozasi paraméterek mellett végezhettem.

A kompatibilizal6 adalék bekeverési kisérletek els6é 1épésében egy kisérleti olefin-
maleinsav-anhidrid kopolimert, annak 6t kiilonbdz6 modositott valtozatat, valamint egy

cres

valasztottam.

A mérései eredmények koziil elészor a mintak tarolasi moduluszainak értékét

hasonlitottam 6ssze (20. dbra), a veszteségi modulusz értékek valtozasa a 2. mellékletben

4 J4
talalhato.
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20. abra: A tarolasi modulusz alakulésa kiilonb6z6 tipusu adalékot tartalmazé mintak esetén amplitudo
pasztazas soran (190 °C, 1 Hz) a) 1 % adaléktartalom, b) 10 % adaléktartalom

A 20. abra a) részén lathato, hogy 1 % adaléktartalom esetén legmagasabb értékkel a
kereskedelmi adalékot tartalmazd6 M 13 és a kopolimert tartalmaz6 M 14 minta
rendelkezett. Ezt kovetden a félészter és szabad karboxil funkcios csoportokat tartalmazo
Ad-1 tartalmt minta (M_8) és az adalékmentes minta gorbéi futnak egymast fedve. A
tovabbi négy adalék a tarolasi modulusz értékét jelentdsen csokkentette, amely alapjan az
adalékok jelenléte lagyitotta a keveréket. Az észteres funkcios csoportot tartalmazd Ad-
2 adalékot tartalmazo minta (M_9) vette fel a legalacsonyabb értéket. A csak imid (Ad-
4) és csak amid tartalmt (Ad-5) mintak gorbéi szintén egymast fedték (M_11, M_12). Az
imid €s anhidrid tartalmt Ad-3 adalék M_ 10 mintaja helyezkedett el a legmagasabban a

lagyitasra alkalmasak kozott.
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Ezek alapjan arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy lagyitd hatas érhetd el azokkal az
adalékokkal, amelyekben vannak nitrogén-tartalmt funkcids csoportok, illetve olyan
adalékkal, amely félészter tipusu funkcios csoportokat tartalmaz. Legnagyobb mértékben
az az adalék fejt ki lagyit6 hatast, amiben félészter funkcids csoport taldlhatd. A
nitrogéntartalmt adalékok esetében a lagyité hatds mértéke attol fiigg, milyen mas
funkcids csoport taldlhaté még ezek mellett. A 14gyitd hatast nem befolyasolta, hogy a N-
atom milyen funkcios csoportban taldlhat6, vagyis, hogy gytiris vagy amid formaban.

A 20. abra b) részén lathatd, hogy 10 % adaléktartalom esetén szinte minden minta
tarolasi modulusza csokkent, tehat mar a koncentracidé novelése is lagyitotta a
keverékeket. A legjelentdsebb csokkenés az imid tipust adalékot tartalmazé mintak
(M_3, M_4) esetén lathato. A Ker-1 adalékot tartalmazo M_7 tarolasi modulusz gorbéje
tovabbra is meghaladta a kisérleti adalékokra jellemz6 gorbéket, de a kisérleti kopolimer
adalékot tartalmazdo M_6 keverék hasonld értéket vett fel, mint a félészter csoportot
tartalmazo (Ad-1) és észteres csoportot tartalmazo (Ad-2) adalékok M1 ésM_2, és amid
tartalmu adalék M_5 jelii keverékei. Ez alapjan arra jutottam, hogy nem feltétlen az
adalék szerkezet befolyasold hatdsa érvényesiilt, hanem sokkal inkédbb a magas
koncentraci6 miatt kaptam az egymashoz nagyon hasonlo értéket felvevd gorbéket.
Osszességében 1 % adaléktartalom esetén a maleinsav-anhidriddel ojtott kopolimerhez
képest tovabbi funkcids csoportokat tartalmazo kisérleti adalékok lagyitottak a keveréket.
Hasonl6é mddon az adalék koncentracié novelése is, kivéve az Ad-2 észteres csoportokat
novekedése a tarolasi modulusz értékének novekedését okozta. A koncentraciotol
fliggetleniil a kereskedelmi adalékot tartalmazé keverék G’ értéke volt a legmagasabb a
sorozatban, az adalékot nem tartalmazé polimerhez képest viszont alacsonyabban
helyezkedett el.

Meghataroztam és Osszehasonlitottam a mintdk LVE tartomanyat is. Azt az értéket
tekintettem az LVE tartomany hatdranak, amikor a taroldsi modulusz értéke 5%-nal
nagyobb mértékben valtozott. A szoftveres kiértékelés soran két LVE értéket kapunk, az
egyik a mért, masik pedig a szoftver altal javasolt érték. Ezeket a 21. abra a), illetve b)
részén kiilon tlintettem fel. Az adalékmentes minta mért LVE értéke 8,59 % volt, javasolt
pedig 5%. Mivel ezt egyfajta viszonyitasi alapnak tekintettem, minden esetben zo6ld

vonallal bejeldltem az abrakon.

23



Meért LVE tartomany Javasolt LVE tartomany
m10% adalék ®1 % adalék m10 % adalék m1 % adalék
100

90
80
70
60

adalek mentes adalék mentes

LVE tartomany, %
LVE tartomany, %

Ad-1 Ad-2 Ad3 Ad4 AdS5 Kop Ker-l Ad-1 Ad2 Ad-3 Ad4 Ad-5 Kop Ker-l

a) b)

21. abra: LVE tartomany kiilonb6z6 tipust adalékot tartalmazd mintak esetén a) mért, b) javasolt

A 21. ébra alapjan 1 % adaléktartalom esetén a kopolimer tartalmil minta kivételével az
Osszes adalék alkalmas volt az LVE tartomany novelésére. A kereskedelmi adalék kiugro
értéket mutatott, amely azt mutatja, hogy 100 %-os nyirasi amplitadé esetében, még nem
kovetkezett be irreverzibilis deformacié a mintdban. A kisérleti adalékok koziil az
észteres funkcios csoportot tartalmazo Ad-2 (M_9) rendelkezett a legszélesebb LVE-
tartomannyal, amelyet az imid tartalmu Ad-3 (M_10) és Ad-4 (M_11) kovetett. A
félészter és szabad karboxil csoportot tartalmazé Ad-1 (M_8) és amid tipusa Ad-5
(M_12) értéke mar kisebb volt, de ezek is alkalmasak voltak LVE tartomany novelésére.
10 % adaléktartalom esetén mar tobb eltérés is tapasztalhat6 az adalékok szerkezetének
modositasaval. A kereskedelmi adalék tovabbra is 100 %, ellenben a félészter és szabad
karboxil csoport tartalmi Ad-1 mintaja is (M_1). A koncentracié novelése LVE
tartomany novekedést eredményezett az amid tipusu Ad-5 (M_5) és a Kop jelii kopolimer
mintajanak (M_6) esetében is. A tovabbi hirom adalék LVE-tartomdnya viszont
csokkent, egyediil az észteres tartalmu Ad-2 (M_2) értéke maradt az adalék mentes felett.
Az imid tartalma Ad-3 (M_3) és Ad-4 (M_4) LVE-értéke 0,2 % ala csokkent a tobb mint
30 %-rol.

Az adalékok a koncentracio fliggvényében tehat valtozatos mddon befolydsoltak a
taroldsi modulusz és az LVE tartomdnyok értékeit. Egy széles skalan kezdtem a
vizsgalatot, hogy altalanos betekintést nyerhessek. Megvizsgaltam Ad-1 esetében, hogy

egy koztes koncentracié felhasznaldsaval hogyan valtoznak az adatok.
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22. abra: Ad-1 eltér6 adalékkoncentraciok a) tarolasi- és veszteségi modulusza, b) LVE tartomanya

A 22. abra a) pontjaban zolddel jelolt adalékmentes mintahoz képest az 1 %
adaléktartalmi M_8 veszteségi modulusza minimalisan tért el, tarolasi modulusza pedig
szinte parhuzamosan futott. Az 5 % tartalmu M_ 15 lagyitott méar a mintan, de kisebb
mértékben, mint a 10 %-os M_1. A korabban megallapitott koncentracio novelés lagyitd
hatasa itt is szépen lathato.

Osszevetettem a mért és javasolt LVE tartomanyaikat is (22. dbra). Az 5 %
adaléktartalom mért LVE tartoméanya a 10 % és 1 % koncentraciok értéke kozé esett. Bar
a valtozas nem linearis, elmondhatd, hogy a koncentracié ndvelésével LVE tartomany
noveld hatdsa is javul. A tovabbiakban 5 % adalékkoncentracié felhasznalaséval
dolgoztam. Igy a lagyitas mértéke némileg csokkent, mig LVE tartomany noveld hatasuk
nott.

A kisérleti munka kovetkezé fazisaban arra voltam kivancsi, hogy az adalék
szerkezetének modositasaval milyen mértékii eltérés tapasztalhatd az LVE tartomanyban.
Ehhez olyan adalékszerkezeteket vontam be a vizsgalatokba, amelyek feltételezhetéen
csak egy tipusu funkcids csoportot tartalmaztak. Ezzel lehetéségem volt azt
tanulmanyozni, hogy a félészter csoport helyett ugyanolyan szénatomszdmi amid
csoportok (Ad-6) milyen mértékben befolyasoljak a reoldgiai viselkedést. Egy masik
adalékkal (Ad-7) pedig a félészter szénldnchossz ndvelésének  hatasat
tanulmanyozhattam.

Ezt a két ujabb kisérleti adalékot 5 % koncentracioban alkalmaztam a polipropilénben és
Osszehasonlitottam az amplitddé pésztazas eredményeit az Ad-1 adalékot tartalmazo

mintaval (23. dbra).
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Az Ad-1 adalékhoz hasonléan Ad-6 és Ad-7 adalékok jelenlétében is lagyitd hatast
tapasztaltam az adalékot nem tartalmaz6 mintdhoz képest. Azt allapitottam meg, hogy a
funkcids csoport szénlancanak hossza nagyobb mértékben befolyésolta a lagyitd hatés
mértékét, mint a funkcids csoportok tipusai. Azaz az adalékmentes keverék gorbéihez
legkbzelebb talalhatok az Ad-7 jelli, hosszabb szénlancu félészter funkcids csoportot
tartalmaz6 adalékkal készitett keverék gorbéi. Az Ad-6 jelii adalékot tartalmazé minta
gorbéi az Ad-1 jelii adalékot tartalmazo minta gorbéivel szinte egybe estek. A két adalék
azonos hosszusagu szénlancot tartalmazott a funkcionalizalt egységekben, de mig az Ad-

1 félészter tipusu, addig az Ad-6 félamid tipusu adalék volt.
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A harom keverék LVE tartomanyait is dsszehasonlitottam (23. dbra b)). Az Ad-1 jeld,
rovidebb szénatomszamu félészter tipust adalékhoz képest a polipropilénben az Ad-7
jelli, hosszabb szénatomszamu félészter tipusu adalék nagyobb LVE értéket mutatott,
azaz kevésbé lagyitotta a keveréket. Ezzel szemben az LVE tartomanyt sziikitette az Ad-
6 jelti félamid tipusu adalék a polimerben. A szoftver altal javasolt LVE tartomany
azonban mind a harom esetben 10 % volt.

A korabbi, maleinsav-anhidriddel ojtott polipropilén (MA-g-PP) tipust adalék mellett két
masik, szintén maleinsav-anhidriddel ojtott polimer tipusu adalék hatdsat is
megvizsgaltam, ugyanigy 5 %-ban, mint a kisérleti adalékok esetén. Az egyik, Ker-2 jeli
polimer lanca polietilén (MA-g-PE) volt a polipropilén helyett, mig a Ker-3 jelolési

adalék polimer lanca sztirol-etilén-butilén-sztirol (MA-g-SEBS). A tarolasi modulusz
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értekek és LVE tartomanyok vizsgalata sordn lathatd, hogy a kereskedelmi adalék
koncentraciok mértékétdl magas modulusz értékeket és széles LVE tartomanyt mutatott.
Az amplitado6 pasztazas soran az MA-g-PP tipust adalékkal eldallitott minta tarolési- és
veszteségi modulusz gorbéi vették fel a legalacsonyabb értékeket (24. dbra). Ez az adalék
volt az egyetlen, amely lagyitotta a polipropilént. Az MA-g-PE adalékot tartalmaz6 minta
modulusz gorbéi meghaladtak az adalék mentes mintara jellemz6 gorbéket. A
komplexebb szerkezetli Ma-g-SEBS tipusu adalék bekeverése nem befolydsolta az
adalékmentes polimer tarolasi és veszteségi moduluszait, a 24. abra szerint parhuzamosan

futott a zolddel jelolt mintaéval.
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24. abra: Kereskedelmi forgalomban kaphatd maleinsav-anhidriddel ojtott polimer tipusu adalékot
tartalmaz6 polipropilén a) tarolasi- és veszteségi moduluszai b) LVE tartomanyai

LVE tartomanyok tekintetében azt allapitottam meg, hogy bar mind a harom maleinsav-
anhidriddel ojtott polimer adalék alkalmas a tartomany novelésére, a PP és PE alaptval
szemben a SEBS alapu az, amely jelent6s valtozast mutat. A 100 %-os mért LVE azt jelzi,
hogy az adott nyirasnal még nem kovetkezett be irreverzibilis deformaci6 a mintaban.

A maleinsav-anhidriddel ojtott polimer tipusu kompatibilizalé adalékanyagok
kivalasztasanal az az altalanos megkozelités, hogy olyan tipust hasznalnak, amelynek a
polimer lanca a tervezett anyagdsszetételben dominans mennyiségben eléfordulod
polimerével egyezik. Ez ugyanis eldsegiti az adalék elegyithetdségét a polimerben. Ezt
a szakirodalomban jellemzd megkozelitést [15-19] alkalmaztam a kisérleti munkamban,
¢és a hulladék kavékapszulak esetében tehat els6ként maleinsav-anhidriddel ojtott PP

tipust vizsgaltam. Emellett teszteltem a maleinsav-anhidriddel ojtott SEBS tipusu

27



adalékot is a polipropilén hulladék eredete miatt a polimer tipusi szennyezo
komponensek 6sszeférhetdségének javitasa érdekében.

A kivélasztott adalékok hatasat a kisérleti munka utols6 1épésében kavékapszula
hulladékban teszteltem. Ehhez a szelektiven gyujtott kavékapszuldkat kitisztitottam,
daraltam, majd hengerszékes feldolgozassal elkészitettem a mintakat. A kavékapszula
daralékat feldolgoztam magaban, illetve adalékoltam két kereskedelmi, maleinsav-
anhidriddel ojtott adalékkal, illetve harom kisérleti fejlesztésti adalékkal (Ad-1, Ad-6,
Ad-7).

A 25. abra hasonlitja 6ssze a hulladék kavékapszulabol késziilt minta tarolasi modulusz
gorbéit az adalékolt mintakéval. A maleinsav-anhidriddel ojtott PP tipusu adalékkal a
tarolasi modulusz gorbék tovabbra is alacsonyabb értéket vettek fel a tisztdn hulladék
alapanyag feldolgozasaval eldallitott mintahoz képest. Az MA-g-SEBS tipust adalékkal
a hulladék kavékapszuldhoz képest nagyobb taroldsi modulusz értékeket mértem. A
kisérleti adalékok koziil Ad-1 és Ad-6 jelolési adalékokkal hasonld tarolasi
moduluszokat mértem a vizsgalt nyirasi amplitidé tartoméanyban, a kettd koziil az amid
tipustt funkcids csoportokat tartalmazo Ad-6 jelti adalékkal kaptam kismértékben
alacsonyabb értékeket, de mindkettd adalék jelenlétében a hulladék PP-hez képest
alacsonyabban futottak a gorbék. Az Ad-7 jelti, harmadik kisérleti adalékanyagot
tartalmazé minta esetében a gorbe lefutasa teljesen eltért az Osszes tobbi mintaétol, és
sokkal sziikebb linearis tartomanyt kaptam a tarolasi modulusz gorbén is. Mivel a gorbe
lefutasa a mérés tobbszori ismétlése esetén sem valtozott, ezt a karakterisztikat nem

mérési hibanak, hanem az anyagi rendszerhez kotheto jelenségnek tulajdonitottam.
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Az LVE tartomanyokat a 25. abra a) pontja mutatja be. Altalanossagban azt allapitottam
meg, hogy a hulladék PP alapu mintakra sokkal kisebb LVE értékek jellemzdk ugyanazon
a vizsgalati hdmérsékleten, mint az originalis alapanyag esetén. A zolddel jelolt hulladék
kavékapszulanak nagyon alacsony, mindossze 0,88 % a mért LVE-értéke. Ez azt jelenti,
hogy az adott mérési hdmérsékleten csak nagyon kismértékii nyirast visel el az alapanyag
reverzibilis modon. Ezt csak az Ad-7 jelii adalék csokkentette tovabb. Az MA-g-SEBS
tipust adalékkal érhetd el a sorozatban a legnagyobb LVE érték. Ezzel egyezd hatést
fejtett ki az Ad-6 jelii, amid tipust funkcids csoportokat tartalmazo kisérleti adalék. Az
amid csoportokat ugyanolyan szénatomszamu €szter csoportra cserélve azt allapitottam
meg, hogy az LVE tartomany csokkent, de még 4% feletti volt. Az MA-g-PP tipusu
adalék jelenlétében az eddigieknél kisebb volt az LVE-érték, de még mindig 3%, vagyis
nagyobb, mint a tisztan hulladék PP mintaé. Osszességében az Ad-7 kivételével
mindegyik adalék alkalmas volt az LVE tartomany szélesitésére, csak a novekedés

mértéke nem volt olyan nagy, mint originalis PP alapanyag esetén.

4.1.2. Frekvencia pasztazas

meghataroztam mért és javasolt LVE tartomanyt is. A limit értékének eléréséig a minta
szerkezete kis mértékben valtozik csak, LVE tartomanyon beliil van, viszont amint a
nyiras meghaladja ezen értéket, irreverzibilisen valtozik a vizsgalt anyag szerkezete,
vagyis elhagyja az LVE tartomanyt. Emiatt a frekvencia pasztazast a mintak javasolt LVE
tartomédnyan, vagy kisebb nyirasi értéken érdemes végezni. Annak érdekében, hogy a
frekvencia pasztazasok adatait Gsszehasonlithassam, 10 % nyiras amplitado értéket
valasztottam mindegyik minta méréséhez. A 26. abra mutatja be a granulatum és
feldolgozott minta tarolasi és veszteségi moduluszait. Mindkét esetben kozelitettek
egymashoz a modulusz értékek, de a G”>G’ relacidé végig megmaradt, nem kaptam
keresztezési pontot. A tarolasi modulusz gorbéjének alakja és meredeksége keresztkotés

nélkiili, széles molekulatomeg-eloszlast mintara utalt a varakozasoknak megfelelden.
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26. abra: Polipropilén alapanyag veszteségi- és tarolasi moduluszai frekvencia pasztazas soran
feldolgozas el6tt és utan (190°C, 10 % nyirasi amplitudo)

Az 1 % és 10 % adalékolt mintdk esetén csak a tarolasi modulusz értékeket tiintettem fel
(27. abra), a veszteségi modulusz értékek valtozasa a 3.mellékletben talalhato.

1 % adalékkoncentracional a legtobb gorbe lefutasa kozel parhuzamos. Legmeredekebb
gorbe a feldolgozott, és a Ker-1 tartalmu (M_14) mintaké, leglaposabb pedig a kisérleti
kopolimer tartalmti mintaé (M_13). A kisérleti adalékot tartalmazé mintak gorbéi és
meredeksége nagyon kozeliek egymashoz. A koncentracio novekedés (10%-ra) a gorbék
ellaposodasat eredményezte, amely alapjan arra kovetkeztettem, hogy molekulatomeg-
eloszlasuk valdsziniileg nott. Az imid-tartalmi Ad-3 és Ad-4 gorbéi vették fel a
legalacsonyabb értékeket, 10 rad/s felett parhuzamosan futottak (M_3, M_4). 1-2 rad/s-
nél nagyobb frekvencia tartomanyban a kopolimert tartalmazo PP, kisebb frekvencia
tartomanyban az amid tartalmi Ad-5 PP mintaja (M-5) futott felettiik. Legmagasabb
értéke a feldolgozott PP-nek és a kereskedelmi adalékot tartalmazo PP-nek volt, de a
meredekségiik nagyobb mértékben tért el kisebb koncentraciohoz képest. A félészter
tipusa Ad-1 (M-1) és Ad-2 (M-1) jelenlétében a keverékek értékei a két szélsé adatsor
kozé estek. Tovabbra is a kisérleti kopolimert tartalmaz6 PP meredeksége volt a

legalacsonyabb.
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27. abra: A tarolasi modulusz alakulasa kiilonboz6 tipusu adalékot tartalmazo mintak esetén frekvencia
pasztazas soran (190 °C, 10 % nyirasi amplitadd) a) 1 % adaléktartalom, b) 10 % adaléktartalom

Egyik minta esetén sem keresztezte a tarolasi modulusz és veszteségi modulusz egymast,
igy nem adhat6 meg keresztezési korfrekvencia a kivalasztott mérési paraméterek mellett.
Erre mutat egy konkrét példat a 28. abra az Ad-1 jelii adalékot tartalmazod mintak
esetében. Igy a relativ molekulatémegre és annak eloszlasara nem tudtam kovetkeztetést
levonni. Mivel alacsony frekvencia tartomanyban a G”>G’ relacio érvényesiilt, ezért a
molekulaszerkezetben nem voltak jellemzdk a keresztkotések. Adalékok jelenlétében
sem alakultak ki keresztkotések.

Az Ad-1 tartalmi mintak esetében hasonld kovetkeztetésekre jutottam mint az 1 % és 10
% koncentraciok 0Osszehasonlitasanal (28. dbra). Az adalék koncentracidjanak
novekedése a gorbe ellaposodasat eredményezte. 5 % ¢és 10 % esetén a meredekség
szemmel lathatolag alig tért el, amig 1 %-hoz képest jelentGsebb a valtozas. A modulusz
értékek nagysaga azonban nem a Kkoncentracio fiiggvényében alakult, ugyanis
legalacsonyabb értéket az 5 % tartalmu vett fel. Minél kisebb volt az adalék koncentracio,

annal jobban kozelitették egymast a G’ és G” értékei, de egyik esetben sem tapasztaltam

keresztezési pontot.
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28. abra: Ad-1 tarolasi- és veszteségi modulusza kiilonbozé adalékkoncentracioban

Az 5 % adaléktartalmi mintdk Osszehasonlitasa sordn (29. dbra) tovabbra is a

feldolgozott PP meredeksége maradt a legnagyobb. A kisérleti adalékok koziil

legnagyobb meredekséggel az amid-csoport tartalmia Ad-6, majd a hosszabb szénlancu

félészteres tipusu Ad-7 adalék PP keveréke rendelkezett. Tehat az amid csoportok

jelenléte és hosszabb funkcids csoport szélesebb molekulatdmeg-eloszlast eredményezett

az Ad-1 tartamt mintdhoz képest. A moduluszok tekintve a hosszabb észter-szénlancu

Ad-7 adalékot tartalmazd PP eredményezte a legmagasabb értékeket, ezt kovette az Ad-

6, véglil pedig a rovidebb észterlancu Ad-1 adalékot tartalmaz6 minta. Keresztezési pont

tovabbra sem volt lathato.
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29. abra: Kiilonboz6 adalékokkal eldallitott keverékek tarolasi- €s veszteségi moduluszai 5 % adalék

koncentracio esetén
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A kereskedelmi adalékokat tartalmazé mintak kozil a maleinsav-anhidriddel ojtott
polipropilén tipusti Ker-1 meredeksége volt a leglaposabb, amig a maleinsav-anhidriddel
ojtott polietilén (Ker-2) pedig a legmeredekebb (30. dbra). Veszteségi modulusz értékeik
a meredekség fliggvényében csokkentek. A tarolasi moduluszaik keresztezték egymast.
Magas frekvencia tartomanyban a Ker-2 adalékot tartalmazé minta gorbéje volt magas,
kozel 0,1 rad/s-ig, alacsonyabb frekvencia tartomanyban Ker-1 és Ker-3 gorbéinek
értékei ala csokkent. Keresztezési pontot a kereskedelmi adalékok vizsgalata sordn sem

talaltam.
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30. abra: Kereskedelmi forgalomban kaphaté maleinsav-anhidriddel ojtott polimer tipusti adalékot
tartalmazo polipropilén tarolasi- és veszteségi moduluszai 5 % adalék koncentraciod esetén

4.2. FT-IR spektrumok kiértékelése

FT-IR spektroszkopias vizsgalatok kiértékeléséhez mintankként legalabb harom
parhuzamos mérés atlagat vettem. Jelentds abszorbanciaval két hulldmszam tartoméanyt
taldltam, az elsé tartomany a 3000 cm™ - 2800 cm™, a masodik az 1500 cm™ - 1000 cm"
! Ez arra vezethetd vissza, hogy telitett szénhidrogén-csoportok épitik fel a PP
molekulakat. A 31. abra a feldolgozott granulatum és kavékapszula abszorbancia csticsait

mutatja be.
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31. abra: Feldolgozott granulatum és kavékapszula spektruma 4000 cm™ - 800 cm™ hulldimszam
tartomanyban

A 32. abra a) részén 3000 cm? -2800 cm? hullAmszam tartominyban a telitett
szénhidrogén-csoportok vegyértékrezgésére jellemzd csucsok lathatok. A négy
maximum 2951 cm™, 2920 cm™, 2870 cm™, 2839 cm™ hullamszém értékeknél
azonosithatd. Az els6 két rezgés a metil- és a metin-csoportok aszimmetrikus, a masodik
kettd a szimmetrikus vegyértékrezgése. A 32. dbra b) részén az 1458 cm™-nél megjelend
cstics a metil-csoport aszimmetrikus sikbeli deformacids rezgése, amelynek a

szimmetrikus parja 1377 cm™-nél talalhato.
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32. abra: Feldolgozott granuldtum és kavékapszula spektruma a) 3000 cm™ - 2800 cm™ hullamszam
tartoméanyban b) 1500 cm™ - 800 cm™ hulldmszdm tartomanyban
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33. abra: Feldolgozott és adalékolt kdvékapszula spektruma 4000 cm™ - 800 cm™* hulldmszam
tartomanyban

A feldolgozott kévékapszula spektrumat Osszevetettem egy kisérleti (Ad-1) és egy
kereskedelmi (Ker-3) adalékot tartalmazé mintaéval (33. dbra, 34. dbra). A
polipropilénre jellemzd csucsok mellett jelentds abszorbancidval rendelkezd csucs
tovabbi hullamszamnal nem volt felfedezhetd. Az adalékok aranya a minta alapjat ado
PP-hez képest kicsi, funkcios csoportjaik jellemzdé hulldimszamanal nem jelentek meg

cstcsok a spektrumon. Igy tehat nem kévetkezett be oxidativ degradacio a mintakban.
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34, abra: Feldolgozott és adalékolt kavékapszula spektruma a) 3000 cm™ - 2800 cm™* hulldmszam
tartomanyban b) 1500 cm™ - 800 cm™ hulldmszam tartomanyban
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A metil €s metin csoportok ardnyanak kiszamitasaval a lanctoredezésre utald degradaciot
vizsgaltam, erre a metil csoportok aranyanak csokkenése utalhat. Az aranyt kétféleképpen
hatdroztam meg. Egyrészt a két csoport aszimmetrikus vegyértékrezgéseinek
intenzitasabol, masrészt a csucsok teriiletébol. A mérések soran a szoras értéke kicsi, az
adatsorok nem tartalmaznak kiugro étéket.

Els6ként a feldolgozott minta értékeit hasonlitottam 0ssze a granulatuméval (3. tdbldzat).
A granulatum ¢és hengerszékezett PP minta integralt csucsainak ardnya azonosnak
tekinthetd, amely arra utal, hogy nem tortént lanctéredezés a feldolgozas soran. Az
amplitddo pasztazas soran tapasztalt kozeli veszteségi és tarolasi modulusz értékek is ezt

tamasztottak ala.

3. tablazat: Granulatum és feldolgozott minta intenzitas és integralt csucs alatti teriilet arAnyai

Minta metil/metin csoport Atlag | Széras Integralt csucs Integralt
szama hullimszam teriilet csucs
maximumanak aranya Metil Metin arany

csoport | csoport
Granulatum | 0,806 0,781 0,806 | 0,797 | 0,014 0,246 0,308 0,799
Feldolgozott | 0,855 0,835 0,822 | 0,837 | 0,016 0,229 0,284 0,806

A kopolimer tartalmt mintak értékei nagy mértékben térnek el a feldolgozott PP-t61 (4.
tablazat). A koncentracido novelése csokkend metil/metin aranyt eredményezett. Az
adalék koncentracio novelésével a degradacio fokozodhat, de a kiértékelést megneheziti,
hogy a metin és metilén csoportok aszimmetrikus vegyértékrezgései ugyanott jelennek

meg.

4. tablazat: Kopolimert tartalmaz6 PP és PP minta intenzitas és integralt cstics alatti teriilet aranyai

adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csiics | Integralt

koncentracio, hullimszam teriilet cstcs

% maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

0 0,855 ] 0,835 | 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806

1 0,751 | 0,739 | 0,748 | 0,746 | 0,006 0,130 0,195 0,667

10 0,680 | 0,696 | 0,715 ] 0,697 | 0,018 | 0,089 0,148 0,601

Az Ad-1 mintai koziil a 1 % adaléktartalom noévelte a metil/metin csucsok integralt
teriileteinek aranyat, a 10 % kozel azonos a feldolgozottal, az 5 % pedig csokkenti, ez a

feldolgozas soran bekovetkezd kismértékli degradaciot jelezheti.

5. tablazat: Ad-1 adalék tartalmaz6 PP és PP minta intenzitas és integralt csucs alatti teriilet aranyai

adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csiics | Integralt
koncentracio, hullimszam teriilet csucs
% maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

0 0,855 | 0,835 | 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806

1 0,874 | 0,877 | 0,907 | 0,886 | 0,018 | 0,367 0,406 0,904

5 0,802 | 0,779 | 0,778 | 0,786 | 0,014 0,227 0,321 0,707

10 0,799 |1 0,774 1 0,772 ] 0,782 | 0,015 | 0,214 0,258 0,829
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Az Ad-2 integralt csticsainak aranya 1 % adaléktartalom esetében kevesebb mint 0,1
csokkenést mutat, ez az érték elhanyagolhatd, és arra utal, hogy nem degradéalodott a
minta. A 10 % koncentraci6 ndvelte az aranyt, nagyobb mértékben mint Ad-1. Az

intenzitasok tekintetében az adalékmenteshez képest mindkét minta értéke kisebb.

6. tablazat: Ad-2 adalék tartalmazd PP és PP minta intenzitas és integralt csucs alatti teriilet aranyai

adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csiics | Integralt

koncentracio, hullAmszam teriilet csucs

% maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

0 0,855 0,835 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806

1 0,792 | 0,759 | 0,761 | 0,771 | 0,018 | 0,329 0,413 0,797

10 0,805 ] 0,819 | 0,797 | 0,807 | 0,011 | 0,216 0,250 0,864

Az Ad-3 az intenzitas és teriilet aranyokat jelentés mértékben csokkentette. Az

alacsonyabb koncentracio értékeit a 10 % adalékanyag jelentdsen meghaladta.

7. tablazat: Ad-3 adalék tartalmazo PP és PP minta intenzitds és integralt csucs alatti teriilet ardnyai

Integralt

adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt cstics
koncentracio, hullamszam teriilet csucs
% maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport
0 0,855 0,835 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806
1 0,689 | 0,654 | 0,653 | 0,665 | 0,020 | 0,096 0,167 0,575
10 0,706 | 0,744 | 0,719 | 0,723 | 0,019 | 0,205 0,298 0,688
Ad-4 teriilleti aranyai kisebb koncentracid esetén nagyobbak voltak, a 10 %

adalékkoncentracio szazadokkal tért el a feldolgozottétol. Az intenzitdsnal mar nagyobb

eltérés lathato, az adalékmentes az 1 % és 10 % értékei kozé esett.

8. tablazat: Ad-4 adalék tartalmaz6 PP és PP minta intenzitds és integralt csucs alatti teriilet aranyai

adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csiics | Integralt

koncentracio, hullamszam teriilet csucs

% maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

0 0,855 0,835 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806

1 0,860 | 0,887 | 0,890 | 0,879 | 0,017 0,162 0,182 0,890

10 0,800 | 0,782 | 0,824 | 0,802 | 0,021 | 0,309 0,385 0,803

Ad-5 intenzitas aranyai egymashoz kozel alltak, csokkenést mutattak a feldolgozotthoz

képest, és a teriileti aranyban is az adalékmentes értéke volt a legmagasabb, az 1 %
adaléktartalmué a legalacsonyabb.

9. tablazat: Ad-5 adalék tartalmaz6 PP és PP minta intenzitas és integralt csucs alatti teriilet aranyai

adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csiics | Integralt

koncentracio, hullamszam teriilet csucs

% maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

0 0,855 0,835 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806

1 0,789 | 0,760 | 0,758 | 0,769 | 0,017 0,163 0,236 0,691

10 0,751 ] 0,763 | 0,767 | 0,760 | 0,008 | 0,167 0,218 0,766




Az 5 % adaléktartalm(i mintak kozil a félészter-tartalmu Ad-1 és Ad-7 jelenlétében
alacsonyabb teriileti arannyal rendelkezett a minta, mint a feldolgozott, amig a amid
tipusi Ad-6 minta meghaladta azt. Intenzitdsa egyedil az Ad-1 mintanak volt

alacsonyabb, mint az adalékmentesé.

10. tablazat: 5 % adaléktartalmi PP és PP minta intenzitds és integralt csucs alatti teriilet aranyai
adalék | metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csucs | Integralt

szama hullimszam teriilet csucs
maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

0 0,855 10,835 | 0,822 | 0,837 | 0,016 | 0,229 0,284 0,806
Ad-1 | 0,802 | 0,779 | 0,778 | 0,786 | 0,014 0,227 0,321 0,707
Ad-6 | 0,845 | 0,804 | 0,821 | 0,823 | 0,021 0,330 0,391 0,844
Ad-7 | 0,820 | 0,861 | 0,826 | 0,836 | 0,022 0,157 0,218 0,720

A kereskedelmi adalékok koziil a MA-g-SEBS tipusu, Ker-3 adalékot tartalmazo keverék
terliletaranya kozel azonos volt a feldolgozottéhoz, amig a PP és PE alapu mintak jelentds
értékcsokkenést mutattak. Az intenzitasok nagysagrendileg azonos modon viszonyultak

az adalékmenteshez, mint a teriileti aranyok.

11. tablazat: Kereskedelmi adalékot tartalmazo PP és PP minta intenzitas és integralt csucs alatti teriilet

aranyai
adalék metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt csiics | Integralt
szama hulldimszam teriilet csucs
maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

Feldolgozott | 0,855 | 0,835 | 0,822 | 0,837 | 0,016 0,229 0,284 0,806
Ker-1 0,796 | 0,781 | 0,777 | 0,785 | 0,010 0,194 0,295 0,658
Ker-2 0,727 | 0,775 ] 0,761 | 0,754 | 0,025 0,307 0,453 0,678
Ker-3 0,860 | 0,826 | 0,834 | 0,840 | 0,018 0,234 0,289 0,810

A feldolgozott granulatum ¢és feldolgozott kapszula kozott 0,1 nagysagrendii eltérés
lathato az intenzitas aranyokban, a teriileti aranyoknal pedig két szazaddal nagyobb az
eltérés ehhez képest. Az adalékok jelenléte minden esetben csokkentette az intenzitasok

és terliletek aranyat is. Az intenzitas aranyok rendszerint magasabbak, mint a teriilet

aranyok.

12. tablazat: Hulladék kavékapszula alapii mintak és feldolgozott hulladék intenzitas és integralt cstcs
alatti tertilet aranyai

Minta metil/metin csoport | Atlag | Széras | Integralt cstics | Integralt
szama hullimszam teriilet csics
maximumanak Metil Metin arany
aranya csoport | csoport

Feldolgozott | 0,855 | 0,835 | 0,822 | 0,837 | 0,016 0,229 0,284 0,806
M_21 0,748 | 0,737 | 0,706 | 0,730 | 0,022 | 0,216 0,314 0,688
M_22 0,559 | 0,545 | 0,567 | 0,557 | 0,011 0,136 0,302 0,450
M_23 0,598 | 0,601 | 0,606 | 0,602 | 0,004 0,233 0,460 0,507
M_24 0,616 | 0,605 | 0,595 | 0,605 | 0,011 0,228 0,456 0,500
M_25 0,603 | 0,644 | 0,622 | 0,623 | 0,021 0,255 0,495 0,515
M_26 0,612 | 0,628 | 0,639 | 0,627 | 0,014 0,168 0,339 0,496
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A hengerszékezett granuldtum integralt csucsainak aranyahoz képest szazalékosan

kiszdmoltam a tovdbbi mintdk szdzalé¢kos eltérését. Az arany csokkenése a metilén

csoportok szamanak novekedését jelentheti, amelyek az adalékok szerkezetébdl

szarmaznak. A 13. tablazatban Osszesitettem a mintakat, amelyek esetében az eltérés

meghaladta az 5 %-ot a feldolgozotthoz képest.

13. tablazat: Integralt csicsok ardnyanak szdzalékos eltérése

Adalék szama Adalék mennyisége [g/100g PP] Eltérés [%o]
Ad-1 1 -25,42
Ad-1 5 -12,30
Ad-2 10 7,15
Ad-3 1 12,10
Ad-3 10 -14,69
Ad-5 1 -28,71
Ad-7 5 -10,68

Kop 1 10,39
Kop 10 -14,34
Ker-1 1 -17,32
Ker-1 5 -18,44
Ker-1 10 -6,34
Ker-2 5 -15,95

4.3. Folyasindex (MFI)

Mtanyagok folyasi tulajdonsagainak egyszerii és gyors meghatarozasi modszere az MFI,

azaz a folyasindex mérés, kiilonboz6 dsszetételti mintak dsszehasonlitasara is alkalmas

azonos mérési hdmérséklet és terhelés esetén. A mintak folydsindex mérése 190 °C-on

tortént, 2,16 kg terhelés mellett. A 35. dbra az 1 % ¢és 10 % koncentracidju mintak MFI

értékeit, és azok szorasat abrazolja.
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W10 % adaléktartalom
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Ker-1

35. abra: MFI kiilonboz6 tipusu adalékot tartalmazé mintak esetén
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Az MFI értékek novekedésével a mintak viszkozitasa csokkent, vagyis a mintak
konnyebben megfolytak. Az azonos adalékokat tartalmazo mintak MFI értéke nott az
adalék koncentraci6 novekedésével a mintdk tobbségénél. Tehat a nagyobb
adalékkoncentracio lagyitotta a mintat, melyet az amplitadé pasztazas esetében
tapasztaltak is alatamasztottak. Ez alol a megallapitas alol kivételt jelentett az Ad-1,
amely észter ¢és szabad karboxil funkcids csoportokat tartalmazott, illetve a kopolimer
tartalmit Kop. Mivel azonban az értékek kozel estek egymashoz, és a szorasok is
nagyobbak, annak alatdmasztasara, hogy lényeges eltérést jelent ez a kiilonbség, ismétld
mérések sziikségesek.

Az MFI értékek mellett feltiintettem a mért LVE tartomanyokat is (36. dbra) Ahogy az
LVE tartomany hatara csokkent, az MFI érték nott. Példaul a nagyobb LVE tartomanyt
felvevd mintak, mint a kereskedelmi adalékot tartalmazok, illetve a félészter és szabad
karboxil funkcids csoportot tartalmazo kisérleti adalékot tartalmazo (Ad-1) mintak
viszonylag kis MFI értékkel rendelkeztek. Ennek jol lathatoan forditottja figyelheté meg
az M_3 M_4 imides funkcios csoport tartalma és (Kop) kopolimer tartalmi mintak

esetében.

®MFI ®LVE tariominy ®MFl = LVE tariominy

LVE tartoméany
=
&

LVE tart
&

=3
s

0

30 30
: L ' i l : L l I l
0
Ad3 Ad4 Ads Kop Ker-1 Ad-5 Kop Ker-1

Feldolgozott  Ad-1 Ad2 Feldolgozott  Ad-1 Ad2 Ad3 Ad4
a b)
36. abra: Eltér6 adalék koncentracidji mintak MFI és LVE tartomany értékei a) 1 %, b) 10 %

adalékkoncentracid

Abréazoltam az 5 % adaléktartalmi kisérleti és kereskedelmi adalékok MFI és LVE
tartomany értékeit is (37. abra). A kisérleti adalékanyagot tartalmazo M_15, M_16,
M_ 17 értéke novekedett, tehat a minta viszkozitasa csokkent. Hasonl6 hatasu volt a Ker-
1 tartalmtt M_ 19 is, amely polipropilén alaptl. A masik két kereskedelmi adalék azonban
novelte a granulatum viszkozitasat. Osszehasonlitva a mért LVE tartoméanyokkal, az
értékek valtozasa forditottan aranyos volt, azaz az MFI érték novekedésével az LVE

tartomany csokkent.
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37. abra: 5 % adalékkoncentracio MFI és LVE tartomany értékei

A kavékapszula alapt mintak MFI értéket a 38. abra mutatja be. A feldolgozott
kapszuldhoz képest az 0sszes kisérleti adalék csokkentette a viszkozitast. A granulatum
esetén az Ad-7 eltérd szénlanchossz tartalmi minta MFI értéke volt a legmagasabb, ezt
kovette az Ad-1, végiil pedig az Ad-6 amid tipust. A kapszula alapti mintaknal a sorrend
eltérd, legmagasabb érték az Ad-1, ezt koveti az Ad-7, majd az Ad-6 tartalmu. Az észter
csoportot tartalmazé mintak mindkét esetben jobban csokkentették a viszkozitast. A
kereskedelmi adalékok hasonloan befolyasoltak a mintdkat, mint a granulatumnal. A PP
alapu novelte a viszkozitast, a SEBS alapi maleinsav-anhidriddel ojtott tipus
csokkentette. Az MFI értékek az originalis PP-hez képest magasabbak, de LVE

tartomanyuk jelentés mértékben csokkent.
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38. abra: Hulladék alapti mintak MFI és LVE tartomany értékei MFI és LVE tartomany
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A folyasmoddosité hatas okén a froccsontés paraméterein valdsziniileg modositani
sziikséges az adalékolt rendszerekben a kompatibilizalé adalékot nem tartalmazé
alapanyagokhoz képest, illetve a késébbiekben igazitani kell azon, hogy mennyi MFI
valtozast engediink meg az adalékolds soran. Ellenben ez energiafelhasznalas
szempontjabol elényos lehet a jovoben, ha kisebb viszkozitasti anyagokkal dolgozunk,
ugyanis a mintdk froccsontd berendezéssel valo feldolgozasanal akar kisebb
froccsnyomas is elegendd lehet.

Az elvégzett mérésekkel és az adalékanyagok szerkezetének ismeretében elsdsorban a
mintdk reologiai, folyasi jellemzdire kovetkezettem a kutatas soran. Az MFI értékek
alapjan megallapitottam, hogy nagyobb adalékkoncentracid lagyitd hatast fejt ki, és
hasonlé kovetkeztetés vonhatod le a tarolasi moduluszok értékeibdl is. Egy kivételre
adodott példa, amely az amid tartalmt kisérleti adalék volt. Emellett az amplitido
pasztazas sordn informaciot nyertem arrdl is, hogy adott hdéfokon mely adalékok
alkalmasak az adalékmentes alapanyagok LVE tartomanyanak novelésére, amely egyben

a szerkezeti erdsség novekedését is jelenti.
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Osszefoglalas

Az egyszerhasznélatos kavékapszuldk népszerlisége az elmult évekhez hasonloan
tovabbra is novekvo népszerliségnek drvend. Mivel foként miianyagbol gyartjak, érdemes
ujrahasznosithatoésaganak vizsgalatara figyelmet forditani. Ellenben mivel tobb eltérd
alapanyagot tartalmaz és hulladék alapt, az ujrahasznositas komplex feladat.

Kisérleti munkdm soran a kavékapszulakhoz hasonld reoldgiai tulajdonsagu originalis
granulatum és kavékapszula alapu daralékok reologiai tulajdonsagait vizsgaltam eltérd
szerkezetli kompatibilizalo adalékanyagok felhasznalasaval.

Az adalékanyagok k6zott voltak kisérleti fejlesztésii olefin-maleinsav-anhidrid kopolimer
alapu adalékanyagok ¢és kereskedelmi forgalomban kaphato maleinsav-anhidriddel ojtott
polimer tipustiak. Viszonylag széles tartomanyban, 1 %, 5 %, illetve 10 %
adalékkoncentracioval készitettem a mintakat.

A mintak mindsitésére FT-IR infravords spektroszkoppal dolgoztam, a reologiai
tulajdonsagok meghatarozasahoz oszcillaciés reométerrel. A mintak feldolgozasi
hémérsékletén amplitidé pésztazast végeztem ¢€s meghatdroztam linedaris
viszkoelasztikus tartomanyukat. ElsGsorban a keverékek szerkezeti er6sségérdl nyujtott
informaciot ez a mérés. A kivalasztott nyirasi amplitido mellett frekvencia pasztazast is
végeztem ¢és Osszehasonlitottam a mintakat a felhasznalt adalékanyagok fliggvényében.
Emellett MFI értékek alapjan kovetkeztetéseket vontam le az adalékok viszkozitast
befolyasolo hatasairol.

Célom volt, hogy az elvégzett mérések alapjan olyan kompatibilizalo adalékanyagot
valasszak ki a vizsgaltak koziil, amely alkalmas a , tehat olyan masodalapanyagok
¢és/vagy termékek legyenek eldallithatoak beldle, amelyek mechanikai €s reologiai

tulajdonsagai tovabbi felhasznalasra széles korben alkalmasak.
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Mellékletek

1. melléklet: H949A technikai adatlapja

TECHNIKAI ADATLAP
TIPPLEN H 949 A

Homopolimer froccstipus

TIPELIN / TIPOLEN / TIPPLEN / TATREN / BRALEN+
A MOL Petrolkémia és a SLOVNAFT ko6z0s termékcsaladja kulonféle lehetoségeket kinal

TERMEKLEIRAS
A TIPPLEN H 949 A nagy fo

ALKALMAZASI TERULET
A TIPPLEN H 949 A vékonyfalu csomagoldedények, haztartasi és konyhai felszerelések gyartasa

A TIPPLEN H 949 A alkalmas éleimiszerek csomagt ra, valamint jatékok készitésére, megfelel az

kipari felhasznalasra vonatkozo nemzetkozi elGirasoknak

FIZIKAI TULAJDONSAGOK
Mérési szabvany Mértékegyseg Erték

Folyasindex (MFR) (230 °C /2,16 kg) ISO 1133-1 g/10 per

Huzoszilardsag *

Nyulas fo irna ] 9
1SO 1
Lehajlasi homérséklet (HDT) (0,45 MPa) * ISO 75-1,2 °
R¢ | Y
A ) 1 t ekek
t esteke e tlagé

FELDOLGOZAS
A TIPPLEN H 949 A hagyomanyos froccsgepeken problémamentesen feldolgozhaté

Ajanlott feldolgoza 16meérsek

@
=

> MOLGROUP
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2. melléklet: A veszteségi modulusz alakulasa kiilonb6z0 tipust adalékot tartalmazo
mintak esetén amplitido pasztazas soran (190 °C, 1 Hz) a) 1 % adaléktartalom, b) 10 %
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3.melléklet: A veszteségi modulusz alakulasa kiilonb6z0 tipusu adalékot tartalmazo
mintak esetén frekvencia pasztazas soran (190 °C, 10 % nyirasi amplitadé) a) 1 %
adaléktartalom, b) 10 % adaléktartalom
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4. melléklet: Hulladék alapt kiilonb6z6 adalékokkal eldallitott 5 % koncentracioja

keverékek veszteségi moduluszai
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5. melléklet: Hengerszékezett HO49A és Ad-1 mintdinak spektruma 4000 cm* - 800 cm”

! hulldmszam tartomanyban
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6. melléklet: Hengerszékezett HO49A és Ad-2 mintdinak spektruma 4000 cm* - 800 cm”
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7. melléklet: Hengerszékezett H949A és Ad-3 mintainak spektruma 4000 cm™ - 800 cm’

! hulldmszam tartomanyban
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8. melléklet:

Hengerszékezett H949A és Ad-4 mintainak spektruma 4000 cm - 800 cm’
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9. melléklet:

Hengerszékezett H949A és Ad-5 mintdinak spektruma 4000 cm* - 800 cm”

! hulldmszam tartomanyban

Abszorbancia
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10. melléklet: Hengerszékezett H949A ¢és Kop mintainak spektruma 4000 cm - 800

cm™ hulldmszam tartomanyban

Abszorbancia
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11. melléklet: Hengerszékezett H949A és Ker mintdinak spektruma 4000 cm* - 800 cm®

! hulldmszam tartomanyban

Abszorbancia
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