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1. Bevezetés és célkituzés

A napjainkban altalanosan alkalmazott szintetikus miianyagok eléallitasa jellemzden
petrolkémiai kdolajszarmazékaibol torténik. Tény, hogy a vilag kdolaj kitermelésének csak
néhany szazalékat hasznaljak fel mlianyagok készitésére, azonban a Foldon fellelhetd véges
koolajkészletek miatt a fenntarthatd fejlodés tekintetében igy is problémdékat vethet fel.
Gondot jelent tovabba, hogy az ilyen anyagokra jellemzd, meglehetdsen hosszu lebomlasi
1dobdl kovetkezbéen a felhalmoz6dd milanyaghulladék okozta kornyezetterhelés is
folyamatosan novekszik. Bar az 0jrahasznositds, mint alternativa létezik, de az ezzel jar6
kiadasok meghaladjak az adott miianyag eldallitasi koltségét, raadasul az ujrahasznositott
alapanyagokbdl gyartott termékek mechanikai tulajdonsagai is elmaradnak a hagyomanyos
uton késziiltekétol. Tovabbi hatrany, hogy a milanyaghulladék begytijtésével kapcsolatos
melléktevékenységek gyakran nagyobb kornyezetterhelést jelentenek, mint amennyit maga az
ujrahasznositas segit. Egyes elorejelzések szerint a vilag miianyagtermelése 2015-re elérheti
az ¢évi 300 millio tonnat is. Mindez az egyre szigorodd kornyezetvédelmi szabdlyozdsok
végett is komoly aggalyokat vethet fel. A kdolajtol valod fliggdség csokkentésének, valamint a
kornyezet Ovasadnak egy hatékony modjat jelentheti az Un. biopolimerek alkalmazésa.
Kiilonosen nagy igény kezdett el mutatkozni ezekre az anyagokra az elmult két évtizedben.
Tobbek kozott ebbdl adddik, hogy a milanyagokkal kapcsolatos kutatdsok terén egyre
nagyobb hangsulyt kapnak a természetes, megujuld alapanyagokbol késziilt polimerek,
amelyek esetén a beldliikk gyartott termékek hasznos élettartamuk végével a kornyezetbe
annak karositasa nélkiil visszajuttathatoak [1-3].

A keményitd az egyik legvonzobb alternativa ilyen tekintetben. Ezt elsdsorban
viszonylag  alacsony  dranak és  egyszeri  hozzaférhetdségének  koszonheti.
Alkalmazhatosadganak korlatokat szabnak szerénynek mondhaté mechanikai tulajdonségai,
ridegsége, valamint, hogy vizzel érintkezve oldddik. Feldolgozasa szintén problémaékat vet
fel. Napjainkban egyre népszeriibbé valik a keményité alapu polimerek felhasznalasa olyan
alkalmazasi teriileteken, ahol mostandig szintetikus milanyagokat alkalmaztak. Ennek elsd
sorban olyan termékek eldallitasanal lehet értelme, ahol a hasznos élettartam viszonylag
rovid. Egyre nagyobb tomegek sorakoznak fel az olyan biologiailag lebomld polimerek
alkalmazasa mogott, amelyeket elsésorban higiéniai okokbdl jellemzden csak egyszer
hasznalunk. llyenek példaul a csomagold-, és vendéglatd ipari, valamint az orvosi eszk6zok.

Evente szamos publikdcio lat napvilagot a lebomlé polimerek fejlesztésével,




Lendvai Laszlo

alkalmazhatdsagaval kapcsolatban, azonban ezek gyakorlati megvalosulasa a legtobb esetben
még varat magara. [2-8].

A dolgozatom célja, hogy a termoplasztikus keményité mechanikai tulajdonsagait
olyan modon javitsam, hogy azzal az anyag kornyezetbarat mivoltdn ne valtoztassak. Ezt
kiilonboz6 tipust celluldzrostok, valamint rétegszilikdt hozzdadasan keresztiil torténd
biokompozitok létrehozasaval kivanom végrehajtani. Célom tovabba megvizsgalni, hogy az
adott biokompozitok folyamatos gyartdsa megvaldsithato-e az iparban is hasznalt fréccsontod

technoldgiaval.
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2. Szakirodalmi attekintés

Ebben a fejezetben bemutatom a lebomld polimerek csoportjat, azon beliil is
els6dlegesen a termoplasztikus keményitét (TPS), kitérve annak tulajdonsdgaira és
feldolgozhatosagara.  Részletes elemzést adok a TPS  biokompozit anyagok
alkalmazhatdsagarol, annak celluldézzal, valamint rétegszilikattal torténd erdsitésének
lehetséges modjairol. Ezt kovetden ismertetem a témakorrel kapcsolatos nemzetkozi

eredményeket, végiil megfogalmazom a kutatdsi munkam elsédleges célkitlizéseit.

2.1. Polimer kompozitok

A kompozitok olyan szerkezeti anyagok, amelyeket kettd, vagy tobb Osszetevé alkot.
Az egyes fazisok eltéré fizikai, illetve kémiai tulajdonsagokkal rendelkeznek, amelyek kozott
kivalo adhézios kapcsolat jon létre. A kiilonb6zd kompozit rendszerek tervezése sordn a
hangstlyt arra fektetik, hogy annak jellemz6i az adott anyag szamara eldirt funkcio
betoltésére kitinden alkalmasak legyenek. A kompozitok olyan tulajdonsagokkal birnak,
amilyeneket annak alkotéelemei Onmagukban nem lennének képesek felmutatni. A
kompozitokat rendszerint ugy tervezik meg, hogy a matrix, vagy mas néven befoglald anyag
legyen a kisebb szilardsagu, de szivosabb, ezaltal iitésallobb fazis. Ezzel ellentétben az
erGsitéshez kifejezetten nagy szilardsaggal és rugalmassagi modulusszal biro anyagokat
szokas valasztani [1].

A kompozitok legnagyobb elénye a hagyoméanyos miiszaki anyagokhoz képest a
tervezett anizotropia. Ez annyit tesz, hogy az anyag tulajdonsagai a tér kiilonb6zd iranyaiban
eltéréek. Kifejezetten eldnyds ez, mivel a konstrukcios szerkezeteket terheld igénybevételek
is jellemzdéen anizotropok [1, 9].

Kompozit szerkezetek tervezése soran nem elegendd csupan egy kelléen szivos
matrix, valamint egy szilard erdsitd anyag kivalasztasa. Az egyik legfontosabb tényezo
ugyanis a két alkoto fazis hataran kialakuld, az Oket Osszetartd megfeleld kapcsolat. Ez a
kapcsolat alapvetéen két dologtol fiigg. Egyrészt nagyban befolyasolja a szal és a matrix
kozott kialakuld adhézio, ami kiilonbozé eljarasokkal, illetve segédanyagokkal javithato. A
masik fontos tényezé a fazisok kozti hatarfeliilet nagysaga. Ennek fokozasara csak az
erésitdanyag fajlagos feliiletének novelésén keresztil van mod. A fajlagos feliiletet a
feliiletnek a térfogathoz viszonyitott aranyabol szarmaztathatjuk. Ennek nagysaga elsésorban

az erbsitGanyag alakjatol fiigg. Megkiilonboztetiink szabalytalan (vagy gombszeril), szalas,

8
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illetve lemezes geometriakat (1. abra). A kompozitok tulajdonsagai szempontjabol nagy
jelentéséggel bir az erdsitdanyag feliilet/térfogat aranya. Ez a paraméter szalas és lemezes

geometria esetén a legnagyobb [1, 9, 10].
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1. abra: Tipikus erdsitéanyag geometriak [11]

A kompozitokat csoportositasa elsGsorban azok matrixanyaga szerint torténik. A
befoglalé anyag lehet fém, polimer, valamint keramia egyarant. A napjainkban eldallitott
kompozitok jelentds hanyadanak matrixanyaga polimerb6l van. Ezeket hivjuk polimer
kompozitoknak. Elterjedésilket a miianyagok viszonylag alacsony ara, egyszer(i
feldolgozhatdsaga, kielégitd vegyszerallosaga €s nem utolséd sorban kis stirlisége indokolja. A
masik két anyagcsoporthoz képesti nagy hatranyuk, hogy egyes kivételektdl eltekintve
hoéallosaguk kifejezetten alacsony. Polimer kompozitok matrixanyagaként a miianyagok
kiilonbozd tipusait hasznaljak, ugy, mint hére lagyuld, hdére keményedd polimereket,
elasztomereket, illetve az el6z6ek kombinacidjabol 1étrehozott polimer blendeket. Ezek koziil

is a legnagyobb jelentdséggel az els6 két csoport bir [1, 9].

2.2. Leboml6 polimerek

Ahogy mar a Bevezetésben is emlitést tettem rola, a vilagszerte eléallitott miianyag
mennyisége a 2015-6s évben akar az évi 300 millio tonnat is elérheti. A polimerek nagy
hanyadanak eldallitasahoz petrolkémiai alapanyagot haszndlnak, ami gazdasagi és kdrnyezeti
problémakat egyarant felvet. A kdolajtol valo fiiggdség csokkentésének egy lehetséges modja

a természetes, megujuld alapanyagokbol eldallithatd biomlianyagok fejlesztése. A
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polimerekkel kozott az egyik legdinamikusabb fejlodés a biopolimerek terén figyelhetd meg.
Egyaltalan nem meglep6 mddon, éves szinten kozel 30%-0s novekedést produkal [2].

Biopolimereknek azokat a polimereket nevezziik Osszefoglald néven, amelyek vagy
biologiai alapti anyagbdl késziilnek, vagy bioldgiailag degradalhatoak. A biologiai alapu és a
biologiailag lebomld polimereket gyakran keverik tévesen. Mig a biologiai alapanyaguak
100%-0san ujrahasznosithatd anyagbodl késziilnek, addig a biodegradibilisek késziilhetnek
fosszilis alapanyagokbol is, esetleg fosszilis és megujuld anyagok kombinaciojabol [2].

Definicio szerint [3]: ,, Bioldgiailag lebomlo polimerek (réviden lebomld polimerek
vagy biopolimerek) alatt olyan, dltalaban természetes alapu megujulo erdforrasbol eloallitott
polimereket értiink, amelyek a talajban komposztilva, vagy biotikus kornyezetbe helyezve a
gombadk, baktériumok vagy algak enzimatikus lebonto képességének hatdsara honapok,
esetleg néhany év alatt szemmel nem lathato részekre bomlanak és a bomldstermékek nem
szennyezik a kornyezetet vagy a komposztot.”

A leboml6 polimereknek szdmos csoportositasa 1étezik. Osztalyozhatjuk Oket tobbek
kozott anyaguk, vagy akar lebomlasi mechanizmusuk szerint is. Anyaguk alapjan a 2. abran

lathaté modon csoportosithatjuk éket [3, 4, 12, 13].

Biodegradabilis polinl'uerek

Biomassza Mikroorganizmus- Biotechnologiai Petrolkémiai
termékek sal eléallitott uton eléallitott termékek
termékek termékek
: I I
[ ]
Poliszacharidok Proteinek, lipidek PoliHidroxiAlkano- Polilaktidok Polikaprolak-
atok (PHA) tonok (PCL)
I I
KeményitSk Allati Poli(hidroxibutirat) Politejsav (PLA) Poliészter-
eredetliek (PHB) amidok (PEA)
Ligno-celluléz Novényi iggg]g::;"}ggg@; | [ Alifas kopoli-
termékek eredettiek észterek (PBSA)
Egyéb | | Aromas kopoli-
észterek (PBAT)

2. abra: A lebomlé polimerek tipusai [3, 4, 12, 13]

A biomassza alapi termékeket mas néven agro-polimereknek is hivjak. A

oy

mikroorganizmussal ¢és biologiai Uton eldallitott, valamint a petrolkémiai termékeket

Osszefoglald néven biodegradalhatd poliésztereknek nevezziik [4].

Az agro-polimerek

legjelentdsebb  képviseldi

a poliszacharidok,

amelyek a

bioszféraban leggyakrabban el6fordulé makromolekuldk. A csoport legjellemzdbb tagja a

10
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keményitd, amelyre egy késObbi fejezetben részletesen kitérek. Ide tartoznak tovabba a kitin, a
kitozan, és a pektin [3, 4].

A biodegradalhatdé poliészterek csoportjaba sorolunk minden lebomlé poliésztert,
fiiggetleniil attol, hogy a megujuld alapanyagbol allitottak-e eld, vagy sem. Legismertebb
képviseldjik a politejsav (PLA), amit keményité ¢€s cukor erjesztésével lehet létrehozni.
Eldallitasa leggyakrabban cukorrépabdl, kukoricabdl €és buzabdl torténik. A PLA alapt termékek
mechanikailag kivalo tulajdonsadgokkal birnak, nem vizoldhatok, zsirallésaguk kiemelkedd, az UV
fénynek ellenall. Feldolgozasat tekintve jol froccsonthetd, melegalakithatdo, ezen kiviil
palackfuvasra is alkalmas. Arat tekintve a PC-hez hasonld kategériaba sorolhato,
2 €/kg koril kaphatd. Hatranyként megemlitendd kis hoéallosaga. A megajuld lebomlo
poliészterek kozé tartozik még a polihidroxilalkanoat (PHA). A nem megtjuld, de lebomld
poliészterek legfontosabb képvisel6i kozé a petrolkémiai eredetti polikaprolaktonokat (PCL), és
az aromas kopoliésztereket sorolhatjuk [3, 4].

A polimereken kiviil a polimer matrixi kompozitok koézt is egyre inkabb kezd
elterjedni a biologiailag lebomlo anyagok felhasznalasa. Egy kompozitot sziik értelmezés
szerint akkor sorolhatunk a biokompozitok k6z¢, ha az alabbi harom feltétel teljesiil, miszerint
az [3]:

. Megujulo, vagy természetes, azaz biologiai eréforrasrol eldallitott,
. Bioldgiai uton lebonthato,
. Biokompatibilis, tehat emberi szervezetbe beiiltethetd.

Tagabb értelmezés szerint mar akkor is a biokompozitok csoportjaba lehet sorolni egy
anyagot, ha annak legalabb egy komponense természetes, legalabb egy Osszetevje bioldgiai
uton lebonthatd, vagy ha dsszességében és részegységeiben is biokompatibilis [3].

Biokompozitok  matrixaként elsdsorban  biologiailag lebomldé  polimereket,
erdsitdanyagaként pedig foleg természetes, lebomlo szalakat, illetve mesterséges, asvanyi

nem leboml6 szalakat/részecskéket szokas alkalmazni [3].

Lebomléasi mechanizmusuk alapjan a biodegradibilis polimereket az Environmental
Australia kiadvanyban az alabbiak szerint csoportositottak dket: [3, 12, 14]:
. Bio-lebonthato polimereket, amelyeket biotikus kornyezetbe helyezve, az ott
megtalalhaté mikroorganizmusok altal bomlanak le;
. Komposztalhato polimereket, amik komposztba helyezve egy biologiai
folyamat soran CO»-re, vizre, szervetlen vegyiiletekre, valamint biomasszara

bomlanak;

11
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. Hidrolitikusan, vagy fényre lebomlo polimereket, amelyek kezdeti hidrolizist,
vagy foto-degradaciot kovetéen enzimatikus elbomlésra képesek;
. Bio-erodadlhato polimereket, amelyek hé-, vagy UV oOregités hatasara

széttoredeznek, de a 1étrejovo toredékek ténylegesen nem bomlanak el.

A biologiailag lebomlé polimerek hétkoznapi alkalmazas tekintetében egyre szélesebb
korben népszeriivé valnak. A lebomld polimerek feldolgozasa hagyomanyos technologiakkal
torténik, esetenként bizonyos megkotésekkel. Feldolgozasuk jellemzben extrizios,
froccsontéses, froccsfivasos és héformazasi technoldgidkkal megoldhatd. A biologiailag
leboml6 polimerek f6 alkalmazasi teriiletei jelenleg az orvostechnika, a csomagoloipar és a
mez6gazdasag. Ez a lista naprol napra boviil. Az ilyen biologiailag lebomld termékek
gyartasara specializalodott cégek termékeik fejlesztését folyamatosan szem eldtt tartjdk, az
altaluk készitett eszkozok listajat rendszeresen bovitik. Ilyen €s ehhez hasonld termékeket
gyart tobbek kozott az olaszorszagi székhellyel rendelkez6 Novamont, valamint a német
BioTec. Ezek a cégek hagyomanyos polimer feldolgozasi technologiakkal gyartanak lebomlo
hétkoznapi termékeket [3, 6, 7].

A biomilanyagok hasznalatanak szdmos elénye lehet. Alkalmazasuknak egyik
legjelentdsebb teriiletén, az orvostechnikaban nem feltétleniil csak a higiéniai okokbol egyszer
hasznalatos, eldobhato eszkozokre (steril kesztyl, injekcios tli) kell gondolni, hanem akér a
sebészeti eljarasok soran beiiltetett implantatumokra is. Amennyiben az emberi testbe
beiiltetett anyagok a megadott id6t kovetden 6nmaguktol elbomlanak, ugy az ezek eltavolitasa
miatt sziikséges masodik miitétek elkeriilhetéek. Egy adott polimer harom kritérium
teljesiilése esetén lehet alkalmas az emberi testbe torténd beépitésre: biokompatibilisnek, az
emberi szervezetben Onmagatol lebomlonak, és a mechanikai terhelésekkel szemben
ellenallonak kell lennie. Napjainkban egyre elterjedtebbé valik a biologiailag lebomléd cérnak
alkalmazasa vagott sebek Osszevarrasakor. Ezek nagy elénye, hogy a beldlik készitett
varratok mechanikai stabilitasukat a sziikséges ideig megorzik, a seb begyogyulasat kovetden
viszont kiils6 beavatkozas nélkiil feloldodnak, majd nyom nélkiil eltiinnek. Erdekes adat,
hogy napjainkban a varratokhoz hasznalt cérnak teszik ki az orvostechnika teriiletén
alkalmazott lebomlo polimerek 95%-at. Ebbol kdvetkezéen ezen a teriileten boven van még
fejlesztési potencial [6, 7].

A masik legfontosabb teriilet, ahol a biologiailag lebomld polimerek alkalmazésa
feltétleniil sziikséges: a csomagoldanyagok. Mennyiségiikbdl adoddan ezen a teriileten van a

leginkabb sziikség a lebomld polimerekre. Az orvostechnikaval ellentétben, ahol a
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felhasznalasukat elsdsorban egészségiigyi megfontolasok indokoljak, a csomagolasok
esetében a lakossag altal kibocsatott hulladék okozta kornyezetterhelés csokkentése a cél.
Hasonldan az orvosi eszk6zokhoz a csomagolasként torténd felhasznalasnak is megvannak a
maga kritériumai az anyaggal szemben, de ezek nagyban fiiggenck a csomagolni kivant
terméktol [7]. Viszonylag alacsony eldallitasi koltségének koszonhetéen a politejsav (PLA)
alapt polimereket elterjedten alkalmazzak tobbek kozott szemeteszsakok gyartasahoz, de
megjelent mar mtianyag poharak, palackok és foliak alapanyagaként is, mivel bar hidrofil, de
a viz nem oldja [3, 7]. A poliszacharidok csoportjaba tartozé polimereket, mint példaul a
keményitét (TPS) olyan csomagolofoliak eldallitasara hasznaljak, amelyeknél a 1égzarés
kritérium. Ezen feliil nagyon jo optikai és mechanikai tulajdonsaggal is birnak, viszont a
nedvességre érzékenyek, ami a felhasznalas lehetdségeit jelentdsen behatarolja [3, 7].

A mezbégazdasagi alkalmazasok esetén a biologiailag lebomld polimerek legfontosabb
olyan tulajdonsaga, ami miatt hasznaljak Oket, hogy biologiailag lebomldoak. Elsésorban
keményitd alapt polimerek alkalmazasa jellemz6 ezen a teriileten. A mezdgazdasagi célokra
eléallitott takaro foliak f6 funkcidja, hogy megérizzék a termdétalaj nedvességet, noveljék
annak hoémérsékletét, valamint csokkentsék az elgazosodast, igy segitve a novények
fejlodését. Eldszeretettel alkalmazzadk, mert a szezon végén a talajban hagyva magatol
elbomlik [6, 7].

A fent ismertetett felhasznalasi teriileteken kiviil a biopolimerek elé6fordulnak még a
jarmiiparban, konstrukcids szerkezetek, sportszerek, textiliak, valamint higiéniai termékek

alapanyagaként egyarant [6, 7].

2.2.1. A Keményité

Ahogy az mar a fentiekbdl is kitlint, az elmult két évtizedben nagy igény mutatkozott
arra, hogy a hagyomanyos, szintetikus miianyagokat lehetdség szerint természetes,
komposztalhatd tipustiakra valtsuk le. Egyszerli hozzaférhetdségébdl, valamint alacsony
arabol kifolyolag az egyik legvonzobb alternativa a teljes mértékben megljuld forrasbol
szarmaz6 keményité [15]. Emlitésre mélto, hogy csak hazankban évente tobb millid tonna
gabonat termesztenek, amelynek jelentds részét teszi ki a keményitd egyik legfébb forrasa, a
kukorica [13].

Ezeknek a torekvéseknek a hatdsara napjainkra a ndvényekben megtalalhatod
poliszacharidokbdl eldallitott keményitdé a jelenleg eldallitott biopolimerek egyik

legelterjedtebb alapanyagava nétte ki magat [2].
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Szerkezetét tekintve linedris és elagazo poliszacharidokbol all, amelyeket amil6znak,
illetve amilopektinnek neveznek. Ezek aranya nagyban fiigg attol, hogy az adott keményitdt
milyen névénybdl nyertiik ki. Megoszlasuk alapvetden befolyéasolja a kristalyossag mértékét,
ugyanis a keményitd amorf részét az amildz és az amilopektin molekuldk eldgaz6 részei, mig
a kristalyos részt az amilopektin f6 lancai adjak. Ez alapjan beldthatod, hogy az amilopektin
molekuldk aranyanak novelésével az anyag kristalyos részardnya is nagyobb lesz.
Altaldnossagban a keményité 15-30% amilozt és 70-85% amilopektint tartalmaz, de ez
nagyban fiigg attdl is, hogy milyen novénybdl nyertiik ki. A kristalyossaga ennek megfelelden
20 és 40 % kozotti értéket vesz fel, a kukoricakeményitd jellemzdéen a magasabb
tartomanyokban helyezkedik el [12, 13, 16].

A keményitd olvadasi cstcshémérséklete (To) magasabb a degradalddasi
homérsékleténél (Tq) a benne talalhatdo szamos intermolekularis hidrogénkotés miatt. Ez
annyit tesz, hogy normal allapotdban nem lehet Omledék allapotba vinni, ami a
feldolgozhatosagot jelentdsen befolyasolja. Erre a probléméara megoldast a megfeleld
lagyitoszerck alkalmazasa jelenti, amelyek az iivegesedési és az olvadasi hémérsékletet
egyarant csokkentik. Keményit6 feldolgozasahoz bevalt lagyitoszerek kozé sorolhato a viz, a
glicerin és a szorbitol. Feldolgozas soran 50-90 m% keményit6hoz 10-50 m% lagyitot szokas
adagolni [2-4, 12, 13, 17].

A lagyitok hatasara bizonyos koriilmények kozott a keményitét a hoére lagyulod
polimerekhez hasonld termoplasztikus allapotba lehet hozni. Viz hatdsara ugyanis
megduzzad, igy az intermolekularis kotések gyengiilnek. Ilyen allapotban hevitve az anyagot
a szemcs€k egyre nagyobb rezgésének hatasara a hidrogénkdtések felszakadnak, a viz ezaltal
kozvetleniil kapcsolodhat a keményitd molekulaihoz. Ilyen moddon keriil az Un. zselatinalt
allapotba. A zselatinalt keményit6t jellemzden az élelmiszeriparban hasznaljak, hagyomanyos
technologidkkal polimerként nem dolgozhato fel talzott viztartalma miatt. A zselatinalt
allapotnal alacsonyabb viztartalom mellett azonban a kotések mechanikai Gton (nyirassal)
felszakithatoak. Ilyen eljarassal esetén egy olyan destrukturalt allapot hozhato 1étre (3. abra),
ahol a keményitd kristalyossdga megsziinik, helyette egy amorf polimerdmledék-szerli anyag,

termoplasztikus keményito (TPS) keletkezik [2, 3, 12, 13].
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3. abra: A keményitobdl eléallithato termékek a viztartalom és a destrukturaltsag fiiggvényében

[3, 12, 13]

A termoplasztikus keményité feldolgozasara a hagyoményos technologidk koziil az

extrudalassal, a froccsontéssel és a melegalakitassal van lehetdség. A gyartas soran 1étrehozott

termoplasztikus keményité morfologiai tulajdonsagai fiiggenek az osszetételtdl, a keményit6t

értd nyird terhelés idétartamatdl, a nyirds nagysdgatdl, valamint a hdmérséklettdl egyarant

[2-4]. Nagy mennyiségben torténd eldallitasanak legelterjedtebb modja az extrizid. Két

elterjedt feldolgozasi mod 1étezik, amelyeknek sematikus vazlatat a 4. abra mutatja.

Egylépcsds eljaras soran (4./a abra) a keményitd, valamint a lagyitok beadagolasa az

extruderbe egymas utan, kiilonb6z6 helyeken torténik. Kétlépcsés modszer (4./b abra)

esetében a keményitét €s a lagyitdkat elOzetesen Osszekeverik, létrehozva az Un. szdraz

keveréket, majd ezt taplaljak be az extruderbe [2, 3, 18].

Kigazositas

Lagyitok Keményitd

Szaraz keverék

Keményitd

plasztifikalo és
homogenizal6 zoéna

kigazosito €s
kiszallito zona

behizé zona

ATTERRRY

a

b

4. abra: A termoplasztikus keményito egy- (a) és kétlépcsds (b) gyartasa extruzioval [2, 3]
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Amennyiben lagyitészerként viz keriil felhasznalasra, ugy feltétleniil tigyelni kell a
g0z elvezetésére. Extrazioval torténd feldolgozaskor gyakran hasznalnak kis mennyiségii
csusztatd adalékot, amelynek funkcidja megakadalyozni, hogy az 6mledék feltapadjon a
csigdra, vagy akar a szerszamra, igy javitva az extrudatum mindségét. Termoplasztikus
keményitd eldallitdsakor csusztatoként jellemzden a szintén természetes eredetli sztearin
savak valamelyikét valasztjak.

A keményité feldolgozéasa soran, torténjen az barmilyen modszerrel, iigyelni kell ra,
hogy a technologia soran beallitott paraméterek hatasara homogén TPS j6jjon 1étre, amelyben
nincsenek visszamaradott, el nem nyirt keményitd szemcsék. Amennyiben a rendszerben
mégis talalhatok ilyenek, ugy ezek hibahelyként funkcionalva ronthatjak az anyag mechanikai
tulajdonsagait.

A termoplasztikus keményitore jellemz6 a jo gdzzaras, valamint a gyors lebomlas, és
viszonylag olcson eldallithatd. A TPS-bdl gyartott termékeket életciklusuk végén a
termdfoldben elhelyezve, azok természetes tragyaként funkcionalnak [24]. Hatranyaiként meg
kell emliteni, hogy mechanikailag gyenge, 6regedésre hajlamos, vizben oldodik, a lebomléasa
pedig kiilonosen gyors [2, 3].

Bar a termoplasztikus keményitobdl 6nmagaban is lehet hasznos terméket késziteni, az
extrém nedvességérzékenysége korlatozza ezek gyakorlati felhasznalasat. Ebbdl kifolyolag
ahhoz, hogy hétkoznapi termékek elallitasahoz alkalmazhassuk, elengedhetetlen a TPS
polimerekkel, illetve adalékokkal torténd keverése. Korabbi kutatasok a termoplasztikus
keményitét, mint adalékanyagot kezelték, amelyet mas polimerek lancaiba beépitve (pl.:
polietilén) azokat bio-erodalhatova tehetik. Evekkel késébb egyes kutatok [2] 1j
megvilagitasba helyezték ezt a kutatasi teriiletet, és ramutattak, hogy a cél olyan termékek
gyartasa, amelyek teljesen természetes alapii anyagokbol késziilnek. Mindemellett
napjainkban nagy erdfeszitéseket tesznek olyan anyagok kifejlesztésére is, amelyekben a
TPS-t biologiailag lebomld poliészterekkel keverve blendet hoznak létre, igy probalva
biologiailag teljesen lebomld polimert 1étrehozni. A nedvességallosag javitasa érdekében is
elsdsorban egyéb polimerekkel alkotott blendjeivel kisérleteznek (PLA, PCL, PVA).
Megfeleld erdsitdanyagok hozzdadasaval egyes kutatok mar Iétrehoztak Un. nagy
teljesitményii, keményit6 alapt anyagokat is [15]. A vilag szamos pontjan talalkozhatunk mar
olyan cégekkel, amik termékeik gyartasdhoz TPS-t alkalmaznak. Ezek koziil a legnagyobbak
a Novamont, a Rodenberg Biopolymers, a Biotec GmbH, Earthshell, valamint a Plantic
Technologies [2, 3, 15].
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2.2.2. A celluloz

A celluloz egy a kornyezetiinkben nagy mennyiségben rendelkezésre allo természetes
polimer. A novényi sejtek legfobb alkotd eleme. Vilagszerte 7,5 gigatonna celluldz tiinik el és
termelddik ujra évente. Az iparban szamos formajaban felhasznaljak. Elsédlegesen papirt,
robbandanyagot ¢és textilidkat gyartanak bel6le. Ipari alkalmazasokhoz a cellulozt foként
fabol, valamint pamutbol nyerik ki, de cellulozrostok mezdégazdasagi melléktermékekbdl
(gabonanovények szara, cukornad) is kivonhatok [19]. Ebbdl kovetkezik az is, hogy
eléallitdsa nem szezondlis, gyakorlatilag az év minden szakdban egyenletesen eldallithato.

A természetben eléforduld celluléz egy polidiszperz, linearis, homogén poliszacharid
amely, B1,4-D-gliikézon alapuld, ismétlddé egységekbdl all. Molekularis szerkezetét az

5. dbra mutatja [2].

CH;OH {.‘HOH
AN .
H =
S Q UH
\] [\"\ I r ™
H
"' OH H OH
n

5. abra: A cellulézmolekula szerkezete [2]

Hasonléan mas mikro- és nanoméretii erdsitéanyagokhoz a celluldzrostok is nagy
fajlagos feliilettel, illetve feliilet/térfogat arannyal rendelkeznek, ezaltal kompozitok
erGsitdanyagaként kivaldoan alkalmasak. Mindemellett egyaltalan nem elhanyagolhat6 a 140
GPa-t megkozelitd rugalmassagi modulusuk és majdnem 17 GPa szakitészilardsaguk sem
[13, 16, 20].

Tovabbi nagy elénye a cellulézrostok erdsitGanyagként torténd alkalmazasanak, hogy
szerkezetiikbdl adoddan szl formajuak. Az egyes tipusok hossza és atmérdje az eldallitas
modjatél fliggden tobb nagysdgrend eltérés is lehet. Jelenleg a polimerek erdsitésére szant
celluldzbal késziilt mikro-, illetve nanoméretli rostokat elsGsorban finomra 6rolt falisztbol

allitjak eld, illetve kisérleti jelleggel nanocellul6z rostokat mar bakterialis iton is 1étre tudnak
hozni [2].
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Felhasznalasuknak gatat szab, hogy a celluloz hidrofil, emiatt szaradasakor
aggregatumokba rendezddik. Ez a jelenség a szdlak méretének csokkenésével egyre inkabb
fokozo6dik. Ebb6l adoddan a nanoméretii cellulozrostokat jellemzden csak vizben diszpergalva
lehet beszerezni. Jelenleg szamos fejlesztés folyik vilagszerte azzal a céllal, hogy celluldzzal
erdsitett polimer matrixi kompozitokat folyamatos, extruzids gyartassal stabilan, jo

mindséglien el6 tudjanak allitani [13, 16, 20].

2.3. Nanoméretii erésitoanyagok, rétegszilikatok

A nanoméretli erdsitbanyagoknak anyagat és alakjat tekintve iS szamos valtozata
Iétezik. Az anyaguk tekintetében a legelterjedtebben alkalmazott nanoméretii erésitéanyagok
a rétegszilikatok, egyes fém-oxidok, illetve a szén kiilonb6z6 allotrop modosulatai. E16nyiik a
hagyomanyos erdsitdanyagokhoz képest, hogy kiemelkedden nagy fajlagos feliiletiik révén a
polimer matrixszal kivaloé adhéziot képesek kialakitani, valamint hogy mar kis mennyiségben
adagolva is jelentésen mértékben képesek javitani a matrixanyag tulajdonsagait. A
hagyomanyos erésitdanyagokhoz hasonloan ezeket is geometriajuk alapjan szokas
csoportositani. A legtobb nanorészecske szabalytalan, vagy gomb alakd, de akadnak lemezes
szerkezetliek (rétegszilikatok, grafén) és szal jelleglick (szén nanocsd) egyarant. Nanoméretii
erdsitdanyagok alkalmazasa esetén az elsddleges problémat részecskék aggregalddasi hajlama
okozza. Ezt azt jelenti, hogy a részecskék nem egyesével, hanem egymashoz tapadva,
mikronos nagysagrendii csoportokban helyezkednek el a térben. A megfeleld erdsitd hatés
elérése érdekében ezeket a csoportokat fel kell bontani. Ha az eloszlatds egyaltalan nem
torténik meg, akkor egy un. fazisszeparalt allapot jon 1étre. llyenkor a részecskék valojaban
mikroméretli ersitdanyagként (esetleg hibahelyként) funkcionalnak (6./a dbra). Ha a polimer
molekulai mar bejutnak a rétegek kozé, és azokat el is tavolitjdk egy kis mértékben
egymastol, de a rétegek kozti vonzderd meég ¢€l, akkor az interkalalt, vagy mas néven
beagyazott allapot jon 1étre (6./b abra). Ha a lemezeket teljesen sikeriil szeparalni és azok
egymastol fiiggetleniil, statisztikusan helyezkednek el a polimerben, akkor beszélhetiink
exfolialt allapotrol (6./c abra). Nanokompozitok eldallitasakor ennek az allapotnak az elérése
a cél [9, 10]. A nanorészecskék eloszlatasanak szamos modszere ismert. Ilyenek példaul az in
situ polimerizacid, az dmledékes eljaras, az oldoszeres mddszerek, az ultrahangos kezelés,

illetve az attritor malommal, vagy mas egyéb uton torténd mechanikai 6rlés [10, 21].
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6. abra: Réteges szerkezetii nanorészecskék agglomeratumanak felbomlasi folyamata [9]

A rétegszilikatok egyik képviseldje a bentonit. A bentonit egy vulkani eredetli, matt,
z0ld szini kozettipus. F6 Osszetevéje a montmorillonit (MMT) elnevezésii, réteges
agyagasvany. Ez alapvetéen befolyasolja a szerkezetét. Hasonloan a MMT-hoz, a bentonit is
szmektites szerkezettel rendelkezik (7. abra). Az ilyen anyagok harmas rétegzédésii racsos
szerkezettel birnak, ahol két tetraéderes racssik kozé egy oktaéderes illeszkedik. Ezt altalaban
2:1 rétegtipusnak nevezik. Az ilyen lemezek erds negativ toltéssel rendelkeznek, amit a
rétegek kozott megtaldlhatd pozitiv toltésti ionok egyenlitenek ki. Természetes eredetii
bentonitoknal ez rendszerint Na*, Ca?*, vagy Mg?* ionokat jelent. Ebbdl adédik, hogy az
egyes rétegek ionos kotéssel kapcsolddnak egymashoz, amelyeket nehéz felbontani [10, 22].

Az ilyen szerkezettel rendelkezd anyagok lényeges tulajdonsdga, hogy a rétegkdzi
kationok helyére a viz, illetve mas hasonlé anyagok konnyen adszorbealhatnak, ezéltal a
rétegvastagsagot megnovelve. Egyes forrasok épp emiatt a sajatossagai miatt ,,duzzadd
agyag”-ként hivatkoznak ra [22].

A rétegek kozt megtaldlhatod kationok tipusatol fiiggden megkiilonboztethetjiik a Ca-
bentonitot és a Na-bentonitot. Ca-bentonit esetében a pozitiv toltésti Ca®" ionok erés kotést
képesek kialakitani a rétegek kozt. Ez a tipus pontosan emiatt dltalaban akar 15-20 rétegbdl
allo kotegek formajaban helyezkedik el a térben. Az erds kotés a rétegek kozé bejuttathato viz
mennyiségét is korlatozza. Na-bentonit esetében a kotés annyira gyenge, hogy viz hatdsara a
rétegek szétbomlanak. Az 1 nm vastagsagt, 500-800 nm sz€lesség €s hosszusagu részecskek

egymastol teljesen szeparalodnak [10, 22].
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7. abra: Szmektites szerkezet jellemzé felépitése [22]

Hagyomanyos polimerek esetében, ahol feldolgozds sordn a nedvesség jelenléte
keriilend6 a rétegek exfolidlasa problémat jelenthet. Termoplasztikus keményitdbe vald

adagolas esetén viszont akar elonyt is jelenthet.

2.4. Celluldz és rétegszilikat erdsitésii biokompozitok

A cellulozzal, valamint rétegszilikatokkal toltott természetes, illetve 4asvanyi
alapanyagokbol eldallitott biokompozitokkal kapcsolatos kutatdsok viszonylag rovid, alig
n¢hany éves multra tekintenek vissza. Ebbdl addddan a témaban rendelkezésre allo
szakirodalmi forrasok szdma is korlatozott. Ebben a fejezetben 6sszegylijtottem, hogy néhany,
a témaban jartas kutatd, vilagszerte milyen eredményeket tudott felmutatni termoplasztikus
keményitd alapt biokompozitok eldallitdsaval kapcsolatban. A termoplasztikus keményitével
kapcsolatos kutatasok szerteagazoak. Ebb6l addan kiilon cikkek részletezik az egyes
adalékanyagoknak, illetve azok mennyiségének hatasat a TPS mechanikai, morfoldgiali,
illetve termikus tulajdonsagaira.

Hietala és tarsai [20] 5-20 m% nanocelluldzzal erésitett, TPS matrixi kompozit
folyamatos eldallitasara tettek kisérletet ikercsigas extruder segitségével. Kisérleteikhez
burgonyabdl kinyert keményitdt hasznaltak, lagyitoszerként 30 m% szorbitolt alkalmaztak. A
cellulozt 1:8 aranyban eldzetesen vizben diszpergaltdk az aggregatum képzddés megeldzése

érdekében. Ezen feliil 1 m% sztearinsavat juttattak még a rendszerbe elkeriilendd, hogy az
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anyag feltapadva eltomitse a szerszamot. A kisérlet sordn 200 1/perc fordulatszamot

alkalmaztak, az egyes flitési zonak homérséklete 80-110°C-ig fokozatosan emelkedetett a

8. abran lathato elrendezés szerint.

Szaraz keverék
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8. abra: Az extruzio soran beallitott paraméterek Hietala és tarsai kisérletei soran [20]

A fordulatszamot elégségesnek itélték meg ahhoz, hogy a nedvesség vakuumozas
segitségével tadvozhasson az anyagbol. Ezt kdvetden préseléssel allitottak eld probatesteket,
amelyeken kimutattak, hogy a 9. abrén is lathaté modon az adagolt celluldz hatasara az anyag

szilardsaga ¢s merevsége nd, mig a nyuldsa drasztikusan csokken.
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9. abra: Nanocellulézzal erdsitett TPS-hez tartozé szakitogorbék [20]

Lee ¢és Han [23, 24] bemutattdk a termoplasztikus keményitdé morfologiai

szerkezetének valtozasat bels6 keverd, valamint extruder felhasznalasa soran.

Megallapitottak, hogy az alapanyag meglehetdsen érzékeny a technologidkra. A keményitot
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ért nyirds mértéke, intenzitdsa, valamint a feldolgozasi paraméterek is jelentdsen
befolyasoljak a kialakuld szovetszerkezetet.

Schlemmer ¢és tarsai [25] montmorillonittal erdsitett termoplasztikus keményitd alapu
nanokompozit eléallitasaval kisérleteztek. Kutatasaik soran 1-10 m% MMT-t adagoltak a
keményité matrixba. Az anyagokbdl kis mennyiségeket allitottak eld, hagyomanyos keverdvel
95°C-on bekeverve, majd a keveréket Petri-csészébe toltve hoztak létre a probatestjeiket. A
rétegszilikatot exfolialt allapotban sikeresen eloszlattdk a kompozitban. Kimutattak, tovabba
hogy a hozzdadott montmorillonit hatasara az anyag degradalodasi homérséklete magasabb
lesz.

Magalhées ¢és tarsai [26] Ca-bentonittal erésitett kompozit eldallitasaval kapcsolatban
végeztek kutatasokat. Kisérleteik soran eldszor a kukoricakeményitét keverték Ossze a
lagyitoként hasznalt (20,75-29,24 m%) glicerinnel. Az igy létrehozott diszperzidt 10 napon
keresztlil 4°C-on téroltdk. A felhasznalt (0,34- 11,65 m%) rétegszilikatot kozvetleniil az
extruziot megeldzden adtak hozza. A feldolgozashoz egy 4 fiit6 zonaval ellatott (90, 105, 105,
90°C) egycsigas extrudert hasznaltak 40 1/perc fordulatszam mellett. Bemutattak, hogy a
bentonit tartalom novelésének hatdsara a polimer matrixban lejatszodd retrogradacios
folyamatok egyre lassabban jatszodnak le (retrogradacio alatt egy elsésorban az amildzra
jellemz6 tulajdonsag értiink, amikor két molekula iitkdzése kovetkeztében részlegesen
dehidratalodik, kinyalik, majd a hidrogén kotések révén asszocialodik). Az erdsitbanyag
jelenlétének hatdsara az anyag szakitdszilardsagat minimalis mértékben, de javitaniuk sikertilt
anélkiil, hogy ez a nyulas karara ment volna.

Soykeabkaew ¢és tarsai [15] kiilonboz6 természetes szalakkal erdsitett, termoplasztikus
keményité matrixi kompozitok morfologiai, mechanikai és termikus tulajdonsagait
vizsgaltak. Vizsgalataik soran kiilonb6zd mennyiségii mikro- és nanoméretl jutaval, valamint
cellulozzal toltotték a rendszert. Megallapitottdk, hogy a nagyobb celluloz tartalom nagyobb
szilardsaghoz ¢és merevséghez vezet a szakadasi nyulds rovasdra. Ezt a matrix és az
erositdanyagok kozt fellépd erds hidrogénkdtéseknek tudtdk be. Dinamikus mechanikai
analizissel kimutattdk, hogy a kompozitok taroldsi modulusa, valamint iivegesedési
homérséklete (10. abra) is egyre nagyobb lesz a szaltartalom ndvelésével parhuzamosan. A
tangens & gorbén megjelend két cstucsot (~-50°C és ~50°C) a rendszerben jelenlévd két
kiilonbozd tulajdonsagokkal bird fazis jelenlétének tulajdonitottdk. Meglatasuk szerint a
kisebb hdmérsékleti cstcs a glicerinben gazdag anyagrész iivegesedéséhez, mig a magasabb a

keményitében gazdag fazisok iivegesedési atmenetét jelzi. Mindkét altaluk felhasznalt
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erdsitdanyag jelenlétének hatdsdra az {ivegesedési 4atmenet jellemzden magasabb

hémérséklettartomanyba tolddott.
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10. abra: Kiilonboz6 erésitésii, TPS matrixu kompozit tirolasi modulusa és faziseltolodasa [15]

Celluloz alkalmazasa esetén a degradacio is csak nagyobb hdmérsékleten kovetkezett
be. Sikeriilt kimutatniuk tovabba, hogy celluléz felhasznalasa mellett a termoplasztikus
keményité optikai tulajdonsagai nem valtoznak, attetszd marad, illetve az ilyen rendszerek
jobban ellenallnak a nedvességnek, mint jutaval toltott tarsaik.

Nasri-Nasrabadi ¢s tarsai [27] a termoplasztikus keményit6t rizsszalmabodl kinyert
nanoméretli celluldzszalakkal erdsitették. Kisérleteik soran kifejezetten nagy mennyiségii
(akar 95 m%) vizet hasznaltak fel a celluloz eloszlatdsdhoz, amelyet aztan hosszu hdntartasi
idével kompenzalva tavolitottak el a rendszerbdl. Vizsgalataik soran, hasonléan mas
kutatokhoz, azt sikeriilt kimutatniuk, hogy a celluldéz jelenlétének hatasara a kompozit
szilardsdga, valamint merevsége megnd. DMA mérésekkel kimutattak, hogy a széltartalom
novelésével a keményitdben gazdag fazisok liveges atmenete 73°C-r6l 120°C-ra no.

Nasseri és Mohammadi [28] nanoméretii cellulézszalakkal és keményitd részecskékkel
erdsitették a termoplasztikus keményitét. Kutatasaik soran elsdésorban a Ilétrehozott
biokompozitok morfologiai és termikus tulajdonsagait vizsgaltdk. Megallapitottak, hogy az
erOsitdanyag jelenlétének hatdsara a glicerinben gazdag fazisok livegesedési atmeneti
hémérseklete nem valtozik, mig a keményitében gazdag régioké jelentésen megnd. Ebbdl azt
a kovetkeztetést vontdk le, hogy az adalékanyagok a keményitében gazdag fazisokkal

kertilnek kdzvetlen kapcsolatba.
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2.5. Célkitiuzések a szakirodalmi forrasok ismeretében

A nemzetk6zi szakirodalomban rendelkezésre allo forrasok attekintése alapjan a
célom, hogy tisztdn természetes, megujuld forrasokbdl cellulozzal erdsitett, termoplasztikus
keményitd alapu biokompozitokat hozzak létre. Kutatdsaim soran megvizsgalom, hogy
kiilonb6z6 tipusu, illetve mennyiségii mikro-, illetve nanoméretii cellulézrostok milyen hatast
fejtenek ki a TPS mechanikai és morfologiai tulajdonsdgaira. Célom tovabba olyan
anyagmintakat eléallitani, amelyekben a celluloz mellett kiilonb6z6 mennyiségben adagolt
bentonit, mint rétegszilikat is megtalalhaté nanoméretii erdsitdanyagként, ezaltal természetes-
asvanyi eredetii hibrid kompozitot 1étrehozva.

Az 0Osszetételek kis mennyiségben torténd gyarthatosdganak elemzését kovetden
probat teszek a folyamatos gydrtds megvaldsitasara extruzio, illetve froccsontési
technologiakkal.

A létrehozott anyagmintak morfologiai tulajdonsagait elektronmikroszkopidval,
termikus tulajdonsédgait dinamikus mechanikai analizissel (DMA), mechanikai paramétereit

pedig szakitovizsgalattal, illetve keménységméréssel célom mindsiteni.
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3. A Kkisérletek soran alkalmazott anyagok, berendezések

Ebben a fejezetben ismertetem a kutatdsaim soran alkalmazott anyagokat,
berendezéseket, valamint az alapanyagok el6készitéséhez és vizsgalataihoz felhasznalt

technologidkat, eljarasokat.

3.1. Kisérleti anyagok

3.1.1. Keményito

A kutatasi munka soran matrixanyagként a Brenntag Hungaria Kereskedelmi Kft. altal
forgalomba hozott, HUNGRAMID F Meritena 100 tipusu, nativ kukoricakeményitd port
alkalmaztam, amelyet a termelé a kukorica nedvestti feldolgozasan keresztiil allit eld.
Alapvetdéen élelmiszeripari alapanyagként alkalmazzak, ennek megfeleléen emberi
fogyasztasra alkalmas. Allaga szerint fehér, homogén, finom por. Nedvességtartalmat tekintve
a gyartd garantdlja, hogy nem haladja meg a 14%-ot. A keményitd szemcsékrdl késziilt
elektronmikroszkopos felvételt a 11. dbra mutatja. Részletes adatlapja a Mellékletekben

megtalalhato.

18mm

11. 4bra: A HUNGRAMID F Meritena 100 tipusi keményitérol késziilt SEM felvétel
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3.1.2. Celluloz

Az alédbbiakban ismertetem a kutatdsaim soran a felhasznalt kiilonb6z6 tipusu
cellulozrostokat, amelyeket a termoplasztikus keményitd erdsitGanyagaként alkalmaztam.
Célom annak vizsgalata volt, hogy az eltéré tipusok milyen hatast fejtenek ki az eldallitott

biokompozitra.

JRS Arbocel® UFC-100, ultrafinom celluloz (UFC-100)

A németorszagi JRS GmbH 4ltal eldallitott Arbocel UFC-100 egy ultrafinom, fehér
szinli cellulézpor. A por vizben nem oldhatd, de részlegesen diszpergalhato. Az UFC-100
tipus egy 99,5%-os tisztasagu celluloz, amely a 12. abran is lathato6 modon alapveten
statisztikus geometridval bir, az egyes rostok méretszordsa nagynak mondhato. A gyarté altal
biztositott informaciok a részecskék atlagosan 2 um atméréjliek és 8 um hosszasaguak. A por

latszolagos stirtisége 180-220 g/l. Részletes adatlapja a Mellékletekben megtalalhato.

12. abra: SEM felvétel az Arbocel UFC-100 tipusu cellulézrol

JRS Arbocel® B 600, celluloz (B 600)

Szintén a németorszagi JRS GmbH allitja el6 az Arbocel B 600 tipusu, fehér szini
cellulézport. A por vizben nem oldhato, de részlegesen diszpergalhatd. Az B 600 tipus egy
100%-os tisztasagu celluldoz, amely megkozelitéleg 20 um atméréji és 60 um hosszasagu,
rost-szerti részecskékbdl all. Ahogy a 13. abra nagyon jol szemlélteti, az egyes cellulozrostok
mérete kozel tizszerese annak, mint amit az UFC-100-as tipusndl lehetett tapasztalni. A por

latszolagos stirlisége 160g/1. Részletes adatlapja a Mellékletekben megtalalhato.
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13. abra: SEM felvétel az Arbocel B 600 tipusu cellulézrdl

JRS Arbocel® NANO MF 40-7, diszpergdalt nanocelluléz (MF 40-7)

Az Arbocel MF 40-10 egy ultrafinom, fehér szini nanocelluloz vizben eloszlatva.
Adott esetben 93 tomegegységnyi vizben diszpergaltak 7 tomegegységnyi cellulozport. Az
eloszlatott részecskék atlagos mérete 4,5 um. Sajatossagabdl adoédoan, miszerint a gyartd
eleve diszpergalt allapotban forgalmazza, a nanocelluléz részecskékrdl elektronmikroszkopos

képet nem tudtam késziteni.

3.1.3. Rétegszilikat

A celluldz, mint erdsitdanyag alkalmazasa mellett kisérleti jelleggel megvizsgaltam a
keményitd alapii kompozit, asvanyi anyaggal torténd erdsitését is, ezaltal hibrid kompozitot
létrehozva. Az alkalmazott réteges szerkezetii szilikat a BYK altal forgalomba hozott,
CLOISITE 116 tipust Na-bentonit. A részecskék atlagos mérete a 15 um-t nem haladja meg.
A por allagt, nagy fajlagos feliilettel biré nanoméretli erdsitdanyagot a BME Vegyészmérnoki
Kar biztositotta szdmomra. A bentonitot feliiletkezeletlen allapotban alkalmaztam. A
kompozitok eléallitasakor lagyitoként felhasznalt viz a rétegek kozé adszorbealva, azok
tavolsagat megnoveli, igy a keményitdvel vald OsszeférhetOsége is javul, ezaltal a
szerkezetben bentonit aggregatumok remélhetdleg nem maradnak vissza. Egy a bentonit
porrol késziilt elektronmikroszkopos felvétel a 14. abran lathatd. Részletes adatlapja a

Mellékletekben megtalalhato.
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14. abra: SEM felvétel a Kisérletekhez hasznalt bentonitrol

3.1.4. Lagyitészerek

A kompozitok elballitasa soran két kiilonb6z6 folyadékot alkalmaztam parhuzamosan
lagyitoszerként: desztillalt vizet, amelyet a Szerves Kémia és Technologia Tanszék biztositott

valamint a Csepp Bt. altal forgalomba hozott 99,5%-os tisztasagu glicerint.

3.2. Az kisérletek soran eléallitott alapreceptek

Vizsgalataim soran alland6 alapdsszetételhez (keményitd + viz + glicerin) adagoltam
eltérd tipusu, illetve mennyiségll cellulozrostokat, illetve rétegszilikatot. A kiillonbozd erdsitd
fazisok hatdsdnak elemzésével kapcsolatos kisérleteim soran eldallitott alapanyagok

receptjeirdl sszefoglalo tajékoztatast ad az 1. tablazat.
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Minta jellése Keményité | Glicerin D,esztillz’ult Cellul6z | Bentonit Ce,zlluléz A!f:\pan){ag
[m%o] [m%o] viz [m%] [m%o] [m%o] tipusa elékezelése
R-B600 50 20 30 11 - B 600 szdriths
R-UFC100 50 20 30 11 - UFC-100 sadvitds
R-MF40-7 50 0 0(46,55) | 50 (3,5) - MF40-7 sdriths
K-UFC100_10 50 20 30 11 - UFC-100 | kondiciondlds
K-B600_5 50 20 30 5,25 - B600 | kondiciondlds
K-B600_10 50 20 30 11 - B600 | kondiciondlds
K-B600_15 50 20 30 17,7 . B600 | kondiciondlds
K-BENT_2 50 20 30 11 2,05 B600 | kondiciondlds
K-BENT_4 50 20 30 11 4,2 B600 | kondiciondlds
K-BENT _6 50 20 30 11 6,4 B600 | kondiciondlas

1. tablazat: A Kisérletek soran alkalmazott keverékek azonositasa és 6sszetétele

A folyamatos, extrazioval, majd froccsontéssel torténd gyarthatésagot az
1. tablazatban K-B600 10 tipusu recepttel végeztem. Az eltérés abban allt, hogy Tabi [3]
munkassagat szem eldtt tartva a feldolgozhatdsagot javitand6d csusztatdé anyagként 1 m%

magnézium-sztearatot (MgST) adagoltam hozza.

3.3. Kisérleti berendezések, alkalmazott eljarasok

Szaritds
Egyes receptek esetén, az eldkisérletek soran a belsd keverdvel torténd feldolgozas
elott, az alapanyagokat 10 oran keresztiil 85°C-on szaritottam. A szaritast KDCL tipust

szaritoszekrényben végeztem.

Kondiciondlas

Az anyagok kondicionalasat egy Climacell tipusu klimaszekrényben hajtottam végre.
Egyes receptek esetén a belsé keverést megel6zden kondicionaltam az alapanyagokat. Ennek
funkciodja hasonloan a szaritdshoz az volt, hogy a levegd véletlenszertien valtozo6 paratartalma,
ebbdl addédoan a keményitd €s a celluloz altal felvett nedvesség ne befolyasolja az eléallitando

kompozit §sszetételét.
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Mindemellett a mechanikai minésité vizsgalatok el6tt a kisérlethez hasznalt
probatesteket IS kondicionalasnak vetettem ald. Ez tobbek kozott a mérési eredmények
Osszehasonlithatosaganak szempontjabol volt sziikséges, mivel a termoplasztikus keményito
tulajdonsagai a nedvességtartalom fliggvényeben jelentds eltérést mutathatnak.

A klimakamra beallitasa soran igyekeztem a paramétereket igy megadni, hogy azok a
laborkoriilményekhez kozeli értékek legyenek. Ennek szellemében minden esetben 25°C-0s
hémérsékletet, valamint 50%-os paratartalmat allitottam be. Az anyagmintdk kondicionaldsa

5, illetve 24 6ran keresztiil zajlott.

Belso keverés
A Kkisérleti anyagok feldolgozasat egy 300 cmd-es kamraval felszerelt Brabender
Plastic-Corder tipusti bels6 kever6vel végeztem. A zart térben torténé keverést a

2. tablazatban megadott paraméterek beallitasa mellett hajtottam végre.

Keverési paraméter Kiindulo allapot | Befejezési allapot
Kever6 fordulatszam [ 1/perc] 20 40
1. kamrarész homérséklete [°C] 90 110
2. kamrarész homérséklete [°C] 85 105
3. kamrarész homérséklete [°C] 90 110

2. tablazat: A belsé keveré hasznalata soran beallitott paraméterek

Hengerszékkel torténd keverés

A belso keverdben elézetesen eldallitott kompozit alapanyagot hengerszékkel torténd
feldolgozasnak vetettem ala. Ez alapvetden két funkciot szolgalt: az immar termoplasztikussa
valt keményité alapti kompozit tovabbi homogenizalasat a két henger eltérd fordulatszaman
(frikcio) keresztiil, illetve azok siklappa torténd formalasat. A hengerszék beallitasait a

3. tablazat tartalmazza.
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Hengerlési paraméter Erték

Hengerlés iddtartama [perc] 10
Kiils6 henger fordulatszam [1/perc] 17
Bels6 henger fordulatszam [1/perc] 15
Elsé henger 1. zona hémérséklete [°C] 60
Els6 henger 2. zéna hdmérséklete [°C] 58
Elsé henger 3. zona hémérséklete [°C] 60
Héatso henger 1. zona homérséklete [°C] 40
Héatso henger 2. zona homérséklete [°C] 38
Hatso henger 3. zéna hdmérséklete [°C] 40

3. tablazat: A hengerszék hasznalata soran beallitott paraméterek

Préselés

A kisérleti anyagokbol késziilt lapok feliileti egyenetlenségeinek korrigalasara

utodlagos préselést végeztem rajtuk. Ehhez egy Schwabentan Polystat 300S, valamint egy

Collin Teach-Line Platen Press 200E tipust laborprést hasznaltam. A préselést eleinte 30

masodpercen keresztiil, 100 bar nyomas mellett, 80°C-on hajtottam végre, a késdbbickben

ezeket az értékeket célszerlien modositottam. Ennek okait a kapcsolodd fejezetben

(Isd. 4.5. fejezet) ismertetem.

Stancolas

A létrehozott lapokbol golyos prés segitségével stancolassal vagtam ki az MSZ EN

ISO 8256-2000 szabvanynak megfeleld (3. tipust) geometridja, a 15. dbran is lathato szakito

probatesteket. A probatestek vastagsdga szdndékosan nem szerepel az é&bran, mivel ez a

paraméter az egyes anyagmintak esetében 1,1-2 mm kozt valtozo volt.
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15. 4dbra: A Kistancolt probatest geometriai vazlata

Extruzio

Az extriziés miiveletet egy Labtech Scientific LTE 26-44 modularis ikercsigas
berendezéssel végeztem (csigaatméré 26 mm, L/D arany 40). Az extrudalast 3 mm-es
atmérdjli szerszammal végeztem. Az extruddlds sordn bedllitott fordulatszamot, valamint az

egyes flitési zonak homérsékleteit a 4. tdblazatban dsszesitettem.

Extrudalasi paraméter Erték

Fordulatszam [1/perc] 75

1. zéna hdmérséklete [°C] 85
2. zona homérséklete [°C] 90
3. zona hdmérséklete [°C] 95
4. zona homérséklete [°C] 100
5. zona hdmérséklete [°C] 100
6. z6na homérséklete [°C] 100
7. zona homérséklete [°C] 100
8. zona homérséklete [°C] 110
9. zéna homérséklete [°C] 110
10. zéna hémérséklete [°C] 110
Szerszam hémérséklete [°C] 120

4. tablazat: Az extruder hasznalata soran beallitott paraméterek
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Az extruderre a magas homérsékleten elparolgo, illetve elforrd vizgdz eltdvozasat
segitendd, valamint az anyag habosodasat elkeriilendé egy vakuumos gaztalanitdé egység

keriilt felszerelésre (16. abra).

16. abra: Az extruderre szerelt gaztalanito egység

Granuldlas
Az extrizioval eldallitott szalakat Labtech LZ-120/VS tipust daralé segitségével

hoztam froccsontésre alkalmas granuldtum formaba.

Froccsontés

A létrehozott granulatumbol egy Arburg Allrounder Advance 370S 700-290 tipusu
géppel (csigaatmérd 30 mm) Aallitottam eld froccsontdtt, az ISO 3167A szabvanynak
megfeleld, a 17. abran lathato piskota-probatesteket.

17. abra: Az ISO 3176A tipusu szakitoprobatest [3]
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A froccsontés soran beallitott feldolgozasi paramétereket az 5.

0sszegeztem.

Frocesontési paraméter Erték
Adagsily [em?] 44
Befroccsontési sebesség [cm®/s] 50
Froccsnyomas [bar] ~700
Utényomads nagysaga [bar] 400
Utényomas ideje [s] 20
Maradék huitési ido [s] 30
Csiga kertileti sebessége [m/min] 15
Torlonyomas [bar] 0
Dekompresszio adagsulya [cm®] 5
Dekompresszio sebessége [cm®/s] 5
1. zébna homérséklete [°C] 100
2. zona homérséklete [°C] 105
3. zéna homérséklete [°C] 110
4. z6na hdmérséklete [°C] 115
5. zona hdmérséklete [°C] 120
Szerszam hémérséklete [°C] 20

5. tablazat: A froccsontés soran beallitott paraméterek

Termogravimetria (TGA)

tablazatban

A keményitét, valamint a kiilonb6zd cellulozrost tipusokat termogravimetrids

mérésnek vetettem ala a szobahOmérsékleten,

laborkoriilmények  kozt  fennalld

nedvességtartalmuk meghatarozasara. Ehhez egy a BME Fizikai Kémia és Anyagtudomanyi
Tanszékén megtalalhatdo Perkin Elmer TGA 6 tipusi mérdgépet alkalmaztam. A vizsgalat
soran szobahOmérsékletr6l 200°C-ra hevitettem a mintakat 10°C/perc felfitési sebesség

mellett, ez alatt mértem a tdmegveszteséget.
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Pasztazo elektronmikroszkopia (SEM)

Az eldallitott probatestek toretfeliileteit JEOL JSM 6380LA tipusi pasztazo
elektronmikroszkop segitségével vizsgaltam meg. Az anyagmintdkat a toretfeliiletre
g6zologtetett aranyréteggel tettem elektronmikroszkopiara alkalmassa, egy szintén JEOL

gyartmanyu, JPC-1200 tipust, erre a célra szolgald berendezéssel.

Keménységmérés
Az anyagmintakon Zwick/Roell tipust mérdeszkézzel Shore D skala szerinti
keménységmérést végeztem. Mivel a lapok dnmagukban nem voltak elég vastagok a hiteles

mérés megvalositdsahoz, ezért tobb réteget helyeztem a szurdszerszam ala.

Szakitovizsgalat

A stancoldssal, valamint froccsontéssel eldallitott anyagmintdk szilardsagi
paramétereit szakitovizsgalattal mindsitettem. A méréseket egy Zwick Z020 tipust
univerzalis, szamitogéppel vezérelt szakitdgépen hajtottam végre. A szakitast 5 mm/perc
huzési sebességgel végeztem el. A stancolassal eldallitott darabokndl 30 mm, a fréccsontott

probatesteknél pedig 110 mm befogasi hosszat alkalmaztam.

Dinamikus mechanikai analizis

Egyes eldallitott anyagmintdkon termikus dinamikai vizsgalatot végeztem. Ehhez egy
DMA Q800 tipust analizatort hasznaltam. A 10 mm széles, 60 mm hosszil probatesteket
kétoldali (un. dual cantilever) befogas mellett, 35 mm-es alatamasztasi tavolsagot alkalmazva
harompontos hajlitdsnak vetettem ala. A vizsgalat soran beallitott mérési frekvencia 1 Hz, az

crer

kozé esett.
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4. Kisérleti terv és eredmények

Ebben a fejezetben az eléz6ekben ismertetett anyagokbol, vagyis keményitobol,
cellulozbol, valamint rétegszilikatbol torténd természetes kompozitok eldallitdsanak menetét
ismertetem. Ezt kovetden bemutatom a létrehozott anyagmintdkon elvégzett morfologiai és

mechanikai vizsgalatok eredményeit.

4.1. Kisérleti terv

Kutatdsom hosszu tavl célja egy olyan termoplasztikus keményitd alapt kompozit
kifejlesztése, amely mechanikai, fizikai és kémiai tulajdonsdgai alapjan alkalmas lehet a
hétkoznapi alkalmazéasra. Ehhez mindenek eldtt a megfeleld alapanyagokat, illetve azok
Osszetételi aranyat kell megtaldlni. Ezt kovetéen egy folyamatos gyartastechnologiai
megoldas Kifejlesztése a cél. Ennek megfeleléen az elsédleges feladat a termoplasztikus
keményitéhoz leginkabb megfelel6 természetes erdsitdanyag(ok) kivalasztasa, reprodukalhatd
anyagmintak létrehozdsaval. Amennyiben ez sikeres, ugy egy alkalmasnak itélt Osszetétel
folyamatos (extrizids ¢és froccsontési technologidkkal torténd) gyartasanak elemzése,
elsdsorban a megvaldsithatosag tekintetében.

Az Osszetétellel kapcsolatos kutatdé munka esetében, mivel az ilyen tipusa
kisérletekhez az egyes anyagmintdkbol viszonylag kis mennyiségre van sziikség, igy az
extruderrel torténd feldolgozas helyett egy Brabender gyardkamrat (belsé kever6t)
alkalmaztam. Ennek nagy elénye, hogy zart térben, adott térfogatii anyag nyirassal torténd
feldolgozasat teszi lehetdvé fiitott kamraban. A belsé keverdben létrehozott termoplasztikus
keményit6 alapi kompozit anyagokat hengerszék segitségével formaltam lemezzé. Ezeket a
lapokat utolagosan préselve mar olyan feliileti mindségli darabokat tudtam Ilétrehozni,
amelyeken relevans, reprodukalhato vizsgalatokat tudtam végrehajtani.

Kisérleteim soran elsé lépésként referencia anyagokat hoztam létre, elsdsorban a
Gonczi  Akos diplomamunkdjaban leirtakra [13] tdmaszkodva. Felhasznaltam a
tapasztalatokat, amelyeket kutatasi munkaja soran szerzett, illetve igyekeztem mind a
feldolgozasi technologiat, mind pedig a receptet tovabb tokéletesiteni. Ezen tilmenden
kisérleti jelleggel asvanyi eredetli, nanoméretli erdsitdanyag alkalmazhatdsagat is vizsgaltam.

A vizsgalandé biokompozitok Osszetételével kapcsolatos kisérleteket kdvetden egy a

korabban vizsgaltak koziil optimalisnak itélt recepturaval megprobalkoztam annak extrazidval
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torténd feldolgozasaval. Az extrudalt szalakat legranuldlva megvizsgaltam az anyag
viselkedését froccsontéssel torténd alakadas esetén.

Az eléallitott anyagmintdk morfologiajat  elektronmikroszkopos — felvételek
segitségével, termikus tulajdonsagaikat DMA vizsgalatokkal elemeztem. Az anyagok
mechanikai tulajdonsagait keménységmérések és szakitovizsgalatok eredményein keresztiil

értékeltem ki.

4.2. Referencia mintak létrehozasa

Els6 1épésként olyan referencia anyagokat hoztam létre, amelyek a késébbi kisérletek
soran eldallitott lapok tulajdonsagainak vizsgalatakor viszonyitasi alapként szolgalhatnak. A

referenciaként szolgalo mintak Osszetételét a 6. tablazat tartalmazza.

Minta Keményité | Glicerin | Desztillalt | Celluléz Celluloz | Alapanyag
jelolése [M9%] [Mm9%] viz [m%] [M9%] tipusa elokezelése
R-B600 50 20 30 11 B 600 szaritds

R-UFC100 50 20 30 11 UFC-100 szaritas
R-MF40-7 50 0 0 (46,5) 50 (3,5) MF40-7 szaritas
R-NATUR 50 20 30 - - szaritas

6. tablazat: Az egyes mintak odsszetétele

Mind a keményitd, mind pedig a celluléz nedvességtartalmat jelentés mértékben
befolyasolja azok tarolasi kdrnyezete. A reprodukalhatosag tekintetében nem megengedhetd,
hogy az egyes mintdk elkészitésekor az alapanyagok nedvességtartalma a labor
paratartalmanak fliggvényében valtozzon, ez ugyanis jelentés mértékben befolyasolhatja azok
fizikai és mechanikai tulajdonsagait. Ennek a tényezonek mas polimerek esetében is kiillonos
figyelmet szentelnek. Tekintve, hogy termoplasztikus keményitd esetében a viz, mint
lagyitdszer, és mint a gyartastechnologia elengedhetetlen dsszetevdje a recept részét képezi,
itt fokozott koriiltekintéssel kell eljarni. Ebbol kifolyodlag elsé 1épésként a mintak elkészitése
elott a keményitd port €és a cellulozrostokat 10 oran keresztiil torténd, 85°C-0s szaritasnak
vetettem alé (ez alol természetesen kivételt képez, az eleve vizben diszpergalt MF 40-7 tipust

nanocelluloz).
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A gyurékamraval torténd keverést megelézOen a kiszaritott cellulozt, valamint a
lagyitoszereket elozetesen kézzel Osszekevertem. Megfigyeltem, hogy a keverés
megszakitasat kovetden a celluloz fazis rovid idon belill szeparalodik a lagyitoktol. Ezt
elkeriilend6 az elokevert elegyet rogton beletoltottem a mar 90°C-ra felfiitott gytrokamraba,
amelynek keverdszarait ekkor 20 1/perc fordulatszamra allitottam be. A keverésnek ebben a
szakaszaban a magasabb homérsékletet keriilni kellett, nehogy az elegyben viszonylag nagy
mennyiségben megtalalhatd viz a kamra faldhoz érve azonnal elforrjon. Miutan (kb. 2 perc
alatt) a kamra kiegyenlitette azt a hOmérsékletet, amelyet a szobahémérsékletli anyag
betoltése miatt elvesztett, a hdmérséklet szabalyzokat 110°C-ra, a fordulatszdmot pedig 40
I/percre noveltem. A felfiités 4-5 perces iddtartama alatt fokozatosan beadagoltam a
keményitdt is. A hangsily a fokozatossdgon van, ugyanis tul nagy mennyiségli szaraz por
hirtelen betdltése esetén a keveredés nem tokéletes, a rendszerben lokéalisan nagy mennyiségii
keményitdpor gyiilhet fel, amely nem jut elegendd lagyitdhoz, igy termoplasztikus
keményitdvé sem tud atalakulni. A termoplasztikus keményitévé torténd atalakulashoz
sziikséges nyir6d igénybevétel azt kovetden kezdi terhelni az anyagot, miutan a kamra teljes
térfogataban megtelt. Szabad szemmel megfigyeltem, amint a kezdetben fehér szinii elegy
sargas (bézs), tésztaszerll, rugalmas anyagga alakult at. Ez a 110°C-os hdmérséklet elérését,
¢s a kamra teljes megtoltését kovetden nagyjabol 2 perc alatt tortént meg. Mivel a rendszer
homérséklete meghaladja a viz 100°C-os forraspontjat, ezért nem meglepé modon a folyamat
lejatszodasa kozben jelentds gdzképzddest, esetenként forrast tapasztaltam. Ez a jelenség, bar
segiti az atalakulasi folyamatot [13], fokozott odafigyelést igényel. A keverés végeztével a
gyurdkamrabol az anyagot a lehetd leggyorsabban el kell tavolitani, a nyirds megsziinésével
ugyanis rovid idoén beliil megszilardul. Tébbek kozt ebbdl adodik, hogy a hengerszékkel
torténd tovabbi feldolgozast azonnal meg kell kezdeni. A belsd keverdbdl kinyert kiilonbozo
tipusu cellulozzal erésitett anyagok bar rugalmassagilag érezhetéen eltéréek voltak, de eddig
a pontig a technoldgia tekintetében nem mutattak szamottevo kiilonbséget.

A hengerszékkel torténd tovabbi feldolgozas esetében az egyes mintak viselkedése
mar jelentds eltérést mutatott. Ahogy mar a 3. tablazatban ismertettem, a hengereket 60°C-ra,
illetve 40°C-ra flitdttem, azok fordulatszama 17 és 15 1/perc volt (tehat a frikcid értéke
1,113). Az elvarasoknak megfeleléen a frikcio és a hdmérséklet hatdsara ismét kilagyulo
kompozitok a nagyobb hémérsékletii, valamint nagyobb fordulatszamu hengerre tapadtak fel.
A homogenizaci6 befejeztével frikcido nélkiili, tovabbi hengereléssel egyenletesitettem a
létrehozott lap feliiletét. Ahogy megtapasztaltam, ilyen viszonyok mellett a feldolgozas

befejeztével a lap eltavolitasa nem megoldhatd, ugyanis az anyag - annak ragacsossagabol
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adodoan - a hengerhez tapad, hiizas hatasara szétszakadozik. Megoldast minden esetben a
henger 35°C-ra hiitése jelentett. Az igy eltavolitott, 300 x 400 mm feliileti lapok két oldala
eltéré feliileti minéséget mutatott. Mig a hengerhez tapadt feliilet sima, és egyenletes volt,
addig a kiilso feliilete bar sima volt, lokalis feliileti egyenlétlenségek megjelentek rajta.

Az R-B600 jelzésti anyagminta mar a belsd keverdbdl eltdvolitva is érezhetden lagy és
rugalmas volt. Ennek az anyagnak a hengerszékkel torténd tovabbi keverése, illetve lappa
formalasa probléma mentesen végbement. JO mindségili, homogén, egyenletes mintadarabot
sikeriilt 1étrehoznom.

Az R-UFC100-as anyag sokkal merevebb volt, ami kétség kiviil az eléz6tdl eltérd
tipust cellulozrostnak tudhato be. Ennek a hengerszékkel torténd feldolgozasa sikertelen volt,
ugyanis a gép nem tudott elegend6 nyomatékot leadni ahhoz, hogy az anyagot lappa formalja,
ennek kovetkeztében automatikusan ledllt. Mire az anyagmintat a hengerek koziil
eltavolitottam, az teljesen lehiilt, és a korabbinal is merevebb, rdadasul ridegebb viselkedést is

mutatott (18. abra). Ebb6l adodoan tovabbi feldolgozasra alkalmatlanna valt.

18. abra: Az UFC-100 tipusu cellul6zzal erdsitett kompozit lap

Az MF40-7 tipusu nanocellulozzal erésitett kompozit esetében az egyik feltiing
jelenség a belsd keverdbdl valdo meglehetdsen alacsony anyagkihozatal, a mésik, az anyag
nagy szarazsaga, ridegsége volt. Ez nem is meglepd, mivel a celluléz nagy mennyiségii

vizben tortént diszpergalasdbol addddan ennél a mintandl a glicerin, mint lagyitdszer

39



Lendvai Laszlo

hasznalatat melléztem. A rendszerben a nedvesitést igy kizardlag a viz biztositotta, amelynek
jelentds része a belsé keverdben torténd feldolgozas sordn elforrt. Nyilvanvalé megoldast a
glicerin alkalmazasa jelenthetne, am ezzel a megoldassal az eleve nagyon alacsony
(esetemben is minddssze 3,5 m%) tényleges tOmegaranyos celluloztartalom még tovabb
csOkkenne. A hengerszékes feldolgozas igaz gond nélkiil megtortént, de az eldallitott lap
néhany nap alatt drasztikusan kiszaradt, vetemedett (19. abra) és mar kisebb terhelés hatasara

(kézbe véve) darabokra tort.

19. abra: Az MF40-07 tipusu cellul6zzal erdsitett kompozit lap

A tapasztalt eredményt Osszevetve a 20. dbraval lathatd, hogy az elridegedés
elsddleges oka a glicerin hidnya mellett a technologia soran bekovetkezd vizveszteségbdl

ad6do, viszonylag magas tivegesedési homérséklet (Tg).
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20. abra: Keményit6bol késziilt miianyag iivegesedési homérséklete az osszetétel fiiggvényében [29]

A fent ismertetett okokbdl kifolyolag belattam, hogy kisérleteimhez az MF40-7 tipust
nanocelluléz nem alkalmas, igy az ezzel kapcsolatos kutatasokat a tovabbiakban
felfiiggesztettem.

Megprobalkoztam ezen kiviil egy olyan Osszetétel 1étrehozasaval, amelyben a lagyitd
és a keményitGtartalom azonos a cellulézzal erdsitett anyagmintakénal alkalmazottakkal,
azonban ezuttal celluléz hozzaadasa nélkiil (R-NATUR). Ilyen forméaban termoplasztikus
keményit6t nem sikeriilt 1étrehozni, ugyanis az Osszetevoket kézileg eldkeverve egy ,,nem
newton-i” viselkedést mutatd, dilatans folyadék jott létre, amelyben a részecskék kozti
surlodasi  tényezd drasztikusan fiiggott a folyadékrészecskék kozt fellépd nyird
igénybevételtol. Hétkoznapi nyelven megfogalmazva az anyag az elOkeverésre hasznalt
edényben folyadékként viselkedett mindaddig, amig kiilsé mechanikai igénybevétel nem érte.
Az edényt mozgatva az anyag ,,16tyogott”, de ha egy keverdpalcat belerakni nem (vagy csak
nagyon Ovatosan) lehetett, ellenkezd esetben ugyanis azonnal megszilardult. A kézzel torténd
tovabbi keverés ilyen modon kivitelezhetetlenné valt. Ebbodl kdvetkezden a keverdgépbe sem
volt célszerli beadagolni, mivel ez jo eséllyel a gép karosodasahoz (toréséhez) vezetett volna.
Ez arra enged kovetkeztetni, hogy van az a maximalis 1agyitd mennyiség, amit a keményitd
képes felvenni, mielStt ezt a ,,nem newton-i” allapotot felvenné. Ez azt mutatja, hogy a
celluloz jelentds mennyiségli folyadékot kot meg, mivel annak jelenlétében a kézileg
elékevert Osszetétel nem folyékony, de inkdbb az élelmiszerboltokban kaphatd tehénturd

allagdhoz hasonlithato.
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Az eddigi kisérletek sordan arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a kiillonbozo
cellulozrostok tipusuktol fliggden eltérd nedvességfelvétellel birnak, ami a feldolgozést is
jelentésen befolyasolhatja. Ezt bizonyitja az is, hogy az UFC-100-as celluldzzal erdsitett
kompozitok receptje megegyezett a Gonczi Akos kutatdsaiban [13] sikeresen, gond nélkiil
eldallitott anyagokéval — és a B 600-as esetében is nagyon hasonld volt —, a technoldgiaban
pedig minddssze annyi eltérés volt, hogy vele ellentétben én nem csak a keményitdt, de a
cellulozt is szaritottam feldolgozas elott a kisérletek reprodukalhatosdganak javitasa céljabol.
Elméletem bizonyitasa céljabol mind a keményitd, mind pedig a kiilonboz6 cellulézrostok

nedvességtartalmat termogravimetrias vizsgalatok segitségével ellendriztem.

4.3. Nedvességtartalom vizsgalata

Az alapanyagok laborkoriilmények kozt (~23°C hémérséklet, ~43% pdratartalom)
fennalld nedvességtartalmat termogravimetrids (TGA) mérésekkel ellendriztem. A
vizsgélathoz a por allagi anyagokat haszndltam, amelyek a mérést megeldzden semmilyen
elokezelésen nem estek at. A mérés eredményeit a 21. dbra szemlélteti. Megfigyelhetd, hogy a
legnagyobb nedvességtartalma a keményitonek van, amely 9 m% vizet tartalmaz. Ehhez
hasonl6 értéket mutatott a B 600-as celluloz is. Kiemelendd, hogy az UFC-100 jelzést

celluldzrostok ennél 1ényegesen kevesebb, mindossze 4 m% vizet tartalmaznak.
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21. abra: A termogravimetrias (TGA) mérések soran felvett gorbék

A tapasztalatokat levonva a tovabbiakban nem szaritottam az alapanyagot. De mivel a

technoldgiat tovabbra is reprodukalhaté modon szerettem volna elvégezni, ezért helyette az
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anyagok nedvességtartalmat mas modon szabalyoztam: kondicionalassal. A kondiciondlast
klimaszekrényben végeztem a feldolgozast megel6zden 5 oOrdn keresztil. A paraméterek
megadasakor igyekeztem a kornyezetihez hasonlé értéket felvenni annak érdekében, hogy az
anyagtulajdonsagokat (ellentétben a korabbi szaritassal) lehetdleg ne valtoztassam meg. Ezt

szem el6tt tartva 25°C-os homérsékletet és 50%-os relativ paratartalmat allitottam be.

4.4. Biokompozit eloallitasa kondicionalt alapanyagbol

Az el6z6 fejezet tanulsagait levonva megismételtem az R-B600-as, valamint az
R-UFC100-as mintak eléallitasat, ezhttal nem szaritott, hanem kondicionalt alapanyagbodl. Az

igy feldolgozott biokompozitok Osszetételét és jelolését a 7. tdblazat tartalmazza.

Minta jelilése Keményitoé | Glicerin D’esztillélt Celluloz Ce’:llul()z A!f':\pan)/’ag
[M9%o] [Mm%] | viz [m%] [m%o] tipusa elokezelése
K-UFC100_10 50 20 30 11 UFC-100 | kondicionalas
K-B600_5 50 20 30 5,25 B 600 kondiciondlas
K-B600_10 50 20 30 11 B 600 kondiciondlas
K-B600_15 50 20 30 17,7 B 600 kondiciondlas

7. tablazat: A kondicionalt alapanyagbdl eléallitott biokompozitok 6sszetétele

Az elballitas folyamata hasonld volt a 4.2 fejezetben leirtakéhoz, azzal a kiilonbséggel,
hogy ezuattal mindkét celluloz tipus alkalmazasa esetén probléma mentesen sikeriilt
létrehoznom a kompozit lapokat. Elsé megkozelitésben ezuttal is 10 m% cellulozzal toltottem
a rendszert. A feldolgozas sordn sem a kever6kamra, sem pedig a hengerszék alkalmazésa
kozben nem tapasztaltam fennakadast. A lapok eltavolitdsa a hengerrdl gond nélkiil
megoldhato volt. Amit még ezeknél a mintdknal sem sikertilt tokéletesen kivitelezni, hogy
mig a lapok hengerhez tapadt oldala sima és fényes lett, addig a kiils¢ feliiletiikon a 22. dbran

lathatd6 moédon tovabbra is lokalis egyenldtlenségeket figyeltem meg.
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a) b)

22. abra: A K-B600_10-es mintalap érdes (a) és sima (b) feliilete

A mintakbol probatesteket vagtam ki, amelyeken toretfeliiletet 1étrehozva pasztazéd
elektronmikroszkoppal (SEM) vizsgaltam meg azokat. A toretfeliiletek létrehozasdhoz a
mintadarabokat folyékony nitrogénben Ilehiitdttem, majd két fogd segitségével ridegen
eltortem. Szamos felvételt készitettem, amelyek alapjan fontos kovetkeztetéseket vontam le
gyakorolt hatasar6l. A vizsgalat soran 100-5000x-es tartomanyban kiillonb6zé nagyitasokat
hasznaltam, hogy a rendszer makroszerkezetét, valamint a finomabb részleteket is alaposan
kielemezhessem.

A felvételek alapjan altalanossagban elmondhat6, hogy a keményito feltarasa sikeres
volt, atalakulatlan zarvanyokat a toretfeliileten nem talaltam. Amennyiben mégis lettek volna,
ugy azok feltételezhetden hibahelyként szolgéltak volna a kompozit rendszerben, igy a torés is
onnan indult volna ki. Pozitiv tapasztalat tovabba, hogy a bekevert cellulozrostok
egyenletesen oszlottak el az anyagban, a kisérletek ilyen szempontbodl tehat sikeresnek
tekinthetéek. Hatrany viszont, hogy a feldolgozasi technologia soran az anyagba jelentds
mennyiségii 1égbuborék keriil. A problémaval mar Génczi Akos [13] is taldlkozott, § ezeknek
a keletkezését a hengerszékes, frikcidval torténd gyurasnak tulajdonitja. Ezeknek a

kikiiszobolése mindenképp sziikségszerli, ugyanis ilyen formaban bar csokkentik az anyag
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strliségét (ami akar elény is lehet), de hibahelyként szolgalva valosziniileg rontjdk a
mechanikai tulajdonsagokat.
A K-B600_10 jelzésli mintardl késziilt felvételeken (23. abra) jol latszik, hogy a

rendszeren belill a celluloz eloszlasa egyenletes. Az atlagosan 10-50 pum hosszusagu

cellulézrostokon kiviil a toretfeliileten 5-20 um atmérdjii 1égbuborékokat lehet felfedezni.

23. abra: Kiilonb6z6 nagyitasi SEM felvételek a B 600 tipusu cellulézrostokkal erésitett biokompozitrél

A K-UFC100_10 jelzésti minta esetében (24. abra) a cellulozrostok eltérd tipusukbol
adodoan tized akkorak, mint a kordbbinal. Ami figyelemre mélto, hogy ezzel parhuzamosan a
légbuborékok mérete is sokkal kisebb, a szamuk viszont megnétt. Ezek szerint az adagolt
cellulozrost tipusan keresztiil a biokompozit anyaganak szerkezete is befolyasolja a 1étrejovo

légbuborékok szamat és méretét, nem csak a gyartasi technoldgia.

24. abra: Kiilonb6z6 nagyitasi SEM felvételek az UFC100 tipusu cellulézrostokkal erdsitett

biokompozitroél
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A 10 m% cellulozzal toltott lapok sikeres eldallitdsat kovetden mas erdsitéanyag
tartalommal is probalkoztam. Ennek megfeleléen a B 600-as tipusu cellulozbol készitettem 5
m%, valamint 15 m% tartalmi anyagmintdkat is. Hasonléan az el6zdekhez, az eldallitas
ezuttal is probléma mentesen sikeriilt.

Osszegzésként  elmondhatd, hogy a  klimaszekrény alkalmazasaval a
gyartastechnoldgia stabilizalasa sikeres volt. Az egyes lapokbdl tovabbiakat készitve azok is
hasonlé tulajdonsdgokat mutattak, igy a reprodukalhatésagot megoldottam. Ami ezen a
ponton még problémat jelentett, az az egyenetlen feliilet, valamint a kompozit rendszer altal

tartalmazott 1égbuborékok jelenléte.

4.5. Préselés hatasa a biokompozitok lemezekre

A feliilet egyenletesebbé¢ tételének legkézenfekvobb megoldasat a préselés jelentette.
A préselést elészor egy Schwabentan Polystat 300S tipust gépen, 80°C-ra flitott lapok kozt
végeztem 100 bar nyomadssal, 30 masodpercen keresztiil. Mivel a kompozit lemezek
1dékozben jelentdsen kiszaradtak, ezért fenndllt a préselés soran azok toredezésének veszélye.
Ezt elkeriilendd préselés eldtt magas paratartalom mellett klimatizaltam dket, igy novelve
azok nedvességtartalmat és ezzel egyiitt alakithatosagat. Az eljaras sikeresnek mondhato, a
kifejtett nyomas hatdséara a lemezek feliilete — bar nem tokéletesen —, de a kiindulé allapothoz
képest sokkal egyenletesebb lett. Nem vart jelenségként azonban a lapok feliiletének
nagyjabol negyedének, szemmel jol lathatdan megvaltozott a szerkezete is. A 25. &bran
lathatd6 modon foltok jelentek meg a lemezeken, amelyeket leginkdbb ahhoz tudndm

hasonlitani, amikor egy anyag atazik. Ezeken a foltokon a lapok attetszévé valtak.
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25. abra: A préselés hatasara megjelent elvaltozasok

Az elvaltozés okarol/okairdl szdmos feltételezésem volt, de hogy bizonyossagot
nyerjek a préselt lapokrol is SEM felvételeket készitettem. A préselt lemez elvaltozatlan és
elvaltozott rész¢ébdl is probatesteket vagtam ki. A K-B600_10 jelzési minta elvaltozatlan
anyagrészbdl kivagott darabon létrehozott toretfeliiletekrél késziilt elektronmikroszkopos
képek a 26. dbra mutatja. Eszrevehetd, hogy a préseletlen mintihoz képest a 1égbuborékok

atmérodje nagyjabol a felére csokkent, szdmuk viszont megnott.

26. abra: A préselt K-B600_10 jelzésii kompozit elvaltozatlan részérol késziilt SEM felvétel préselést

kovetoen
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Ennél jelent6sebb megfigyelést tettem az elvaltozott részrdl késziilt felvétel esetében,
ahol jol lathato, hogy a préselés hatasara a 1égbuborékok kivétel nélkiil elhagytak a kompozit
rendszert (27. abra). Ez magyarazatul szolgal a lap szinének elvaltozasara, illetve az optikai
tulajdonsagok megvaltozasara. Valosziniisithetd, hogy az anyagban taldlhat6é szamos buborék
hatarfeliilete a tér kiilonbozod irdnyaiba szorta a fényt, ebbdl adodhatott a lapok kezdeti matt
szine. Ezek megsziintetésével az anyag jol lathatoan attetszOvé valt. Arra a kérdésre, hogy a
lapoknak miért csak egy része valtozott meg ilyen modon a préselés soran feltételezhetden a

préseldlap egyenlétlen hdmérséklet-eloszlasa jelentheti a valaszt.

¥*1e@ 1884nm

27. abra: A préselt K-B600_10 jelzésii kompozit elvaltozott részérél késziilt SEM felvétel préselést

kovetoen

Kovetkezésképp elmondhatd, hogy a préselés tobb szempontbdl is pozitiv
tapasztalatokat hozott. Az el6z0 fejezetben felvetédd mindkét problémara megoldast jelentett.
A feliileti mindség javitasa, és a légbuborékok megsziintetése is sikeres volt.

A késbébbiekben célom volt megvizsgalni a légbuborékok megsziinésének hatasat az
anyag mechanikai tulajdonsagaira. Ennek okan tovabbiakban elkésziilt lapokat kettévagva,
azokat eltérd paraméterekkel préseltem. A lap egyik felét minden esetben alacsonyabb
homérsékleten (75°C) és rovidebb ideig (10 s), hogy a feliileti egyenetlenségeket korrigalja,
de a buborékokat ne sziintesse meg. A masik felét magasabb hémérsékleten (105°C), és
hosszabb ideig (180 s), valamint nagyobb nyomassal (150 bar) préseltem a légbuborékok

garantalt eltlintetése érdekében. Mivel a kisebb, kettévagott lapok mar befértek a
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lényegesebben pontosabb szabalyzasti Collin Teach-Line Platen Press 200E tipusu présbe,

ezért a tovabbiakban ezt hasznaltam.

4.6. Rétegszilikat erosités alkalmazasa

Kutatasom soran kisérletet tettem olyan hibrid kompozitok eldallitdsara, amelyeknél a
természetes alapanyagok mellett megjelenik egy asvanyi eredetii rétegszilikat is, mint erdsitd
fazis. Mivel elsddleges célom a gyartasi technologia mikodoképességének vizsgalata volt,
ezért elsé megkdzelitésben kis mennyiségli, csupan 4 m% bentonitot adagoltam a mar jol
bevalt K-B600_10 jelzésii recepthez. Ezt kovetden megvizsgaltam az ennél kisebb (2 m%) és
nagyobb mennyiségli (6 m%) bentonit alkalmazasanak hatisat a kompozitra. A bentonittal

toltott anyagmintak Osszetételét a 8. tablazat tartalmazza.

Minta Keményité | Glicerin | Desztillalt | Celluléz | Bentonit | Celluloz Alapanyag
jelolése [m9%] [MY%s] viz [m%] [m9%] [M9%s] tipusa elokezelése
K-BENT_2 50 20 30 11 2,05 B 600 kondiciondlds
K-BENT_4 50 20 30 11 4,2 B 600 kondicionalas
K-BENT_6 50 20 30 11 6,4 B 600 kondicionalas

8. tablazat: A rétegszilikattal erésitett kompozitok dsszetétele

Az eldallitdas soran hasonloan a tobbi anyaghoz, a felhasznalt rétegszilikatot is
kondicionaltam a 4.4 fejezetben ismertetett koriilmények kozott. A bentonitot a kézileg
Osszekevert celluloz és lagyitoszer elegyéhez adtam hozzd még a gyarokamraba torténd
betoltés elott. A hozzaadott rétegszilikat hatasara a bels6é keverdbol kinyert anyag az eddig
megszokott bézs szintdl eltéréen ezlttal zdldes arnyalatot vett fel (28. 4bra). Az anyag
egységesen felvette ezt a szint, ami arra utal, hogy a bentonit egyenletesen eloszlott a

rendszerben.
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28. abra: A bels6 keverébél kinyert, 4 m% bentonittal toltott anyag

A hengerszékkel torténd tovabbi feldolgozds folyaman kiilonds jelenséget
tapasztaltam. A hengerfeliileten 1étrejové kompozit réteg a palast mentén a szivarvanyhoz
hasonl6 modon szabalyosan elkiilonithetd savokban, a 29. abran lathat6 modon eltérd
arnyalatokat vett fel. Mig a lap két szélén a zold szin dominalt, addig a kdzepe visszatért a

kezdeti, tésztdhoz hasonl6 bézs arnyalatra.

29. abra: A hengerszéken kialakult sivos szerkezet

A jelenség egyértelmlien azt mutatja, hogy a rétegszilikdt a hengerlés soran
szeparalodni prébalt a kompozit lap szélei iranydba. Ennek egyetlen logikus magyarazata a
berendezés bizonyos korlataira vezethetd vissza. A henger harom fiitott zonaja koziil ugyanis

a kozéps6 minden esetben néhany (esetenként akar 10) fokkal magasabb homérsékletii a két
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oldalsonal. Valdsziniisitheté, hogy a rétegszilikat a feldolgozas soran az alacsonyabb
hémérsékletii tartomanyokban stirtisodott fel.

A fennalld probléma megoldasaként megprobalkoztam a kozépsé zona szandékos
alulszabélyozéasaval. Ennek megfelelden a tovabbiakban a hengereknek csak a két szélsd
tartomanyat flitdttem, a kozEépsd zonat szobahOmérsékletre allitottam be. Illyen mdédon sikeriilt
megoldani, hogy a két henger hdmérséklet-eloszldsa nagyjabol egyenletes legyen a
feldolgozas soran. A 4 m% tartalmi anyagminta 0jboli eldallitdsa ezzel az eljarassal mar
sikeres volt, az el6zéekben megfigyelhetd savosodas ezuttal elmaradt, a bentonit eloszlatasa
sikeresen megtortént. Ezen felbatorodva elkészitettem a 2, illetve 6 m% rétegszilikattal toltott
hibrid-kompozit lapokat is. Emlitést érdemel, hogy a bentonit tartalom ndvelésének
fliggvényében az anyagmintdk egyre merevebbek lettek, vélhetden a rétegszilikat altal
megkotott jelentds mennyiségli viz miatt.

A Dbentonittal toltott anyagmintdk morfologidjat hasonléan az elézoekhez,
elektronmikroszkopos felvételeken keresztiil elemeztem. FElsodleges célom annak
megvizsgalasa volt, hogy mennyire egyenletesen sikeriilt a rétegszilikatot eloszlatni a
kompozitban.

A mikroszkopos felvételek a kevésbé erdteljesen préselt laprészrol késziiltek, igy a
korabbiakhoz hasonléan a légbuborékok ezuttal is megjelentek a toretfeliileten, ami kozel

ugyanolyan jelleget mutatott, mint a rétegszilikattal nem er6sitett mintaknal (30. abra).

30. abra: Kiilonb6z6 nagyitasi SEM felvételek a 4m% bentonittal toltott kompozitrol

Az er6sitd fazisok a TPS-t6l jol elkiilonithetéek voltak, azt viszont csupan a
vizualizacidra hagyatkozva nem lehetett megallapitani, hogy azok koziil melyik lehet celluloz

és melyik bentonit. Ennek eldontésére az elektronmikroszkdépnak a kémiai Osszetétel
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megallapitasara alkalmas EDS funkci6jat hasznaltam. Ilyen modon szdmos rétegszilikatnak
vélt erdsitd fazison vegyelemzést elvégeztem, am az Osszetételiik alapjan mindannyiszor csak
celluldzrostokat talaltam. Végsd megoldasként egy 250 x 150 ume-es feliileten pasztazé EDS
vizsgalatot hajtottam végre, hogy kimutassa, lokalisan hol taldlhatdé nagy mennyiségii
szilicium. A vizsgalat eredménye a 31. abran lathato. A zo6ld pontok jelolik azokat a helyeket,
ahol az EDS szilicium jelenlétét mutatta ki. Az elemzés alapjan kapott felvétel szerint a
feliileten sehol nem figyelheté meg lokalis dusulds a vizsgalt elembdl, a szilicium homogénen
eloszlatva a teljes tartomanyban megtalalhatd. Bar a rétegszilikat jelenlétét vizudlisan nem
sikeriilt bemutatnom, ez a felvétel kétséget kizaréan azt igazolja, hogy a bentonitot a
kompozitban egyenletesen, homogén mddon, valdszinilileg exfolidlt 4llapotba hozva sikeriilt
eloszlatni. Az anyagmintak receptjében megtalalhatd nagy mennyiségii viz is indokolja a

rétegszilikat részecskék szeparaltsagat.

——— 1100 pm

31. abra: Toretfeliilet EDS-sel pasztazott képe (a zold pontok a szilicium jelenlétét jelolik)

Osszegzésképp elmondhatd, hogy a kiilonbdzd mennyiségii rétegszilikat eloszlatasa a
rendszerben sikeres volt. A hengerszék bedllitdsainak moddositasaval stabilan gyarthato

modszert fejlesztettem ki bentonittal toltott TPS lapok eldallitasara. Mivel az EDS

felbontoképessége mikronos nagysagrendii, igy a nanoméretii részecskék eloszlatottsaga csak
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valosziniisithetd. Ennek bizonyitdsdra olyan technologidkra volna sziikség (pl.: atomerd

mikroszkopia (AFM)), amely nem 4ll rendelkezésemre.

4.7. Mechanikai vizsgalatok

4.7.1. Keménységmérés eredményei

A mianyagok karc-, illetve kopasallosdganak mindsitésére alkalmas azok
keménységének meghatarozasa. A vizsgalat soran tiz-tiz mérést végeztem az altalam
eléallitott anyagminték kiilonb6zd pontjain. Ezen kiviil referenciaként méréseket végeztem a
Gonczi Akos altal [13] korabban létrehozott, erSsitdanyag nélkiili natdr termoplasztikus
keményit6 lapon is (60 m% keményitd, 20 m% glicerin, 20 m% desztillalt viz). A mérés

eredményeit a 32. abrdn lathat6 oszlopdiagram szemlélteti.
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32. abra: Kisérleti anyagok keménységének osszehasonlitasa

Megallapithatd, hogy a kezdeti, Shore D skala szerinti ~23-as keménység 5 m%-nyi
B 600-as celluloz hatésara kis mértékben megnd. Viszonylag nagyobb ugras figyelheté meg
10 m% celluloz jelenlétében. Az eredmények azt mutatjak, hogy a két celluloz tipus kozott
ebben a tekintetben Iényeges kiilonbség nincsen. Mind az B 600, mind pedig az UFC-100
celluloz tipus alkalmazasa esetén a keménység ~42 Shore D értékre adodik. A
celluloztartalom tovabbi ndvelése nem befolyéasolja a biokompozit keménységét.

Rétegszilikat adagoldsdnak hatdsdra a keménység kis mértékben tovabb ndvelhetd.

Amennyiben bentonit tartalom 2-4 m%, akkor a névekmény minimalis, szorastartomanyon
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beliil van, azonban 6 m% rétegszilikat tartalomnal mar 1ényegesen nagyobb, kézel 60 Shore D
értékek adodnak.

4.7.2. Szakitovizsgalatok eredményei

A sikeresen elkészitett, kondicionalassal eldkezelt alapanyagli mintalapokbdl golyds
préssel szakitd probatesteket stancoltam ki. Célom annak megvizsgéaldsa volt, hogy az
UFC-100 és a kiilonb6zé mennyiségben hozzaadott B 600 tipusu cellulozrostok koziil melyik
alkalmazasa esetén mutat jobb mechanikai tulajdonsagokat a biokompozit, illetve, hogy a
tisztan 10 m% B 600-as cellul6zzal toltotthdz képest a hozzdadott valtozé6 mennyiségii
bentonit milyen valtozasokat okoz. Ahogy Tabi [3] bebizonyitotta (33. dbra), a tarolasi id6
jelentésen befolyasolja a termoplasztikus keményitdé mechanikai tulajdonsagait. Ebbdl
kiindulva a szakitovizsgalatokat minden esetben legkorabban a mintalapok elkésziiltét

kovetden 250 ora elteltével végeztem el.
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33. abra: A TPS huzoészilardsaga a tarolasi id6 fiiggvényében [3]

Mivel a termoplasztikus keményit6 alapi anyagok mechanikai paraméterit a
nedvességtartalom erdteljesen befolyasolja, ezért a kistancolt probatesteket a szakitovizsgalat
elott 24 oOran keresztiil azonos koriilmények kozott, klimakamraban kondiciondltam, igy
biztositva a relevans mérési eredményeket. Els6dlegesen azokbol a lapokbdl vettem ki a
mintdkat, amelyek a préselés soran megOrizték matt sziniiket, tehat légbuborékokat is
tartalmaztak. A késébbickben azt is megvizsgaltam, hogy mekkora az eltérés a mechanikai
tulajdonsagokban a 1égzarvanyokat tartalmazo, és az azoktdl mentes anyagmintak mechanikai

tulajdonsagai kozott.
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Minden anyagmintabol 6t probatestet szakitottam el. A szakitdvizsgalat eredményeit a
9. tablazatban foglaltam ssze. A tablazatba viszonyitasi alapként feltiintettem a Génczi Akos
altal [13], minden er6sitbanyagot mell6z6, natar termoplasztikus keményitén mért

eredményeit is.

Minta jelilése Szakitoszilardsag | Rugalmassagi Sz?k'adz'lsi
[MPa] modulus [GPa] nyulas [%]
Natar TPS 4,20+0,30 0,30+0,02 28,90+2,6
K-B600_5 6,12+0,29 0,25+0,02 29,19+1,7
K-B600_10 9,28+0,43 0,22+0,01 14,71£2,6
K-B600 15 5,92+0,10 0,32+0,03 14,28+0,7
K-UFC100_10 9,36+0,25 0,24+0,04 8,71+0,4
K-BENT_2 9,86+0,35 0,53+0,03 12,73+1,2
K-BENT_4 9,41+1,2 0,62+0,04 6,63+2,2
K-BENT_6 9,74+1,4 0,88+0,08 2,76x0,8

9. tablazat: A szakitovizsgalat eredményei

Egyes anyagmintak jellegzetes szakitogorbéjét mutatja be a 34. abra.
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34. abra: Az anyagmintak jellegzetes szakitégorbéi
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Az attekinthetOség kedvéért a kovetkezdekben oly mdédon végzem el az eredmények
diagramokkal torténd szemléltetését, valamint szoveges értékelését, hogy az eredményeket
kisebb csoportokra bontom, ahol az egyes anyagmintakban valamilyen k6z0s vonds (azonos

téltéanyag tipus/mennyiség) van.

A kiilonbozo celluloztipusok hatdsa
Els6ként a két kiillonb6z6 tipust celluloznak a mechanikai tulajdonsagokra gyakorolt
hatasat hasonlitom 0ssze. A 35. abran 1évé diagram a toltetlen, valamint a 10 m% B 600-as,

illetve UFC-100-as celluloz tartalmi anyagmintak mérési eredményeit mutatja.

35 1 = Szilirdsig [MPa] r 035
— 114 0,
T 30 4 I u Nyulas [%] L 03
iy Rug. Modulus [GPa] =
z 5
2,25 4 - 025 =
Z I 2
- =
£ 20 A 02 F
=) E
F 15 - 0,15 %
g 10 - - 0,1 Tg-n
3 =4
=2 5 - 0,05

0 .

Natir TPS K-B600 K-UFC100

35. abra: Kiilonbo6z6 tipusu cellul6z hatasa

A szakitovizsgalat eredményei alapjan az egyes erdsitdanyag tipusok hatdsat
egyértelmiien ki lehet mutatni. Mindenképpen pozitivumként emelném ki, hogy az eldallitott
biokompozitok huzoszilardsaga 10 m% celluloztartalom hatasara mindkét esetben tobb mint
kétszerese lett az erOsitetlen termoplasztikus keményitdénél. Még ha ez igy is mindossze
9-10 MPa kozotti értékeket jelent, ugy gondolom, hogy 200%-o0s novekedést elérni az adott
anyag egyik leglényegesebb szilardsagi paraméterén mindenképpen figyelemremélté. Mind a
B 600, mind pedig az UFC-100 jelzésti cellulozrostok esetében 9,3 MPa Kkorili
huzoészilardsagot mértem, a koztikk 16vo eltérés szorasmezon beliil van. Illyen tekintetben
lényeges eltérés tehat nincs a két celluloz tipus kozott. Az egyes mintak merevsége, valamint
szakadasi nyulasa eltéré mértékben, de minden esetben csdkkent a natar TPS-hez képest. Mig

az UFC-100 egy kicsivel nagyobb rugalmassagi modulust biztosit, addig a B 600 kozel
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kétszer akkora nyuldssal rendelkezik (igaz, ez még igy is alig fele az erdsitetlen TPS-ének).
Kovetkezésképpen elmondhatd, hogy a cellul6z alkalmazésa a szilardsdgot nagyjabol azonos
mértékben javitja, fiiggetleniil a rostok szalhosszatol. A szalak méretének eltérése

elsddlegesen a merevséget €s a nyulast befolyasolja ebben az esetben.

A kiilonbozo mennyiségii celluloztartalom hatdsa
A 36. dbran bemutatom a kiilonb6z6 mennyiségben (5, 10, 15 m%) adagolt B 600
tipusu celluloz hatdsat a mechanikai tulajdonsagokra, Osszehasonlitva azokat egymassal,

valamint a toltetlen termoplasztikus keményité paramétereivel.
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36. abra: Kiilonb6z6 mennyiségii celluloz hatasa

Az eredmények azt mutatjak, hogy alacsony celluloztartalom (5 m%) mellett az anyag
szakitoszilardsaga tigy novelhetd masfélszeresére, hogy kozben nem csokken annak szakadasi
nyulasa. A magasabb mennyiségben torténd adalékolas hatasara a kompozit nytlasa a felére
csokken. Huzoszilardsag tekintetében a 10 m% cellulozzal t6ltott minta egy maximumot
mutatott, az ennél nagyobb mennyiség mar csokkenti azt. A merevség érdekes tendenciat
szerint alakult, ugyanis kis mennyiségii celluléz hatasara jelentdsen csokkent, viszont a
celluloztartalom novelésével a kezdeti, erdsitetlen termoplasztikus keményitd mutatta

értékekre allt vissza.

57



Lendvai Laszlo

A kiilonbozé mennyiségben adagolt rétegszilikat hatdsa
A szakitovizsgalatok soran mért anyagtulajdonsagok a bentonittartalom fiiggvényében
a 37. abran lathatoak. Mivel a rétegszilikattal toltott mintdk mind tartalmaztak 10 m% B 600

tipusu cellulozt is, ezért az alabbi diagramban az jelenti a referenciat.

18 1 = Szilardsag [MPa] r1
16 - = Nyiilis [%)] L 0,9
Rug. Modulus [GPa] L 0,8

—
=
1

L 0,7
0,6
L 0,5
L 0,4
L 0,3
L 0,2

[y
[ 3]
1
—
T

Huzoszilardsag [MPa], Nyulas [%]
=
—
Rugalmassagi modulus [GPal

[—} [ 8] =~ (=) =]
1
H

K-B600 10 K-BENT 2 K-BENT 4 K-BENT 6

37. abra: A bentonitot tartalmazé kompozitok tulajdonsagainak 6sszehasonlitasa a rétegszilikat

mennyiségének fiiggvényében

Lathato, hogy a rétegszilikat jelenléte az anyag szilardsdgara nem volt jelentds
hatassal. Szembetlind, hogy a vizsgdlt tartomanyban a bentonittartalom nodvelésével
parhuzamosan a mintdk merevsége kiemelkedd novekedést mutat, mig azok nytlasa
drasztikusan lecsokken. A 10 m% B 600-zal, valamint 6 m% rétegszilikattal toltott
hibridkompozit nytldsa az adalékanyagoktél mentes termoplasztikus keményitdének

mindossze tizede.

A légzarvanyok jelenlétének hatasa a mechanikai tulajdonsdagokra

A kiilonbozd tipusu és mennyiségli celluloz, valamint bentonit hatdsanak elemzését
kovetden megvizsgaltam, hogy milyen eltérések vannak a 1égzarvanyokkal teli, illetve az
azoktdl mentes (intenzivebb préselésnek alavetett) anyagmintdk kozt. Ezt a vizsgalatot
minden Osszetétel esetén nem végeztem el. Véletlenszertien valasztottam ki harmat. Mivel a
tulajdonsagok valtozasanak trendje mindharom esetben azonos volt, igy feltételezhetd, hogy a

tobbi Osszetétel is hasonld. Az eredményeket és az dsszehasonlitast a 10. tablazat tartalmazza.
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e v, . i Légzarvanyos Légzarvany
Minta jelolése Anyagtulajdonsag . .
anyagminta mentes minta
Huzoszilardsag [MPa] 5,92+0,10 6,62+0,27
K-B600_15 Rug. modulus [GPa] 0,31+0,03 0,38+0,07
Szakadasi nyulas [%] 14,28+0,7 12,06+1,6
Huzoszilardsdag [MPal 9,86+0,35 9,67+0,54
K-BENT_2 Rug. modulus [GPa] 0,53+0,03 0,53+0,06
Szakadasi nyulas [%] 12,73+1,2 15,37+1,00
Hiizoszilardsag [MPa] 9,74+x1,4 8,77+1,54
K-BENT_6 Rug. modulus [GPa] 0,88+0,08 0,82+0,02
Szakadasi nyulas [%] 2,76+0,8 3,28+0,8

10. tablazat: A légzarvanyokkal teli, valamint azoktol mentes anyagmintak mechanikai paraméterei

Az eredmények, amint az a tablazatban foglalt értékekbdl kiolvashaté azt mutatjak,
hogy a légzarvanyokkal teli és az azokt6l mentes anyagmintak esetében a vizsgalt mechanikai
tulajdonsagok kozt érdemi eltérés nincsen. A kettd kozti differencia gyakorlatilag minden
esetben szorasmezon belill helyezkedett el pozitiv, valamint negativ iranyban egyarant. A
lényeges kiilonbség minddssze a szords nagysaga volt, ami légzarvanyos probatestek esetében
szinte mindenhol nagyobb volt a tomdr anyagmintdkhoz viszonyitva. Konkluzidként
elmondhat6, hogy a jelenlévd mikroméretli 1égzarvanyok érdemileg nem befolyasoljak a

mechanikai paramétereket, csak azok szorasat.

4.8. Termikus (DMA) vizsgalatok eredményei

Egyes anyagmintdk termikus tulajdonsdgait DMA  vizsgélattal elemeztem.

Megvizsgaltam, hogy az anyag taroldsi, valamint veszteségi modulusa milyen mértékben
valtozik a kompozitba tOltott bentonit fliggvényében. A mérés soran az anyag tulzott
kiszaradasat a szakirodalomban javasolt [30] mdédon T-szilox tipusu szilikonzsirral torténd

bevonassal akadalyoztam meg. A DMA mérés eredményei a 38. abran lathatdak.
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38. abra: A DMA mérés eredményei

A vizsgalat eredménye rdmutat, hogy a homérséklet novelésének hatdsdra mind a
tarolasi, mind pedig a veszteségi modulus értéke csokken. A rétegszilikattal nem toltott
mintdhoz képest a 2 m%-ot tartalmaz6 darabnak mind a taroldsi, mind pedig a veszteségi
modulusa csokkent, ha csak minimalis mennyiségben is, mig a 6 m%-ot tartalmaz6¢ nétt. Ez
a szakitovizsgalat eredményeinek ismeretében némileg ellentmondasos, ezért a késdbbiekben
mindenképpen tovabbi kivizsgalasra lesz sziikség. Az ilivegesedési homérséklet (Tg) a
tangens 6 maximumahoz kothetd, amely a kezdeti 103°C-r6l 6 m% bentonit hatasara 111°C-
ra nott. Ezek a kiemelked6en magas értékek a szakirodalmi forrdsokat [26] figyelembe véve

meglehetdsen nagy nedvességtartalomrdl arulkodnak.
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4.9. Folyamatos gyartastechnologia megvalodsitasa

49.1. Extrazio

A folyamatos, froccsontéssel torténd gyarthatosag elsé 1épése az adott anyagbol a
granulatum eldallitasa. Ehhez mindenekel6tt extrudalt szalakat kell 1étrehozni. A vonatkozé
szakirodalomi forrasokat feldolgozo fejezetben mar emlitésre keriil, hogy extrazids
feldolgozas esetén megkiilonboztetiink egy-, valamint kétlépcsés gyartasi modszert.
Kisérleteimhez az utobbi eljarast valasztottam. Ennek megfeleléen elészor manudlis
keveréssel 1étrehoztam az un. szaraz keveréket, aminek Osszetétele kozel azonos volt a
K-B600 10 minta receptjével, a kiilonbség mindossze annyi volt, hogy a feldolgozast
eldsegitendd ezattal 1 m% magnézium-sztearatot adagoltam cslsztatéanyagként. Ez ugy
tortént, hogy a megfelelé6 mennyiségli, el6zetesen kondicionalt keményitd, celluléz és MgST
port kimérve azokat elzetesen eloszlattam, majd a porkeveréket vizzel és glicerinnel
ontéttem fel. Az adott Osszetétel kézi keverés hatasara a boltban kaphatd tehéntiréhoz

hasonlo allagba keriilt. Az igy 1étrehozott szaraz keverék lathato a 39. abran.

39. abra: Az extruderbe toltott szarazkeverék

A széraz keverék minden tovabbi eldkezelés nélkiil, ilyen forméban keriilt
extrudalasra. Az ikercsigas berendezés bedllitasait a 3.3. fejezetben talalhatd 4. tablazat
ismerteti. A megfelel6 homogenizalas érdekében az elokészitett anyagnak az extruderbe
torténd betoltése kis adagonként, eheztetve tortént. A feldolgozo gépre felszerelésre keriilt egy

vakuumos géztalanitd egység is, amelynek elsddleges funkcidja a folyamat sordn a
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keverékbdl kilépd vizgdz eltavolitasa volt. Alkalmazédsa sziikségszerinek mutatkozott,
ugyanis felhasznalasa nélkiil a szerszdmbol kilép6 szal felhabosodott.

Megfigyeléseim alapjan a létrehozott anyag a hagyomdnyos polimerekhez képest
kevésbé volt merev, allaga és viselkedése leginkabb a vizben kifézott spagetti tészta¢hoz volt

hasonlithato (40. abra).

40. abra: Az extruderbél kilépé szal

Az extrudalast kovetden az anyagot granulalassal froccsonthetd formaba hoztam. Ez
eleinte problémas volt. Ennek oka az anyag jelentds nedvességtartalma volt. A szal kis
merevsége miatt ugyanis idordl idore feltekeredett a granuldld berendezés bordéazott
hengerére. A megoldast a szabad levegdn torténd szaritds (hevertetés) jelentette. Az
extrudalas utan néhdny oran beliil granulalasra alkalmassa valt. A 1étrehozott granuldtumot a

41. dbra mutatja.

41. abra: Granulalt K-B600_10 jelzésti biokompozit
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Eléallitast kovetden a granulatumot néhany nap szabad levegén torténd szaritds utan
kondicionald szekrénybe helyeztem és ott taroltam egészen annak froccsontéssel torténd

feldolgozasaig, min. 24 6réan keresztiil.

4.9.2. Froccsontés

A granuldtum létrehozasat, illetve annak kondicionalasat kovetden a celluldzzal
erdsitett TPS-t froccsontéssel dolgoztam fel. A technoldgia soran beéllitott paraméterek (5.
tablazat) néhany kivétellel azonosak voltak azokkal, amelyeket Tabi [3] mar sikeresen
alkalmazott TPS froccsontéséhez. Az eldkészitett anyagminta dsszetételének kiillonbsége miatt
egyes értekeket célszerlien modositva lettek. Maga a froccsontési folyamat probléma
mentesen miikodott, a 42. abran lathatd, még bedmld csatornaval ellatott probatestek
légzarvanyoktdl mentesen sikeriilt legyartani. A froccsontott darabok attetszéek voltak, ez
alacsony kristalyossagi fokra, valamint a celluléoz részecskék megfeleld eloszlatottsagara

enged kovetkeztetni.

42. abra: Froccsontott probatestek

A folyamatot lassitotta, hogy a froccsontott darabok kidobasa soran problémak
meriiltek fel. A froccsontott probatestek az allo szerszamfélen maradtak a 43. édbran lathatod
modon, igy a mozg6 szerszamfél a kidobast nem tudta megvalositani nem estek ki maguktol,
a bedmld kup ugyanis (feltételezhetden az anyag érezhetéen kis merevsége miatt)
rendszeresen a bedmldécsatornaba szorult, ahonnan azt kézzel kellett eltavolitani. Az anyag
magas homérsékleten (120°C) tanusitott kis huzdszilardsdga miatt, esetenként benn is szakadt,
ilyenkor az eltavolitaisa meglehetésen koriilményes volt. A megoldast a szilikonos

formalevalasztas és a probatestek kézi kivétele jelentette. Mivel ezt 2-3 ciklusonként meg
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kellett ismételni, a folyamat még lassabba valt. Ez egy esetleges ipari feldolgozasi folyamat
esetén nem megengedhetd, igy a tovabbi kisérletek sordn az anyag merevségét az Gsszetétel

valtoztatasaval novelni kell.

43. abra: Froccsontott probatestek a nyitott szerszamban

4.9.3. Froccsontott probatestek szakitovizsgalata

Hasonloan a hengerszékkel eldallitott anyagmintdkhoz, a froccsontott probatesteken is
szakitovizsgalatot végeztem. Ezuttal is figyelembe véve az anyag szaraddsat, ami a
mechanikai tulajdonsagokat is befolyasolja, a froccsontott anyagmintakat klimaszekrénybe
helyeztem ¢és ott tdroltam a mar korabban ismertetett koriilmények kozott 250 6ran keresztiil.
A vizsgalat soran 15 probatestet szakitottam el, a mérések kiértékelésével kapott mechanikai

paramétereket a 11. tablazat ismerteti.

Minta ielolése Szakitoszilardsag | Rugalmassagi Szakadasi

i

L [MPa] modulus [GPa] | nyilss [%]
Frocesontott 4,75+0,09 0,065+0,003 18,67+1,2
K-B600_10 9,28+0,43 0,22+0,010 14,71+2,6

11. tablazat: A froccsontott probatesteken végzett szakitovizsgalat eredményei, 6sszehasonlitva a

korabban gyurékamraban és hengerszéken elgkészitett mintakéval

64



Lendvai Laszlo

Figyelemreméltd, hogy bar froccsontéssel eldallitott biokompozit Osszetétele
megegyezik a koradbban belsé keverdvel és hengerszékkel eldallitott K-B600 10 jelzésu
anyagmintaéval, a mechanikai tulajdonsagok mégis jelentés eltérést mutatnak.
Huzoészilardsaga alig fele a kordbban vizsgdlt mintdénak, merevsége pedig mindossze
egyotdde. A szakadasi nyulés tekintetében ndvekedés figyelhetd meg.

Az eredmények egyértelmulien arra engednek kovetkeztetni, hogy az extrudalt, majd
froccsontott  probatestek  sokkal lagyabbak a korabbi, ett6l eltérd technologiaval
eléallitottakénal. Ennek oka véleményem szerint a 1étrehozott anyagmintak eltérd lagyitoszer
tartalma. A gyirokamra hasznalatakor egy keverés alkalméval a kamra falat els6 alkalommal
éré anyag raszarad, ezaltal egy védoréteget hoz létre. Az igy odaszaradt anyag jelentds
lagyitoszer veszteséget jelenthet a technoldgiaban. Ugyanez a jelenség valodszinlileg az
extrudalasnal is jelen van, viszont ez ott csak a csiga elsO atjaratast kovetden 1ép fel, ami az
eléallitott anyagmennyiség tekintetében elenyész6. Egy masik lehetséges indok a hengerszék
hasznélata, ahol eleve egy vékony, alig 1-2 milliméter vastag lap kap a teljes feliiletén
intenziv hohatést, ez szintén jelentds szaradast eredményezhet. Akar az egyik, akar a masik,
(vagy akar a kettd kombinacioja) okozza ezt a jelenséget, konkluzioként kijelenthetd, hogy
extruzios, illetve froccsontéses feldolgozas esetén a technologia kdzbeni lagyitdszer veszteség
kisebb. A korabbival megegyez6 mechanikai tulajdonsagok feltételezésem szerint
alacsonyabb viz és glicerin tartalom mellett lennének elérhetdek. Befolyasolod tényezd lehet
tovabba, hogy a feldolgozas technologiak eltérése miatt a 1étrehozott kompozitok szerkezete
is jelentdsen eltér.

Emlitésre méltd, hogy a mechanikai paraméterek szorasa a froccsontott probatestek
vizsgalatakor 1ényegesen (akar egy nagysagrenddel) kisebb, mint a kordbbi anyagmintaknal.
Ez mindenképp pozitivumként értékelheté az adott anyag esetleges ipari alkalmazéasanak

tekintetében.

4.9.4. Froccsontott probatestek TGA vizsgalata

Az el6z6 (4.9.3.) alfejezetben leirt feltevésemet, miszerint a létrehozott anyagmintak
lagyitoszer tartalmat erdteljesen befolyasolja a létrehozasukhoz felhasznalt technolégia,
méréssel probaltam igazolni. Erre a célra a legmegfeleldbb vizsgélati modszer a mar kordbban
IS hasznalt termogravimetria (TGA). Ezuttal a vizsgalt mintdkat egészen degradacioig
hevitettem, az adott hdmérséklettartomanyokban bekdvetkezd tomegveszteség intenzitdsabol

pedig az éppen kivald/lebomld Osszetevd mennyiségére enged kovetkeztetni. A mérés
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30°C-r6l 700°C-ra torténd hevitést jelentett 10°C/perc-es felfiitési sebességet alkalmazva. A
vizsgalathoz két anyagbdl vettem mintat, a froccsontéssel késziilt probatestekbdl, valamint a
hasonl6 Osszetétellit K-B600 10 jelzésii, gyarokamras-hengerszékes technologiaval eldallitott

lapbol. A vizsgalat eredménye a 44. dbran lathato.
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44. abra: TGA vizsgalat eredményei

A két gorbe jellegiiket tekintve nagyjabol megegyeznek a szakirodalomban
megtalalhatoakkal [26, 31]. A 100°C alatti tomeg veszteség leginkdbb az anyag
nedvességének csokkenéséhez kothetd. Ez a frocesontott probadarab esetében 1 m%-ot jelent,
mig a
K-B600 10 jelzésti mintanal 1,5 m%. Bar az eltérés mastélszeres, valoszinlitlen, hogy ez
lenne a mechanikai tulajdonsagok jelentds eltérésének az oka. Mivel a két goérbe nagyon
hasonld, és egyiken se mutatkozik jele a lagyitdszerek intenziv eltdvozasanak, igy
valosziniisitem, hogy azok a termoplasztikus keményit6hoz reaktiv modon kapcsolodtak.

Ebben az esetben azok mennyiségét termogravimetrias méréssel nem lehet kimutatni.
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5. Osszefoglalas

A dolgozatomban termoplasztikus keményit6 matrixu, cellulozzal, valamint
bentonittal t6ltott bio- és hibridkompozitok eldallitasaval foglalkoztam. Munkam soran
elsédlegesen a kiilonbozé tipusu cellulozrostokkal erdsitett anyagmintak feldolgozhatosagat
vizsgaltam belsé keverdvel, valamint hengerszékkel. Kisérletet tettem tovabba a
froccsontéssel  torténd  feldolgozasra is. Mivel a kompozit szerkezetek mechanikai
viselkedését befolyasolja azok morfologiai szerkezete, ezért az erdsitd részecskék eloszlatasa
az eldallitandd anyag tulajdonsagainak szempontjabol kiemelkedo jelentéséggel bir.

Dolgozatomban bemutattam, hogy a biokompozitok gyartasahoz hasznalt alapanyagok
nedvességtartalma, ezzel egyiitt mechanikai és fizikai tulajdonsagai is jelentdsen fiiggenek a
kornyezet paratartalmatol. Kisérletek utjan ravilagitottam, hogy mind a keményitéport mind
pedig a cellulozt célszeriibb a feldolgozas el6tti szaritas helyett kondicionalni, ezaltal a
technolodgia 1ényegesen stabilabba tehetd.

A cellulozrostok egyenletes eloszlatasat a termoplasztikus keményitd matrixban
sikeresen végrehajtottam, ezt elektronmikroszkopos felvételekkel alatamasztottam. Az
eléallitott lemezeken gyartastechnologiabol adodo feliileti egyenetlenségeket, illetve az
anyagmintak belsejében 1étrejovo 1égbuborékokat préseléssel megsziintettem.

Megvizsgaltam a bentonit nevil rétegszilikatnak a kompozit rendszerben torténd
eloszlatasanak lehetdségét. A SEM felvételek tanulsaga alapjan aggregatumok a rendszerben
nem maradtak vissza.

Mechanikai vizsgalatokat végezve sikeresen kimutattam, hogy a vizsgalt
cellulozrostok a TPS keménységét fokozzak, szilardsagat bizonyos esetekben tobb mint
kétszeresére novelik. A mérési eredmények alapjan ilyen tekintetben az egyes celluloztipusok
kozott 1ényegi eltérés nem mutatkozott. A B 600-as tipus a szakadési nyulas, mig az UFC-
100-as a merevség szempontjabol eldnydsebb. A bentonit alkalmaziasaval a merevség
jelentdsen ndvelhetd a szakadasi nyulas csokkentésének aran.

Kiserleti jelleggel extrudaltam a B 600 tipusu cellulozzal erdsitett termoplasztikus
keményitdt. Az extrudalt szalakat legranuldlasat kovetden a froccsontéses feldolgozast is
sikerrel megvalositottam.

A létrehozott anyagmintdkon végzett mérési eredmények azt mutattak, hogy egy ipari
technologidkkal feldolgozhatd, a kisteljesitményli tomegmiianyagok kivaltasara alkalmas

anyagot sikeriilt kifejlesztenem, amelynek legnagyobb elénye, hogy bioldgiailag lebomlo.
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6. Summary

The dissertation deals with the preparation and processing of starch-based
biocomposites. Cellulose and bentonite particles were used as reinforcement materials to
increase the mechanical properties of thermoplastic starch (TPS). Different kinds and amounts
of cellulose microfibers and layered silicates were introduced to examine how their presence
changes the behavior of the TPS material. By analyzing the literature it was concluded that
the most vital point when producing TPS is choosing the appropriate quantity of the starch,
plasticizers and the reinforcement. The quality of the dispersion of micro- and nanosized
reinforcing particles influences the properties of the TPS composites produced, as well. Thus
it is necessary to achieve a proper dispersion of the nanofillers.

Taking these informations into account a melt mixer and an open mill were used to
produce material samples with different amounts of cellulose and bentonite. It was
demonstrated through scanning electron microscopy that because of the high temperature
during the processing the water starts to boil causing micro-sized air inclusions which
remained in the samples. This problem was solved using hot pressing after the processing.

Specimens were cut of the samples to perform tensile tests. The results indicated that
using cellulose as reinforcement material the tensile strength of the TPS biomaterial can be
doubled, however at cost of elongation at break (that decreased). Using bentonite as mineral
additive the stiffness of the composite increased significantly but the elongation at break
dropped drastically.

Attempts were made to process the cellulose filled TPS with injection molding. For
that purpose a dry mixture of components was prepared and loaded into a twin screw extruder
to get granules for subsequent injection molding. The attempt was successful, so tensile tests
were performed on the injection molded samples as well.

It can be concluded that a biologically degradable TPS has been produced, which is
able to replace some of the low performance polymers in different applications, where the
product is used only for short period of time. It has also been stated that this TPS
biocomposite can be processed with industrial technologies without any problem. The greatest
benefit of this TPS material is that unlike petroleum-based polymers this is an

environmentally benign version.
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9. Mellékletek

A HUNGRAMID F Meritena 100 keményito adatlapja

Brenntag Hungaria Kereskedelmi Kft.

BRENNTAG &5

Mindségi Bizonyitvany

HUNGRAMID F
Meritena 100

Kukoricakemeanyltd
Kidllltas datuma:  2013-02-19
Cikkszam: 470140
Megrendelésink szama: 4550048535
Sarzs: H30173411
Gydrtasi ido: 2013-01-17
Lejarati idi: 2015-01-17
~ Jellemzd Mértékegysag | Mértérték | Also hatar | Felsp hatar
Nedvessegtartalom 8L 12,1 Y 14,0
Hamutartalom % 0,18 0,0 0,20
Kéndioxid tartalom | ppm g 0 10
pH dn ) 6,2 40 ; 7.0
Fehérjetartalom % 04 0,0 05
Qzares csirg nig 600 | 10000
Pendsz nlg 0 100
E. Coli n'g ] 0
Salmonella niZsg 0 0
Staphylococous aur ls| 0 a
Coliform tartalom =<100db/g
A mikrobigldgial és vegyi szennyezetiséy a 41908 (¥1.11) EOM &5 17/1999 (VI 16] EGM rendelot
elbirgsainak meglelel.

Ez a termék az 150 9001-22000 min{iségigyl rendszer eldirdsainak megfelelden hészilt

Ezpn Mnasagl Bizoritvany 8 gyand enallzies slpan kiszol,
Az analizis slekiranikus Clon keszit, aldims neli graampes,

Araretay Hurgara

Kersabedelms Kh. Tikdilrens {130 1) Ky 400
1335 Bk, Teladio: [+36 1) B4 101
Darvpaling wicn g5, Eemails ofl ke Elbre nnimg

H¥H Bank AL

1 (ke Bdagee sl S 3wl i K
S bl 2
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Az ARBOCEL B 600 tipusu celluloz adatlapja

Data sheet GRADE

ARBOCEL®

natural cellulose fibres

Basic raw material
highly pure cellulose

Characteristic

short fibre, white

Physical and chemical properties

cellulose content approx. 99,5 %
average fibre length 60 um

average fibre thickness 20 pm

bulk density 180 g/l - 220 g/l
whiteness (absolute value at 461 nm) 86 % +/- 5%
residue on ignition (850 °C, 4 h) approx. 0,3 %

pH-value 6 +/-1

Screen analysis
Screen residue (in accordance with DIN 53 734/air jet sieve) with an interior mesh aperture of:

200 ym 100 ym 32 um
max. 0.5 % max. 3 % max. 30 %

As with all natural products slight differences to the above given values may arise.

General references

ARBOCEL" cellulose fibres are environment friendly products, gained from replenishable raw
materials.

Among other things, they are used as thickeners, for fibre reinforcement, as an absorbent and
diluent or as a carrier and filler in most manifold application fields.

CAS-Nr.: 9004-34-6

r
s J. RETTENMAIER & SOHNE GMBH + CO Telephone: 0 79 671 52-0
Manufacturers of Fibres Telefax: 07967/ 152-222 0809
Holzmiihle 1
D-73494 Rosenberg

74



Lendvai Laszlo

Material Safety Data Sheet

Version: 001 le

Date of issue:  03-06-12
Revise date:

1.

Identification of the substance/preparation and the company

MName of the substance/preparation: Cellulose

Commercial product NamARBOCEL@] B 600, BE 600, BEM 600, B 00,
BE 00, BE 00-APP, BE 00-BIP,
BEM 00, BEM 00 TR, B 385,
B 800, B 800-X, BER 40, BF 40,
BWW 40, BWW 40 T

Indications about the producer/supplier:

J. RETTENMAIER & SOHNE GMEH + CO Telefon: +49 79 671 52-0

Fibers designed by Nature Telefax: +49 79 67/152 222
Holzmuehle 1 Information: +49 7967/152 126
D-73494 Rosenberg In an emergency: +49 T967 152 200

Composition/Information on ingredients

Cellulose 100 %
CAS-Mo.: 9004-34-6

Prospective risks

Capable of causing dust explosions.

First aid measures

If inhaled: take individuals out into fresh air
After eye contact: rinse with plenty of water

Fire-fighting measures

Suitable extinguishing agents: water spray, foam, COs2, dry chemical powder

Measures at unintentional liberation

Collect up mechanically.

Handling and storage

Handling:
Usual precautionary measures have to be observed when working with all combustible materials
containing dusty particles.

Additional information about the construction of technical equipment:
Avoid blowing of dust.
Take precautionary measures against electrostatic loading

Storage:
Keep the material well closed and dry.
Shelf life stability: at least 5 years.
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e

Material Safety Data Sheet IRS

Version: 001

Date of issue:  03-06-12

Revise date:

8. Exposure limit and personal protective equipment

Personal protective equipment:
Respiratory protection: mask (Particle Filter Class P 2)

8. Physical and chemical properties tested in accordance with
Form: fibrous
Colour: white
Smell: odourless
pH-value (at 100 gfl H:O and 20 *C}: 5-8
Ignition temperature: approx. 500 °C Godbert-Greenwald
Dust explosion category: 1
Explosion limits: no data available
Bulk density: 110 - 220 gl

Further indications:
Solubility in water (20 *C): insoluble

10.  Stability and reactivity

Thermal decomposition: at approx. 200 *C*
Dangerous decomposition products: No dangerous decomposition products observed.
Dangerous reactions: not known.

11.  Information on toxicity

Mo details on toxicity known.
MNowadays we know that negative toxicological effects are not to be expected.

12.  Information on ecological effects

Mowadays we know that negative ecological effects are not to be expected.

13. Indication about disposal

Recycling/reclamation of organic substances which are not used as solvents (including composting and
other biological transformation processes).

The waste code numbers according to the German Waste Catalogue are substance-related, while the
Waste code numbers according to the European Waste Catalogue (EWC code) are source-related.

The exact assignment to a waste code according to the EWC code can only be undertaken by the user
of the different ARBOCEL® -gualities who generates waste products from them requiring disposal.
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Material Safety Data Sheet

Wersion: 001
Date of issue:  03-06-12
Revise date:

IRS

14.  Information about transport

GGVSee/IMDG-Code: -
PG: -

GGVSE: KL. -

Warning sign: Hazard no.: —
ADNR: Class -

Declaration for land shipment: -
Declaration for sea shipment: —
Declaration for shipment by air: —

Other information:
No hazardous cargo.

UN-NR: —

MPO: --

PG: - RID/ADR: class --
Substance no. -

PG: - Cat. —

EmS: —-

PG: -

ICAONATA-DGR. —

15. Regulations

MNo hazardous material as defined by relevant regulations and decrees.

Water danger classification: not water hazardous according VYwWwS, Annex 1, prefix 765

16.  Further information

* = data have been changed, compared to the previous version

The given particulars are based on our present knowledge and experiences. However, a legally binding
guarantee of certain properties cannot be derived from our statements.
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Az ARBOCEL UFC-100 tipusu celluloz adatlapja

ARBOCEL UFC 100 fibers are nearly invisible
in most applications due to the small size.
They assume the same diverse functions

as our classic fibers do in larger scale.

And mueh more.

Parameters of ARBOCEL UFC 100

: © ARBOCEL® UFC 100

" Appearance " ultra fine white powder -
 Celllose content | 995%
 Average fiber length 8um
 Average fiber thickness - 2pm
 Ollabsorption Ci6goligUFC
: Waterabsorption - 3.0g water/gUFC
‘lossondrying Yew
SUIREEL R T R
Bukdensity Cieogn
Vel atgsinmy 8% _
CpHvae  es 7
CAshoontent Yeaw T
e e

: - 40 mPas { 5% slurry)
: Viscosity (Brookfield) 2 100 mPas (10% slurry)
. . 1000 mPas (20% slurry)

A CLOISTE 116 tipusu bentonit adatlapja
CLOISITE 116

Product Data

Composition
CLOISITE 116 is a natural bentonite.

Typical Properties
The values indicated in this data sheet describe typical properties and do not constitute specification limits.

Moisture: 8-13%
Typical Dry Particle Size: <15pm (d_)
Color: Off White
Packed Bulk Density:  340q/
Density: 2 Bofom?

X Ray Results: dy,,= 1.25nm

Recommended Use
CLOISITE 116 is an additive for plastics and rubber to improve various physical properties, such as reinforcement,
CLTE, synergistic flame retardant and barrier.
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