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1. Bevezetés

A muanyagok a modern élet fontos részei, szinte barmilyen teriileten talalkozhatunk
veliik, legyen sz6 akar gépjarmiivekrol, konyhai eszk6zokrdl, butorokrol vagy élelmiszereink
csomagolasarol. A milanyag termékek népszeriisége leginkabb annak kdszonhetd, hogy nagy
termelékenységgel lehet elballitani valtozatos tulajdonsagokkal rendelkezé arucikkeket.
Ezenkiviil az alapanyagok ara viszonylag alacsony, igy a termékek szinte mindenki szdmara

megfizethetoek.

Mar a 20. szazad els6 fele ota alkalmaznak kiilonboz6 tarsitd anyagokat, melyeket
nagy mennyiségben a milanyagokhoz kevernek. Ennek az egyik jelentés elonye az, hogy
segitségilikkel csokkenthetd a miianyag termékek ara. Az 4svanyi eredetii toltdanyagok mellett
egyre népszeriibbek a természetes eredetii anyagok, mint a faliszt, a bambusz, a len vagy a
rizshéj. Eurdpdban a természetes toltdanyagok koziil legelterjedtebben a falisztet hasznaljak,
mivel ebbdl all rendelkezésre a legnagyobb mennyiség. Szamos polimert alkalmaznak a
faliszt/polimer kompozitok (WPC) matrixaként, am a legnagyobb jelentdsége a hore lagyulo

tomegmiianyagoknak van (polipropilén, poli(vinil-klorid), polietilén).

2000 - = 2010
B 2012
§ 1500 - #2015 (becslés)
=}
£
£ 1000 -
%)
£
3
O 500 -
="
=

O T T T |
Eszak-Amerika Kina Eurépa Azsia

1. abra Kiilonbozd régiok altal eléallitott WPC mennyisége [3].

A WPC-k eloallitasaval és feldolgozasaval foglalkozo szektor az elmult években a
milanyagipar egyik legnagyobb ilitemben fejlodd dgazatava valt. Mig a mlianyagipar termelése
2010 ota évente koriilbeliil 5%-kal novekszik [1], addig a WPC-bdl minden évben 20-25%-

kal tobbet gyartanak [2]. Az 1. abran latszik, hogy bar az eurdpai ndvekedés iiteme elmarad a



vildg mas részein tapasztalhatotol, kontinensiinkon is évi 10%-os novekedéssel lehet
szamolni. Ez azért jelentds, mert az eurdpai milanyagipar dssztermelése a 2009-es valsag ota
stagnal. A kozeljovoben is tovabbi novekedés varhatd, mig 2012-ben az Osszes eldallitott
milanyag termék 0,8%-a volt faliszttartalm kompozit addig, 2015-re az eldrejelzések szerint
ez az arany mar 1,2% lesz [3]. A legfontosabb iparagak, melyek szamara a termékek

késziilnek: az épitd-, a butor- és a gépjarmilipar.

A faliszt hatdsara né a kompozitok merevsége ¢és megfeleld hatarfeliileti
kolcsonhatasok esetén a szilardsag is novelhetd, viszont az iitésallosadg szinte minden esetben
nagymértékben csokken. Ez utobbi hatas kompenzalasira elasztomert szoktak adni a
kompozithoz, de még ebben az esetben is altaldban elmarad az {itésallosag a varakozasoktol,
¢s ez a lehetséges termékek palettajat is szegényebbé teszi. A legujabb fejlesztésekben
matrixként nem polipropilén (PP) és elasztomerek fizikai keverékét, hanem heterofazisos
etilén-propilén kopolimereket (HECO) alkalmaznak. A heterofazisos rendszerekben
kontrollaltan kialakithato specialis szerkezetnek koszonhetden sok esetben jobb iitésallosag
érhetd el, mint a keverékekkel, igy alkalmasak lehetnek a kompozitok iitésallosaganak
novelésére is. Az {itésallosag szempontjabol a szerkezeten kiviil kiemelt fontossdguiak a
deformacié soran lejatszo6dd mikroszkopikus deformacios folyamatok. Sokféle ilyen folyamat
figyelhetd meg tobbkomponensii rendszerekben, melyek més és mas mértékben képesek a
deformacié soran az energidt elnyelni. Ezért a folyamatok aranydnak megvaltoztatasa
lehetdséget nyujt a torési ellendllas novelésére. A kapcsolat a heterofazisos rendszerek
szerkezete, a kompozitok deformaciés mechanizmusa és az iitésallosaguk k6zott azonban nem

teljesen tisztazott.

A kutatdsom soran elsOként azt vizsgaltam meg, hogy lehet-e a heterofazisos etilén-
propilén kopolimerek deformacidos mechanizmusat befolyasolni és az iitésallosagat ndvelni az
elasztomerfazis tulajdonsagainak modositasan keresztiil. Ezt nagystiriségli polietilén (HDPE)
hozzaadéasaval kivantam elérni. Ezt kovetden olyan faliszttartalmti kompozitokat készitettem,
melynek matrixa HDPE-vel modositott HECO. A HDPE mennyiségének valtoztatasaval
probaltam befolyasolni a kompozitok szerkezetét és deformacios mechanizmusat valamint
javitani az titésallosagat. Kisérletet tettem tovabba egy modell kidolgozasara, melynek
segitségével kiszamithatd, hogy a matrixhoz illetve a tdltdanyaghoz kapcsolodo
energiaelnyeld folyamatok mennyiségileg mekkora szerepet jatszanak a torési ellendllas

meghatarozasaban, illetve megjosolhato a PP/faliszt/elasztomer kompozitok iitésallosaga.



2. Irodalmi osszefoglalo

Irodalmi 0Osszefoglalom elsé részében a természetes toltdanyagok elonyeivel és
hatranyaival, valamint a faliszttartalmi kompozitok ipari jelentdségével foglalkozom. A
tovabbi fejezetekben ezen tobbkomponensi rendszerek tulajdonsagait meghatarozo
tényezOket veszem sorra. Az utolsé fejezetben a WPC-K tulajdonsagainak javitasi lehetéségeit
vizsgalom meg és bemutatok két korabbi modellt, ami segit a kompozitok tulajdonsagainak

leirasaban.

2.1. Faliszttel erésitett polimer kompozitok

A muanyag termékek a mult szazad elsd felétdl kezdve egyre nagyobb teret hdditanak.
Legyen sz6 uditditalok palackjardl, autok karosszéria elemeirdl, vizvezetékekrdl vagy akar
miiszalas ruhadarabokrol, a miianyagok jo alternativai a kordbban hasznalt alapanyagoknak,
példaul az tiivegnek, fanak vagy fémeknek. Az elmult évtizedekben a felhasznalés
novekedésének iiteme egész Eurdpaban gyorsult. Ez al6l Magyarorszag sem kivétel, a
rendszervaltas utan folyamatos ndovekedés tapasztalhato, 10 év alatt a felhasznalt mennyiség a
kétszeresére nott. A 2008-as év gazdasagi valsaga jelentds visszaesést eredményezett a
milanyagipar terén is, azonban néhany éves stagnalds utdn a 2013. évben mar 3%-kal nétt a

milanyag felhasznalas [4].

Ahogy azt mar a bevezetOben is emlitettem, a milanyagipar tobbi részénél nagyobb
iitemben fejlodik a falisztet tartalmazd kompozitok teriilete. A fejlodés egyik legfontosabb
hajtoereje az, hogy a felhasznalasi tertiletiikon a WPC-k kivalo alternativai az asvanyi alapu
toltdanyagot tartalmazé kompozitoknak. Osszehasonlitva a természetes és az asvanyi eredetii
nyersanyagokat, szdmos kiilonbséget taldlunk. Mivel a természetes eredetli toltdanyagok 6
alkotorésze altalaban a celluloz, ezért ezek stirisége 1,5 g/cm3 korili érték, szemben az
asvanyi anyagok 2-4 g/cm-es stirliségével. Celluloz alapt anyagok hasznalataval tehat joval
csokkenthetjiik a kompozitok tomegét, ami elonyos a felhasznalds és szallitds szempontjabol,
kiilondsen a gépjarmiliparban. Ezen kiviil a természetes anyagok ara altaldban alacsonyabb,
mint az asvanyi toltéanyagoké, kdszonhetéen annak, hogy megujuld forrasbol szarmaznak és

szinte korlatlan mennyiségben rendelkezésre allnak. Az ar és a siirliség mellett fontosak a



szemcseszerkezeti jellemzok is (pl. méret, alak), amik hatassal vannak a kompozitban
kialakulo szerkezetre. Az 4svanyi eredetli anyagok jelentdés része kozel gomb alaku
szemcsékbdl all, mig a természetes anyagok kozott foként rovid és hosszii szalakbol 4llo
anyagokat talalunk. A szal tipust erdsité anyagok szalirdnyban joval nagyobb terhelést

képesek elviselni, mint a gdmb alakt részecskeék, igy erdsitd hatasuk is jelentdsebb.

Napjainkban egyre nagyobb szerepet jatszik a kornyezettudatossag kérdéskore, igy
ebbdl a szempontbdl is fontos Osszehasonlitani az asvanyi- és a természetes alapu
toltdanyagokat. Sok gyart6 torekszik arra, hogy iivegszal helyett természetes széalakat
hasznaljon erdsitdanyagként. Részletes életut-analizis alapjan azt allapitottak meg, hogy
kompozitokban az iivegszalat természetes szalakra cserélve egy kornyezetkimélébb rendszert
kapunk [5]. A cikk szerint a természetes anyagok hasznalatanak f6 el6nyei, hogy az
eloallitasuk és szallitasuk kevesebb kornyezetszennyezéssel jar €s az €letit végén bioldgiailag
lebomlanak, illetve elégetésiikkel energia nyerhetd. Azonban a hatranyokrdl sem szabad
megfeledkezni: a természetes szalak eldallitasahoz novények kellenek, melyek termesztése
soran miitragyat €s egyéb vegyszereket hasznilnak, valamint a kompozitok mechanikai

tulajdonsagai elmaradnak az tivegszallal erdsitett miianyagokétol.

A fenti elonyok miatt terjednek el egyre inkabb a természetes toltdanyagok, kiilonosen
a szalas szerkezetiiek. A természetes szalaknak eredetiik alapjan két nagy csoportja 1étezik.
Az allati eredetli szalak fontos jellemzdje az, hogy alaki tényezdjiik (hosszuk és szélességlik
hanyadosa) nagy, valamint jo merevséggel rendelkeznek [6]. Azonban a ndvényi eredeti
szalakbol nagyobb mennyiség €s tobbféle tipus all rendelkezésre. A felhasznalhatdo novények
skalaja igen valtozatos, azt, hogy egy adott teriileten melyik tipust hasznaljak, dontéen az
befolyasolja, hogy az adott éghajlaton milyen novény képes megélni. Eurdpdban szinte
kizarolag falisztet haszndlnak, mivel nagyon nagy mennyiségben all rendelkezésre. Matrix
polimerként eldszor hére keményedd milanyagokat hasznaltak, 4m mostanra inkdbb a hdre
lagyulo tomegmiianyagokat alkalmazzak, fOként polietilént, polipropilént ¢és poli(vinil-
kloridot). Ez a harom koziil a legjelentésebb a polipropilén (PP), a kutatasok nagy része is
ezzel foglalkozik, ezért a munkdm sordn én is ezt a polimert hasznaltam. A faliszt alap
kompozitok jelentdségét jol jelzi az, hogy egyes extruder- és froccsontégép-gyartd cégek mar
kiilon berendezéseket kinalnak a WPC-t feldolgozok szamara. A 2. abran is latszik hogy,
szamos terlileten alkalmaznak ilyen millanyagokat, foként padlokat, autoalkatrészeket,
butorokat és keritéseket gyartanak beléliik. Epitipari alkalmazas esetén a fa elemeknek jo

alternativaja lehet, mivel nem kell festeni, csiszolni 6ket és hosszabb ¢lettartammal



rendelkeznek. Gépjarmiiipari termékek esetén a legfontosabb elonyiik az, hogy a strliségiik
kisebb, mint az iivegszdlas kompozitoké, igy alacsonyabb iizemanyag-fogyasztast

eredményeznek.
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2. abra WPC kompozitok alkalmazasi teriiletei Eurépaban [3]

A heterogén polimer rendszerek (igy a WPC-k) tulajdonséagait négy tényez6 hatarozza
meg: a komponensek tulajdonsagai, az Osszetétel, a hatarfeliileti kolcsonhatasok és a
szerkezet. Szamos kutatas foglalkozik faliszt tartalmu rendszerek tulajdonsagainak
vizsgalataval, de sok esetben a kdvetkeztetések soran figyelmen kiviil hagyjak a fenti faktorok
valamelyikét, ami téves konkluziokat eredményezhet. Ezért munkédm soran kiemelt figyelmet
forditottam arra, hogy minden tényezd valtozdsat nyomon kovessem ¢&s hatasukat

megvizsgaljam.

2.2. Komponensek tulajdonsagai

A munkdm sordn készitett polimer alapu rendszerek legalabb kettd, de sok esetben
négy komponenst tartalmaznak, ezért mindegyik alkotd tulajdonsagait érdemes kiilon-kiilon
megvizsgalni. A kompozitok matrixat az altalam alkalmazott rendszerekben fOként a
heterofazisos etilén-propilén kopolimer, a HECO alkotja. Az izotaktikus PP
polimerizacidjanak kidolgozéasa 6ta folynak a probalkozasok a PP iitésallosaganak javitasara,
annak érdekében hogy az alkalmazasi teriiletet szélesebbé tegyék [7]. Elsoként a PP-hez
omledék allapotban kiilonboz6 elasztomereket kevertek, foként etilén-propilén (EPR), illetve
etilén-propilén-dién (EPDM) tipusuakat. Ezt a fajta iitésallo PP-t ma is elészeretettel

alkalmazzak, mivel a keverék elkészitése viszonylag egyszeri ¢és az elasztomer



mennyiségével konnyen valtoztathatéak a tulajdonsagok. A polimerizacidos modszerek
fejlodésével azonban lehetdség nyilt heterofazisos blokk kopolimerek eléallitasara is. Az
eljaras egy reaktorkaszkddon alapul, legalabb két reaktorral. Az elsdben torténik a PP
polimerizacidja, majd a masodik reaktorban etilén és propilén kopolimerizacidja a PP fazis
jelenlétében. Az eljarasra jelenleg elfogadott modell 1épései a 3. abran lathatoak [8]. Az elsé
Iépés soran a katalizator szemcsén beliil indul meg a propilén polimerizacidja. Ezt koveti a
tovabbi homopolimerizacid, amely alatt a szemcsék mérete megnd ¢és kialakulnak a kristalyos
PP egységek. Az utolso fazisban pedig etilént és propilént adnak meghatirozott aranyban a
rendszerhez, és a kopolimerizacid a homopolimer gdmbok feliiletérdl indul meg. A reakciod
soran a kopolimer fazis Kkit6lti a PP egységek kozotti teret. A jelenlegi
katalizatorrendszerekkel akar a HECO tomegének 80%-at is adhatja a kopolimer, amivel

kiemelkedGen jo ttésallosag érhetd el [9].
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3. abra A heterofazisos etilén-propilén kopolimer polimerizacidjanak modellje [8,9].

A HECO-k szamos elonnyel rendelkeznek a fizikai keverékekkel szemben. A
feldolgozas ¢s gazdasagossdg szempontjabdl fontos nyereség, hogy nincsen kiilon
technologiai 1épés az eclasztomer és a PP Osszekeverésére. Tovabbi elénye az, hogy a
tulajdonsagok joval szélesebb korben és pontosabban valtoztathatok, mint a fizikai
keverékeknél. Ez a katalizatorrendszerek fejlddésének koszonhetd, mivel segitségiikkel
konnyebben kézben tarthatd és szabalyozhaté a polimerizaciés folyamat. A legfontosabb
tényezOk, melyek hatnak a tulajdonsdgokra: a mikroszerkezet, a fazisok aranya, a fazisok
kozotti  kolcsonhatés, illetve az alkotok molekulatomege. Mint az ilyen 0Osszetett
rendszereknél altalaban, ebben az esetben is kapcsolat fedezhetd fel az egyes tényezdk kozott,
példaul az etiléntartalom erdsen befolyasolja a mikroszerkezetet. Tobb tudomanyos

publikacié is foglalkozik az egyes tényezok és a tulajdonsagok kozotti kapcsolattal, ezek



koziil emelném ki Radusch munkéjat, aki a kopolimer fazis etiléntartalmanak, valamint a
kopolimer és a PP molekulatomegének hatasat vizsgélta [10]. Az livegesedési homérséklet
mérésének segitségével megallapitottak, hogy a fazisok kozotti kdlcsonhatas szempontjabdl a
legfontosabb tényez6 az etiléntartalom a kopolimer fizisban. A varakozasoknak megfeleléen
a fazisok kozotti kdlesonhatas gyengiil az etiléntartalom novekedésével. Az etiléntartalom
tovabba jelent6sen befolyasolja a diszpergalt kopolimer fazis méretét is: minél kisebb az
etilén ardnya, annal kisebb lesz a kopolimer fazis mérete is. A fazisok mérete, azaz a
mikroszerkezet és a makroszkopikus tulajdonsagok kozotti kapcesolatot jol szemlélteti a 4.
abra. Mindkét mérési homérsékleten az alacsonyabb etiléntartalmu, tehat kisebb

elasztomerszemcséket tartalmazo kopolimereknek nagyobb az iitésallosaga.
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4. abra A kopolimer etiléntartalmanak hatasa a HECO iitésallosdagara [10].

Jelmagyardzat: m () °C és ® 20 °C vizsgalati hbmérséklet.

A fenti kutatds soran arra jutottak, hogy a komponensek molekulatomegének hatasa
joval kisebb mértékii, mint az §sszetételé. Az azonban megfigyelhetd, hogy mind a PP, mind
a kopolimer molekulatomegének novelésével nd a HECO fitésallosaga. Egy masik kutatas
lépcsés izoterm kristalyositdssal vizsgalta az etiléntartalom valtozdsdnak hatasat a
kristalyossagra [11]. Az etilén mennyiségének novelésével csokkent a rendezettebb kristalyos

frakciok aranya, mig a kisebb kristalyossaggal rendelkezd részek aranya novekedett. A



szerkezetet vizsgdlva Ok is arra a kovetkeztetésre jutottak, hogy az etiléntartalom

valtozatasaval jelentds mértékben valtozik az elasztomer cseppek mérete és a morfoldgia.

A matrix szerkezetét nemcsak a kopolimer dsszetételével lehet befolyasolni, hanem
példaul keverék készitésével is. Egy masik komponens hozzdaddsa a matrixhoz
megvaltoztathatja példaul az elasztomer szemcsék ecloszlasat méretét. Mar a HECO-k
elterjedése elott is hasznaltak nagysiiriségli polietilént, HDPE-t az {itésallo PP/elasztomer
keverékek torési ellenallasanak javitasara [12]. Az iitésallésag javulasara tobbféle
magyardzatot dolgoztak ki, példaul azt, hogy a HDPE beleoldddva az elasztomer fézisba,
javitja a homogenitast. A masik lehetséges ok a mikromechanikai deformécios folyamatok

megvaltozasa, melyre részletesebben a 2.5. fejezetben térek ki.

A faliszt alkalmazasanak el6nyeit a dolgozatom elején mar bemutattam, ebben a
fejezetben a legfontosabb tulajdonsagait foglalom &ssze. Mint minden természetes alapu
toltdanyag, a faliszt is tobb vegyiiletbdl all, és szdmos tényezd befolyasolja az dsszetevok
aranyat, példaul a novény termesztésének helye vagy az iddjaras. A fObb komponensek,
melyek altaldban minden tipusban megtalalhatéak: a kristdlyos celluloz, az amorf
hemicelluloz és a lignin. A fa 6nmagaban is egy kiilonleges kompozit rendszernek tekinthetd,
melyben a cellulozrostok erdsitdanyagként funkciondlnak a lignin matrixban, a két
komponens kozotti kapcsolatért pedig a hemicelluloz a felelds. Az egyéb alkotdéelemeken
kiviil (példaul pektin, gyantak, szervetlen anyagok) a WPC-k felhasznalasa és kiilondsen
feldolgozasa szempontjabdl kiemelt jelent0ségli a viz szerepe. Annak érdekében, hogy a
faliszt viztartalma ne befolyasolja a tulajdonsagokat, a feldolgozas elott ki kell szaritani az
anyagot. Mivel a pontos kémiai dsszetétel meghatarozasa nehéz és koltséges, ezért tobbnyire
csak azt szoktak kozolni, hogy kemény- vagy puhafa az alapanyag. Ez a felosztas inkabb
biologiai, mint kémiai szempontok alapjan torténik, a nyitvatermdket soroljak a puhafak, mig
a zarvatermOket a keményfak koz¢ [13]. Tobb csoport is dsszehasonlitotta a két tipusu faliszt
hatasat a bel6lik készilt kompozitok tulajdonsagaira [14,15], de az eredmények
ellentmondasosak ¢és altalaban nem mutatnak szignifikans kiilonbséget. Az ellentmondasok
oka valosziniileg az, hogy a vizsgalt faliszteknek nemcsak a tipusa, hanem a szemcsejellemzdi
(szemcseméret, alaki tényezd) is kiilonboztek. Ezen vizsgalatok alapjan kijelenthetd az, hogy

a faliszt tipusa a mechanikai tulajdonsagokat kevéssé befolyasolja.

Természetes szalak legfontosabb jellemzdje a szemcsék mérete és alaki tényezdje. Ez

crer



egy gomb alaki szemcse alaki tényezdje 1, mivel hossza €s szélessége megegyezik. Minél
inkabb szalas jellegli a szemcse, az alaki tényezdje anndl nagyobb, igy megfeleld orientacio
esetén, anndl nagyobb erdsitd hatést fejt ki. Ennek kdszonhetd, hogy piaci forgalomban foként
puhafa alapu toltéanyagokat lehet vasarolni, mivel ezek alaki tényezdje valamivel nagyobb,
mint a keményfaké. Korabbi tanszéki kutatdsok soran tobbféle méretti faliszt hatasat
vizsgaltak azonos matrixban. Az 5. dbran lathat6 eredmények harom kiilonbdzo tipusu faliszt
erdsitd hatasat mutatjak. A toltéanyagok kozotti legfontosabb eltérés az, hogy 10, 40 illetve
160 pum atlagos szemcsemérettel rendelkeznek. Jol latszik, hogy a nagyobb atlagos
szemcseméret jobb szakitdszilardsagot eredményez. Munkdm sordn a matrix modositasara
koncentraltam, ezért csak egyféle falisztet, a 160 um méretlit alkalmaztam, mivel ennek a

legjobb az erdsit6 hatasa.
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5. abra Kiilonbozo szemcseméretii falisztek erdsito hatasa. Jelmagyarazat: HECO)/faliszt

kompozitok A 10 um,e 40 um, m160 um datlagos szemcseméretii faliszttel.
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2.3. Hatarfeliileti kolcsonhatasok

Szalerdsitésit. kompozitok esetén Iétfontossagu a hatarfeliileti kolcsonhatasok
mindsége. Idedlis esetben a szalak viselik a terhelést, amit a matrix kozvetit. A fesziiltség
hatékony atvitelének feltétele a szal és a matrix kozotti erds adhézid. Nem megfeleld erdsségii
kolcsOnhatasok esetén altalaban a szal kihuzddik a matrixbol, és az erdsité hatdsa nem
érvényesiil. Mivel a faliszt alapu kompozitok nagy részét szerkezeti anyagként hasznaljak, a
szemcsék teherbird képessége kiilondsen nagy jelentdségii. Ez a tulajdonsag fligg egyrészt a
szemcsék tulajdonsagaitol, masrészt a hatarfeliileti kolcsonhatasoktol [16]. Mivel a PP nem
rendelkezik funkcids csoportokkal, kovalens kotés nem johet 1étre a matrix és a faliszt kozott,
igy csak masodlagos, van der Waals erdk felelosek a kolesonhatasért. Ezek az er6k azonban
nem elegenddek ahhoz, hogy megel6zzEék a szalak kihuzodasat, igy a megfeleld erdsitd hatas

érdekében moddositani kell a kolesonhatasokat.

Szamos lehetdség ismert a modositasra, melyeket tobb nagy csoportba sorolhatunk. A
fizikai modszerek koz¢ tartozik példaul a koronakisiiléses [17] és a hidegplazmas kezelés
[18]. Ezek célja funkcios csoportok 1étrehozasa a feliileten, azonban ennek eredménye inkabb
a feliileti energia megvaltozasa, ez viszont nem vezet kovalens kotések kialakulasdhoz a
szemcse ¢s a matrix kozott. A masik csoport a nem-reaktiv kémiai modszerek kore, melynek
soran a szemcsék feliiletét egy kis molekulatomegli szerves vegyiilettel vonjdk be. Ennek
egyik legelterjedtebb példija a CaCOgs feliiletkezelése sztearinsavval [19]. Ennek a tipusu
kezelésnek a legfobb hatranya az, hogy bar a szemcse-szemcse kozotti kolcsonhatast
csokkenti és igy csokken az aggregacidé mértéke, azonban a szemcse-matrix kozotti
kolcsonhatés erdssége is csokken, ami nem kedvezd az erdsitd hatds szempontjabol. A reaktiv
kémiai modszerek soran valamilyen kémiai reakcioval hoznak 1étre funkcids csoportokat a
szemcsén, példaul észter- [20] vagy étercsoportot [21]. Habar ezzel a modszerrel
csokkentheto a faliszt vizfelvétele, a matrix-szemcse kozotti kdlcsonhatas ebben az esetben

sem lesz er0sebb.

Faliszttartalmii kompozitok esetén a legigéretesebb megoldast a kolcsonhatasok
javitasara a funkcionalizalt polimerek kindljak, az ipari gyakorlatban is ezeket hasznaljak
legelterjedtebben. Ez is a kémiai modszerek kozé tartozik, viszont ebben az esetben nem a
szemcse tulajdonsagait valtoztatjak, hanem a matrixét. Kis mennyiségben olyan

funkcionalizalt polimert adnak a rendszerhez, melynek reaktiv csoportjai képesek a faliszt

11



OH-csoportjaival reagalni, mig a polimer lanc belediffundal a matrix fizikai térhaldjaba és
megteremti a kapcsolatot a PP ¢és a faliszt kozott [22]. PP esetén altaldban maleinsav-
anhidriddel médositott polipropilént (MAPP) szoktak alkalmazni. Ez nagymértékben noveli a
kolcsonhatasok erdsségét, igy javul a kompozitok folyasi fesziiltsége és szakitoszilardsaga.
Korabbi tanszéki kutatdsok soran megallapitottak, hogy 10%-os MAPP/faliszt arany folott
mar nem javulnak a tulajdonsagok, igy ennél tobbet nem érdemes adni a rendszerhez. Az
alkalmazott MAPP mennyisége mellett a legfontosabb tulajdonsdga a molekulatomege és a
funkcioés csoportjainak szama [23]. Kevés funkcids csoport esetén a toltéanyaghoz nem
kotddik megfelelden, mig kis molekulatomegnél tulsagosan rovid a polimer lanc, igy az
interdiffizio mértéke csokken az MAPP ¢és a PP kozott. Munkdm soran én is MAPP-t
alkalmaztam ¢és minden esetben a faliszthez képest 10% mennyiségben, annak érdekében,

hogy a kdlcsonhatasok erdssége lehetdleg minden kompozitban azonos mértékii legyen.

Mivel kisérleteim egy részében HDPE-t is kevertem a kompozithoz, érdemes
megvizsgalni a PP és a HDPE ko6zotti kdlcsonhatas kérdését is. Mindkét polimer viszonylag
régdta alkalmazott tomegmilanyag, szdmos kutatas foglalkozik az elegyithetdségiikkel,
Osszeférhetoségiikkel. Habar a kémiai szerkezetiink nem kiilonbozik jelentdsen, a
polipropilénen taldlhaté metil-csoportok jelenléte miatt a két tiszta polimer kozott a
kolcsonhatas gyenge [24]. Ennek javitasara szadmos lehet0ség kindlkozik [25], példaul
peroxidos vagy sugarzasos kezelés, mellyel gyokoket hoznak létre, azonban ezek a lancok
degradacidjahoz vezethetnek. Keverékek esetén is lehetne funkcionalizalt polimereket
alkalmazni, viszont sziikség lenne egy funkcionalizalt PP-re illetve egy funkcionalizalt
HDPE-re. E két modositott polimert ezen feliil ugy kéne megvalasztani, hogy egymassal is
képesek legyenek reagalni. Erre egy lehetdség amin- és anhidrid-csoportok haszndlata, de ez a
sok komponens miatt tulsagosan bonyolult, mivel a kapcsoldsi reakciot szamos tényezd
akadalyozhatja [26]. A legjobb megoldast ebben az esetben egy olyan kopolimer hasznélata
jelenti, amely képes kolcsonhatasokat kialakitani mindkét polimerrel [24]. PP/HDPE
rendszerekben kézenfekvd az etilén-propilén blokk kopolimerek alkalmazasa, melyek
segitségével jelentds javulds érhetd el a mechanikai tulajdonsagok terén [25]. Mivel munkam
a munkam soran hasznalt HECO-ban mar eleve van etilén-propilén kopolimer fazis, én nem
alkalmaztam tovabbi kompatibilizald6 agenst. A HECO-HDPE keverékekben kialakult

szerkezettel a kdvetkezd fejezetben foglalkozom részletesebben.
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2.4. Osszetétel, szerkezet

A publikaciok jelentds része a kompozitok dsszetételének fliggvényében vizsgalja a
tulajdonsagokat, mivel a faktorok koziil komponensek aranyat a legegyszertibb valtoztatni. A
faliszt mennyiségének novelésével n6 a merevség és megfeleld kolcsonhatasok esetén a
szilardsag. Ennek az oka az, hogy a faliszt szemcsék joval nagyobb merevséggel
rendelkeznek, mint a matrix, igy ha megfeleld6 a matrix és a toltdanyag kozotti
fesziiltségatvitel, akkor a faliszt viseli a terhelést, ezzel novelve a kompozit merevségét. Az
itésallosag azonban altalaban jelentds mértékben csdkken a faliszt hatasara [27]. A csokkenés
legfontosabb oka az, hogy a faliszt szemcsék az akar 100 um-t is meghaladd méretiik miatt
hibahelyként hatnak a kompozitban ¢és megkonnyitik a repedés terjedését az anyagban, ami
kisebb iitésallosagot eredményez. Ezen feliil a merev szemcsék jelenléte korlatozza a matrix
is az Osszetétel fliggvényében végeztem el a méréseket. Az értékelésnél azonban minden
esetben figyelembe kell venni az Gsszes tobbi faktort, mivel a komponensek aranyanak

valtoztatasaval sok esetben megvaltozik a szerkezet és a deformacié mechanizmusa.

A kompozitok szerkezete kapcsan figyelembe kell venni a faliszthez kapcsolodo
jelenségeket, a faliszt és az elasztomer fazis kolcsonhatasat, valamint a HDPE szerepét a
HECO-ban. Az aggregacio és az orientacid a két legfontosabb szerkezettel kapcsolatos
jelenség, melyek a faliszthez kothetoek. Az aggregacié toltGanyag szemcsék Osszetapadasat
jelenti, ami szemcse-szemcse kozotti kolcsonhatasok kovetkezménye. A mértéke a
szemcseket Osszetartd adhézios erd ¢és a szétvalasztasukért felelds hidrodinamikai erd
hanyadosatol fligg. Dont6 szerepe van ezen a téren a részecskék méretének ¢€s a feldolgozasi
koriilményeknek. Mivel a falisztek mérete viszonylag nagy €s a kdlcsonhatasok is gyengék a
részecskek kozott, az aggregacio mértéke elméletileg nem szamottevd. Szalas szerkezetll
toltdanyagok esetén viszont a szemcsék pusztdn geometriai okokbol is egymashoz érhetnek
még akkor is, ha nem hat kozottiik erds kolcsonhatds. A szakirodalomban taldlni is példat
olyan publikaciokra, melyben azt figyelték meg, hogy nagy faliszttartalomnal a modulus
kisebb mértékben ndvekszik, mint kis toltdanyag-tartalomnal, amit az aggregacioval
magyaraztak [28,29]. Orientacionak azt a jelenséget nevezzilk, amikor az anizotrop
részecskék valamilyen kiils6 erd hatdsara beallnak az erd tengelyével parhuzamos iranyba. Az
orientacid mértéke és iranya leginkabb a feldolgozds modjatol és a folyasi uttol fligg.

Uvegszéilas kompozitokkal végzett vizsgalatok soran azt talaltak, hogy a szalak erdsitd hatdsa
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annal nagyobb, minél kisebb szoget zarnak be a terhelés tengelyével [30,31]. Mivel az altalam
készitett mintdkat azonos modszerrel allitottam eld, ezért azt lehet feltételezni, hogy az

orientacid bennuk kodzel azonos.

Falisztet és elasztomert tartalmazo rendszerekben kétféle hatarszerkezet alakulhat ki.
Az egyik lehetdség az, hogy az elasztomer és a toltdanyag egymastol fliggetleniil oszlik el a
matrixban, szeparalt szerkezetet hozva létre [32]. A masik varidcidé az, hogy az elasztomer
bevonja a szemcsék feliiletét, és igy beagyazott szerkezet alakul ki [33]. A kialakuld strukttra
foként az adhézios- €s nyirderOk aranyatol fligg. Az el6bbi termodinamikai okokbol a
beagyazott szerkezetnek kedvez, mig az utobbi a szemcse feliiletén levd elasztomer-réteget
elvalasztja a feliilettl és szeparalt szerkezetet alakit ki [34]. Azonban a fenti két szerkezet
csak a két hatareset, a gyakorlatban készitett kompozitok szerkezete mindig a kettd kozott
helyezkedik el: az elasztomer egy része bevonja a szemcse feliiletét, a masik része pedig
kiilon fazist alkot. A kiilonb6z6 szerkezetek kialakulasat megfelelé kapcsoloanyagokkal lehet
befolyasolni [22,35]. Mivel a kolcsonhatasok és a szerkezet kozott szoros Osszefliggés all
fenn, ebben az esetben is funkcionalizalt polimereket hasznalnak a szerkezet moddositésara.
MAPP alkalmazasa a szeparalt szerkezetnek kedvez, mert erds kovalens kotéseket hoz 1étre a
faliszt feliiletével, illetve interdiffizidval a PP matrixba hatol [36]. Az erds toltdanyag-matrix
kolcsonhatas miatt ebben az esetben tehat az eclasztomer nem tudja bevonni a szemcse
feliiletét. Funkcionalizalt elasztomerek hasznalataval lehet ndvelni a beagyazottsag mértékeét,
mert ekkor a faliszt az elasztomerrel er6sebb kolcsonhatast tud kialakitani, mint a PP-vel. A
mostani munkdmat megel6zé kutatdsomnak egy fontos része volt a szerkezetek hatdsanak
vizsgalata PP/faliszt/elasztomer kompozitokban. Funkcionalizalt elasztomer, illetve polimer
segitségével sikeriilt szabalyoznom a bedgyazottsdg mértékét a kompozitokban, és a
kiilonbozo szerkezetli anyagok mechanikai tulajdonsagait hasonlitottam 0ssze. Amint az a 6.
abran is lathato, a szeparalt szerkezet segitségével joval nagyobb merevséget lehet elérni, mint
beagyazottal. A két kiillonbozé szerkezetli kompozit iitésallosaga kozott viszont nem
tapasztaltam jelentds kiilonbséget. Jelenlegi munkdm soran MAPP-t haszniltam a
mintakészités soran, ezzel szeparalt szerkezetli kompozitokat hozva létre, mivel a korabbi

mérések alapjan ezeknek jobbak a mechanikai tulajdonsagaik.
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6. abra Szepardlt (m) és részben bedgyazott (®) szerkezetii kompozitok merevsége.

Erdemes megvizsgalni tovabba a kiilonboz6 HECO-k szerkezetét illetve a HDPE
hatasat a szerkezetre. A komponensek tulajdonsagaival foglalkoz6 fejezetben emlitettem,
hogy a kopolimer etiléntartalma az egyik legfontosabb tényezd, amely meghatarozza a
HECO-k tulajdonsagat illetve szerkezetét. Egy korabbi publikacié ennek a kapcsolatnak a
vizsgalataval foglalkozik [37]. Azt talaltak, hogy 20% etiléntartalom alatt nagyon kis méretii
(200 nm alatti) amorf kopolimer részek vannak diszpergilva a matrixban. 30-70%
etiléntartalom kozott egy nagysagrenddel nagyobb (2 um alatti) amorf és szemikristalyos
kopolimer egységeket talaltak a PP matrixban. Mig 80% folotti etiléntartalom esetén 2,5 um-
nél nagyobb durva szemikristalyos kopolimer doméneket figyeltek meg. A munkdm soran
hasznalt HECO etiléntartalma 38%, igy foként 1 pm alatti amorf kopolimer-egységekre lehet
szamitani benne. Még nem vizsgéltdk korabban a HDPE hatdsit HECO-k szerkezetére,
azonban PP/elasztomer keverékekhez mar régota adnak HDPE-t. Egy kutatas soran a PP és
HDPE aranyat valtoztattak allando elasztomer mennyiség mellett [38]. Kozel azonos PP és
HDPE mennyiség esetén a két polimerfizist nem lehet elkiiloniteni, egymdsba hatold
szerkezet figyelhetd meg. Abban az esetben, ha PP-bdl van tobb, gomb alakia PE zarvanyokat
figyeltek meg, melyeket egy vékony elasztomerréteg valaszt el a folytonos PP fazist6l. Ha
pedig a HDPE-nek nagyobb az aranya, akkor ovalis PP zarvanyok képzédnek a HDPE
folytonos fazisban. Clemons is hasonlé megallapitasokra jutott a kutatasa soran [39]. Az

etilén-propilén kopolimer tipusu elasztomer jelenlétével a HDPE zarvanyok jobban képesek
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beleoldodni a PP fazisba, ami erdsebb kolcsonhatasokra utal. Mint ahogy az el6z6 fejezetben
is emlitettem, pont ilyen kopolimerek alkalmasak a két polimer kozotti kdlcsonhatas
javitasara. Clemons készitett PP/elasztomer/HDPE/faliszt kompozitokat is, melyek vizsgalata

soran arra a kovetkeztetésre jutott, hogy a HDPE jelenléte javitja a kompozitok iitésallosagat.

2.5. Mikromechanikai deformacios folyamatok

crer

szintjén fellépd mikromechanikai deformacios folyamatok elemzése elengedhetetlen a pontos
kovetkeztetések érdekében. Kiilso terhelés hatasara inhomogén fesziiltség-eloszlas alakul ki a
toltdanyagok részecskéi koriil, amely lokalis deformacios folyamatok megindulasat
eredményezi [40]. Homogén polimer rendszerek esetén is el6fordulnak ilyen folyamatok,
példaul a nyirasi folyas vagy a mikrorepedezés. Toltéanyag nélkiili PP esetén nyirasi folyas a
meghataroz6 folyamat. Elasztomer jelenlétéhez kapcsolodik a kavitacio folyamata, melynek
soran kiils6 fesziiltség hatasara az elasztomercseppek el6szor megnyulnak, majd elszakadnak

¢s feltapadnak a nyulas soran képzddott lireg falara.

Toltéanyag jelenléte tovabbi folyamatokhoz vezethet. Az egyik leggyakoribb példa a
hatarfeliiletek elvalasa (7.a 4bra), amikor a matrix és a faliszt k6zott lireg képzodik. Ez a
szemcse-matrix kolcsOnhatéas javitdsaval visszaszorithatd. Szélas szerkezetli toltdanyagoknal
(mint példaul a faliszt), eléfordulhat még szaltérdeldodés (7.b abra) vagy szalkihuzodas is (7.
abra). Altalaban nemcsak egy tipusti deformacios folyamat jatszodik le a tonkremenetel soran,
hanem az egyes jelenségek parhuzamosan torténnek és a deformacio kiilonbozé szakaszaiban

mas ¢s mas folyamat a meghatarozo.

7. abra Faliszthez kothetd deformacios folyamatok: hatdarfeliiletek elvaldsa (a),
szaltérdeldodés (b) és szalkihuzodas (c) [41].

16



Mivel a kiilonbozo folyamatok eltérd mértékben képesek energiat elnyelni, ezek
nyomon kovetése és moddositdsa nagy segitséget nydjthat a kompozitok tulajdonsidgainak
javitasahoz. A deformacié mechanizmusara utolag lehet kdvetkeztetni a torési vagy szakadasi
feliiletekrdl késziilt SEM felvételbdl, azonban ez nem ad informaciot arrél, hogy a deformacio
kiilonboz6 szakaszaiban milyen folyamatok voltak a meghatarozdak. Ehhez olyan modszerre
van sziikség, amely a tonkremenetel kozben is nyujt informaciét. Ennek egyik moédja a
térfogati deformacid mérése a szakitovizsgalat soran [42]. A modszer alapja az, hogy
bizonyos mikromechanikai folyamatok (hatarfeliiletek elvaldsa, repedésképzddés, kavitacio)
soran a matrix €s a toltdanyag elvalasa miatt tiregek képzddnek, amik a minta nytlasa soran
novekednek, igy a minta térfogata is né. Folyamatosan mérve a probatest térfogatat, a
novekedés mértekébdl lehet kdvetkeztetni a deformdcios folyamatokra. A mérés elvégzésére
két tipusi modszert dolgoztak ki az évek soran. Az egyik lehetdség, hogy a probatest
méreteinek valtozasat érzékeld nyulasmérdt szerelnek a mintara a szakitovizsgalat kozben. A
masik modszer az optikai extenzométerek hasznalata. A térfogati deformacid mérése azonban
nem ad teljesen megbizhat6 képet a mechanizmusrol, mert csak akkor képes detektalni a
hatarfeliiletek elvalasat, mikor az iiregek mar novekedni kezdenek [43]. Ennek feltétele
viszont az, hogy a matrix nagymértékii plasztikus deformacidja megkezdddjon, azonban ez
folyas elétt nem torténik meg. Tehat a folyas el6tti deformacios folyamatokrél nem nyujt
megfeleld informacié6t a moddszer, azonban példaul a kavitici6 mennyiségének

meghatarozasara kivaloan alkalmas.

Erdemes a fenti mellett egy olyan méréstechnikat is alkalmazni, amely a folyés
megindulasatol fliggetleniil képes detektalni a deformacios folyamatokat. Ilyen mérés az
akusztikus emisszio (AE) vizsgalata a deformécié soran. A médszert mar régdta hasznaljak
féleg fémek jellemzésére, példaul nyomastarté edények vizsgalatara [44]. A mérés alapja az a
megfigyelés, hogy a lokalis deformacids folyamatok energia felszabadulasaval jarnak. Ez az
energia rugalmas hullamok form4jaban szabadul fel, amiknek a frekvencidja az ultrahang
tartomanyaba esik, igy megfeleld detektorral regisztralni lehet a jeleket. Minden egyes
deformaciés folyamat egy-egy hullamot general amit egy-egy jelként, eseményként
érzékeliink. A hanghulldmok amplituddja, frekvencidja, energidja és az események szdma
hasznalhato fel a kompozitok jellemzésére. Czigany iivegszallal erdsitett kompozitokat
vizsgalt és a jelek frekvencidjabol, amplitadojabol kovetkeztetett a lejatszodd folyamatokra

crer

erdsségli események a hatarfeliiletek elvalasdhoz tartoztak, mig a legintenzivebb események a
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szalkihuzodashoz ¢és a szaltordelddéshez kapcsolodtak. A faliszt szemcsékkel toltott
polimerek esetén a jelek amplitidoja joval alacsonyabb, 20-50 dB koz¢é esik, ami megneheziti
a detektalast, igy amplitudo alapjan kovetkeztetéseket nehéz levonni. Az események szama és

az eléfordulas gyakorisaga viszont adhat informaciot a lejatsz6do folyamatokrol.

Mivel az AE méréseket szakitovizsgalat kozben végzik, az eseményeket és a
szakitogorbét egy diagramon célszer(i abrazolni. A 8. abran egy PP/20 m/m% faliszt kompozit
AE vizsgalatanak eredményét mutatom be [46]. A diagramon lathato a fesziiltség (bal oldali
tengely) a nyulds fliggvényében és az adott deformacidig torténd események szama
Osszegezve (jobb oldali tengely), a kummulalt eseményszam. Korokkel jeloltem az egyedi
eseményeket, a korok fliggdleges helyzete pedig az amplituddjukkal aranyos. Fekete szinnel
szerepel a PP/faliszt kompozit, mig piros szinnel dbrazoltam a toltéanyagot nem tartalmazo
PP mérésének eredményét. A kummulalt eseményszdm gorbére rajzolt egyenesek
segitségével meg lehet hatarozni az adott deformacids folyamatok megindulasdhoz tartozo

fesziiltség illetve nytlas () értéket.
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8. abra PP/faliszt kompozitokon végzett AE mérések eredménye. Jelmagyardzat:

—PP/20 m/m% faliszt, o a kompozit mérése soran detektdlt egyes jelek, ----tiszta PP [46].

Az abran jol latszik az, hogy tiszta PP esetén nagyon kevés akusztikus jelet észleltek a
vizsgalat soran. Ez olyan deformécios folyamatokra utal, melyek nem emittdlnak hangot

(ilyen példaul a nyirasi folyas). Ezzel szemben a kompozit mérése soran joval tobb jelet
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detektaltak. Két jol elkiilonithetd jelcsoportot figyelhetiink meg, az egyik még a folyas elott
jelenik meg, a masik pedig 6 % deformacio koriil kezdddik és egészen a szakadasig tart. JOI
latszik ez a kummulalt eseményszam-gorbén is, itt a két jelcsoportnak megfelelden két 1épcsod
figyelhetd meg. Ez valoszintileg két egymast kdvetd deformacids jelenségnek felel meg. Az
els6 a publikdcid szerint a hatarfeliilletek elvalasa, mely mar kis fesziiltség esetén is

lejatszodik, a masodik folyamat pedig a szalkihuzodas [46].

A faliszttel kapcsolatos folyamatok részletesebb ismertetése utan érdemes
megvizsgalni a HECO-kban megfigyelt jelenségeket is. Ezzel a tudomanyteriilettel Radusch
[47] és Doshev [9] foglalkozott a legrészletesebben. Megfigyeléseik szerint ezekben a
heterofazisos kopolimerekben nyirasi folyds és kavitacid a jellemzd deformécios folyamat.
Abban az esetben, ha a kopolimer etiléntartalma 20%-nal kevesebb, kizarolag nyirasi folyas
megy végbe, ennél magasabb etiléntartalomndl pedig szdmottevd a kavitacio eléfordulésa.
Munkdjukbol az deriil ki, hogy a kopolimer jobb iitésallosaggal rendelkezik akkor ha nem
figyelhetd meg kavitacid. Ez azzal magyardzhato, hogy a kavitacio kevesebb energiat képes
elnyelni, mint a nyirasi folyas. Az Osszefiiggés a kavitacio €s az iitésallosag kozott azonban
nem ilyen egyszerli, a publikacidikban kihangstulyozzék, hogy fontos a homérséklet illetve a
fazisok kozotti kolcsonhatas szerepe is. Ezt tdmasztja ala Galeski munkaja is, aki egy részletes
Osszefoglalast kozolt a szemikristalyos polimerekben el6éforduld kavitaciorol [48]. Ez alapjan
megallapithato, hogy altalanossagban nem lehet kijelenteni a kavitacié folyamatarol, hogy
rontja, sem azt, hogy javitja az iitésallosagot. Az sem mindig egyértelmii, hogy mi okozza a
jelenséget, egyes esetekben a folyas indukalhatja a kavitacio megjelenését, mig tokéletesebb
kristalyszerkezet esetén a kavitacio segitheti el6 a folyast. A HECO-kkal kapcsolatos
megfigyelésekbdl kiindulva én a munkdam soran arra torekedtem, hogy a kavitaciot hattérbe

szoritsam, ¢és a dominalo folyamat a matrix nyirasi folyasa legyen.

2.6. Kompozit tulajdonsagok

Szerkezeti anyagként hasznalt kompozitok legfontosabb jellemzdi kozé tartozik a
merevség ¢€s az Utésallosag. A felhasznalds szempontjabol azok az anyagok a
legmegfelelobbek, melyek egyszerre rendelkeznek j6 merevséggel és jo iitésallosaggal.
Azonban a gyakorlati tapasztalat azt mutatja, hogy a merevség novekedésével az iitésallosag

altaldban csokken és ugyanez igaz forditott esetben is. A PP merevsége (modulusa)
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toltéanyagok alkalmazasaval nagy mértékben ndvelhetd [39,49]. Ezzel parhuzamosan viszont
faliszt alkalmazdsa esetén az litésallosag jelentésen csokken [50]. A csokkenés
kompenzalasanak érdekében altalaban elasztomereket is alkalmaznak a kompozitokban. A
varakozasokkal ellentétben, az iparilag altalaban alkalmazott faliszttartalom esetén (50-60
m/m%) az elasztomer jelenléte sem képes jelentésen novelni az iitésallosagot [51]. Korabbi
kutatasomban ezért én faliszt és elasztomer egyidejli alkalmazasat probaltam ki PP-ben annak
érdekében, hogy a merevséget ndoveljem és az iitésallosag romlasat csokkentsem. Az
eredményeim azonban Osszhangban az irodalomban taldlt publikaciokkal azt mutattdk, hogy
nagy faliszttartalomnal az elasztomer jelenléte csak csekély mértékben noveli az
utésallosagot. Tovabba arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a kompozitokban kialakult
szerkezet (bedgyazott vagy szeparalt) bar jelentésen befolydsolja a merevséget, az

iitésallosagra nincs szdmottevo hatassal.

A kompozitok deformacidos mechanizmusanak vizsgéalata ravilagitott arra, hogy a
mintak tonkremenetelét a nagy méretli faliszt szemcsék tordelédése okozta. Ez a folyamat
nagy deformacid sebességeknél minden esetben dominansnak bizonyult a szerkezett6l
fliggetleniil. Tehat az Kis titésallosag oka az, hogy a szemcsék a nagy sebességli igénybevétel
soran eltornek, ami kdzben nem nyelnek el kellé6 mennyiségli energiat. A torési ellendllas
javitasanak ez alapjan a legkézenfekvobb lehetdsége az lenne, hogy a falisztet kicseréljiik egy
olyan téltdanyagra ami vagy nem torik el, vagy a torés soran joval tobb energiat nyel el. Ez
viszont egyrészt azért nem lehetséges, mert a tobbi rendelkezésre allo természetes szal
szilardsaga is elmarad az asvanyi alapu szalak szilardsagahoz képest. Ezen feliill a WPC-k
teriiletének kordbban bemutatott jelentds fejlodése miatt érdemes masik utat keresni a faliszt
megtartasaval, ami pedig a matrix iitésallosaganak novelése lehet. Ezt természetesen el
lehetne érni nagyobb mennyiségii elasztomer alkalmazasaval, ami viszont csokkentené a
merevséget. Egy madsik lehetdség a deformaciés mechanizmus modositisa. Az el6zd
fejezetben emlitettem, hogy a kiilonb6z0 folyamatok mds mennyiségli energiat képesek
elnyelni deformacié soran. A HECO-kkal kapcsolatos korabbi vizsgdlatok [47] soran
egyértelmiien arra a megéllapitdsra jutottak, hogy abban az esetben, ha nem a kavitaci6 a
domindlod deformacios folyamat, akkor jobb iitésallosag érhetd el. Jelenlegi munkdm soran
ezzel a lehetdséggel foglalkoztam: azért alkalmaztam HDPE-t, hogy befolyasoljam a HECO

szerkezetét, a kavitaciot megel6zzem és igy javitsam a matrix és a kompozitok iitésallosagat.

Ebben a folyamatban nagy segitséget nyUjthat egy olyan modell kidolgozasa és

hasznalata, melynek segitségével mennyiségileg meghatarozhatd hogy az egyes faktorok
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hogyan befolyasoljak az {itésallosagot. Ennek alapja egy korabbi modell [52]
tovabbfejlesztése, mely szamos esetben alkalmasnak bizonyult heterogén rendszerek leirasara
[46,51,53]. A modell eredetileg heterogén polimer rendszerek szakitoszilardsaganak
jellemzésére szolgalt. Ez alapjan a legfontosabb tényezdk amik befolyasoljak a szilardsagot: a
deformacié soran bekdvetkezd keresztmetszet-csokkenés, a nyuldsi felkeményedés, a
toltdbanyag miatt bekovetkezd hatasos keresztmetszet csokkenése ¢€s a hatarfeliileti
kolcsonhatasok. A felsorolt tényezok és a szakitoszilardsag kozotti kapcsolatot az 1. egyenlet

irja le:

ﬂn 1_¢
1+25¢

Or =079 eXp(B (0) (1)

Az egyenletben A a deformacio mértéke (4 = L/Lo, ahol L a szakadaskor mért
mintahossz, Lo a kiindulasi mintahossz), ot és orp a kompozit és a matrix valodi
szakitoszilardsaga (or = oA, ahol o a fesziiltség). A nyulasi keményedést figyelembe vevo
paraméter az n, mig ¢ a diszpergalt fazis térfogattortje. A B paraméter pedig a diszpergalt

fazis erdsitd hatasat jellemzi. A fenti egyenletet linearizalva jutunk a 2. egyenlethez:

or 1+250¢)
A (1-p)

A redukalt fesziiltség (orreq) természetes alapt logaritmusat abrazolva a ¢

INoy =In =lno;,+Bo @)

fliggvényében, egy egyenest kapunk, melynek tengelymetszetébdl szamolhatd a matrix valddi

szakitoszilardsaga (oro) és a meredekségébol a B paraméter.

Késoébb kidolgoztak egy masik modellt, amely a heterogén rendszerek iitésallosagat
irja le [54]. Ebben a legfontosabb faktorok: a matrix iitésallosaga, a to6ltéanyag altal okozott
deformalhatdsag-csokkenés, a valtozo hatdsos keresztmetszet illetve a kolcsonhatasok és
egyeb tényezdk. A modell alapjan a heterogén rendszerek titésallosagat a 3. egyenlettel lehet
kiszamolni:

a = anO 1_§0
""EIE, 1+25¢

exp(B o) 3)

Az egyenletben a, a kompozit, a, a matrix {itésallosaga, E/Ey a kompozit relativ
merevsége, ami a deformalhatosaggal kapcsolatos, a tobbi jelolés azonos az el6zd

bekezdésben taldlhatoakkal. A B paraméter ebben az esetben a kdlcsonhatdsok és egyéb
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szerkezeti tényezOk egyiittes hatdsat adja meg. A modell linearizalt alakjat a 4. egyenlet

mutatja.

Ina Eﬂzlnam+8(o ()

In a'nred = n
E, 1-¢

Ha a redukalt {itésallosag (anred) természetes alapu logaritmusat abrazoljuk a
diszpergalt fazis térfogattortjének fliggvényében, akkor ebben az esetben is egy egyenest
kapunk. A meredekség megadja a B paramétert, mig a tengelymetszetbdl kiszamolhato a
matrix {itésallosaga. Ez a modell j61 hasznalhaté szamos kompozit esetén [51], de nem
minden esetben ad kielégitd eredményt. Ezért munkam soran arra torekedtem, hogy a fenti
modellt gy moédositsam, hogy alkalmas legyen az altalam hasznalt Gsszetett rendszerek

leirasara is.

Az irodalomkutatdsom soran szamos PP/faliszt/elasztomer kompozitokkal foglalkozo
publikaciot dolgoztam fel. El6szor megvizsgaltam a polimer/faliszt kompozitok
elterjedésének legfontosabb okait. Ezt kovetOen részletesen targyaltam a legfontosabb
tényezoket, melyek meghatarozzdk ezeknek a rendszereknek a tulajdonsédgait ¢és
0sszegylijtottem az litésallosag javitasanak lehetdségeit. Végiil pedig bemutattam egy modellt,
amely alkalmas lehet a rendszerek iitésallosaganak leirasara, azonban még tovabbi fejlesztésre
szorul. lrodalomkutatasom soran nem talaltam olyan publikaciot, amelyben HDPE
adagolasaval probaljak a HECO/faliszt kompozitok {itésallosagat javitani, igy ennek a

lehetdségnek a vizsgalata ) eredményekkel szolgalhat.
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3. Kisérleti rész

3.1. Felhasznalt anyagok

A kutatdsom soran elészor HECO/HDPE blendeket készitettem kiilonbozo
Osszetételben, majd HECO/HDPE/faliszt kompozitokat. Matrixként minden esetben a
Borealis AG altal gyartott EEO50AE tipusi heterofizisos etilén-propilén kopolimert
hasznaltam (tovabbiakban: HECO, MFI: 11 g/10 perc, 230 °C-on 2,16 kg terheléssel mérve).
Az alapanyag elasztomertartalma 33 m/m%, az elasztomer etiléntartalma pedig 38 m/m%. A
keverékkeészitéshez két kiilonbozo tipust HDPE-t hasznaltam. Az egyik a Borealis AG altal
gyartott BS 4641 (MFI: 0,7 g/10 perc, 190 °C-on 2,16 kg terheléssel mérve), a masik a TVK
Nyrt. altal gyartott BA 550-13 volt (MFI: 0,35 g/10 perc, 190 °C-on 2,16 kg terheléssel
mérve). A t6ltéanyag minden kompozit esetén a Rettenmaier and S6hne GmbH Filtracel EFC
1000 terméke volt. A faliszt fontosabb geometriai paramétereit korabbi tanszéki kutatdsok
soran mar megallapitottak [46]: fényszorassal meghatarozott atlagos szemcseméret: 162,9 um,
alaki tényezd: 4,16. A tOltdanyag szerkezetérdl késziilt pasztazo elektronmikroszkopos
felvétel a 9. abran lathat6. A megfeleld faliszt-matrix kdlcsonhatés biztositasanak érdekében
kapcsoloanyagként minden kompozitban maleinsav-anhidriddel moédositott polipropilént
alkalmaztam (tovabbiakban: MAPP). Az MAPP a BYK-Chemie GmbH altal forgalmazott
Scona TPPP 2112 FA (MFI: 2-7 g/10 perc 190 °C-on 2,16 kg terheléssel mérve, maleinsav-
anhidrid-tartalom: 0,9-1,2 %) volt.

9. abra Az alkalmazott faliszt elektronmikroszkopos felvétele.
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A HECO/HDPE keverékeket a BS 4641 tipusit HDPE esetén 0-60 m/m%, a BA 550-
13 esetén pedig 0-25 m/m% HDPE-tartalommal készitettem. A kompozitokat minden esetben
a BS 4641 tipust HDPE-vel készitettem, ezért ezeknél csak a HDPE megnevezést fogom
hasznalni a tipus megjelolése nélkiil. Készitettem 20 m/m% faliszttartalommal egy olyan
mintasorozatot, melyben a HDPE mennyiségét valtoztattam 0 és 60 m/m% kozott. Ezt
kdvetden pedig harom mintasorozatot allitottam eld, melyekben a matrixhoz viszonyitva 5, 15
¢és 25 m/m% HDPE alkalmazasaval 0 és 40 m/m% kozott valtoztattam a faliszt aranyat. Habar
ipari szempontbodl igen jelentds a nagyobb faliszttartalommal készitett kompozitok teriilete is,
ezeket nem vizsgaltam a munkadm soran. Ennek az oka az, hogy a kutatasom egy olyan projekt
részét képezi, melynek a célja az autdipar szamara alkalmazhato, froccsontéssel eléallithato
rendszerek kifejlesztése volt, ezeknél pedig altalaban 40 m/m% faliszttartalom a fels6 hatar.
Tovabba nagyobb toltéanyag-tartalomnal az titésallosag tovabbi csokkenése a tapasztalatok
szerint nem varhato, igy a kutatdsom szempontjabdl ez a tartomany kevésbé jelentOs.
Referenciaként egy olyan sorozatot készitettem, melyben a HECO-hoz adtam a falisztet 0 és
40 m/m% kozott (HDPE nélkiil). MAPP-t minden esetben a faliszthez képest 10 m/m%-ban

adtam a rendszerhez. A készitett sorozatokat az 1. tablazat tartalmazza.

1. tablazat 4 munkam soran készitett mintasorozatok osszetétele.

Faliszt mennyisége
HDPE mennyisége ]
Matrix | HDPE tipusa (m/m% a kompozithoz
(m/m% a matrixhoz képest)
képest)
BA 550-13 0, 5, 10, 15, 20, 25, 100 -
0, 5, 10, 15, 20, 25, 30,
40, 50, 60, 100
0, 5, 10, 15, 20, 25, 30,
EEOS0AE 20
BS 4641 40, 50, 60
¢s MAPP
5 0, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40
15 0, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40
25 0, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40
- - 0, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40
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3.2. Mintakészités

A PP, a HDPE ¢és az MAPP granulatum formaban érkezett a gyartoktol, igy azok
kiilonosebb elokészitési miveletet nem igényeltek. Annak érdekében, hogy a falisztek
viztartalma ne nehezitse a feldolgozast, illetve a tulajdonsagokat ne befolyasolja, extrudalas
elott a hasznalt faliszteket 4 oran 4t 105 °C-on szaritottam szaritdoszekrényben. A
komponensek Osszekeverésére egy Brabender DSK 42/7 tipusi kétcsigds extrudert
hasznaltam, melynek atméréje 70 mm, L/D aranya 6. A zénak hdmérsékletét a garat iranyabol
a szerszam felé haladva 190-200-205-210 °C értékre allitottam be, az alkalmazott
fordulatszam 45 1/perc volt. Az adagolas el6tt a komponenseket 1,5 kg-os egységekben
kevertem 0ssze milanyag zacskoban. Az extruderrel gyartott zsinort granulaldo berendezéssel
daraboltam. A komponensek hatékonyabb homogenizacioja érdekében az igy készitett
granuldtumokat még egyszer extrudaltam. Az elsd probléma a feldolgozas soran az adagolas
nehézsége volt, mivel a faliszt hajlamos boltozodasra a garatban. A boltozddas
megakadalyozza, hogy tovdbbi anyag jusson az extruderbe, ami az Omledékszallitas
pulzalasat okozza és a gyartott szal elszakaddsahoz vezethet. Ennek megeldzésére csak kis
mennyiséget (10-15 g) adagoltam mindig a garatba, hogy idében észrevegyem, ha boltozodik
az anyag. A masik nehézség az volt, hogy a széritas ellenére is maradhatott nedvesség a
falisztben, amely a feldolgozés soran para formajaban a garat felé tavozott. Mivel a garatot
hiitéttem, a para egy része itt kondenzalddott és eldsegitette a faliszt boltozodasat. A harmadik
problémat az allando Osszetétel biztositasa jelentette a kompozitok készitése soran. Mivel a
keverés zacskoban tortént, igy nem volt tokéletes, ezért az extruderbe adagolt anyag
Osszetétele kismértékben ingadozott. A kétszeri extruzié azonban biztosan kikiiszobélte ezt az
ingadozast, illetve a froccsontés el6tt a granulatumokat Osszekevertem, ami szintén

egyenletesebb dsszetételt biztosit.

Az extrudalas és a froccsontés kozott megkotott viz eltavolitdsdra a granuldtumot
szaritoszekrényben négy oran at 80 °C-on szaritottam felhasznalas eldtt. A froccsontést egy
Demag IntElect 50/330-100 tipusii gépen végeztem el. A froccsontést soran a zonak
homérsékletét a garat iranyabol a fivoka felé haladva 190-200-205-210 °C-ra allitottam be, a
szerszamot pedig 40 ©°C-on temperdltam. Szabvanyos szakitdvizsgalatra alkalmas
probatesteket froccsontottem, amiket a mérések elott legalabb egy hétig pihentettem, hogy az

utokristalyosodas ne befolydsolja a méréseket.
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3.3. Mérési modszerek

A szakitovizsgalatokat és az AE méréseket egy Instron 5566 tipusi berendezésen
végeztem el. A modulus mérése 0,5 mm/perc keresztfej sebességgel tortént, a tobbi jellemzot
5 mm/perc sebességgel hataroztam meg. A befogasi tavolsag 115 mm volt. Az AE jeleket egy
Sensophone AED 40/4-es késziilékkel rogzitettem. A mérések soran a zaj kiszlirésére csak a
20 dB feletti eseményeket regisztraltam. A Charpy tipust iitésallosagi vizsgalatokat
szobahdmérsékleten, az ISO 179 szabvanynak megfeleld probatesteken végeztem el, 2 mm-es
bemetszéssel. A falisztet tartalmazé mintakndl 1 J-os kalapéaccsal végeztem a mérést, mig a
faliszt nélkiiliecknél 4 J-os kalapacsot hasznaltam a torés soran elnyelt energiat figyelembe
veéve. A fenti vizsgalatok soran minden Osszetétel esetén 5 parhuzamos mérést végeztem. A
torés jellegének vizsgalatara fraktoszkopids méréseket végeztem egy Ceast Resil 5.5 tipusu
berendezés segitségével, 4 J-os kalapaccsal. A kavitacio jellemzésére a szakitovizsgalattal
parhuzamosan mértem a keverékek térfogati deformaciojat (VOLS) is. A mérés optikai
nyulasmérd segitségével tortént, a Gesellschaft fiir Optische Messtechnik altal gyartott
Aramis tipusu rendszerrel. A kompozitok szerkezetét ¢és deformacios folyamatait
elektronmikroszkopos felvételek segitségével vizsgaltam, amiket egy Jeol JSM 6380 LA és
egy ZEISS EVO 40XVP berendezéssel készitettiink. A szerkezet jellemzéséhez a bemetszett
mintakat folyékony nitrogénes hiités utan, hidegen tortem el, majd a torési feliiletet n-
hexannal 1 percig maratva kioldottam az elasztomert és ez utan készitettiik a képet. A
deformacios folyamatok jellemzésére pedig ugy készitettem a mintakat, hogy a folyas
megtorténte utan leallitottam a szakitovizsgalatot, majd egy hosszanti bemetszést készitettem
a probatesten, a deformacio tengelyével parhuzamosan. Folyékony nitrogénes hiités utan ez a
bemetszés mentén tortem el a probatestet, igy olyan felvételeket lehet késziteni, melyeken a

szemcesék a kép sikjaba esnek.
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4. Eredmények, értékelés

4.1. Elokisérletek

Kutatasom egy, a tanszéken folyd nagyobb projekt részét képezi, ezért mieldtt ratérnék
az eredményeim targyalasara, bemutatok néhany korabbi eredményt, melyek a kisérleteim
elozményét képezik. Az altalam is hasznalt heterofazisos etilén-propilén kopolimer
rendszerben mar tobbféle falisztet kiprobaltak toltdanyagként. A harom kiilonbozd faliszt
itésallosagra gyakorolt hatasat mutatja a 10. abra. A falisztek 10, 40 és 160 um atlagos
szemcsemérettel rendelkeznek. Jol lathatd, hogy a téltéanyag-tartalom novekedésével az
itésallosag jelentds mértékben csokken. 10 v/v%-nal tobb faliszt esetén egyik kompozit
itésallosaga sem haladja meg a 7 kJ/m?® értéket. A kutatas soran ezt az értéket probaltam
novelni HDPE alkalmazasaval. A kompozitok készitéséhez a legnagyobb szemcseméreti
falisztet alkalmaztam, mivel ahogy a diagramon is latszik, nagy faliszttartalomnal a 160 um

szemcseméretll faliszttel késziilt kompozitnak a legnagyobb az iitésallosaga.
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10. abra Kiil6nbozo szemcsemeéretii falisztek hatdsa a kompozitok iitésallosdagara.
Jelmagyarazat: HECO/faliszt kompozitok A 10 um,e 40 um, m160 um

atlagos szemcseméretii faliszttel.
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Mint ahogy az irodalmi dsszefoglaldmban emlitettem, a deformacios mechanizmusnak
jelentds hatasa lehet az {itésallosagra, mivel a kiilonboz6 folyamatos mas mértékben képesek
energiat elnyelni. Ezt jol szemléltetik a 11. és 12. 4brdkon lathaté eredmények. Az
diagramokon két kiilonboz6 toltéanyag nélkiili polimer rendszert hasonlitottak Ossze.
Feketével jeloltem a PP ¢és elasztomer fizikai keverékét, mig pirossal az altalam is hasznalt
heterofazisos etilén-propilén kopolimert. A bal oldali 4bran jol latszik, hogy az
elasztomertartalom novelésével a fizikai keverék iitésallosaga sokkal jelentésebben nd, mint a
heterofazisos kopolimeré. A szakitovizsgalat kozbeni térfogatvaltozas (12. abra) mérése
alapjan azt lehet megallapitani, hogy a heterofazisos rendszer (piros gorbe) esetén joval
nagyobb mértékii a térfogatndvekedés, mint a fizikai keveréknél. Ez arra utal, hogy a
heterofazisos kopolimerben a kavitacié a dominaldé folyamat, mig fizikai keverékek esetén
mikrorepedezéssel és nyirdsi folydssal kell szdmolni. Az eredményekbdl arra Ilehet
kovetkeztetni, hogy ha javitani szeretnénk az iitésallosagon, akkor érdemes a kavitaciot

hattérbe szoritani. A HDPE alkalmazasaval erre tettem kisérletet jelenlegi kutatasom soran.
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11. abra PP/elasztomer fizikai keverék 12. abra PP/elasztomer fizikai keverék és
és heterofazisos kopolimer titésallosaga heterofazisos kopolimer térfogatvaltozasa a
az elasztomertartalom fiiggvényében. szakitovizsgalat soran. Jelmagyardzat:
Jelmagyarazat: m PP/elasztomer fizikai — PP/elasztomer fizikai keverék,
keverék, ®heterofazisos etilén-propilén — heterofazisos etilén-propilén.

kopolimer.
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4.2. Keverékek tulajdonsagainak modositasa HDPE-vel

A kutatasom elsé felében azt vizsgaltam, hogy a HDPE hogyan mddositja a HECO-k
tulajdonsagait, szerkezetét ¢s foként a deformacids mechanizmust. A merevség a szerkezeti
anyagok egyik fontos tulajdonsaga, amely a rugalmassagi modulussal jellemezhet6. Ha az
Osszetétel fiiggvényében vizsgaljuk a merevséget, akkor még a keverékek szerkezetérol is
fontos informacidkhoz juthatunk. A tovabbi abrakon feltiintetett gorbék csak arra szolgéalnak,
hogy a tendencidk konnyebben kovethetdek legyenek, nem fliggvények alapjan illesztettem
oket.

A 13. 4bran a két kiilonboz6 HDPE-vel késziilt keverékek modulusa lathato a HDPE
aranyanak fiiggvényében. Mindkét esetben hasonlod tendencia lathaté, a HDPE aranyanak
novelésével a merevség egy ideig csokken, majd koriilbeliil 30%-0s HDPE tartalom utdn ndéni
kezd. A két gorbe kozotti kiilonbség arra vezethetd vissza, hogy a két kiilonbozo tipusu HDPE
merevsége jelentdsen eltér. Mindkét esetben megallapithat6 az, hogy a keverékek modulusa a
két komponens kiilon-kiilon mért modulusanal (0 illetve 100% HDPE tartalom) kisebb érték.
Ilyen mértékii csokkenést csak abban az esetben lehet tapasztalni, hogyha a merevebb HDPE
fazis beagyazodik az elasztomer fazisba €s igy nem fejti ki erdsitd hatasat. A beagyazodasnak
a legfobb oka az, hogy a HDPE erdsebb kolcsonhatasokat tud kialakitani az etilén-propilén

kopolimert tartalmazé elasztomer fazissal, mint a matrixszal.
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13. abra HECO/HDPE keverékek merevsége a HDPE tartalom fiiggvényében.
Jelmagyarazat: ¢ HECO/BS4641, 0 HECO/BA550-13.
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A HDPE beagyazddasat a keverékekrdl készitett pasztazd elektronmikroszkopos
(SEM) felvételek is igazoljadk. Az alabbi felvételek a fagyasztva tort és maratott mintdk
feliiletérdl késziiltek. A hexanos maratds soran kioldottam az elasztomert, igy a helyiikon
iregek maradtak, amik a képeken fekete szinnel jelennek meg. Az iiregek eloszlasabol
kovetkeztethetliink az elasztomer eloszldsdra a matrixban, a méretiikbdl pedig meg lehet
hatarozni az elasztomer szemcsék méretét. A 14.a abran a HDPE nélkiilli HECO lathato,
melyben jo1 felismerhetdek az elasztomerszemcsék iliregei. A 25 tomegszazalék HDPE-t (BS
4641) tartalmazo keverékrol késziilt felvételen (14.b abra) lathato, hogy a fehér szinit HDPE

szemcsék jelentds része az elasztomer iiregein beliil helyezkedik el.

14. abra HDPE nélkiili (a) és 25% HDPE-t tartalmazo (b) HECO szerkezete.

A két azonos nagyitasu felvételt sszehasonlitva az is észrevehetd, hogy a kioldott
elasztomer szemesék mérete joval kisebb abban az esetben, ha tartalmaz HDPE-t a keverék. A
rendelkezésre 41106 SEM képek segitségével meghataroztam kiilonbozd Gsszetételek esetén az
elasztomer szemcsék atlagos méretét. A 15. abra mutatja, hogy minél nagyobb a HDPE
aranya, annal kisebb lesz az atlagos elasztomer szemcseméret. Az 1 pm alatti szemcseméret
megfelel az irodalomban k6zolt értékeknek [37] és a szemeseméret csdkkenése pedig hasonlo,
mint amit Clemons tapasztalt fizikai keverékek esetén [39]. Ez a csokkenés annak tudhato be,
hogy a HDPE hat4sara jelentdsen csokken az elasztomer fazis viszkozitdsa Omledék
allapotban, ami homogénebb eloszlashoz igy kisebb szemcsemérethez vezet. A fenti
eredményeket dsszefoglalva megallapithato, hogy a HDPE alkalmazasaval megvaltoztathato a
HECO szerkezete, csokken az elasztomer szemcsék mérete. A csokkend szemcseméret
megvaltoztathatja a fesziiltségeloszlast a szemcsék koriil, igy a deformacids folyamatra is

hatéssal lehet, ami pedig az iitésallosag novekedését eredményezheti.
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15. abra HECO/HDPE(BS 4641) keverékekben taldlhato elasztomer szemcesék dtlagos mérete
a HDPE aranyanak fiiggvéenyében.
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16. abra HECO/HDPE keverékek folyasi fesziiltsége a HDPE tartalom fiiggvényében.
Jelmagyarazat: € HECO/BS4641, 0 HECO/BA550-13.

A 16. abran bemutatott folyasi fesziiltség hasonld tendenciat mutat, mint a modulus.

Mivel a két kiilonbozo tipust HDPE folyasi fesziiltsége kozott nincs jelentds kiilonbség, ezért
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a keverékek tulajdonsagai is nagyon hasonloak. A folyasi fesziiltség csokkenésébdl azt a
kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy a bedgyazott HDPE csokkenti a matrixban a
makroszkopikus fesziiltséget. 20 tomegszazalék folotti HDPE aranynal itt is novekedés
tapasztalhatd, ami szintén szerkezetvaltozasra utal. Nagyobb HDPE tartalomnal feltehetdleg

mar nem tud az 6sszes HDPE bedgyazddni az elasztomerbe, igy kifejti erdsitd hatasat.

A modulus és a folyasi fesziiltség csokkenésébol arra lehet kovetkeztetni, hogy a
HDPE noveli a keverék deformalhatosagat. Ezt igazolja a 17. abran lathaté szakadasi nyulas,
amely a rendszer deformalhatosagat jellemzi. Mar kis HDPE tartalom esetén is jelentOs
novekedés tapasztalhatd, 25% HDPE aranynal kozel kétszeresére, mig 40%-nal majdnem
haromszorosara n6 a szakadasi nytlas a HDPE né¢lkiili anyaghoz képest. A kezdeti novekedés
annak koszonhetd, hogy a HDPE hatasara javul az elasztomer eloszlasa a matrixban, illetve
csokken a makroszkopikus fesziiltség. A tovabbi novekedés pedig feltehetden a
szerkezetvaltozasra vezethetd vissza: a korabbi irodalmi megfigyelések alapjan [38] az
varhat6, hogy ha a PP és a HDPE mennyisége kozel azonos, akkor egy folytonos egymasba
hatolé polimerfazist alkotnak, aminek joval nagyobb a deformalhatdsaga, mintha kiilon fazist

alkotnanak.
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17. abra HECO/HDPE (BS 4641) keverékek szakaddasi nyulasa a HDPE tartalom
fiiggvényében.
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A deformalhatésdg novekedése mellett az iitésallosag is jelentésen né a HDPE
hatasara. A 18. 4bran jol latszik, hogy mindkét HDPE esetén koriilbelil 25 tomegszazalék
HDPE tartalomig né a keverék iitésallosaga. A majdnem 35%-os javulas azért is kiemelten
fontos, mert nem elasztomert adtam a rendszerhez, hanem egy olyan komponenst, aminek az
iitésallosaga kozel azonos a heterofazisos kopolimerével. Tehat a torési ellenallas ndvekedése
feltehetdleg a szerkezetvaltozasnak illetve a deformdciés mechanizmus valtozésdnak a

kovetkezménye.
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18. abra HECO/HDPE keverékek iitésallosaga a HDPE tartalom fiiggvényében.
Jelmagyardzat: « HECO/BS4641, O HECO/BA550-13.

A szerkezet és az iitésallosag kozti kapcsolatot jol mutatja a 19. 4bra, melyen az
itésallosdgot abrazoltam a SEM felvételekrdl meghatarozott elasztomer szemcseméret
fliggvényében. A szemcsék méretének csokkenése az {itésallosag jelentds novekedését
eredményezi. Ez a megtigyelés félrevezetd is lehet, mivel az iitésallosag szempontjabol az
optimalis szemcseméret tartomany 1 pum koriili. Ezekben a keverékekben az {itésallosag
csOkkenése foként a jobb diszpergalhatdsag illetve feltehetdleg a deformacidés mechanizmus

megvaltozasanak kovetkezménye.
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19. abra HECO/HDPE(BS 4641) keverékek iitésallosdaga az elasztomer szemcesék dtlagos

meéretenek fiiggvényében.

A torés mechanizmusanak vizsgalata segithet abban, hogy megértsiik az iitésallosag
novekedésének okait. A miiszerezett torési vizsgalat (fraktoszkopia) hasonld egy szabvanyos
itésallosagi méréshez, de ebben az esetben a lengdsulyos torOberendezés kalapacsan
elhelyezett erdmérd segitségével regisztraljuk az id6 fliggvényében a torés kozben fellépd
erét. Az er6-id6 gorbe alakja informaciot hordozhat a torés jellegérol €s a részfolyamatairdl, a
repedés inicidlasardl és terjedésérdl. A 20. abran egy HDPE nélkiili és egy 25 tomegszazalék
HDPE-t tartalmazo keverék fraktoszkopids gorbéje lathatd. A gorbék alatti teriilet a torés
soran elnyelt energiaval, vagyis az iitésallosaggal aranyos. A HDPE-t tartalmazd keverék
esetén jol latszik, hogy a gorbe alatti teriilet nagyobb, igy az litésallosag is nagyobb. A gorbe
maximuma jelzi a repedés inicidlasdhoz sziikséges erét. Ez a HDPE nélkiili keveréknél
nagyobb, azonban a kiilonbség nem szdmottevd. A vizsgélatot bemetszett probatesteken
végeztem el, igy a bemetszéssel kozel azonos hibahelyet hoztam létre a mintakban. Mivel a
hibahelyek hasonloak, a repedés inicidlasdhoz is hasonld erd sziikséges. Jelentdsebb a
kiilonbség a repedés terjedése sordn, melyr6l a gorbék maximum utdni része ad
felvilagositast. HDPE nélkiil az erd a repedés elinduldsa utan meredekebben csokken, mint a
HDPE-t tartalmazé keverékben. Tehat a HDPE hat4sara az anyag szivosabban viselkedik,

tobb energit nyel el a repedés terjedése soran.
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20. abra HECO/HDPE(BS 4641) keverékek fraktoszkdpids vizsgadlata sordn regisztralt erd-
ido oOsszefiiggések. Jelmagyarazat: — heterofazisos etilén-propilén kopolimer, —25% HDPE

tartalmu heterofazisos etilén-propilén kopolimer.

A deformacios mechanizmus vizsgalatanak és a mikroszkopikus deformacios
folyamatok nyomon kdvetésének az egyik eszkdze a térfogati deformacio mérése (VOLS). A
mérés a szakitovizsgalattal parhuzamosan zajlik €és a lényege az, hogy a probatest
térfogatanak valtozasat kovetjiik nyomon a deformaci6é soran. A mintat eldszor fehér sziniire
kell festeni, majd meghatarozott tavolsagokra fekete pontokat kell felvinni. Az optikai
nyuldsmérd, ami tulajdonképpen egy kamerarendszer, ezeknek a fekete pontoknak az
egymashoz viszonyitott helyzetét méri a szakitovizsgalat alatt. EbbSl pedig a megfeleld
programmal ki lehet szdmolni a térfogatvaltozast a nyalas fliggvényében. A 21. dbra mutatja a
kiilonboz6é HDPE tartalmu keverékek szakitovizsgalata soran regisztralt fesziiltség (bal oldali
tengely) és térfogatvaltozas (jobb oldali tengely) gorbéket. A HDPE nélkiili heterofazisos
kopolimer (fekete gorbe) deformacidja soran jelentds mértékdi, kozel 75%-0s a
térfogatnovekedés. EbbOl arra lehet kovetkeztetni, hogy a heterofazisos kopolimerben a
domindlé deformdacidés folyamat a kavitdci6. A mérés soran az elasztomer cseppek
megnyulnak, majd elszakadnak és feltapadnak a matrixban képzddott iireg faldra. A matrix
tovabbi deformacidja folyaman az elasztomer helyén keletkezd iiregek térfogata tovabb nd, ez
okozza a makroszkopikus térfogatnovekedést. Azonban mar 5% HDPE hatasara (kék gorbe) a

mérés alatt regisztralt térfogatvaltozas jelentésen csokken, ami arra utal, hogy kisebb a
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kavitaci6 szerepe a deformacid soran. Tovabb novelve a HDPE mennyiségét, egyre kevésbé
lesz jelentds a kavitacio, igy ezekben a keverékekben mar nyirasi folyas a dominalé folyamat.
A HDPE aranyanak novelésével tapasztalhatd iitésallosag novekedésnek a legfontosabb oka
tehat az, hogy a polietilén hatasara megvaltozik a deformacios mechanizmus €s visszaszorul a

kavitacio.
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21. abra Kiilonbozé HDPE tartalmii HECO/HDPE(BS 4641) keverékek térfogati deformdcios
vizsgalata soran regisztralt fesziiltség illetve térfogatvaltozas a nyulas fiiggvényeben.

Jelmagyarazat: — 0%, 5%, —10%, —15%, 20%, -25% HDPE-t tartalmazo keverékek.

Ez a valtozas jol megfigyelheté a SEM felvételeken is. A probatesteket a szakitogép
segitségével a folyas eléréséig nyhjtottam. Ezt kovetden folyékony nitrogénes hiités utan a
deformacié sikjaval parhuzamosan tortem el, igy a felvételek a deformacio sikjaval
parhuzamos feliiletrdl késziiltek. Az 4brakon nyillal jeloltem a terhelés iranyat. Ebben az
esetben a torés utdn nem oldottam ki az elasztomert. A 22.a 4dbran a HDPE nélkiili
heterofazisos kopolimerben jol 1athatoak a kavitaciora jellemzd iiregek. A HDPE-t tartalmazo
keverékben (22.b 4abra) csak kevés ilyen iireg figyelhetd meg, ami aladtdmasztja a

térfogatvaltozas alapjan megéllapitott deformacidés mechanizmus valtozast.
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22. abra HDPE nélkiili (a) és 25% HDPE-t tartalmazo (b)

HECO szerkezete deformdacio utan.

A heterofazisos etilén-propilén kopolimer/HDPE keverékek vizsgéalata soran szamos
kovetkeztetést lehet levonni. A merevség €s a szerkezet tanulméanyozésa alapjan kijelenthetod,
hogy a koriilbeliill 30 térfogatszazalék HDPE tartalom alatt a HDPE jelentds része
beagyazodik az clasztomer fazisba. A bedgyazddasnak a kovetkezménye az, hogy az
elasztomer szemcsék mérete a HDPE tartalom novekedésével csokken, az eloszlasuk
homogénebbé valik. A HDPE hatdsara az anyagban ¢bredd makroszkopikus fesziiltség
csokkent, illetve a keverék deformalhatosaga jelentds mértékben megnétt. A keverék
itésallosaga bizonyos esetekben kozel 35%-kal meghaladja a HDPE nélkiili HECO
itésallosagat. Egyértelmli Osszefliggés tapasztalhaté az elasztomer szemcsemérete és a
keverék titésallosaga kozott: a kisebb szemcsemérethez nagyobb torési ellenallds tartozik. A
fraktoszkopids vizsgalat alapjan megallapithat6, hogy a HDPE hatéséra a repedés terjedéséhez
sziikkséges energia né. A keverékekben a HDPE jelenléte miatt a deformacio alatt a joval
kisebb mértékii térfogatvaltozas figyelhetd meg a HDPE nélkiili polimerhez képest, ami arra
utal, hogy a polietilén hatdsara visszaszorul a kavitacid és a nyirasi folyas lesz a dominalo
folyamat. Az elokisérletek és a korabbi megfigyelések [47] alapjan kijelenthetd, hogy a
kavitacio visszaszoruldsa eredményezi a jobb litésallosdgot. Tehat a célkitlizésnek
megfelelden sikeriilt HDPE alkalmazasaval modositani a heterofazisos kopolimer szerkezetét,

visszaszoritani a kavitaciot és igy jobb litésallosagot elérni.
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4.3. Faliszt erositésii kompozitok tulajdonsagai és deformacios folyamatai

Az eredmények értékelésének masodik felében a HDPE-vel késziil faliszt tartalma
kompozitok jellemzésével foglalkozom. Ebben a fejezetben is foként a HDPE
tulajdonsagokra, szerkezetre és deformacidés mechanizmusra gyakorolt hatasaval foglalkozom
illetve azzal, hogy lehet-e a segitségével a faliszt tartalma kompozitok iitésallosagat novelni.
Ezek készitéséhez a tovabbiakban minden esetben a BS 4641 tipusut HDPE-t alkalmaztam
azért, mert ennek a tipusnak nagyobb az MFI értéke, tehat konnyebben feldolgozhat6. Habar a
HDPE molekulatomege is befolyasolhatja a szerkezetet és a tulajdonsagokat, a két kiillonb6zo

polietilénnel késziilt keverékek {itésallosaga kdzott nincsen jelentds kiilonbség.

A 23. abra 20% faliszttel késziilt kompozitok merevségét mutatja a HDPE tartalom
fliggvényében. Ugyanaz a tendencia figyelheté meg, mint a keverékeknél: 20 térfogatszazalék
HDPE tartalomig a modulus cs6kken, majd ndvekedni kezd. Ez ebben az esetben is azzal
magyarazhato, hogy a kis HDPE tartalomnal a polietilén beoldddik az elasztomer fazisba és

igy latszolagosan novekszik az elasztomer mennyisége, ami kisebb merevséghez vezet.
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23. abra 20% falisztet tartalmazo HECO/HDPE/MAPP kompozitok modulusa a HDPE
tartalom fiiggvényében. Az iires jelolo az egyszer extrudalt mintat jelenti, a teli jel6lok a

ketszer extrudaltakat.
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Ezt  tamasztottdk ald a  kompozitok  szerkezetérdl  késziilt  pasztazo
elektronmikroszkdpias felvételek is. Ezeken, hasonloan a 14. abran bemutatottakhoz, a HDPE
az elasztomer fazisban bedgyazodva helyezkedik el, és az elasztomer szemcsék mérete
csokken a HDPE hatasara. Tehat a merevség és a szerkezet tekintetében jelentds kiillonbség

nem tapasztalhato a HDPE tartalmu keverékek és a kompozitok kozott.

A 23. és 24. abrakon fekete iires jelolovel lathatd egy olyan minta modulusa illetve
itésallosaga is, melyet a kompaundalds soran csak egyszer extrudaltam, majd utana
froccsontottem, szemben a tobbi kétszer extrudalt anyaggal. Ezzel azt vizsgaltam, hogy
sziikséges-e kétszer extrudalni a kompozitokat és van-e hatdsa a tulajdonsagokra a masodik
extrudalasnak. Az egyszer extrudalt mintak modulusa és folyasi fesziiltsége csak kissé tér el a
kétszer extrudaltakétol, tehat ezekre a tulajdonsdgokra nincs nagy hatdssal a kétszeri
feldolgozas. A mintak deformalhatdsagaban ¢€s iitésallosagaban azonban jelentds kiilonbség
mutatkozik. Az egyszer extrudalt kompozitok esetén a szakadasi nyalas és az litésallosag is
joval kisebb, mint a kétszer extrudaltaknal. Ez egyrészt visszavezethetd a kisérleti részben
emlitett problémara, hogy nehéz az allando dsszetételt biztositani. Ennél azonban feltehetdleg
fontosabb a szerkezeti hatdsok, foként az aggregacid szerepe. A kétszeri extrudalas segit a
komponensek homogenizalasaban, a toltbanyag jobb eloszlatisaban ¢€s az aggregaciod
megelézésében. Ez a vizsgalat alapjan érdemes az altalam hasznalt berendezéseken kétszeri
extruzioval homogenizdlni a komponenseket, mert ha mar 20% faliszttartalomnal is ilyen
kiilonbségeket lehet tapasztalni, akkor feltehetdleg nagyobb toltdanyag-tartalomnal még

jelentésebb lenne az eltérés.

A kompozitok litésallosaga a modulushoz hasonldéan ugyanolyan trendet kdvet, mint a
korabban bemutatott keverékek esetén. A 24. abran lathat6 eredmények alapjan kijelenthetd,
hogy a kutatasom egyik célkitlizése teljesiilt: sikeriilt HDPE segitségével ndvelnem a
heterofazisos PP kompozitok iitésallosagat. A legnagyobb iitésallosdg 20 térfogatszazalék
HDPE tartalom koriil érheté el, ekkor a javulds mértéke a HDPE-t nem tartalmazo
kompozithoz képest koriilbeliil 20%-0s. Ez a jelentésnek mondhat6 iitésallosag novekedés
annak koszonhetd, hogy a HDPE megvaltoztatja a polimer matrix szerkezetét és ezzel ndveli

a matrix energiaelnyeld képességét a deformacié soran.
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24. abra 20% falisztet tartalmazé HECO/HDPE/MAPP kompozitok dtésallosdiga a HDPE
tartalom fiiggvényében. Az tires jelolo az egyszer extrudalt mintat jelenti, a teli jel6lok a

ketszer extrudaltakat.

A gyakorlati alkalmazas szempontjabol azonban két fontos kérdést nem szabad
figyelmen kiviil hagyni a fenti eredmény értékelésénél. Az elsd az iitésallosag szamszer(i
értéke: a 20% falisztet tartalmazo kompozitok koziil a legnagyobb 10,4 kJ/m? volt (25 viv%
HDPE) ami egy szerkezeti anyag esetén viszonylag kis értéknek szamit. A PP/faliszt
kompozitok esetén 20 kJ/m’ koriili iitésallosag elérése eredményezné az alkalmazasi teriilet
jelentds boviilését. A masik, gyakorlatban fontos tényez6 a modulus és az {itésallosag
kapcsolata. Az alkalmazas szempontjabol az jelentene nagy eldrelépést, ha az {itésallosag ugy
ndvekedne, hogy a modulus nem csokken. Az altalam készitett kompozitokban sajnos az
iitésallosag maximuma a modulus minimumaval esik egybe. Ennek a hatdsat szemlélteti a 25.
abra is, melyen az iitésallosagot abrazoltam a modulus fiiggvényében kiilonbozo, 20%
falisztet tartalmazo kompozitokra. A diagramon feltiintettem korabbi tanszéken mért
eredményeket 1is (négyzet alaka jelolok), melyekben a heterofdzisos kopolimer

elasztomertartalmat valtoztattak.
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25. abra 20% falisztet tartalmazo kompozitok iitésallosaganak és merevségének kapcsolata.
Jelmagyarazat:m0%,m20%,m33%,m43% elasztomertartalmu PP-vel korabban készitett

kompozitok,e HDPE-vel és 33% elasztomertartalommal daltalam készitett kompozitok.

Jol latszik az 4bran, hogy a pontok nagyjabdl egy gorbére esnek: nagy modulus esetén az
iitésallosag kicsi, nagy iitésallosagnal pedig a merevség csokken. A kor alaku jelolok mutatjak
az altalam készitett kompozitokat, melyek szintén a berajzolt trendvonalra esnek. Az
figyelhetd meg, hogy a HDPE tartalmi kompozitok valamivel a 33% elasztomertartalma
kompozitok (zo6ld) folott helyezkednek el, tehdt a HDPE hatasa olyan, mintha az

elasztomertartalmat ndovelnénk.

A HDPE tehat a kompozitok iitésallosagat is noveli, de ez a koriilbeliil 1,5 kJ/m?-es
javulas jelentésen elmarad a keverékeknél tapasztalt 15 kJ/m?-es novekedéstél. A dolgozatom
tovabbi részében arra probalok valaszt talalni, hogy miért nem tapasztaltam nagyobb mértékii
iitésallosag javulast a HDPE hat4sara. A kérdés alaposabb vizsgalata érdekében kiilonbdzd
HDPE tartalommal készitettem tobb kompozit-sorozatot, melyekben a faliszt mennyiségét

valtoztattam.

A tovabbi diagramokon négy kiilonboz0 sorozat tulajdonsdgait mutatom be a
faliszttartalom fliggvényében. Fekete jelolok mutatjak a HDPE nélkiil késziilt kompozitokat, a
szines pontok pedig az 5, 15 és 25% HDPE-t tartalmazé mintakat jelolik. A 26. abran lathato

a modulus ¢és a faliszt mennyisége kozotti kapcsolat. Mind a négy sorozat esetén ndovekedést
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figyelhetink meg, ami megfelel a varakozasoknak, hiszen a toltéanyagok nagyobb
merevségiik miatt novelik a kompozit modulusat. A kozel linedris tendencia a korabbi
kutatasok alapjan arra utal, hogy faliszt és az elasztomer egymastdl fliggetleniil talalhaté meg
a matrixban, az elasztomer nem veszi korbe a faliszt szemcséket. A kiilonbozé HDPE
tartalmiu kompozitok merevsége kozott csekély eltérés tapasztalhatd, foként a nagy faliszt
mennyiségeknél. Kis faliszttartalomnal a pontok gyakorlatilag egybe esnek, sok esetben a
pontok sorrendje is megcserélddik. Ebben szerepe lehet a feldolgozasi koriilményeknek is,
jobb homogenizalassal valosziniileg kevésbé térnének el a pontok a berajzolt tendenciatol. Az
jol latszik az 4brardl, hogy a kompozitok merevségét sokkal jobban befolydsolja a toltéanyag-

tartalom, mint az, hogy a matrix mennyi HDPE-t tartalmaz.
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26. abra Kiilonbozé HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok merevsége a
faliszt térfogattortjének fiiggvényében. Jelmagyarazat: m 0%,45%, A 15%, ¢25% HDPE-t

tartalmazo kompozitok.

A kompozitok folyasi fesziiltsége az anyag teherbird képességével van kapcsolatban.
Mivel a folyas nagyobb deformacional torténik, mint a modulus mérése, ez érzékenyebben
mutatja a szerkezetben és a deformacios mechanizmusban bekdvetkez6 valtozasokat. A faliszt
hatdsa itt is egyértelmii, novekvd toltdanyag-tartalom jelentds novekedést eredményez a
folyasi fesziiltségében. A javuld folyasi fesziiltség azt is bizonyitja, hogy a kapcsoléanyag

(MAPP) mennyisége megfeleld volt, ellenkezd esetben a szalkihtizoddas miatt nem
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tapasztalnank novekedést. A kiilonb6z6 mennyiségli HDPE-t tartalmaz6 kompozitok folyasi
fesziiltsége kozott mar jelentdsebb eltérés tapasztalhatd, mint a merevség esetén. A 27. dbran
lathato, hogy szinte minden Osszetételnél csokken a folyasi fesziiltség a HDPE tartalom
novelésével. Ez arra enged kdvetkeztetni, hogy a keverékekhez hasonloan a kompozitokban is
csokkenti a HDPE a makroszkopikus fesziiltséget. A két faktor hatdsat vizsgalva, ebben az
esetben is megallapithatjuk, hogy a faliszt mennyiségének nagyobb a szerepe, mint a HDPE

aranyanak, de az utdbbi hatasa sem elhanyagolhato.
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27. abra Kiilonbozo HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok folyasi
fesziiltsege a faliszt térfogattortjének fiiggvényében. Jelmagyarazat: m 0%, 45%, A 15%,
©25% HDPE-¢ tartalmazo kompozitok.

A 2.6. fejezetben bemutatott modell segitségével lehet jellemezni a keverékekben ¢€s a
kompozitokban a diszpergalt fazis erdsitdé hatasat, illetve szdmolhatd a matrix
szakitdszilardsaga is. A linearizalt modellnek megfelelden abrazoltam a redukalt szilardsagok
természetes alapu logaritmusat a diszpergalt fazis (HDPE illetve faliszt) térfogattortjének
fliggvényében, majd egyenest illesztve a pontokra a meredekségbdl megkaptam a B
paramétert, a tengelymetszetbdl pedig kiszamoltam a matrix szakitoszilardsagat. A modell

segitségével szamitott mennyiségeket a 2. tablazat mutatja.

Keverékek esetén a HDPE a diszpergalt fazis, és a 3,7-es B paraméter arra utal, hogy

erds kolcsonhatasok alakulnak ki a HDPE és a heterofazisos kopolimer kozott, illetve hogy a
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HDPE jelentésen hozzajarul a szilardsdg ndovekedéséhez. A kompozitokra ugy tekintettem a
modell szempontjabol, hogy a HECO/HDPE keveréket kezeltem matrixként, melyben a
faliszt alkotja a diszpergalt fazist. A HDPE tartalom ndvekedésével csokken a faliszt erdsitd
hatasa (B paraméter), ami 6sszhangban van a folyasi fesziiltség kapcsan tapasztaltakkal. Az
R? értékek azt mutatjak, hogy a modell kivaléan alkalmas mind a keverékek, mind a faliszttel

késziilt kompozitok szakitoszilardsaganak leirasara.

2. tablazat A kiilonboz6 mintasorozatokra szamolt B paraméter, mdatrix szakitoszilardsag

értékek és az illesztés josagat jellemzo R? érték.

Mintasorozat B paraméter matrix szakitoszilardsaga R? érték
(MPa)
HECO/HDPE keverék 3,700 12,937 0,997
HECO/faliszt 6,165 14,635 0,990
HECO/faliszt/5% HDPE 6,068 14,421 0,993
HECO/faliszt/15% HDPE 5,718 14,188 0,989
HECO/faliszt/25% HDPE 5,628 15,813 0,989

A keverékek esetén 25% HDPE hatasara a szakadasi nyulds kozel kétszeresére nott.
Kompozitokban azonban ez jelentdés javulas csak 10 térfogatszazalék faliszttartalomig
érvényesiil, ennél tobb faliszt esetén nincs jelentds kiilonbség a kiilonbozé HDPE tartalmu
mintak kozott. A 28. dbran szaggatott vonallal jelolt tendenciatdl egyik pontsorozat sem tér el
jelentdsen. Tehat a HDPE kis faliszttartalomndl jelentésen noveli a deformdlhatosagot,
azonban nagyobb toltdanyag-tartalom esetén nincs nagy hatdsa. Ennek egyik magyarazata az
lehet, hogy hidba javul a matrix deformalhatosdga, nagyobb toltdanyag-tartalomndl ez a
javulds azért nem érvényesiil, mert a sok faliszt szemcse géitolja a matrix nagymértékii

deformécidjat.
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28. abra Kiilonboz6 HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok szakadasi
nyuldsa a faliszt térfogattortjének fiiggvényeben. Jelmagyardzat: m 0%,45%, A 15%, 25%
HDPE-t tartalmazo kompozitok.

A 29. dbra a kompozitok iitésallosagat mutatja a faliszttartalom fliggvényében. Jol
latszik, hogy a faliszt hatdsara a toltdanyagot nem tartalmazo keverék 50 kJ/m?-nél nagyobb
iitésallosagahoz képest mar 5 térfogatszazalék faliszt hatasdra is kevesebb, mint a felére
csokken ez az érték. 10 térfogatszazalék falisztnél nagyobb téltdanyag-tartalom esetén mar
nem csdkken jelentdsen az iitésallosag, de ekkor mar 10 kJ/m? alatt van a torési ellenallas. Az
viszont megfigyelhet6, hogy a 15 és 25% HDPE-t tartalmazé kompozitok minden esetben
jobb ttésallosaggal rendelkeznek, mint a HDPE nélkiili mintak. Még 30 térfogatszazalék
faliszt esetén is a HDPE alkalmazasaval 20% koriili litésallosag ndovekedést értem el. Tehat
sikeriil az 4&ltalam vizsgalt toltdanyag-tartalmak esetén HDPE segitségével nodvelni a
kompozitok iitésallosagat. Ahogy azonban a 25. abra kapcsan emlitettem, ez a kismértékii

javulés a gyakorlati alkalmazasok szempontjabol még nem tulzottan jelentds.
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29. abra Kiilonboz6 HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok iitésallosaga a
faliszt terfogattortjének fiiggvenyében. Jelmagyarazat: m 0%,45%, A 15%, €25% HDPE-t

tartalmazo kompozitok.

A 30. abran lathat6 az altalam készitett kompozitok {itésallosaganak és modulusanak
kapcsolata. A szaggatott vonallal berajzolt altalanos trendt6l jelentés nem tapasztalhato eltérés
egyik HDPE tartalomnal sem. Mechanikailag jobb teljesitményli kompozitokhoz ugy jutunk,
ha a nyil irdnyaban mozdulunk el a gorbérdl: ekkor lesz az titésallosag és a modulus egyszerre
jobb érték. Az megfigyelhetd, hogy a 15 és 25% HDPE tartalmi kompozitok pontjai
valamivel jobban teljesitenek, mint a HDPE nélkiili mintak, de igazan nagy attorést egyik sem
mutat. Mivel a keverékek esetén az iitésallosag jelentds novekedése egyértelmiien a kavitacio
visszaszorulasanak volt tulajdonithato, érdemes megvizsgalni, hogy a kompozitokban is igy
van-e. A dolgozatom tovabbi részében ezért a kompozitok deformacidos mechanizmusaval

foglalkozom.
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30. abra Kiilonbozé HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok
titésallosaga és merevsége kozotti kapcsolat. Jelmagyardzat: m 0%,45%, A 15%, #25%

HDPE-t tartalmazo kompozitok.

A 31. abra mutatja az akusztikus emisszids vizsgalat sordn regisztralt fesziiltség-
nyulas és kummulalt eseményszam-nyulas gorbéket. A diagramon bemutatott méréseket 20%
falisztet tartalmazo kompozitokon végeztem, a kiilonb6zé szinek a kiilonboz6 HDPE
aranyokhoz tartoznak. A szakitogorbéken jol latszik, amit mar korabban a folyasi
fesziiltséggel kapcsolatban megallapitottam, hogy a HDPE jelenléte csokkenti a matrixban a
makroszkopikus fesziiltséget, igy folyasi fesziiltséget, de a szakadasi nyulasra nincs nagy
hatassal. A kummulalt eseményszam gorbe a deformaciod sordn lejatszodo egyes események
Osszegét mutatja az adott nyulas értékig. Minél meredekebb a gorbe, idéegység alatt anndl
tobb jel érkezik a detektorra, a gorbe végpontja pedig megadja az §sszeseményszamot, ami a
teljes deformacid sordn regisztralt események szdmanak Osszege. JOl latszik, hogy a HDPE
tartalom novelésével csokken a kummuldlt eseményszam gorbék meredeksége és az
Osszeseményszam is, amibdl arra lehet kovetkeztetni, hogy kevesebb ultrahangot emittald
folyamat jatszodik le a HDPE hatasara a kompozitokban. A kummulalt eseményszam gorbe
kezdeti emelkedd szakaszara rajzolt egyenes segitségével leolvashatd, hogy milyen
deformacid (ene) illetve fesziiltség (oae) értékeknél indul meg a dominaldé deformacios
folyamat. Mivel mind a négy gorbe alakja hasonld és a regisztralt események szamaban

nincsen nagysagrendi kiilonbség, kijelenthetd, hogy a dominaldé mikromechanikai
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deformacids folyamat mindegyik kompozitban azonos. Az eltéré meredekség arra utal, hogy a
HDPE alkalmazasadnak hatasara csokken az egyedi események szama. Korabbi faliszttel
tarsitott kompozitok vizsgalata alapjan a gorbék alakja illetve a regisztralt eseményszam arra
utal, hogy a dominalé deformacios folyamat, ami a minta tonkremeneteléhez vezet, a faliszt

szemcesék tordel6dése.
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31. abra Kiilénbozé HDPE tartalmi HECO/HDPE/MAPP/20% faliszt kompozitok AE mérése
soran regisztralt fesziiltseg és kummulalt eseményszam gorbék a nyulds fiiggvényében.

Jelmagyarazat: — 0%, —5%, —15%, —25% HDPE-¢ tartalmazo kompozitok.

Az egyedi gorbéken jol latszik, hogy habar a dominalo folyamat azonos, az események
szama jelentésen csokken a HDPE hatasara. Ezt jobban mutatja az 0sszeseményszam a
faliszttartalom fiiggvényében, ami a 32. dbran lathatd. Itt mar minden minta esetén az Ot
parhuzamos mérés atlagat tiintettem fel. Jol latszik, hogy jelentds kiilonbség figyelhetd meg a
HDPE-t nem tartalmazd, illetve a 25% HDPE tartalmi kompozitok kozott, kiillonosen nagy
toltdanyag-tartalomnal. Ez azt jelenti, hogy a HDPE hatdsara a deformacidé soran kevesebb
szemcse torik el. Ennek egyik magyarazata az lehetne, hogy a matrix a HDPE hatésara joval
tobb energiat nyel el, azonban a 28. abran latszik, hogy pont nagy toltdanyag-tartalomnal a
deformalhatosdg nem ndé jelentdsen a HDPE alkalmazéasadval. Valdjaban a kevesebb
szemcsetorés annak koszonhet6, hogy a HDPE hatasara csokken a kompozitban a

makroszkopikus fesziiltség. Ez azt eredményezni, hogy azok a nagyobb szilardsdgu szemcsék,
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amik a HDPE nélkiili kompozitban mar eltortek, a HDPE-t tartalmaz6 kompozitban nem mind
tornek el. Tehat a kevesebb szemcse torését nem a matrix nagyobb energiaelnyeld képessége,
sem a megvaltozott deformaciés mechanizmus, hanem pusztan a kisebb makroszkopikus

fesziiltség okozza.
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32. abra Kiilonbozo HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok AE mérése
Soran regisztralt 6sszeseményszam a faliszt térfogattortjének fiiggvényében.

Jelmagyarazat: m 0%,45%, A 15%, ©25% HDPE-t tartalmazo kompozitok.

A 33. abra a mikromechanikai deformaciés mechanizmus ¢és a makroszkopikus
tulajdonsagok szoros kapcsolatat mutatja. A diagramon a kompozitok folyasi fesziiltsége
lathato a szaltordelddés meginduldsdhoz tartozo fesziiltség fliggvényében. A pontok azonos
tendenciat mutatnak, tehat a kapcsolat a két mennyiség kozott nagyon szoros. Az abran
berajzoltam egy 45°-o0s egyenest, ha ezen lennének a pontok az azt jelentené, hogy a folyas
ugyanakkor kovetkezik be, mint a deformacios folyamatok megindulasa. A pontok az egyenes
folott helyezkednek el, amibdl arra lehet kovetkeztetni, hogy a deforméciés folyamatok
meginduldsa kevéssel a folyas eldtt torténik. Mivel minden kompozit esetén ez figyelhetd

meg, megallapithatd, hogy a mintak folyasat a szaltordelddés megindulasa okozza.
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33. abra Kiilonboz6 HDPE tartalmu HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok folyasi
fesziiltséege és a dominalo deformacios folyamat meginduldsdhoz tartozo fesziiltség kozotti

kapcsolat. Jelmagyarazat: m 0%,45%, A 15%, #25% HDPE-¢ tartalmazo kompozitok.

A deformacios folyamatok jellemzésében segitséget nyujthatnak a deformalt mintak
torési feliileteirdl készitett SEM felvételek. A 34. dbran a bal oldali képeken (a, b) a HDPE-t
nem tartalmazo, mig a jobboldali képeken (c, d) a 25% HDPE-t tartalmaz6 kompozitok
felvételei lathatoak. A faliszttartalom mind a négy kép esetén 20% volt. Foként a fenti két
képen (a, ¢) jol megfigyelhetd, hogy a HDPE tartalomtol fliggetleniil, a képek kdzepén lathatod
faliszt szemcsék eltortek. Ez tehat alatdmasztja az AE vizsgalatok soran tapasztaltakat, hogy
ezekben a kompozitokban a faliszt szemcsék tordelédése dominal. A nagyobb nagyitassal
késziilt b) képen jol megfigyelhetdek a kavitacios liregek a matrixban. Ez nem meglepd,
hiszen a toltéanyagot nem tartalmaz6 HECO-ban a kavitacio volt a dominalo folyamat. A
varakozéssal ellentétben azonban a HDPE-t tartalmaz6 kompozit felvételén (d) is jelentds
mennyiségll ilireg figyelhetd meg. Az iitésallosag nagymértékli csokkenése és a SEM
felvételek arra utalnak, hogy a keverékekkel ellentétben a kompozitokban a HDPE jelenléte
ellenére jelentds a matrix kavitacidja. Ennek az oka az, hogy a faliszt szemcse koriil
megvaltozik a fesziiltség-eloszlas, aminek hatdsara a matrixban lokélisan joval nagyobb
fesziiltségek ébredhetnek, mint a keverékek esetén. A nagyobb lokalis fesziiltség pedig

kavitacidhoz vezethet.
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34. abra HDPE nélkiili (a,b) és 25% HDPE-t tartalmazo (c,d)
HECO/MAPP/faliszt kompozitok szerkezete deformdcio utdn.

A heterofazisos etilén-propilén kopolimer/HDPE/MAPP/faliszt kompozitok vizsgalata
soran szamos kovetkeztetésre jutottam. A HDPE jelenléte csokkenti a keverékek merevségét,
de a faliszt altal okozott modulus novekedés joval jelentdsebb. A kompozitokban ébredd
makroszkopikus fesziiltség a HDPE hatasara jelentds mértékben csokken, azonban a nagyobb
faliszttartalomnal a deformalhatésdgot nem befolydsolja jelentdsen a polietilén. A HDPE
alkalmazasaval sikeriilt a kompozitok iitésallosagat javitani, de az altalanosan megfigyelhetd
iitésallosag-modulus trendtdl jelentds eltérés nem tapasztalhatd. A deformacidos mechanizmus
vizsgalata soran arra a megallapitasra jutottam, hogy a HDPE jelenlététd] fiiggetleniil a
kompozitok tonkremeneteléhez vezeté dominaldé mikromechanikai deformacios folyamat a
faliszt szemcsék tordelddése. Habar a HDPE hatasara csokken az eltort szemesék szama, ez a
makroszkopikus fesziiltség csokkenésének koszonhetd. A SEM felvételeken az is
megfigyelhetd, hogy a keverékekkel ellentétben, a HDPE-t tartalmaz6d kompozitban is

jelentds mértékii a matrix kavitacidoja. Ennek oka az, hogy a faliszt jelenléte miatt a szemcsék
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kornyezetében nagyobb lokalis fesziiltség ¢ébred, mint a toltdanyagot nem tartalmazo

keverékekben.

4.4. A kompozitok iitésallosaganak meghatarozasa modellszamitas alapjan

A kompozitok viselkedésének megértése érdekében sok segitséget nyujthat egy olyan
modell, amivel meghatarozhat6, hogy az titésallosagot az egyes tényezdk milyen mértékben
befolyasoljak. Erre alkalmas lehet a 2.6. fejezetben bemutatott modell [54], melyben a
legfontosabb faktorok: a matrix {itésallosaga, a merevség novekedése altal okozott
deformalhatosag-csokkenés, a valtozd hatdsos keresztmetszet illetve a kolesonhatasok.
Megkiséreltem alkalmazni a modellt az altalam készitett kompozitokra is. A 35. abran lathato
a 25% HDPE-t tartalmazd sorozat redukalt iitésallosaganak (@nreq) természetes alapu
logaritmusa a diszpergalt fazis térfogattortjének fliggvényében. A diszpergalt fazis
térfogattortje az elasztomer (@e) €s a faliszt (o@f) térfogattortjének Osszege. Az abran az
figyelhetd meg, hogy kis toltdanyag-tartalomnal a mért értékek jelentdsen eltérnek a berajzolt

egyenestdl, tehat a modell nem irja le j61 ezt a tartomanyt.

T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8

Diszpergalt fazis térfogattortje (o + ¢)

35. abra A komponensek mennyiségének hatdsa a redukalt iitésallosagra a
HECO/25% HDPE/MAPP/faliszt kompozitokban.
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Ennek az az oka, hogy a falisztet nem tartalmazo6 polimerhez képest a faliszt mennyiségének
ndvekedésével nagyon gyors iitemben csokken az iitésallosag. A kis toltdanyag-tartalomnal
megfigyelhetdé pontokra negativ meredekségii egyenes illeszthetd, ami a modell alapjan azt
jelentené, hogy a toltdanyag jelenléte jobban csokkenti az iitésallosagot, mintha csak iiregek
lennének a polimerben. Ez azonban téves kovetkeztetés, hiszen a toltéanyaghoz kapcsoldédo
folyamatok is nyelnek el valamennyi energiat. A modell masik hibaja, hogy a segitségével
nyerhetd B paraméter a faliszt és az elasztomer egyiittes hatdsat jellemzi, nem lehet vizsgalni

a két komponenst kiilon-kiilon.

Kutatasom soran megprobaltam egy 0j modellt kidolgozni, amivel jobban
jellemezheté az ttésallosagot befolyasold tényezdk és a tulajdonsagok kapcsolata. Els6
1épésként ezeket a faktorokat érdemes csoportositani. Az titésallosag szempontjabol rendkiviil
fontos szerepe van a lejatszodd6 mikromechanikai deformdaciés folyamatoknak, mivel a
kiilonb6zo folyamatok mas-mas mértékben képesek az energiat elnyelni. Az energiaelnyeld
folyamatokat fel lehet bontani két csoportra, a folyamatok egy része a matrixhoz kothetd, mig
a masik része a faliszthez. A matrix mennyiségéhez kothetd folyamat a polimer plasztikus
deformacidja és a kavitacid. A toltbanyag mennyisége pedig a szaltdrdelodéssel, a
hatarfeliiletek elvalasaval, szalkihuzodassal van kapcsolatban, illetve ezen feliil még a
toltdanyag jelenléte plasztikus deformaciot idézhet eld a matrixban. A kompozit iitésallosagat

a fentiek alapjan, a matrix és a toltdanyag hatasara elnyelt energia 6sszegeként lehet felirni:
an,c = am + af (5)

Ez alapjan a kompozit iitésallosaga (anc) a matrixhoz (an) és a diszpergalt fazishoz (ay)
kothetoé folyamatok altal elnyelt energia 0sszege. Feltételezésem szerint a diszpergalt fazishoz
kapcsolddo rész csak a toltdanyag térfogattortjével aranyos. A matrixhoz kothetd rész pedig a
matrix Utésallosagatol (am) a faliszt miatt csokkend hatasos keresztmetszettél, masrészt a
polimer deformalhatosagatol fiigg. Az eldbbit az irodalmi Gsszefoglalomban bemutatott
modellben hasznalt képlet alapjan veszem figyelembe [(1-¢)/(1+2,5¢5)], mig az utdbbit a
kompozit és a matrix relativ nytlasaval szamolom [In(A)/In(Ao)]. A képletekben ¢r a faliszt
térfogattortje, A a kompozit nyalasa (4 = L/Ly, ahol L a szakadaskor mért mintahossz, Lo a
kiindulasi mintahossz), Ao pedig a matrix nyulasa. A fentiek alapjan a modellt a 6. egyenlet

irja le:

1_
a‘nc:a'm ¢f ’ Inﬂ/ +¢faf (6)
’ 1+25¢; Inj,
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A szamitasok sordn a diszpergalt fazis hozzajarulasat az iitésallosaghoz (ay) iteralas
segitségével hataroztam meg. A korabban bemutatott 25% HDPE-t tartalmaz6 sorozatra a

modell alapjan szamitott és mért titésallosag a 36. abran lathato.
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36. abra A modell segitségével szamitott (©) és mért (®) titésdallésagok a toltéanyag-tartalom

fiiggvényében, HECO/25% HDPE/MAPP/faliszt kompozitokban.

A diagram alapjan elmondhat6, hogy a kidolgozott modell j6l leirja a kompozitok
itésallosaganak valtozasat az altalam vizsgalt tartomanyon. Fontos eldny, hogy az iteralas
soran meg lehet hatarozni a diszpergalt fazis hatasat az {itésallosagra (as). Ennek az értéknek a
segitségével Osszehasonlithatd lehet az, hogy kiilonbozé falisztek iitésallosagra gyakorolt
hatasa mekkora. Az altalam készitett kompozitokra iteralassal meghatarozott a; értékek a 3.
tablazatban talalhatoak. Mivel a faliszt szerepe nem valtozik a kompozitokban, a modell
ravilagit arra, hogy iitésallosdg novekedés a matrixhoz kothetd folyamatok altal elnyelt

energia novelésével lehetséges. Ennek kdszonhetd az a tapasztalt tendencia, hogy nagyobb

HDPE tartalomnal nagyobb a kompozitok {itésallosaga.
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3. tablazat A  diszpergalt  fazis  ditésallosagra  gyakorolt  hatdasa  (ay)
HECO/HDPE/MAPP/faliszt kompozitokban.

HDPE tartalom ar (kJ/m?)
0% 28,67
5% 28,93
15% 32,09
25% 30,17

A modellszamitasokat elvégeztem a korabbi, tanszéken készitett kompozitok esetén is.
A 37. abra mutatja a szamitott és a mért iitésallosag értékek kozotti kapcsolatot. A két
mennyiség kozotti Osszefiiggés ellendrzésére egyenest illesztettem a pontokra, melyhez
tartozd R? érték 0,927. A szamitott és a mért értékek kozotti szoros kapesolat alapjan
kijelenthetd, hogy a modell jo kozelitést ad a komponensek szerepérdl a PP/elasztomer/faliszt

kompozitok titésallosaganak kialakitasaban.
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37. abra A modell alapjan szamitott és mért iitésallosagok kozotti Osszefiigges.
Jelmagyarazat: m 0%,45%, A 15%, ©25% HDPE-t tartalmazo HECO/HDPE/MAPP/faliszt

kompozitok, o korabbi kutatdasok soran készitett PP/elasztomer/faliszt kompozitok.
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5. Osszefoglalas

A kutatasom soran heterofazisos etilén-propilén kopolimerek szerkezetét, deformacios
mechanizmusat és tulajdonsagait probaltam modositani HDPE segitségével annak érdekében,
hogy jobb fitésallosagot érjek el faliszt tartalmii kompozitokban. A toltéanyagot nem
tartalmazo keverékek vizsgalata alapjan megallapithatdo, hogy a HDPE bedgyazodik az
elasztomer fézisba, csokkentve ezzel a keverékek merevségét. A HDPE hatdsira az
elasztomer cseppek eloszlasa homogénebbé valik, a szemcseméretiik jelentdsen csokken.
HDPE alkalmazasaval a keverékek deformalhatosaga és titésallosaga nagymértékben nd, ami
annak koszonhetd, hogy a deformacidos mechanizmus megvaltozik. A HDPE jelenlétében a

kavitacio visszaszorul és a keverékben a nyirasi folyas lesz a dominalé deformacios folyamat.

A kompozitokban a faliszt mennyiségének novelésével a varakozasoknak megfelelden
né a merevség. A HDPE modulust csokkentd hatdsa a faliszt hatdsdhoz képest kevésbé
jelentds. Az anyagban ébredé makroszkopikus fesziiltséget jelentésen csokkenti a HDPE, de a
deformalhatosagot mar 20 tomegszazalék faliszttartalom folott nem befolyasolja. A faliszt
mennyiségének novelésével a kompozitok Titésallosaga jelentésen csokken. A HDPE
alkalmazasaval azonban a torési ellenallasban javulas érhetd el, tehat sikeriilt a kompozitok
itésallosagat novelni. Ez a javulds azonban joval kisebb mértékii, mint a faliszt okozta
iitésallosag csokkenés, igy a szélesebb korti gyakorlati alkalmazas szempontjabdl tovabb

sziikséges novelni a matrix altal elnyelt energiat.

A HDPE jelenléte a kompozitokban nem valtoztatja meg a dominaldé mikromechanikai
deformacios folyamatot: a faliszt szemcsék tordelodése vezet a tonkremenetelhez. A HDPE
hatasara kevesebb szemcse torik el a kompozitban, azonban ez az Kisebb makroszkopikus
fesziiltségnek koszonhetd. A Kis titésallosagnak a szemcsék kis szilardsaga mellett egy masik
oka az, hogy a faliszt hatdsdra még a HDPE-t tartalmaz6é kompozitokban is jelentds mértékii
kavitaci6 figyelhetd meg a matrixban. Ebbdl kovetkezik, hogy tovabbi iitésallosag ndvekedés
az elasztomer tulajdonsdgainak modositasaval, els6sorban a kavitacid visszaszoritdsdval
érhet6 el. Kisérletet tettem egy modell kidolgozasara a kompozitok iitésallosaganak leirasara,
melynek segitségével mennyiségileg meghatarozhatdé a matrixhoz illetve a diszpergalt
fazishoz kapcsolod6 folyamatok hozzajarulasa a torési ellenallashoz. A modell alkalmas a
heterofazisos PP/faliszt kompozitok iitésallosaganak jellemzésére és segitséget nyujthat a

tulajdonsagok tovabbi javitasaban.
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soran. Halas vagyok a Budapesti Miszaki ¢s Gazdasagtudomanyi Egyetem Miuanyag- és
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7. Roviditések jegyzéke

A dolgozatban gyakran hasznalt roviditések:

PP polipropilén

HECO heterofazisos etilén-propilén kopolimer

HDPE nagystirtiségii polietilén

MAPP maleinsav-anhidriddel ojtott polipropilén kapcsoloanyag
WPC faliszt/polimer kompozit

SEM pasztazo elektronmikroszkopia

AE akusztikus emisszio
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