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1. Bevezetés

A fenntarthato fejlédés megvalositasa érdekében, a
megujulé alapanyagbol eléallitott és biodegradalhato po-
limerek iranti igény fokozatosan novekszik, ennek elle-
nére napjainkban csak a csomagoldipar alkalmazza eze-
ket nagyobb mennyiségben. Annak érdekében, hogy a
biopolimerek miiszaki — akar épitd- és autoipari — alkal-
mazasokhoz is megfeleld alapanyagul szolgalhassanak,
szamos modositasra van sziikség, pl. erdsitésiikre és
égésgatlasukra.

Az Onerdsitett polimer kompozitok esetén az erdsitd
szal s az azt beagyaz6 matrix azonos anyagcsaladba tar-
tozik, ezért mechanikai teljesitképességiik és egyszeri
ujrahasznosithatosaguk miatt a hagyomanyos szalerdsi-
téses kompozitok kornyezetbarat alternativait jelentik
[1]. Kutatomunkénk célja, hogy a megtijuld nyersanyag-
forrasbol gyarthatd politejsavbol (PLA) allitsunk eld
égésgatolt onerdsitett kompozitokat, amelyek életciklu-
suk lejarta utan egytttal teljes mértékben biodegradalha-
tok is lesznek.

Els6 Iépésként onerdsitett kompozit gyartashoz alkal-
mas PLA alapanyagokat (erdsit6 szal és beagyazd matrix
alapanyag) valasztottunk ki, majd morfologiai-, termikus
analitikai- és mechanikai vizsgalati modszerekkel széles-
korien jellemeztiik ezeket. Meghataroztuk a kompozit-
gyartas technologiai 1épéseit (foliagyartas, tekercselés,
konszolidalas stb.), valamint optimalizaltuk a gyartasi
paramétereket (Osszetétel, réteges szerkezet, préselési
hémérséklet, hontartasi id6 stb.). A megfeleld mechani-
kai tulajdonsagok (htizoszilardsag és iitésallosag) elérése
mellett az égésgatlas is kiemelt cél volt. Az Eurdpai
Unios iranyelvek értelmében az éghetdség csokkentésére
kizarélagosan halogénmentes, foszfortartalmi égésgatlo
adalékokat alkalmaztunk. Az égésgatlok hatasat a kom-
pozitok morfologiai-, éghetéségi- és mechanikai tulaj-
donsagaira széleskoriien vizsgaltuk.

2. Kisérleti rész
2.1. FelhaszEAlt aEyagok
Ingeo™ Biopolymer 6302D tipusi (NATUREWORKS

LLC, Minnetonka, MN, USA), teljes mértékben amorf
szerkezetli PLA-t alkalmaztunk matrixként (MFI=
20 g/10 perc, 190°C/2,16 kg). Erdsitd anyagként az In-
geo™ Biopolymer PLA Yarn markanevii (NOYFIL SA —
RaDICI GROUP, Stabio, Switzerland), folytonos, fonalan-
ként 144 elemi szalbol allo (330 dtex) PLA multifila-
mentet hasznaltuk. A mintegy 20,5+0,8 um atmérdj fi-
lamentek 102,4+5,8 MPa folyasi fesziiltséggel, és mint-
egy 258,3£8,3 MPa huzoszilardsaggal jellemezhetok. A
matrixfoliak égésgatlasahoz Exolit AP462 tipusu (CLA-
RIANT GMBH, Frankfurt am Main, Németorszag), mela-
min formaldehid gyantaval mikrokapszulazott ammo-
nium-polifoszfat (APP) alapu égésgatlo adalék és feliilet
kezeletlen montmorillonit (MMT) agyagasvany (Nano-

Sfil® 116, Rockwoob CLAY ADDITIVES GMBH, Moosburg,

Németorszag) kombinacidjat hasznaltuk. Elokisérleteink
soran az APP/MMT = 10:1 aranyt keverékét talaltuk op-
timalisnak az égésgatolt matrixfolidk gyartasahoz.

2.2. Kompozitok készitése

Az amorf szerkezetli PLA granulatumbdl (/ngeo™
6302D) Labtech LCR 300 (LABTECH ENGINEERING CoO.
Samutprakarn, Thaifold) tipusa sikfoélia gyartosor segit-
ségével 65+5 um vastagsagu foliakat készitettiink. Az
égésgatolt foliak esetében — az adalékok megfeleld el-
oszlasanak biztositasa érdekében — a sikfolia gyartast
megel6zden az égésgatlo adalékokat (20% APP + 2%
MMT, illetve 30% APP + 3% MMT) ikercsigds extruder-
rel (Labtech Scientific LTE 26-44, LABTECH ENGINEE-
RING Co. Samutprakarn, Thaif6ld) eléhomogenizaltuk a
PLA-val, majd a granulalt, égésgatolt extrudatumbol al-
litottuk el6 a foliakat.

Az dnerdsitett kompozit gyartasahoz sziikséges feldol-
gozasi ablakot —a PLA szal olvadaspontja (174°C) alatt —
els@sorban a matrixanyag homérsékletfiiggd folyoképes-
sége hatarozta meg. (Differencialis pasztazo kalorimet-
rias vizsgalatok szerint, a matrixfoliak égésgatolt forma-
ban is teljes mértékben amorfnak bizonyultak.) A 140°C-
os homérsékletet talaltuk a legalkalmasabbnak az 6nerd-
sitett kompozit gyartasra.
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11 réteg 6545 um vastag matrix foliat és 10 PLA szal
réteget 0/90° ,.cross-ply” elrendezésben tekercselés se-
gitségével rogzitettiink egy 300300 mm méretti, teflon-
bevonatll aluminium maglemezhez. A rétegeket Schwa-
benthan Polystat 300 S (SCHWABENTHAN-MASCHINEN
GMBH & Co. KG., Berlin, Németorszag) laboratoriumi
présgépben 140°C-on 3 percig torténd hontartassal, majd
5,26 MPa présnyomassal szintén 3 percig (végiil nyomas
alatt 45°C-ig visszahiitve) konszolidaltuk. Ily modon
2,2+0,15 mm vastag és 52,5+£2,5% névleges erdsitotar-
talmu Onerdsitett PLA kompozit lapokat (PLA-SRC) ké-
szitettlink. Az adalékmentes és égésgatolt (22 és 33%)
matrixrétegek felhasznéldsaval a kompozitok dssztome-
gére vetitve rendre 0 (PLA-SRC), 9,9 (PLA-SRC FR10)
¢és 15,8% (PLA-SRC_FR16) égésgatlo tartalmi kompo-
zitokat allitottunk eld.

2.3. Vizsgalati médszerek
2.3.1. Morfologiai vizsgalat

A kompozitok konszolidaltsagat gyantaba agyazott
probatestek keresztmetszeti csiszolatarol készitett opti-
kai mikroszkopi (Olympus BX 5 1M, Orympus Co., Tokyo,
Japan) képekkel mingsitettiik.

2.3.2. Eghetoségi vizsgalatok:

Oxigénindex mérés: azt a minimalis oxigéntartalmat
hataroztuk meg szabvanyos sebességgel aramlo oxigén-
nitrogén gazelegy térfogatszazalé¢kaban kifejezve, amely-
ben — eléirt vizsgalati koriilmények kozott — az anyag
meggyullad és égése fennmarad.

UL-94 éghetdségi vizsgalat: szabvanyos éghetoségi
teszt, amely elssorban a mintdk gyulékonysaganak jel-
lemzésére, illetve langterjedési sebes- :
ségének meghatarozasara alkalmas. A
teszt eredményeként a vizsgalt proba-
testek jol definialt éghetdségi oszta-
lyokba sorolhatok: HB (kénnyen éghe-
t6) < V-2 < V-1 < V-0 (6nkiolto).

Mass loss tipusu cone kaloriméteres
vizsgalat: 50 kW/m?-es héfluxus és
szikragyujtas alkalmazasa mellett ha-

KG, Ulm, Németorszag), 50 mm/perc szakitosebesség-
gel, 70 mm befogasi hossz esetén hataroztuk meg.

Ejtosulyos vizsgalat: 70x70 mm méretii kompozit la-
pok titésallosagat Ceast Fractovis 7685 tipusu ejtdsulyos
berendezés (CEAST, INSTRON L1D., High Wycombe, Egye-
siilt Kiralysag) segitségével jellemeztiik a kovetkezé mé-
rési paraméterek mellett: darda atmérdje 20 mm, darda
tomege 23,62 kg, maximalis energia 450 J, alatamasztas
atméréje 40 mm, ejtési magassag 1 m. A vizsgalati ered-
ményekbdl a perforacios energia (£, [J/mm]) és duktili-
tasi index (D, [%]) értékeket szamitottunk.

E = Emax [ J ] 1

P |mm )
Emax - EFmax

D, = 5100 [%] )

max

ahol Ey.x a teljes torés energidja, J; i a probatest vastag-
sadga, mm; Epy.x energia az eré maximumanal, J.

A mechanikai vizsgalatokat szobahdmérsékleten, leg-
alabb 6 parhuzamos mintan végeztiink.

3. Kisérleti eredméEyek és értékelésiik
3.1. Egésgatolt oEerdsitett politejsav kompozitok
morfolégidja
Optikai mikroszkoppal vizsgaltuk az el6allitott dnerd-

crer

den esetben 0sszefiiggd, jol azonosithatd és a matrixszal
egybeépiilt fazist alkotnak (/. dbra). Az adalékmentes és
égésgatolt kompozitok esetében egyarant jol konszoli-
dalt szerkezet figyelheté meg, amit striiségmérések
eredményei is alatamasztottak.

1000 pum

sonlitottuk &ssze az eldallitott kompo-
zit mintak gyulladasi idejét, az égésiik
soran kibocsatott hémennyiségeket,
valamint az égési maradékokat.

2.3.3. MechaFEikai vizsgalatok:
Szakitovizsgalat: a kész kompozit

lapokb6l 20 mm széles szakitoé proba-

testeket alakitottunk ki, s azok szakitd

jellemzdit Zwick Z020 tipusu univer-
zalis szakitogépen (Zwick GMBH & Co.

464 Méanyag és Gumi

1. abra. Adalékmentes és égésgatolt dnerdsitett PLA kompozitok keresztmetszeteé-
16l készitett optikai mikroszkopos képek

2013. 50. évfolyam 12. szam



3.2. Egésgatolt 6Eerdsitett politejsav
kompozitok éghetéségi jellemz6i
Az oner6sitett PLA kompozitok éghe-

1. tablazat.

Adalékmentes és égésgatolt onerositett PLA kompozitok UL94

besorolasa és oxigénindex értékei

toségét UL94 éghetdségi teszt, oxigénin-

dex mérés, illetve mass loss tipusti cone
kaloriméter segitségével vizsgaltuk. A

kompozitok UL94 szabvany szerinti be-

PLA-SRC | PLA-SRC_FR10 | PLA-SRC_FR16
besorolas HB V-2 V-0
ULY%4
Vidng, MmM/perc 43,5 - -
Oxigénindex | LOI, tf% 23 30 34

sorolasat és oxigénindex értékeit (LOI)
az [. tablazat foglalja 6ssze. Az adalék-
mentes Onerdsitett PLA kompozit (PLA-
SRC) nagyfoku éghetdségét jol mutatja
alacsony oxigénindexe (23 tf%), tovabba

2. tablazat.

Adalékmentes és égésgatolt onerdsitett PLA kompozitok mass loss
kaloriméteres vizsgalat soran nyert éghetéségi jellemz6i

hogy a horizontalis UL94 teszt soran PLA-SRC | PLA-SRC_FR10 | PLA-SRC_FR16
(vizszintesen gyujtva) nagy langterjedesi | \egoyulladasiids, s 20 18 19
sebességgel (vigng = 43 mm/perc), vala- | Hgkibocsatasi maximum, kW/m? 425 233 207
mint [angolo olvadékeseppek kiséretében | Teljes hokibocsatas, MJ/m?2 49,5 47,8 29,4
befogasig ég — csupan a legrosszabb | Egési maradék, % 1,3 4,85 16,5

(HB) éghetdségi kategoriaba sorolhato.

Ezzel szemben, a kompozit 6ssztomegére vetitett 10%
APP alapu égésgatlo adalék elegenddnek bizonyult ah-
hoz, hogy az Onerdsitett PLA kompozit (PLA-
SRC_FR10) oxigénindexe 30 tf%-ra névekedjen, tovab-
ba hogy a probatestek — horizontalis és vertikalis befogas
esetén egyarant — gytjtas utan néhany masodperccel kia-
ludjanak. Mivel azonban tovabbra is kialakultak langolo
olvadékeseppek (amelyek a minta alatt elhelyezett vattat
begyujtottak), a PLA-SRC FR10 jeli kompozit UL94
szerinti éghetdségi besorolasa V-2-nek adodott. A 16%
égésgatlot tartalmazo Onerdsitett PLA probatestek onki-
olto viselkedést mutattak és a csopogésiik is megszlint. A
PLA-SRC FR16 kompozit teljesiteni tudja az UL-94
teszt szerinti legszigoribb éghetdségi kategoria (V-0)
kritériumait, tovabba oxigénindexe eléri a 34 tf%-ot.

A kompozitok mass loss kaloriméterrel mért hékibo-
csatasi gorbéit a 2. abran hasonlitottuk 6ssze, a vizsgalat
soran nyert tovabbi éghetdségi jellemzdéket pedig a
2. tablazat tartalmazza. A harom vizsgalt dnerdsitett

\\IE T T T T T v T T T T T
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2. abra. Adalékmentes és égésgatolt onerdsitett PLA kompozi-
tok hokibocsatasi gorbéi

2013. 50. évfolyam 12. szam

kompozit gyulladasaig kdzel azonos id6 telt el, ugyanak-
kor megallapithatd, hogy a referencia 6nerdsitett PLA
kompozit (PLA-SRC) hdkibocsatasi maximuma mintegy
felére csokkent, amikor égésgatolt matrixrétegeket alkal-
maztunk (PLA-SRC_FR10 és PLA-SRC FR16). Az
égés soran kibocsatott teljes hdmennyiség csupan 16%
égésgatld tartalom mellett mérsékl6dott szamottevden
(40%-kal), s ezzel Osszefliggésben jelentds mennyiségl
szenes maradék (16,5%) szintén csak a PLA-SRC FR16
jelt minta égése soran maradt vissza (2. tablazat). Ko-
rabbi megfigyeléseink szerint, a hd hatasara zsugorodni
képes, nyujtott polimer szalak szamottevo szerepet jatsz-
hatnak a felhabosod¢ adalékrendszer égésgatlasi mecha-
nizmusaban [2-4]. A 10, illetve 16% FR tartalmu kom-
pozitok €gési viselkedésében erre utald jelet nem tapasz-
taltunk.

3.3. Egésgatolt 6Eerdsitett politejsav kompozitok
mechanikai tulajdonsagai

Az onerdsitett PLA kompozitok mechanikai tulajdon-
sdgait és az alkalmazott égésgatld adalékok hatasat huzo-
¢és ejtosulyos vizsgalatokkal jellemeztiik. A kompozitok
huzoészilardsag, huizé rugalmassagi modulusz, perforacios
energia és duktilitasi faktor értékeit a 3. dbra mutatja. Az
Onerdsitett PLA kompozitok htzoszilardsaga (3a. abra)
az égésgatld tartalom fiiggvényében csokken, de a haté-
konyan égésgatolt PLA-SRC FR16 esetén kapott
~40 MPa-os érték miiszaki célokra megfelelonek tekint-
heté. (Megjegyzendd, hogy az erdsité rétegek 0/90°
,»Ccross-ply” elrendezése miatt a nyujtott PLA szalaknak
csupan 50%-a — azaz kb. 26% szal — viselte a terhelést.) Az
égésgatld adalékok ugyanakkor — a toltéanyagokhoz ha-
sonlo hatast kifejtve — novelték a kompozitok merevsé-
gét. Toltéanyag-szerli hatassal nem magyarazhatod azon-
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3. abra. Adalékmentes és égésgatolt dnerdsitett PLA kompozitok a) huzoszilardsag és huzo rugalmassagi modulusz, valamint

b) perforacios energia és duktilitasi faktor értékei

ban, hogy a PLA kompozitok perforacios energiaval jel-
lemzett {itésallosaga jelentés mértékben nott az égésgat-
16 tartalmuk fiiggvényében (3b. abra). Mivel a tonkre-
menetelekhez tartozo duktilitasi faktorok rendre csok-
kentek, arra kovetkeztettliink, hogy az litésallosag nove-
kedése esetiinkben nem a plasztikus deformacios képes-
ség novekedésének, hanem a szal-matrix kozotti adhé-
zi6s kapcsolat felszakadasanak (elvalas) — mint igen je-
lentds energiaelnyeld folyamatnak — lehet a kovetkezmé-
nye. Feltételezéseink szerint, az égésgatolt matrixrétegek
feldolgozasi homérsékleten (140°C) mért nagyobb fo-
lyoképessége miatt az égésgatolt kompozitok esetében
azonos gyartasi paraméterek mellett nagyobb feliileteken
alakulhatott ki adhézids kapcsolat a szal- és a matrixréte-
gek kozott, amelynek kovetkeztében a dinamikus torést
kisér6 hatarfeliiltek elvalasa szintén nagyobb energiael-
nyeléssel jart. A szobahdmérsékleten iiveges allapotu
erbsitetlen PLA titésallésaga megkdzelitleg 1 J/mm-es
perforacids energiaval jellemezhetd, amelyhez viszo-
nyitva a hatékonyan égésgatolt, onerdsitett PLA kompo-
zit esetében mért 16 J/mm-t meghalado6 perforacids ener-
gia érték az iitésallosag igen jelentés mértéki javulasat
jelzi.

4. Osszefoglalas

Olyan egyszerii termomechanikai moédszerekkel ujra-
hasznosithato, hulladékka valas utan pedig biologiailag
lebomlo Onerdsitett politejsav kompozitot fejlesztettiink
ki, amely kivalé mechanikai tulajdonsagok (szakitdszi-
lardsag 40 MPa, hiiz6 rugalmassag modulusz 2 GPa, per-
foracios energia 16 J/mm) mellett jelentdsen csokkentett
éghetdséggel (UL94: V-0 besorolas, LOI = 34 tf%, 50%-
os hdkibocsatasi maximum csokkenés) jellemezhetd. Az
onerdsités nyujtotta lehetdségek kihasznalasaval kivalo
itésallosagu PLA kompozitok készithetdk égésgatolt

466 Méanyag és Gumi

formaban is, ami miiszaki célu felhasznalas esetén nagy
jelentdségt lehet.

A kutatast az Orszdagos Tudomanyos Kutatasi Alap-
programok (NN 82426 és K 105257), az Eurdpai Unio
Hetedik Keretprogramjanak (FP7/2007-2013) Clean Sky
JTI 298090 szerzédésszamii alprojektje és az NFU EU
BONUS 12-1-2012-0026-0s azonositoju szerzédése ta-
mogatta. A kutatds szakmai tartalma kapcsolédik az Uy
Széchenyi Terv ,, Mindségorientalt, osszehangolt oktatdsi
és K+F+I1 stratégia, valamint miitkédési modell kidolgo-
zdsa a Miiegyetemen” (TAMOP-4.2.1/B-09/1/KMR-2010-
0002) és az ,, Uj tehetséggondozé programok és kutatd-
sok a Miiegyetem tudomdnyos miihelyeiben” (TAMOP-
4.2.2.B-10/1-2010-0009.) cimii projektek szakmai célki-
tiizéseinek megvalositasdhoz. Bocz Katalin készéni a Su-
ZUKI FOUNDATION és a Suzuki COMPANY daltal nyujtott ku-
tatdsi tamogatdst.
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