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Abstract

Poly(Lactic Acid) (PLA) is one of the most promising and widely used biopolymers today, which can be
produced from renewable resources on the one hand, and biodegradable on the other. At the same time,
injection molded PLA products have low heat deflection temperature and impact strength, which is mainly due
to the small crystalline fraction. In my work, I compounded multi-molecular weight PLA with talc as a
magnesium silicate and investigated the effect of talc on the crystallization and mechanical properties of PLA.
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Kivonat

A Politejsav (PLA - Poly Lactic Acid) napjaink egyik legigéretesebb és legszélesebb kdrben alkalmazott
biopolimere, amely egyrészt megujulo erdforrasbol eléallithato, masrészt biologiai uton lebonthato. A
frocesontéssel eldallitott PLA termékek ugyanakkor Kis hddllosdaggal és iitdszilardsaggal rendelkeznek,
amelyet a késztermék kis kristalyos részaranya okozza. Munkamban talkummal, mint magnézium-szilikattal
tarsitottam a PLA-t és vizsgaltam a talkum hatasat a PLA kristalyosodasara és mechanikai tulajdonsagaira.

Kulcsszavak: biopolimer, froccsontés, politejsav (PLA), talkum, héallésag
1. BEVEZETES

Napjainkban a megujuld er6forrasbol eldallithatod és egyben bioldgiai uton lebonthat6é polimereket, az
ugynevezett biopolimereket egyre nagyobb mennyiségben alkalmazzak a hagyomanyos, kdolaj alapu és
biolégiai bomlasra nem képes miianyagok helyettesitésére [1,2]. Jelenleg az egyik legigéretesebb, egyben
legelterjedtebb biopolimer a politejsav (PLA — PolyLactic Acid), amelyet elsésorban nagy keményit6tartalmu
agarnovényekbol lehet eldallitani, mint a bliza, kukorica, vagy éppen nagy cukortartalmi névényekbdl, mint
a cukorrépa. Hidrolizissel mind a keményit6bol, mind pedig a cukorbdl gliik6z (sz6lécukor) hozhatd 1étre,
amely erjesztésével pedig tejsav. Végs6 lépésként a PLA a tejsav polikondezaciojaval gyéarthatd. Ez a
biopolimer nagy szilardsaggal (60-65 MPa), nagy modulusszal (2,5-3,5 GPa) rendelkezik, ugyanakkor rideg
(szakadasi nyulasa 3-5%), valamint kicsi a hdallosaga (~50-55°C) [3]. A csekély hdalaktartasi képességét Kis,
~50-55 °C korili tivegesedési atmeneti hémérséklete (Glass Transition Tempetature — Tg), valamint a kis
kristdlyos részaranya okozza [4]. Ezek hatdsara T, folotti hémérsékleten a PLA modulusza két
nagysagrendnyit csokken, és a PLA-bol készitett termékek gumiszeri allapotba jutnak, amely sorén elveszitik
alakjukat, vetemednek, igy végul miiszakilag hasznalhatatlannd valnak [5]. A héallosag novelésének egyik
lehetséges modja, hogy noveljiik a PLA kristilyos részaranyat, példaul gocképz6, azaz kristalyosodast
eldsegité adalékanyagokkal [6-8], valamint, hogy a terméken kristalyositd hékezelést hajtunk végre. A talkum
(Mgs(Sis010(OH)2)), mint magnézium-szilikat egy természetes, lemezes szerkezetli anyag és egyben
bizonyitottan hatékony gocképz6 adalékanyaga a PLA-nak, ugyanakkor a PLA-hoz adott mennyisége és
eloszlatottsaga jelentds hatassal lehet a PLA tulajdonségaira [9, 10]. A nagyobb alkalmazott talkum tartalom
habar elonyos lehet a PLA tulajdonsagaira, ugyanakkor annak polimerben torténd hatékony eloszlatasa a
toltéanyag tartalom novelésével egyre bonyolultabb. Munkamban kétféle molekulatomegii (viszkozitasu) PLA
biopolimerbe toltéttem 10-20-30m% talkumot ©6mledékallapotban kétcsigas extriziot alkalmazva és
vizsgaltam a froccsontéssel elballitott és a froccsdntést kovetden utdlagosan hékezeléssel kristalyositott
probatestek kristalyossagi (és kristalyosodasi), mechanikai, valamint héallosagi tulajdonsagait.
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2. FELHASZNALT ANYAGOK, VIZSGALATOK

A kutatdsunkhoz 3100HP (NatureWorks) tipust PLA biopolimert alkalmaztunk, amelyet a feldolgozast
megel6zéen 85°C-on, 6 Oraig széritottunk. A PLA granuldtumhoz Labtech LTE 26-44 ikercsigas extruder
segitségével (L/D=44) 10, 20, 30 m%-ban HTPO5 (IMI-Fabi) tipust talkumot adtunk. A kompaundalas
(6mledékallapoti  keverés) soran 20 1/perc fordulatszamot, 190-185-180-175-170°C-o0s extruder
hengerhdmérsékletet alkalmaztunk. A kész extrudatumot 3 mm-es darabokra granulaltuk, majd ismételten
szaritottuk a froccsontés eldtt 85°C-on 6 Oran at. A froccsontés soran 1SO 527-2/1A szabvany szerinti, 4 mm
vastag és 10 mm széles szakito-probatesteket gyartottunk. A froccsontés soran egy Arburg Allrounder
Advance 270S 400-170 tipust froccsontégépet hasznaltunk (30 mm-es csigaatmérd). A fébb gyartasi
gépparaméterek az alabbiak voltak: 30°C-os szerszamh&émeérséklet, 190-185-180-175-170°C-0s
hengerhémérséklet, 50 cm?/s befroccsontési sebesség, 600 bar utényomas, 20 s utdnyomasi idé, 15 m/perc
csiga kertileti sebesseg, valamint 30 bar torlonyomas. A froccsontést, azaz a probatestek elkészitését kovetden
azok egyik részét kristalyosito hokezelésnek vetettiik ala egy Faithful WGLL-125 BE tipusi hékamraban
80°C-on 1 0rén at. A prébatesteket ezutan szakitdvizsgalatnak, Charpy-féle ttvehajlitd vizsgalatnak vetettiik
ala, valamint meghataroztuk tobbek kdzott a kristalyos részardnyukat DSC (Differential Scanning Calorimetry
— Differencialis Pasztazo Kalorimetria) vizsgalattal, és a hdalaktartasukat HDT (Heat Deflection Temperature
— H6 altali lehajlasi homérséklet) vizsgalattal. A szakitovizsgéalatot egy Zwick Z020-as univerzélis
szakitogépen hajtottuk végre 115 mm befogéasi hosszt és 5 mm/perc sebességet alkalmazva. A Charpy-féle
utvehajlité vizsgalathoz 2 mm mély V-alaki bemetszéssel lattuk el a prdbatesteket, valamint a mérés
Kivitelezéséhez 2 J-0s kalapacsot hasznaltunk. A probatestek termikus jellemzéit (kristalyosodasi
csticshémérséklet (T¢), hidegkristalyosodasi csucshémérséklet (Tcc), kristalyolvadasi csucshomérséklet (Tm),
olvadashé (AHm), hidegkristalyosodasi entalpia (AHcc) és kristalyos részarany (Xc)) egy TA Instruments
Q2000 tipusu DSC segitségével hataroztuk meg a probatestekb6l vett 3-5 mg-0s minta 5°C/perc sebességgel
torténd felfiitésével és a 1étrejovo hdaram elemzésével. Végiil a hdalaktartas (hdallosag) mérést egy Ceast HV3
6911.000 tipusi HDT-VICAT berendezésen végeztilk 80 mm alatamasztast, 0,45 MPa hajlitéfesziltséget és
2°C/perc felfiitési sebességet alkalmazva (HDT B mérés).

3. EREDMENYEK

Kutatasunk elsé lépéseként meghataroztuk a prébatestek termikus jellemzdit, abbdl is kiemelten a
kristdlyos részaranyt (Xc), hogy annak segitségével a késébbickben a bekovetkezett tulajdonsagbeli
valtozasokat magyarazni tudjuk (1. tablazat).

TC TCC Tm AI_II‘TI AHCC XC

[°C] | [°C] | [°C] | [Yg] | [Vg] | [%]
2500HP PLA (natdr) 97,0 [ 932 |174,8 | 41,82 | 19,63 | 23,8
2500HP + 30m% talkum 124,4 [ 77,9 | 175,2 | 34,79 | 15,96 | 28,9
2500HP + 30m% talkum + hékezelés | 1239 | - [1754|3372| - |517
3100HP PLA (natdr) 106,8 | 93,6 | 174,7 | 4242 | 25,9 | 17,7
3100HP + 30m% talkum 1258 | 85,0 | 175,7 | 35,03 | 18,42 | 25,5
3100HP + 30m% talkum + hékezelés | 1254 | - | 1756 |3501| - |537

1. tdblazat A natar PLA, talkummal t6ltott PLA és talkummal toltott, valamint egyben hékezelt PLA
probatestek termikus jellemz6i

A natur, talkum t6ltés nélkili 2500HP és 3100HP PLA prdbatestek kristalyos részaranya 17,7-23,8%
kozott alakult, amely 30m% talkum toltés hatasara 25,5-28,9%-ra nétt. Ez a talkum gbocképz6, azaz
kristalyosodast el@segit6 hatasa miatt volt tapasztalhatd, amelyet gocképzé hatast a PLA hidegkristalyosodasi
csucshémérsékletének (Tcc) csokkenése, valamint a kristalyosodasi csticshdmérsékletének (Tc) ndvekedése is
alatamasztja. Ugyanakkor a talkum hatasara a kristalyos részaranyban bekovetkezett névekedeés mértéke Kicsi,
ami pedig a froccsontés soran altalanosan alkalmazott intenziv hiités kristalyosodast hatraltaté hatésa okozza.
Ezzel szemben, ha hokezelést is alkalmaztunk, akkor a kristalyos részarany értékek nagymértékben ndttek
egészen az 51,7-53,7% tartomanyig. Ez egyben az adott kompaund maximalis kristadlyos részaranyat is
jelentette, azaz a kristalyos részaranyt a hékezelési id6 novelésével mar nem volt lehetséges fokozni. Mind a
PLA-hoz adott talkum mennyisége, mind pedig a kristalyos részarany jelentésen befolyasolta a probatestek
HDT hoalaktartasat (1. abra).
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1. dbra A nattr PLA, valamint h6kezelt PLA probatestek HDT hdalaktartdsa (hoallosaga) a talkum tartalom
fuggvényében

Megfigyelhetd, hogy amennyiben hozzaadtuk a talkumot a PLA-hoz, tigy annak h6allosaga csak kis
mértékben nétt meg (atlagosan 54,6°C-rol 61,3°C-ra), amely kismértékii kristalyos részarany novekedéssel
magyarazhat6. Ugyanakkor, amikor hékezelést is alkalmaztunk, és igy nagymértékben megnoveltik a PLA
kristalyos részaranyat, akkor a talkum hozzaadasaval mar jelent6sen és linearis jelleggel nétt a h6allosag is.
Hoékezelés, valamint 30m% talkum alkalmazasaval 130,4-137,2°C-o0s tartomanyra sikerult névelni a PLA
h@alaktartasat, és igy szélesiteni annak alkalmazhatosagi hoémérséklet-tartomanyat. A méréseinket a
Charpy-féle ltvehajlitd vizsgalattal folytattuk (2. abra).
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2. ébra A natir PLA, valamint h6kezelt PLA probatestek Charpy-féle iitdszilardsaga a talkum tartalom
fliggvenyében

Az iit6szilardsag alakulasan megfigyelhetd, hogy egyrészt a natir PLA rideg anyagnak tekinthet6, a
maga 1,9-2,2 klJ/m? iit6szilardsagaval, ugyanakkor egyrészt talkum hatdsara az {itdszilardsag novelhetd. A
talkum tartalom fliggvényében kezdeti novekedés, majd pedig csdkkenés (ridegedés) volt megfigyelhet6 az
utészilardsag értékekben a nem hokezelt probatesteknél. Amennyiben a natdr, talkum téltés nélkili PLA-t
hokezeltiikk, az dnmagéban szintén ndvelte az litdszilardsagot, legjelentésebb mértékben a 3100HP PLA
esetében (megndvelt kristalyossag hatasa). Erdekes tendencia figyelhetd meg abban az esetben, ha a hikezelt
PLA-hoz talkumot adtunk, ugyanis a 3100HP esetében monoton csokkenést tapasztaltunk, a 2500HP-t pedig
ismételten kezdeti ndvekedés, majd csokkenés jellemezte. Mind a hékezelés, mind pedig a talkum kiilon-kilon
novelik az titdszilardsagot, de egyiittesen alkalmazva mar csak egy bizonyos mértékig tudjak ndvelni azt, mivel
egymas hatasat rontjak. Végil pedig elvégeztiik a probatestek szakitdvizsgélatat és meghataroztuk a
rugalmassagi modulusz, valamint szakadasi nyUlas értékeket (3. abra).
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3. abra A natur PLA, valamint h6kezelt PLA prébatestek hiizé rugalmassagi modulusza (balra) és szakadasi
nyulasa (jobbra) a talkum tartalom fliggvényében

Ahogy lathatd, a talkum hasznalataval a rugalmassagi modulusz linearis jelleggel nétt és a natar PLA
2,7-2,9 GPa moduluszahoz képest 30m% talkum tartalom esetében az alkalmazott PLA tipusatdl és a
hokezeléstdl fliiggden elérte az 5,4-6,5 GPa tartomanyt. A kisebb molekulatomegii 3100HP tipus adta a
nagyobb modulusz értékeket és minden esetben a hokezeléssel azt még tovabb lehetett ndvelni. A
megnodvekedett modulusznak ugyanakkor rendszerint &ra van, mégpedig a szakadéasi nyulast tekintve, amely a
talkum alkalmazasaval csokkent. Habar kicsi a kilénbség a mért értékek k6zott, mindenesetre a hokezelés
hataséara altalaban még inkabb kisebb nydlast mértiink. Osszességében kimutattuk, hogy talkum, mint egy
természetes magnézium-szilikat alkalmazasaval, valamint a hdkezelési metodus megvalasztasaval a
froccsontott PLA biopolimer termékek it0szilardsagi és hoalaktartasi értékei kiterjeszthetdek.

OSSZEFOGLALAS

Munkéankban azt vizsgaltuk, hogy a politejsav (PLA — PolyLactic Acid) nevii, meghjuld er6forrasbol
el6allithatd és egyben bioldgiai uton lebonthatd biopolimerbél gyartott froccsontott termékek tulajdonsagai
hogyan befolyasolhatoak talkum (Mgs(SisO10(OH),)), mint magnézium-szilikat adagolasaval, valamint a PLA
kristalyos részaranyanak a novelésével. Ennek érdekében PLA biopolimerbe kevertiink 10-20-30m% talkumot
omledékallapotban kétcsigas extrizidét alkalmazva és az igy létrehozott granulatumbdl froccsontott
probatesteket hoztunk létre. A probatesteket hékezeld kristalyositasnak vetettiik ala, és vizsgaltuk a
probatestek kristalyossagi, mechanikai, valamint h6allosagi tulajdonsagait. Sikertlt bizonyitani, hogy a talkum
gocképz0, azaz kristalyosodast eldsegité hatassal bir a PLA-ra, amely Kristalyos részaranya igy megnétt, habar
csak csekély mértékben, mivel a froccsontés soran altalanosan alkalmazott gyors hiités a gocképz6 hatast
mérsékelte. Hokezeléssel viszont a kristilyos részarany jelent6sebb mértékben volt novelhetd, egészen akar
telitddésig. Ennek megfeleléen a PLA-hoz adott talkum mennyisége kisebb, a hékezelés pedig nagyobb
mértékben ndvelte a probatestek héalaktartasat, egyiittes alkalmazassal pedig a kezdeti 54,6°C-os hdalloésagot
akér 130,4-137,2°C-os tartomanyra is lehetett ndvelni. Ezen felil megvizsgaltuk a prébatestek Charpy-féle
ut6szilardsagat, amely sorén azt tapasztaltuk, hogy mind a talkum, mind pedig a h6kezelés kiilon-kilén névelik
az utészilardsagot, ugyanakkor egyuttesen alkalmazva mér csak egy adott értékig tudjak ndvelni azt, tekintve,
hogy egymaés hatésat rontjak. Végil pedig bizonyitottuk, hogy a talkum, mint adalékanyag hasznélataval a
PLA 2,7-2,9 GPa rugalmassagi modulusza 30m% talkum tartalom esetében a hokezeléstdl fliggéen akar az
5,4-6,5 GPa tartomanyt is eléri. Osszességében sikeriilt igazolni, hogy a talkum, mint egy természetes
magnézium-szilikat adalékanyag alkalmazasaval, valamint a kristalyositd h6kezelési metddus paramétereinek
megvalasztasaval a froccsontott PLA biopolimer termékek {itdszilardsagi és hodalaktartasi értékei jelentds
mértékben novelhetbek, és ezaltal a PLA termékek alkalmazhatosagi tartomanya pedig szélesithetd.
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