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Abstract

This study aimed to develop the production technology of oriented polypropylene twines and to investigate
their applicability as reinforcement material for single polymer composites (SPCs). For this purpose, a
modular fibrillation device was designed and used. We manufactured SPCs with two different reinforcement
structures. The twines and composites were characterized by mechanical and morphological tests and the
effect of the twines on the properties of the composite was investigated.
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Kivonat

crer

alkalmazhatosaganak vizsgalata onerdsitett polimer kompozit erdsitéanyagakent. Ehhez modularis fibrillalot
terveztiink, majd felhasznaltuk zsinegek gyartisihoz. A zsinegek alkalmazdsdval onerdsitett kompozitokat
gyartottunk kétféle erositostrukturaval. A zsinegeket és a kompozitokat mechanikai és morfologiai
vizsgalatokkal mindsitettiik, és vizsgaltuk a zsinegek hatdsat a kompozit tulajdonsagaira.
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1. Bevezetés

Az Onerdsitett polimer kompozitok olyan kompozitok, amelyekben a matrix és az erdsitGanyag
ugyanabba a csaladba tartoz6 polimer [1, 2]. Ezen kompozitok erdsitéanyagait jellemzden nyujtassal allitjak
eld. A folyamat sordn az Osszegabalyodott molekulalancok kiegyenesednek, az igy kialakulé molekularis
orientacid révén pedig a nyljtasiranyu szilardsag jelentésen novekszik [3]. A nyujtas egyik legelterjedtebb
formaja a szilard allapota nyujtas, amikor az orientacié emelt hdmérsékleten, nagy huzofesziiltség hatasara
torténik meg egy folianyujtosoron [4]. Ezt gyakran kdveti egy fibrillalasi 1épés, amely soran a nyujtott
szalagban alternalé bemetszéseket ejtenek, ez pedig a folia zsineggé sodrasat segiti eld. A fibrillalasra tobbféle
modszer is ismert, a legelterjedtebb megoldas a tiiskék hasznalata [5]. A sodras a szalagokat kezelhetébbé
teszi, emellett jellemz6en a szilardsaguk is ndvelhetd ilyen modon. A folyamat soran a fibrillalt szalagrészek
csavarodasaval alakithato6 ki a sik keresztmetszetli szalagbol a kor keresztmetszetii zsineg.

A nanokompozitok olyan anyagok, amelyekre jellemz6, hogy egy folytonos fazisban nanorészecskék
vannak eloszlatva, és ezek hatasara az anyag legalabb egy fizikai tulajdonsaga kedvezden valtozik [6].
Orientalt polimerek nanorészecskével vald erdsitése révén elérhetd, hogy a szilardsag a szakadasi nyulas
csokkenése nélkiil ndvekedjen, mivel a nanorészecskék kis fajlagos feliiletiik révén kis mennyiségii (1 m%
alatti) adagolas esetén is ki tudjak fejteni erdsito hatasukat [7]. A titan-dioxidot (TiO,) leginkabb jo fényszorasa
miatt alkalmazzak, azonban miszaki alkalmazasuk is egyre inkabb elterjedt kszonhetden az altala biztositott
jo szilardsagi tulajdonsagoknak, mivel az erdsitbanyag nagy fajlagos feliilettel rendelkezik, emellett a
megfelelden eloszlatott TiO; a szferolitok atmérdjét is csokkenti. [8].

Az Onerdsitett polimer kompozitok legnagyobb eldnye a hagyomanyos kompozitokhoz képest a kisebb
stirliségiik és a kivald energiaelnyeld képességiik [9, 10], azonban a szilardsaguk rendre elmarad t6liik. A
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kutatasunk soran célunk e hatrany csokkentése, ennek érdekében polipropilénbdl (PP), és TiO.-dal tarsitott
nyujtott szalagokat fejlesztettiink, amiket egy sajat készitésti fibrillaloval valo fibrilldlas utan zsineggé
sodrattunk. A zsinegeket mechanikai és morfologiai vizsgalatokkal elemeztiik. Ezutan majd kompozitokat
préseltiink a fejlesztett zsinegekbdl készitett erdsitostruktirakkal, és vizsgaltuk a kompozitok mechanikai €s
morfologiai tulajdonsagait.

2. Felhasznalt alapanyagok és alkalmazott technologiak

2.1. Alapanyagok

A zsinegek alapanyagaként TIPPLEN H681F (MOL Petrolkémia Zrt., Tiszaujvaros) extruzios tipusu
homopolipropilént hasznaltunk fel, amelynek folyasindexe 1,7 g/10 perc (230 °C/2,16 kg), hiizoszilardsaga
36 MPa. A nyujtasi miivelet megfelelo stabilitisdnak érdekében Irganox B215 FF (BASF, Ludwigshafen,
Németorszag) termikus stabilizaloszert hasznaltunk 0,2 m%-nyi mennyiségben. A zsinegekhez 0,5 m%-nyi
titin-dioxidot hasznaltunk (eldkisérletek alapjan ekkora mennyiség is a mechanikai jellemzok jelentds
javulésat okozta), Chrostiki KP-8550 Mastertint (Chrostiki S.A., Koropi, Gordgorszag) tipusu polipropilénben
eloszlatott titdn-dioxid mesterkeverékbdl, ennek TiO,-tartalma 50%. A kompozitok matrixdhoz Versify 2000
(Dow Inc., Midland, Michigan, Egyesiilt Allamok) etilén-propilén termoplasztikus elasztomert és 25 m%
Vestoplast 703 (Evonik Industries AG, Essen, Németorszag) tipusu amorf poli-alfa-olefint tartalmazé blendet
hasznaltunk az alacsony olvadasi hdmérséklet és a jobb folyoképesség elérése miatt.

2.2. Zsinegek eldallitasa

A foliagyartashoz hasznalt keveréket Labtech Engineering LTE 26-44 (Labtech Engineering,
Samutprakarn, Thaifold) egyirdnyban forgd ikercsigas extruderen 210 °C-os hémérsékleten készitettiik el,
majd az igy késziilt extrudatumot Labtech Engineering LZ-120/VS (Labtech Engineering, Samutprakarn,
Thaifold) granulaloegységgel apritottuk. Az Onerdsitett kompozitok matrixdhoz alkalmazott
Versify/Vestoplast kompaundot is ezen az ikercsigds extruderen készitettik el 125 °C-on. A PP/TiO;
kompaundbol Labtech LCR 300 sikfélia gyartésoron Labtech 25-30C extruderrel (Labtech Engineering Co.,
Ltd. (Thaifold, Samutprakarn)) 0,1 mm vastagsagi sikfoliat gyartottunk. A gyartashoz 210 °C-os szerszamot
hasznaltunk, az elhiz6 henger hémérséklete 80 °C, az elhuzas sebessége 2 m/perc volt, a szerszambol kilépd
foliat megfelelden pozicionalt kések segitségével 50 mm szélesre hasitottuk és tekercseltiik kiilon-kiilon. A
kompozitok matrixa is a fentebb emlitett foliagyartosorral késziilt. A gyartott sikfoliak nyujtasat egy egyedi
gyartasu kisérleti nyujtosorral végeztiik el. Ez a nyujtosor 2 db nyujtoegységbol, 3 db fiitott alagutbol (egylittes
hosszuk 1,8 m), egy le- és egy feltekercseld egységbdl all (1. abra). A nyujtasi aranyt (a nyujtott és a nytjtatlan
szalagok hosszanak aranya) az elhuzo €s a nyjtoé hengersorok fordulatszdmanak aranyaval tudtuk szabalyozni,
az elhuzo hengersor keriileti sebessége a gyartas soran végig 2 m/perc volt, a nytjtott foliak nyujtasi ardnya
12-es volt.
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1. abra: A folianytjtosor elvi vazlata

A nyujtott szalagokat egy altalunk tervezett modularis, kontrollalt tipusu fibrillaloval fibrillaltuk. Ez két
FDM-nyomtatott pozicionald kupbol, 2 mm vastag tavtarté lemezekbdl, illetve alternald tiiskékkel ellatott
tarcsakbdl all, ezek pedig menetes szarral vannak pozicionalva és 6sszefogva (2. dbra). Az igy 6sszeallitott
fibrillalé a masodik nytjté egység utolso hengerére volt felfogatva két oldalrol, lemezes rogzitok segitségével,
igy biztositva a csapagyazott elfordulast. A folyamat soran a kemencéket 120 °C-ra flitSttiik, amivel a nyujtott
szalagokat hokezeltiik. Ennek a célja az volt, hogy a késObbiekben a magasabb hémérsékleten torténd
hasznalat soran (Onerdsitett kompozit préselése) a molekularis orientacidovesztés (relaxacid) kevésbé 1épjen fel.
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2. abra: A fibrillald berendezés elvi vazlata

A szalagok sodrasat a TAMA Hungary Kft. (Berettyoujfalu, Magyarorszag) tulajdonaban 1évé gytiriis
sodro berendezéssel végeztiik el, Z-sodrattal (jobbra emelkedd sodrat). Az optimalis sodrasi paraméterek
kivalasztasa érdekében a zsinegeken szakitovizsgalatokat végeztiink, ezek alapjan pedig 60 1/m-es
sodratszamot alkalmaztunk. Az igy elkésziilt PP-zsinegek linearis stirtisége (1000 m hosszl szalag tdmege
grammban) 392 tex, a PP/TiO; zsinegeké 388 volt.

2.3. Kompozitok eléallitasa

A sodrott zsinegekbdl Onerdsitett kompozitokat készitettiink unidirekcionalis és cross-ply (0/90°-os
elrendezésii) erdsitéssel. A tekercseld berendezéssel elkészitett erdsitérétegek koz¢ helyeztiik a matrixfoliakat,
a 3 réteg erOsitéanyaggal és 2 réteg matrixanyaggal rendelkez6 elégyartmanyt egy Polystat 300S hidraulikus
préssel (Maschinenfabrik Fr.Schwabenthan&Co. KG (Berlin, Németorszag)) konszolidaltuk 120 °C-on,
50 bar-os tilnyomassal.

2.4. Vizsgalati médszerek

A préselt kompozitok vagasi feliiletérol, valamint a zsinegek keresztmetszetérdl és hosszanti
felépitésérol egy JEOL JSM 6380LA (Jeol Ltd., Japan, Tokio) pasztazo elektronmikroszkoppal készitettiink
felvételeket. A sodrott zsinegek szakitovizsgalatahoz egy specialis zsinegbefogot alkalmaztunk, amely stiritett
levegds megfogassal teszi lehetové a kicstiszasmentes befogast. A mérést egy Zwick Z005 szakitdogépen
végeztik (Zwick GmbH, Ulm, Németorszag, max. terhelhetdség: 5 kN) 300 mm-es befogasi hosszon
250 mm/perces szakitisi sebesség mellett, szobahOmérsékleten, az elmozduldsokat a szakitogép
keresztfejének elmozdulasaval mértilk. A kompozitok szilardsagi jellemzdinek meghatarozasdhoz a
szakitovizsgalatokat egy Zwick Z250 szakitogépen végeztik (Zwick GmbH, Ulm, Németorszag,
terhelhet6ség: 250 kN) 5 mm/perc szakitasi sebesség mellett, szobahdomérsékleten, 90 mm befogasi hosszal.
A relaxacio mértékének meghatarozasahoz az 1 m hosszl zsinegeket a kompozitok gyartasainak hdmérsékletén
(120 °C-on) 5 percig szabadon relaxaltattuk, majd szamoltuk a zsugorodasukat. A kompozitok
energiaelnyelését ejtdstlyos vizsgalatokkal mindsitettik egy Ceast Fractovis 9350 ejtédardas iitdmuvel
(Instron/Ceast (Torino, Olaszorszag)) szobahdmérsékleten, 100x100 mm?-es probatesteken. A vizsgalat soran
1 m ejtési magassagot és 40 kg-os tobbletstlyt (ejtodardaval egylitt 45,4 kg) alkalmaztunk, ami 445,3 J
becsapodasi energianak és 4,43 m/s-os becsapodasi sebességnek felel meg.

3. Kisérleti eredmények és értékelésiik

3.1. Zsinegek vizsgalata

A vizsgalt szalagok zsugorodasat az 1. tablazat mutatja, ahol megfigyelhetd, hogy a hdékezeléssel
egybekotott fibrillalas a zsugorodast jelentdsen csokkentette, a kristalyszerkezet egy egyensulyihoz kdzelebbi
allapotba tudott keriilni. Tovabba megfigyelhetd, hogy a sodrassal kialakitott csavart alak a zsugorodast
gatolja, a relaxacié mértéke csokkent. Emellett lathato, hogy a TiO,-vel valo tarsitas is csokkenti a zsugorodast,
ennek a hatterében az adalékanyag altal biztositott finomabb kristalyszerkezet allhat.
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A vizsgalt szalagok és zsinegek zsugorodasa 1. tblazat
Vizsgalt szalag Zsugorodas (%)
Nyujtott szalag 8,8+0,7
PP Nyujtott, fibrillalt és hékezelt, sodras nélkiil 2,9+0,7
Nyujtott, fibrillalt és hokezelt, sodrassal 1,6 0,5
Nyujtott szalag 43+£0,5
PP/TiO, Nyujtott, fibrillalt és hokezelt, sodras nélkiil 2,3+0,2
Nyujtott, fibrillalt és hokezelt, sodrassal 1,4+0,3

A zsinegekrdl késziilt elektronmikroszkopi képeken (3. dbra) megfigyelhetd, hogy a sodras soran a
fibrillalt szalagrészek miként rendezddtek, illetve az is, hogy azok egymastol teljesen nem valtak el.

3. dbra: A zsinegekrol késziilt SEM-felvételek a) és b) keresztmetszet, c) hosszanti nézet

A zsinegszakito vizsgalatok eredményeit a 2. tdblazat mutatja. Megfigyelhet6, hogy a TiO;-vel valo
tarsitds a PP zsinegek fajlagos maximalis erejét ugy tudja novelni, hogy kozben a maximalis nyulas is
novekedett. Ennek a hatterében a TiO, altal biztositott finomabb kristalyszerkezet allhat, amely biztositja a
kristalyos aggregatumok (azaz a nagyméretil, hibahelyként funkcionald kristalyos részek) eléforduldsanak
kisebb valosziniiségét. Emellett a korabbi vizsgalataink soran kimutattuk, hogy sikeriilt a TiO»-t PP-ben
megfeleldé mértékben eloszlatnunk, igy az ki tudta fejteni erdsité hatdsat oly modon, hogy ekodzben
hibahelyként funkcional6 aggregatumok kis szamban jottek csak létre.

A zsinegszakito vizsgalatok eredményei 2. tablazat
Zsineg Maximalis er6 (N) Fajlagos maximalis erd (N/tex) Maximalis nytlas (%)

PP 195,2 +10,5 0,49 + 0,03 15,8+ 0,9

PP/TiO, 2353+49 0,61 +0,01 18,8 +0,8

3.2. Kompozitok vizsgalata

A kompozitok keresztmetszetérol késziilt elektronmikroszkopi felvételeket a 4. abra mutatja. A képeken
megfigyelhetd, hogy bar a zsinegek beagyazottsdga nem tokéletes, a sodrassal kialakult strukturalt feliilet
lehetdvé teszi a megfeleld folyoképességli matrixanyagnak, hogy befolyjon a fibrillalt szalagrészek kozé, igy
erésebb kapcsolatot alakit ki, mint egy sima feliiletli szalaggal.

4. abra: A kompozitokrol késziilt SEM-felvételek: a) keresztmetszet b) matrix és zsineg kapcsolata

A kompozitokra jellemz0 szakitogorbéket az 5. abra mutatja, a szakitovizsgalatok eredményeit a 3.
tablazat tartalmazza. Az eredményekbdl megfigyelhetd, hogy a zsinegek TiO,-dal valé tarsitasa a kompozitok
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nagyobb rugalmassagi modulusat és maximalis fesziiltségét is biztositja, emellett a kompozitokra is jellemzd
a megnovekedett szakadasi nyulas ilyen erdsitdanyag alkalmazasa esetén.
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5. abra: A kompozitokra jellemzo szakitogorbék

A kompozitokra jellemz0 szilardsagi adatok

3. tablazat

Kompozit erésitdanyaga Rugalmassagi Maximalis Szakadasi
modulus (MPa) fesziiltség (MPa) nyulas (%)

PP UD 2545+ 120 149+9 152 +1,7
Cross-ply 2158 +214 126+9 154+0,5

PP/TiO, | UD 3300 + 305 160 £33 162+1,3
Cross-ply 1748 + 35 133+4 16,3 +0,8

A kompozitokra jellemz6 becsapodasi gorbéket a 6. dbra mutatja, az ejtéstlyos vizsgalat eredményeit a
4. tablazat tartalmazza. Az UD-kompozitok tilsagosan anizotop erdsitésiiek, igy az ott mért maximalis erds
értékekbdl csak a matrix és az erdsitdanyag kapcsolatara tudunk kovetkeztetni. Lathato, hogy a két érték kozel
azonos, igy elmondhato, hogy az eltéré erdsitdanyagok nem befolyasoltak ezt a kapcsolatot. A cross-ply
kompozitok esetében lathatd, hogy a nagyobb szakadasi nyulast és szivosabb viselkedésii, TiO»-dal tarsitott
erésitbanyag a kompozitnak is nagyobb maximalis erdt és szivossagot, igy nagyobb energiaclnyelést
biztositott.
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6. abra: A kompozitokra jellemz6 becsapodasi gorbék
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Az ejtésulyos vizsgalatok eredményei 4. tablazat
Komgo? lt matrix ¢s Maximalis er6 (N) Perforacios energia (J/mm)
erositoanyaga
PP UD 2218 £ 150 129+2,1
Cross-ply 9685 + 440 449+33
PP/TiO, | UD 2216+ 178 13,1+1,9
Cross-ply 10105+ 476 49,6 £2.8

4. Osszefoglalas

A kutatas soran TiO-dal tarsitott PP-alapt nyujtott zsinegeket fejlesztettiink, és vizsgaltuk onerdsitett
PP-kompozitban torténd alkalmazhatosagat.

Modularis, kisérleti nyujtosorba illesztheté fibrillald berendezést terveztink, amit sikeresen
alkalmaztunk sodrott zsinegek gyartasahoz. Kimutattuk, hogy a TiO,-dal valo tarsitads oly modon noveli a
zsinegek maximalis erejét, hogy kozben a szivossagon is javit. Emellett bemutattuk, hogy a hékezeléssel, a
sodrassal, illetve a TiO,-dal valo tarsitassal is csokkenthet6 a szalagok molekularis relaxacioja.

A fejlesztett zsinegeket sikeresen alkalmaztuk oOnerdsitett kompozit erésitbanyagaként. A gyartott
kompozitok vizsgalata soran igazoltuk, hogy az erésitdéanyagok szintjén tapasztalt tendencidk a kompozitok
szintjén is helyt allnak, emellett a szivosabb erésitdanyag alkalmazésa a kompozit energiaelnyeld képességét
noveli.

Koszonetnyilvanitas

A kutatast a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Hivatal — NKFIH, 2019-1.1.1-PIACI-KFI-
2019-00335 szamu palyazata tamogatta. Ezton szeretnénk koszonetet mondani a TAMA Hungary Kft.-nek,
hogy a zsinegek sodrasahoz a szakértelmiiket és berendezéseiket biztositottak.
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