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Abstract

This research examines the effect of post-heat treatment on the structural and mechanical properties of
polyethylene terephthalate (PET). The study investigates how heat treatment modifies PET’s crystallinity,
which directly impacts its mechanical performance. Various heat treatment parameters were applied, and
the resulting changes were analyzed using differential scanning calorimetry (DSC) and tensile tests. The
findings demonstrate that higher crystallinity enhances PET’s mechanical stability but may reduce ductility,
providing insights for optimizing PET applications
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Kivonat

Jelen kutatds a polietilén-tereftalat (PET) utohdkezelésének hatdsait vizsgalja a szerkezeti és mechanikai
tulajdonsagokra. A vizsgalatok célja a hoékezelés hatdsdara bekévetkezo kristalyossagvaltozas elemzése,
amely kozvetleniil befolyasolja a PET mechanikai teljesitményét. Kiilonboz6 hdkezelési paramétereket
alkalmaztunk, a valtozasokat differencial pasztazo kalorimetriaval (DSC) és szakitovizsgalatokkal elemeztiik.
Az eredmények szerint a megndvekedett kristalyossag javitja a PET mechanikai stabilitsat, de csokkentheti
a nyulasi képességét, ami segithet az optimalis alkalmazasi feltételek meghatarozasaban.

Kulcsszavak: PET, kristalyossag, utohdkezelés, mechanikai tulajdonsagok, differencial pasztazo
kalorimetria

1. BEVEZETES

Ez a cikk egy nagyobb kutatés els6 1épéseit mutatja be, amelynek célja olyan miianyag alapti anyagok
fejlesztése, amelyek alkalmasak stiritett hidrogéngaz tarolasara Type 4-es és késObb Type 5-0s nyomastarto
tartdlyokban. A Type 4-es tartalyok szerkezete jellemzéen kompozit kiils6 burkolatbol és egy belsé polimer
linerbdl all, amely kritikus szerepet jatszik a hidrogén tarolasdnak biztonsagaban. A kutatds fokuszaban
jelenleg a polietilén-tereftalat (PET) alapd linerek kristalyossaganak és mechanikai tulajdonsagainak
vizsgalata all, mivel ez az anyag igéretes alacsony hidrogén-permeabilitasa és jo feldolgozhat6saga miatt.

A cikk célja, hogy bemutassa a PET utolagos hoékezelésének hatasat a kristalyosodasra és a
mechanikai tulajdonsagokra, amely vizsgalat elengedhetetlen lépés a hosszu tavon hidrogéntérolasra is
alkalmas anyagstruktirak kialakitasa felé.

2. IRODALMI ATTEKINTES

Az irodalomkutatast a stiritett hidrogéngaz tarolasi lehetdségeinek atfogd attekintésével kezdtiik,
amely soran a tartalyok fejlodésére és tipusaira helyeztiik a hangsulyt. Az 6t f6 tartalytipus (Type 1-t6]1 Type
5-ig) kozll a Type 4-es tartdlyokra dsszpontositottunk, amelyek kompozit burkolattal és polimer linerekkel
rendelkeznek. Ezek a tartalyok jelentds elOrelépést jelentenek a hidrogéntarolasi technoldgidkban, mivel
konnytliek és magas nyomasnak ellenalloak. [1];[2]
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A Type 4-es tartadlyok tanulmanyozéasa soran a bélésosszeomlas és a toltési-leeresztési ciklusok soran
fellép6 problémak keriiltek el6térbe. Pepin és tarsai [2] tanulméanyukban ramutattak arra, hogy a polimer
linerek meghibasodasat leginkdbb a nagy nyomasu kornyezet, a homérsékletvaltozasok, és az ismétlodo
mechanikai terhelések idézik elé. Kis David és tarsai [3] azt is feltartak, hogy a kutatasok foként kiilso
tényezokre Osszpontositottak, €s az alabbi Ishikawa diagrammon jol szemléltetik, hogy a kiilsé tényezékon
kiviil milyen belso tényezdket kell figyelembe venni a bélésdsszemolas vizsgalatakor.
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1. &bra. Ishikawa diagram a bélésdsszeomldsdanak befolydsolo tényezdivel [3]

Az 1. abran jol lathatd, hogy az anyagtulajdonsagok nagy szerepet jatszanak a bélésésszeomlasban. A
kutatasunk sordn az anyagtulajdonsagokat szeretnénk tanulmanyozni, és az egyes tulajdonsagok kozotti
Osszefliggéseket feltarni. A PAG-alapt linerek vizsgalataban Kis David és munkatarsai jelent6s el6relépést
értek el [3]. Az 6 munk4juk alapozta meg a tovabbi kutatasi irdnyunkat, ugyanakkor a PET alapanyag
alkalmazasa mellett dontottiink, mivel ennek az anyagnak alacsonyabb hidrogénateresztd képessége van,
valamint a hidegkristalyképz6dési tulajdonsagai is kedvezéek. Hiroyuki Kanesugi és tarsai [4] azt talaltak,
hogy a magasabb kristalyossagi hanyad el6segiti a hidrogén permeabilitas csokkentését, ami kritikus tényez6
a Type 4-es tartalyok fejlesztésében.

Az irodalom tovabba szamos vizsgalati modszert azonositott, amelyek kozvetlenill kapcsolédnak a
PET linerek fejlesztéséhez. Példaul Panagiotis G. Karagiannidis és tarsai [5] részletesen vizsgaltak a
kristalyossagi hanyad és a mechanikai tulajdonsagok kozotti dsszefiiggéseket. Munkajukban DSC elemzést
hasznaltak a hodkezelési paraméterek hatdsanak feltarasara, valamint szakitovizsgalatokkal elemezték a
mechanikai tulajdonsdgok valtozasait. A DSC lehetdséget nyujtott a kristalyos és amorf fazisok aranyanak
pontos meghatarozasara, mig a szakitévizsgalatok az anyag szilardsaganak és rugalmassaganak valtozasait
tartak fel. Ezen kivil FTIR spektroszkopias elemzéseket is végeztek, hogy meghatarozzak a kristalyossagi
hanyadot. Az FTIR lehet6séget nytjtott a molekularis kdtések azonositasara, amelyek szoros 6sszefiiggésben
allnak a kristalyos és amorf részek aranyaval.

Hiroyuki Kanesugi és munkatarsai hidrogén permeabilitasi modellt dolgoztak ki kristalyos
polimerekre, amely kiléndsen hasznosnak bizonyult a nagy nyomasu hidrogéntarolas szempontjabdl.
Modelljiik alapjan a hidrogénateresztd képesség alacsonyabb, ha a kristalyossagi hanyad magasabb, mivel a
kristalyos fazisok akadalyozzak a hidrogén difflziojat. Hidrogén ateresztési teszteket végeztek magas
(HPHP) és alacsony (TDA) nyomason, a PVT és DSC vizsgalatok mellett széles szogli rontgendiffrakciot
(WAXS) alkalmaztak. A kristalyos rétegek méretét a Scherrer-egyenlet segitségével hataroztdk meg. A kis
szogl rontgendiffrakciot (SAXS) a lamellak kozotti tavolsag mérésére hasznaltak. Ez segitett megérteni a
kristalyos szerkezet pontos elrendezését és annak hatasat a hidrogén ateresztésére. A mintak stirtis€gét is
mérték, az ateresztési vizsgalatok mellet a tébbi vizsgalatra azért volt sziikség, hogy egy modell alapjan meg
tudjak becsilni az ateresztési képességet. A 2. abran bemutatjak a meglévé modelleket és az altaluk hasznalt
modellt. [4]
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(a) Tortuozitas modell
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(e) Az ajanlott modell (Modositott Nielsen modell)
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2. dbra. Gaz ateresztési modellek (a) tortuozitas modell; (b) soros modell;(c) parhuzamos modell; (d) gémb
alaku diszperzidés modell;(e) Az ajanlott modell (Mddositott Nielsen modell) [4]

Az ajanlott modell a modositott Nielsen modell. Ez a modell a toltétt kompozitokra vonatkozott
eredetileg, de 6k ugy alkalmaztdk, hogy a kristalyokat tekintették toltdanyagnak ezek akadalyozzdk a
hidrogén ateresztését, az amorf részekben pedig figyelembe veszi a modell a szabadtérfogat valtozasat. A
modell figyelembe veszi tovabba a tortuozitast, ami egyfajta kanyargos Gtvonalat jelent minél magasabb ez
az érték annal hosszabb és bonyolultabb az Gtvonal, ami értelemszertien csokkenti permeabilitast. Kristalyos
polimereknél fontos szerepe van mivel a kristalyos részek akadalyozzak a hidrogénmolekulak athaladasat
ezért azok az amorf részeken kozlekednek. A kovetkezd érdekesség a szabadtérfogat, ami a polimer amorf
részében a lancok kozotti iires tertilet itt kozlekedik a hidrogén, ahogy a nyomads né igy ez a szabad térfogat
csokkenhet mert 6sszenyomadik, ezéltal csdkken a diffuzio és a difflzios egydtthatd is. Ezt PVT modszerrel
mérték. Kidolgoztak egy olyan ateresztési modellt, ami figyelembe vette a szabadtérfogatot, tortuozitast és a
nyomasfliggést, ezt alkalmazzdk kiilonboz6 kristalyossagi foki polimereken, melyek froccsontéssel
extrudalassal és favassal is késziilhetnek. [4];[6];[7]

A PET hidegkristalyosodasi képessége ismeretében és a fenti irodalmi eredmények alapjan allitottuk
Ossze a Kisérleti tervet, amelyben a PET anyag tulajdonsagainak részletes elemzésére dsszpontositunk. A terv
tartalmazta a hékezelési paraméterek valtoztatasat (120°C, 150°C), a kristalyossagi hanyad mérését DSC-vel,
valamint a mechanikai vizsgalatokat kiilonboz6 alakvaltozasi sebességekkel.

3. FELHASZNALT ALAPANYAG ES TECHNOLOGIAK

3.1. Felhasznalt alapanyag

A vizsgalatokhoz NEOPET 80 tipusu, élelmiszeripari mindsitésit PET kopoliésztert hasznaltunk,
amely kivalé mechanikai és gazzar6 tulajdonsagokkal, valamint alacsony acetaldehid-tartalommal
rendelkezik. Az alapanyag granulalt formaban kerilt feldolgozasra. Froccsontéssel, I1ISO 527-2 1A
szabvanynak megfelel6 probatesteket készitettiink.

3.2. Alkalmazott technoldgiék es vizsgalati modszerek

A frocesontdtt probatestek hdkezelését 120 °C és 150 °C hémérsékleten végeztiik el, kiilonb6zd
hontartasi idokkel: 5, 10, 15 és 30 perc. A kezeléseket laboratoriumi kemencében hajtottuk végre, a
probatesteket a megadott id6 elteltével azonnal jeges vizbe helyeztiik, hogy a kristalyosodasi folyamatot
megallitsuk.

A szakitdvizsgalatokat Instron 3366 tipust univerzalis anyagvizsgald berendezéssel végeztik.
Els6ként hékezeletlen mintakon vizsgaltuk az alakvaltozasi sebesség hatasat, 5, 10, 20, 50, 100, 200 és 500
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mm/min sebességekkel. A cél az volt, hogy meghatirozzuk a hdkezelt probatestek vizsgalatahoz
legalkalmasabb sebességet. A kisérletek alapjan a 10 mm/min sebességet valasztottuk a tovabbi
vizsgalatokhoz.

A kristalyos hanyad meghatarozasat TA Instruments Q200 tipusy differencial pasztazé kaloriméterrel
(DSC) végeztiik, fut-hlt—fit programmal. A mérési tartomany 30 °C-tol 280 °C-ig terjedt, 20 °C/perc
sebességli fiités és hiités mellett, nitrogén atmoszféraban. A cél a kristalyos és amorf fazisok aranyédnak
meghatarozésa volt.

4. KISERLETI EREDMENYEK ERTEKELESE

4.1 Szakitdvizsgalatok

Az alakvaltozasi sebesség hatdsdnak vizsgdlatinal az eredmények az elvartaknak megfeleléen
alakultak, a tovabbi vizsgalatokhoz a 10 mm/perces alakvaltozasi sebességet valasztottuk.

Nyakképzédési fesziltség valtozasa a vizsgalati
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2. dbra. Nyakképzédési fesziiltség valtozdsa a vizsgalati sebesség fiiggvényében
A hokezelt darabok vizsgalatanal azt tapasztaltuk, hogy a 120°C hokezelésnek a mechanikai
tulajdonsagokra nem volt jelentds hatasa az atlagértékekben inkabb csokkenést tapasztaltunk. Az 5 percig
tarto 150°C-os hokezelés nem volt hatdssal a mechanikai tulajdonsagokra, viszont 10 perc utdn mar
ndvekedést tapasztaltunk a mechanikai tulajdonsagokban (3. abra).

Nyakképz6dési fesziltség valtozasa a hGkezelés
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3. abra. Nyakképzddési fesziiltség valtozdasa a hokezelés fiiggvényében
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4.2 DSC vizsgéalatok

A DSC vizsgalatok soran az elsé felfiités gorbéit hasznaltuk, meghataroztuk a hidegkristaly képz6dés
és a kristalyolvadas entalpiajat. A kovetkezd egyenlet segitségével meghataroztuk a mintak kristalyos
fazisanak aranyat. A mért és szamolt értékeket az 1. tablazat tartalmazza.

AH,, — AH
X, =—"——<x100
AH?,
ahol:
e AH,,: azolvadashé (a minta olvadasakor mért entalpiavaltozas, [J/g])
o AH.: a hidegkristalyosodas entalpiaja (ha van, [J/g])
e AHY:  a100%-ban kristilyos PET elméleti olvadashéje 144 J/g
o X a kristalyos hanyad sz&zalékos formaban [%]
1. tdblazat DSC vizsgalatok eredményei
DSC vizsgalat eredményei
Hokezelés - Hidegkristaly Kristalyolvadas X
. i ’ Te AH; | Tm AHn c
Homeérséklet | Idotartam . . .
[°C] [°C] [J/g] [°C] [J/g] [%]
Hokezeletlen 78 146 35.74 247 50.66 10%
5min 75 145 35.92 248 50.12 10%
120°C 10 min 76 140 32.28 248 4841 11%
15 min 77 142 33.90 248 46.64 9%
30 min 76 132 35.40 249 49.19 10%
5 min 77 128 3.67 248 50.18 32%
150°C 10 min 83 156 1.76 248 51.92 35%
15 min 83 - - 247 46.25 32%
30 min 84 - - 248 51.22 36%

A szamolt Xc értékeket a hokezelés idoétartalmanak fliggvényében a 4. abran mutatjuk be. Az
eredményekbdl latszik, hogy a 120°C-os hdékezelés nem volt hatassal a mintak kristalyos hanyadara, a
150°C-os hokezelés esetén mar 5 perc is elegendo volt, hogy megkdzelitsiik az elérheté maximalis kristalyos
hanyadot.

Xc
40%
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30% 32% 32%
25%
20%
15%
11%
10% 9y, 10%
10% ® 10%
5%
120°C 150°C =#=HdGkezeletlen
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4. dbra. Kristdalyos hanyad a hékezelési idok fiiggvényében
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4.3 Eredmeények dsszehasonlitasa

A mechanikai tulajdonsagokat abrazoltuk a kristalyos hanyad fliggvényében az 5. &bran. A kapott
eredményekbdl azt a kovetkeztetést lehet levonni, hogy a 120°C-os hékezelések nem valtoztattak a minta
kristalyszerkezetén, ellemben a mechanikai tulajdonsagok csokkenést mutattak. Ebbdl arra kdvetkeztetiink,
hogy a 120°C-os hékezelés egyfajta fesziiltségesokkentd hokezelésként hatott. A 150°C-os hékezelések mar
megvaltoztattdk a mintak kristalyos hanyadat viszont a mechanikai tulajdonsdgokban csak 10 percnél
hosszabb ideig tartdé hokezelések esetén tapasztaltunk novekedést. A 150°C-on 5 percig hékezelt mintdk a
szakitdvizsgélat sordn a 120°C-os hokezeléshez hasonloan viselkedtek.

Nyakképzddési fesziiltség valtozasa a kristalyossag
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5. abra. Nyakképzddeési fesziiltség a kristalyos hanyad fiiggvényében

5. OSSZEFOGLALAS

A vizsgélatok alapjan megéllapithatd, hogy a PET utélagos hékezelése jelents hatassal van a
kristalyossag mértékére és a mechanikai tulajdonsagokra. A 120 °C-on végzett hokezelés nem eredményezett
szamottevo kristalyosodast, és a mechanikai tulajdonsagokban is csak kismértékii csokkenést tapasztaltunk.
Ezzel szemben a 150 °C-os hékezelés mar rovid id6 utan is jelentds mértékii kristalyosodast idézett ¢ld,
amely 10 perces hontartas utan a mechanikai tulajdonsagokban is kedvezd valtozasokat eredményezett.

A kristalyos hanyad és a mechanikai viselkedés kozotti kapcsolat alapjan megallapithat6, hogy az
anyag tulajdonsagai célzottan szabdlyozhatok a hdokezelési paraméterek valtoztatasdval. A tovabbi kutatas
célja ezen hbkezelési paraméterek — els6ésorban a hdmérséklet és az idé — optimalizalasa, valamint a
kristalyszerkezet és permeabilitas 6sszefliggéseinek mélyebb megértése.
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