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Abstract

In this research, poly(lactic acid)/polybutylene adipate-co-terephthalate blends were paired with a third
component, rapeseed straw, in order to study its potential strengthening effect. The rapeseed straw and the
two polymers were mixed at different weight ratios to prepare biopolymer-based composites. The fabricated
biocomposite specimens were subjected to different mechanical test (tensile, flexural, impact) in order to
investigate their resistance against different types of loads.
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Kivonat

Jelen kutatdsban politejsav/polibutilén-adipat-ko-tereftalat keverékhez egy harmadik komponens,
repceszalma drlemény kerult adalékolasra annak lehetséges erdsitéhatdsanak megvizsgélasa céljabol. A
repceszalmat és a két biopolimert kiilonbozé aranyban tdrsitva biokompozitok lettek 1étrehozva. Az eldallitott
probatesteken mechanikai vizsgalatok (szakitévizsgalat, hajlitovizsgélat, utvehajlitd vizsgélat) lettek
elvégezve a kompozitok kiilonbozé igénybevételekkel szembeni ellendlld képességének feltérképezése
céljabol.

Kulcsszavak: biopolimer, biokompozit, fenntarthat6sag, természetes szal, mechanikai tulajdonsagok

1. SZAKIRODALMI ATTEKINTES

A fenntarthatésag jegyében folyamatos kutatdsok folynak a megajuld eréforrasbol szarmazéd
nyersanyagokkal kapcsolatban, ezzel csokkentve a véges készletekkel rendelkezd természeti kincsekt6l valo
fiiggdségét. Polimer alapu tobbkomponensii mérnoki anyagok teriiletén fenntarthatésag szempontjabél az
egyik legnagyobb veszélyt jelenleg a kompozit termékek jelentik, amelyeket csak rendkiviil nehezen, vagy
egyaltaldan nem lehet Ujrahasznositani, igy nagyban hozzajarulnak a vilag egyre nagyobb — mostanra évi
haromszézezer tonnara ndvekedett — milanyaghulladék-termeléshez [1]. Mivel a kompozitok alkotéelemekre
val6 bontésa alig kivitelezhetd, igy olyan anyagokat célszerli hasznalni, amelyek természetes 6sszetevokbol
szarmaznak és rovid id6n beliil képesek lebomlani. A polimereket szarmazésuk és lebonthatésaguk szerint
két-két (0sszesen négy) csoportba lehet besorolni [2]. Eredetiik szerint természetes eréforrasokbdl szarmazo,
illetve fosszilis er6forrasokbdl szarmazo polimerekrél beszélhetiink, lebonthatésaguk szerint pedig a lebomlo
és a nem lebomlorél. A szakirodalom altalanossagban a biopolimerek kdzé sorolja mindazokat az anyagokat,
amelyek természetes eréforrasbdl szarmaznak és/vagy képesek rovid idén beliil lebomlani. Az elmalt
években a biopolimerek egyre nagyobb térhoditasa figyelheté meg a piacon. 2023-ban a globalis bipolimer
piac 14,3 milliard dollarra volt becsilve, amely 2030-ra az elérejelzések alapjan akar 38,5 milliard dollarra is
ndvekedhet [3]. A biopolimerek tertiletén folyd kutatdsok is nagymértékben megndvekedtek az utobbi
idében [4], éppen ezért ezen anyagok kutatasa kulcskérdés a mai vilagban.

A Dbiopolimerek egyik legelterjedtebb képviseléje a politejsav (PLA) [5]. Az additiv
gyértastechnoldgidban, a csomagoloiparban illetve az orvostudomanyban rendkiviil népszeri biopolimer
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monomerjét — a tejsavat — természetes Gton, fermentécid Utjan hozzak létre, majd polimerizéaciés uton (pl.
gytrifelnyitas) politejsavva alakitjdk. Hatranyai kozott meg szoktdk emliteni a nagyfokud ridegségét, illetve
koltséges eldallitasat, amely akar haromszorosa is lehet a hagyomanyos mianyagokénak. A polibutilén-
adipat-ko-tereftalat (PBAT) egy szintén a biopolimerek csoportjaba tartoz6 milanyag, am a PLA-val
ellentétben elballitasa nem kizar6lag természetes anyagokbol valosul meg. Gyartasa adipinsav és tereftalsav
észterifikacidja utjan torténik [6]. A PBAT-ot elsdsorban a csomagoldiparban haszndljak, rendkivili
nyuloképességgel rendelkezik, am magas eldallitasi koltsége miatt gyakran tarsitjak mas anyaggal.

A PLA és PBAT tarsitasa egy széles korben kutatott teriilet, amelynek elsédleges célja a két anyag
elényos tulajdonsagainak 6tv0zése. Nagyarany PBAT és megfeleld tipusu kombatibilizaloszer alkalmazasa
mellett el lehet érni, hogy a PLA viszonylag magas szakitészilardsaga nagymertékiic — akar 200%-nal
nagyobb — nyulassal tarsuljon [7]. Peng Li és tarsai [8] 80/20 tomegaranyban kevert PLA/PBAT blendeket
hoztak létre n. vibracios froccsontéses technoldgiaval. A fajlagos iitémunka 3,45 kJ/m?-rél 20,24 k/m?-re
novekedett a téarsitatlatan PLA-hoz képest. Xin Wang és munkatarsai [9] PLA és PBAT kombinécitjaval
kisérleteztek 0-40 m% PBAT arénnyal, illetve ugyanezen mintakat vizsgaltak lancnoveldszer alkalmazasaval
is. Eredményeik szerint a PLA szakadasi nylldsa (8%) a PBAT hozzdadasaval 483%-os értékre né a
legmagasabb PBAT arany mellett, amely 580%-ra emelkedik 0,75 m.% lancnovel6 adagolasaval.

A polimerek novényi szemcsékkel torténd tarsitasa egy feltorekvé terilet, amely a fenntarthatosagi
szempontokat el6térbe helyezi. Szamos ma is 1étez0 milanyagipari termék késziil novényi szemcsével
tarsitott milanyagbol [10]. A ndvényi szemcsek hasznéalhatok, mint toltéanyagok, csokkentve ezzel az
alapanyagkoltséget. Bizonyos esetekben pedig akar a mechanikai tulajdonsagokat is javitva erdsit6anyagként
viselkednek. A visszanyerhetd energia mennyisége a novényi szemcsével tarsitott milanyagok esetén
szemben a szintetikus szalakkal akar 6tszoros is lehet, mivel ezek konnyebben éghetdk [11]. Mindemellett
alacsony stiriségiilknek koszonhetéen az ezekbél az anyagokbol gyartott termékek sulycsokkenése is
elérhetd.

A nagymennyiségli mezOgazdasagi melléktermék Kkeletkezése okan szdmos Kisérletet végeztek
polimerekkel vald tarsitdsuk kapcsan [12]. Jacek Andrzejewski és kutatdtarsai [13] PLA, PLA/PBAT,
PLA/PBAT/lancnovel, PLA/PBAT/lancnovelé/hajdina maghéj anyagbol készllt mintdk mechanikai
tulajdonségait hasonlitottdk 0ssze. Eredményeik alapjan a tarsitatlan PLA-nak a 30 m% PBAT és 0,5 pph
lancnoveld hatasara 2,1-r6l 11,2 kJ/m?-re ndvekedett az iitémunkaja, mig a szakitd és hajlito mechanikai
tulajdonsagok romlottak. Jianan Feng és tarsai [14] négy kiilonb6z6, 30 m% novényi széllal tarsitott
PLA/PBAT-alapu kompozitot hasonlitottak 6ssze 1% maleinsavval ojtott PLA adalékolasa mellett, amelyek
kozil a legjobban a szdjabab szalmaval tarsitott polimer kompozit teljesitett a legjobban ~14 MPa
szakitoszilardsaggal, ~19 MPa hajlitoszilardsaggal és 3,2 kJ/m? iitdmunkéval, indoklasuk szerint a sz6jabab
szalma magas celluloz tartalmanak kdszonhetden.

Jelen kutatas célja PLA/PBAT polimer keverék tarsitasa 2,5, 5, 10 és 20 témegszazalék repceszalma
6rleménnyel, mint hazankban nagy mennyiségben termel6dé mez6gazdasagi melléktermékkel. A kisérletek
sorén az extruzios uton kompaundalt, majd froccsontott kompozitok mechanikai vizsgalatoknak (szakito-,
hajlit6-, Utvehajlitd vizsgalatok) lettek alavetve a tulajdonsagaik feltérképezése céljabdl.

2. ALAPANYAGOK, FELDOLGOZASI- ES VIZSGALATI
MODSZEREK

2.1. Alapanyagok

A biokompozitok gyartasahoz elsédleges alapanyagként hasznalt politejsav a Natureworks LLC cég
(Plymouth, MN, USA) altal forgalmazott Ingeo 3052D jelzésti granulatuma, mig a polibutilén-adipat-ko-
tereftalat a BASF (Ludwigshafen, Németorszag) altal gyartott Ecoflex F Blend C1200 tipusit granulatum. A
kisérletekhez hasznélt repceszalma (R) 6rlemény a Mikd Stroh Borotai-Laska Kft. (Baja, Hungary)
adomanyaként keriilt beszerzésre. A PLA siirlisége a gyartoi adatlap szerint 1,24 g/cm?, folyésindexe
14 g/10perc (210 °C, 2,16 kg), iivegesedési homérséklete 55-60 °C, mig kristalyolvadasi hémérséklete
145-160 °C kozott van. A PBAT stirtisége 1,25-1,27 glcm?, folyasindexe 2,7-4,9 g/10perc (190 °C, 2,16 kg),
kristalyolvadasi hémérséklete pedig 110-120 °C kdzott van. A repceszalma 0,25 mm-nél kisebb atméréji
sz&l formajdban lett alkalmazva, amely egy Matest A059 razoszita (Treviolo, Olaszorszag) Altal lett
szortirozva.
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2.2. Feldolgozas

Az alapanyagok 80 °C-on 4 dran keresztll voltak széritva egy Faithful WGLL 125 BE (Cangzhou,
China) szaritoszekrényben a feldolgozast megel6zéen. A referencia minta a 80/20 tdmegaranyban kevert
PLA/PBAT blend volt. Ehhez lett hozzaadva a repceszalma 6rlemény 2,5, 5, 10, és 20 m% arényban. A
pontos Osszetételeket és a mintak jelolését az 1. tAblazat mutatja be.

A gyartott biopolimer kompozitok dsszetétele és megnevezése 1. tdblazat
Megnevezés PLA [m%o] PBAT [m%o] R [M%]
OR 80 20 0
2.5R 78,75 18,75 2,5
5R 77,5 17,5 5
10R 75 15 10
20R 70 10 20

A kompozitok eléallitdsa egy LabTech Scientific LTE 20-44 (Samutprakarn, Thailand) ikercsigas
extruderrel tortént. A csiga sebessége 30 fordulat/perc volt, fiitézonainak homérséklete a garattdl a
szerszamig 155-185 °C kozott volt. A szerszambol kiaramlo olvadt milanyag szal vizes hiitbkadon keresztiil
vezetve lett lehiitve, majd egy Labtech LZ120 granulalé (Samutprakarn, Thailand) segitségével ledaralva. Az
igy kapott granulatum 4 6ras 80 °C-on torténd szaritas utan egy Arburg Allrounder 420C (Lossburg,
Germany) froccsontd berendezéssel Keriilt tovabbi feldolgozésra. A gyéartds sordn hasznalt fontosabb
paraméterek a 2. tAblazatban lathatok. A froccsontégép segitségével 1SO 527-2 szabvanynak megfelelé Al
tipusu vizsgalati probatestek lettek gyartva.

Kompozit prébatest gyartasahoz hasznalt froccsontési paraméterek 2. tablazat
Froccsontési paraméter [mértékegység] Paraméter érték
Csiga atmér6 [mm] 35
Favoka homérséklet [°C] 195
Befroccsontési sebesség [cm?/s] 50
Utényomas [bar] 900
Szerszamhomérséklet [°C] 30

2.3. Vizsgélati modszerek

A probatestek az ISO 291 szabvanynak megfeleléen minimum 88 oran keresztiil 23 °C-on 50%-0s
paratartalom mellett voltak tarolva exszikkatorokban a vizsgalatokat megel6z6en. Ezt kovet6en a
kondiciondlt prébatestek kiilonbozé mechanikai vizsgalatoknak lettek aldvetve. A szakitovizsgalatok az 1ISO
527 szabvany szerint egy Instron 5582 (Norwood, MA, USA) univerzalis szakitoberendezésen lettek
végrehajtva, amelynek soran a probatestek 115 mme-es kiindulasi befogasi hosszal, kezdetben 1 mm/perc
sebességgel lettek terhelve a hizé rugalmassagi modulusz (Young modulusz) meghatarozasanak céljabdl,
majd 0,3% nyulast kovetden 5 mm/perc sebesség volt alkalmazva egészen a szakadasig. Az 1SO 178
szabvany szerint ugyanezen berendezésen 3-pontos hajlitovizsgalat lett végrehajtva, amelynél 64 mm-es
alatamasztasi tavolsdggal és 5 mm/perc keresztfej elmozdulassal lett meghatarozva mind a hajlito
rugalmassagi modulusz, mind a hajlitoszilardsag. Az Utvehajlitd vizsgalatok az 1ISO 179 szabvéany szerint
torténtek bemetszetlen préobatesteken egy Ceast 6545/000 ingas titdmuvel (Torino, Olaszorszag), amelynél
62 mm-es megtamasztasi tavolsag volt alkalmazva, valamint egy 15 J-os kalapacs. Az 6sszes vizsgélati
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eredmény ANOVA elemzésnek és azt kovetd Tukey szignifikancia tesztnek lett aldvetve annak ellenérzése
céljabdl, hogy van-e szignifikans kildnbség az egyes mintak tulajdonsagai kozt.

3. EREDMENYEK ES ERTEKELESUK

3.1. Szakitovizsgélat

A szakitdvizsgalatok eredményei az 1. dbrén lathatok. Az la &bra mutatja be a szakitoszilardsag
értékeit, ahol a legmagasabb értéket, 46,2 MPa-t, a repceszalmat nem tartalmazé PLA/PBAT keverék (OR)
érte el. A szilardsadg fokozatosan csdkkent a repceszalma aranyanak novelésével. A 10R minta érte el a
legalacsonyabb, 34,3 MPa szakitoszilardsagot, ez csak kismértékben alacsonyabb, mint a 20R-é, a kett6 kozt
nincs is szignifkans kiildnbség a Tukey teszt szerint. Ez alapjan 10 m% repcetartalom felett a PLA/PBAT
szilardsaga érdemben méar nem valtozik. Hasonlé cstkkenést tapasztaltak Sudha és kollégai [15], akik 95/5
aranyl PLA/PBAT keveréket tarsitottak juta szallal, amelynek soran a szakitdszilardsdg ~50 MPa-rdl ~44
MPa-ra csokkent 20 m% ndvényi szal tartalom mellett. A h(z6 rugalmassagi modulusz a PLA/PBAT minta
esetén 2,31 GPa eredményt mutatott és ez fokozatosan névekedett a repceszalma hozzaadasaval egészen 3,60
GPa-ig (20R minta). A szignifikancia teszt alapjan a OR és 2.5R mintak kozt nincs jelentés eltérés, ahogy a
2.5R és 5R kozt sincsen, de ennél nagyobb repceszalma tartalom esetén az eredmények szignifikans eltérést
mutatnak egymashoz képest. Elmondhat6, hogy a repceszalma hozzdadasadval a mintdk modulusza
megndvekedett ami a hozzéadott ndvényi szemcse nagy merevségébdl adddik. Ezzel parhuzamosan a
szakitészilardsag lecsokkent, vélhetden a PLA/PBAT matrix és a novényi szemcsék kozti gyenge adhézids
kotés miatt [16].
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1. dbra. PLA/PBAT/repceszalma kompozitok szakitoszilardsaga (a) és huzo6 rugalmassagi modulusza (b)

3.2. Hajlitovizsgélat

A hajlitovizsgalatok eredményeit a 2. abra foglalja 6ssze. Az eredmények alapjan latszik, hogy a OR
minta mutatta a legnagyobb, 77,1 MPa-os hajlitészilardsagot. Ez 2,5 és 5 m% repceszalma hozzaadasaval
lecsokken 73,9 MPa, illetve 70,8 MPa értékre. Ez a csokkenés azonban a szignifikancia vizsgalat alapjan
nem tekinthetd jelentésnek. A 10R és 20R mintdknal a csokkenés azonban szamottevd, ezek
hajlitészilardsdga 44,7 MPa illetve 50,4 MPa. A csokkenés az 0Osszetevok kozti gyenge adhézidval
magyarazhatd. Ekdzben a modulusz értékei egyértelmti novekvé tendenciat mutatnak, a Tukey szignifikancia
teszt szerint mindegyik minta kozott szignifikans kilonbség van. A kezdeti 2,50 GPa hajlitdé rugalmassagi
modulus 4,25 GPa-ban maximalizalédik a 20R mintanal. A hajlité rugalmassagi modulusz ilyen szintl
novekedése hasonlésagot mutat Phasawat Chaiwutthinan és tarsai [17] eredményéhez, akik 70/30 aranyu
PLA/PBAT keveréket 30 phr faliszttel tarsitottak, aminek hatasara a hajlité rugalmassagi modulusz 2,2 GPa-
rél 4,3 GPa-ra nétt.
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3.3. Utvehajlito vizsgalat

Az (tvehajlito vizsgalat eredményei a 3. 4bran vannak bemutatva. Az altalunk mért fajlagos titmunka
PLA/PBAT esetén 16,77 kd/m? volt. A repceszalma beagyazasaval fokozatos csokkenés volt tapasztalhato,
amely a toltdanyag aranyanak novekedésevel parhuzamosan kovetkezett be. A legalacsonyabb itémunkat a
10 m% repceszalmat tartalmazé 10R minta mutatta (5,57 kJ/m?), 4am a 20R minta iitémunkaja is kozel
azonos volt ezzel (5,72 kJ/m?), a ketté kozt szignifikans eltérés nincsen. Helena Oliver-Ortega és tarsai [18]
hasonld csokkenést tapasztaltak PLA puhafaval vald tarsitdsakor, amely soran a tarsitatlan PLA fajlagos
{itémunkaja 25.8 kJ/m%rdl 20.2 kl/m?ra csokkent 20 m% novényi szél tartalom esetén. Az eredmények
alapjan — hasonléan a hajlit6- és a szakitdvizsgalatok soran megallapitott mddon — 10 m% tartalom felett a
repceszalma nem befolyasolja érdemben a PLA/PBAT keverékek szilardsagat. Elmondhat6, hogy a
repceszalmanak a matrixanyagkent hasznalt keverékkel valé korlatozott adhézios kapcsolata okan csokkent a

blend dinamikus igénybevétellel szembeni ellenallasa.
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OSSZEFOGLALO

A kutatds soran politejsavbdl (PLA), polibutilén-adipat-ko-tereftalatb6l (PBAT) és repceszalma
6rleménybdl all6 haromkomponensii polimer kompozitok vizsgalata tortént. A cél a mechanikai
tulajdonsagok valtozasanak feltérképezése volt a repceszalma tartalom fiiggvényében. A kisérleti
eredmények alapjan a PLA/PBAT polimerkeverékhez adott repceszalma megndveli a haz6 és hajlitd
rugalmassagi modulusz értékeket, méghozza a novekvd tomegarany fiiggvényében egyre jelentGsebb
mértékben. A hajlitdszilardsagi értéket 5 m%-ig kevésbé befolyasolta a hozzaadott névényi szal, majd ezt
novelve szamottevé csdkkenés volt mérhetd. A szakitoszilardsagi értékeknél ez a csokkenés sokkal
szignifikansabb volt, &m 10 m%-on tal stagnalas volt megfigyelhetd. Az Utvehajlité vizsgalatok eredményei
a szakitashoz hasonlo, &m sokkal jelentésebb mértékii cskkenést mutattak.
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