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WLASCIWOSCI KOMPOZYTOW POLIMEROWYCH PE + TALK

Wiasciwosci mechaniczne i przetwércze kompozytéw polimerowych moga byé w pewnym przedziale regulowane
poprzez odpowiedni dobér ich skladu. Zwigkszenie zawarto$ci napelniacza powoduje obniZenie skurczu przetwérczego, wzrost
modulu sprezystosci wzdluznej Younga, prawie stala warto$¢ granicy plastyczno$ci oraz zmniejszenie wydluzenia wzglednego
przy zerwaniu i wydluzenia wzgl¢dnego przy maksymalnym naprezeniu.

STRUCTURE AND PROPERTIES OF PE + TALC POLYMERIC COMPOSITES

The influence of mineral filler on the mechanical properties like Young’s modulus, yield strength and shrinkage
of polyethylene has been investigated. Low density polyethylene (FABS 23-D022) was used as matrix polymer; for
the characteristics see Table 1. Talc as modifying additive (the properties of the filler are shown in Table 2) was dispersed in the
polymer matrix. The mixture of polyethylene with talc was homogenised by use of Brabender kneader where the master batch
procedure was applied. Consequently, the blends of LDPE with talc as filler, in the composition range between
0.1 and 10 wt.%, were compounded by means of an molten extrusion mixing, using an extruder FAIREX with screw dimensions
¢ =35, L/D = 24. To assure a sufficient homogenisation quality of the blends, e.g. a good dispersion of the filler in the LDPE ma-
trix, a double extrusion process was applied for all compositions. Thus, the samples for mechanical tensile tests, with thickness
of 3 and 1 mm, were produced by injection moulding using an ARBURG 1300 kN.

The longitudinal shrinkage of the injection moulded samples was determined using the length of the mould cave as
a basic value. The tensile tests, according to the PN-81/C-89034, were performed using a TIRA Test 2200 universal tensile ma-
chine. The measurements of the mechanical properties were realised for samples with various thickness (3 and 1 mm,
respectively) as well with different talc - content, between 0 and 10 wt.% (Figs 3 to 5).

Significantly higher shrinkage values for samples with thickness of 3 mm, in comparison with 1 mm samples, was noted. In
both cases a decrease of shrinkage first for a higher talc concentration was observed (Fig. 1). It was also found that
the difference between shrinkage values, for both investigated samples thickness, is strongly related to the talc content
(Fig. 2).

The addition of the mineral filler to the polyethylene matrix results in a certain decrease of the yield strength, as shown in
Figure 3. On the contrary an increase of the Young’s modulus (Fig. 4) for higher talc content in the LDPE matrix was noted. In
Figure 5 the variation, both of elongation at break and elongation at yield point, of the polyethylene, as a function of the talc
content, is presented. As expected, the talc modification of the polyethylene matrix leads to brittle behaviour
of the samples, effect specially visible for a higher talc content. The tensile elongation of samples with 1 mm thickness is signi-
ficantly lower, in all cases, comparing with that of thickness of 3 mm.

The changes of the mechanical properties, of talc modified LDPE, may depend on the interaction between the matrix and
the dispersed phase but also may result directly from the processing induced structure modification. Especially, the load bear-
ing effect of talc particles with a plate- like structure and an interfacial bonding existing between the matrix and filler should be
considered.

WSTEP

Mieszaniny lub kompozyty polimerowe stanowia sto-
sunkowo nowg grupe materialow, ktdre stosuje si¢ wow-
czas, gdy dazy si¢ do uzyskania okre§lonych wlas-
ciwosci 1 zastosowan materialdbw polimerowych.
W literaturze stosuje si¢ takie pojecia, jak: blendy poli-
merowe, mieszaniny polimerowe, kompozyty polimero-
we, stopy (odpowiedniki z jezyka angielskiego: blends,
mixtures, composite materials) [1, 2].

Wigkszo$¢ polimerow jest wzajemnie termodyna-
micznie niemieszalna, tworzac w stanie stopionym uktad
wielofazowy, ktorego struktura zalezy migdzy innymi od
oddziatywan migdzyczasteczkowych, sktadu mieszaniny
oraz whasciwosci reologicznych sktadnikow. Dla uzy-
skania stabilnych wlasciwo$ci mieszanin faza rozpro-
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szona musi by¢ réwnomiernie zdyspergowana w matry-
cy uktadu (faza ciagla), a takze uzyskana powinna byc
wystarczajaca adhezja migdzy fazami [3].

W mieszaninach polimerowych z reguly czastki
napetniaczy proszkowych stanowia zdyspergowana faze,
a ciagla faze stanowi matryca polimerowa [4].
W  ksztattowaniu wszystkich wlasciwosci tego typu
mieszanin wazna rol¢ odgrywaja oddziatywania pomig-
dzy matryca polimerowa a napetniaczem. W polime-
rycznej matrycy charakterystyka napeiniacza, a wigc
rozktad wymiaréw ziaren, wielko$¢ powierzchni aktyw-
nej, stopien rozdrobnienia, a takze stosunek dhugosci
ziarna do jego Srednicy wplywaja na wiasciwosci kon-
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cowego produktu [5-7]. Z bogatej literatury [6, 8-10]
znane sg rozne uktady mieszanin zawierajacych polimer
jako faz¢ ciagla oraz napehiacz proszkowy jako faze
rozproszona. W niektorych przypadkach, a w szczegol-
nosci przy niewielkich st¢zeniach napelniaczy proszko-
wych moga one odgrywac role heterogenicznego nukle-
anta fazy krystalicznej polimeru [6, 10, 11]. Opierajac
si¢ na badaniach metoda dyfrakcji rentgenowskiej pro-
bek poliolefin z heterogenicznymi nukleantami, takimi
jak np. talk, kalcyt oraz mika, stwierdzono, ze najlep-
szym nukleantem ze wzgledu na swoja ptytkowa budowg
jest talk [6].

Talk jest krystaliczna forma krzemianu magnezu
o nastepujacym wzorze chemicznym: Mgs(SisO10)(OH),.
Dwie plaszczyzny SiOj  przelozone sa jedna plasz-
czyz- na Mg(OH),. Pomigdzy nimi wystgpuja stabe sity
Van der Waalsa. Powierzchnia talku nie zawiera grup
OH™ lub aktywnych jonow jest wigc hydrofobowa
i obojetna chemicznie. Ze wzgledu na hydrofobowy
charakter talk bardzo tatwo rozprasza si¢ w polimerach,
np. w PP, PE. Talk jest migkkim mineratem, podatnym
na rozlupywanie. Cechuje sig¢ najnizsza twardoscia
w skali twardosci Mobhsa, jest tlusty w dotyku, dziata
antystatycznie i antyadhezyjnie [1, 2].

Celem przedstawionych badan byto okreslenie
wplywu talku na wlasciwosci wytrzymatosciowe napet-
nionego polimeru (LDPE), a w szczegdlnosci okreslenie
podstawowych wskaznikow wytrzymalo$ciowych oraz
ich zmian w ksztalttkach wtryskiwanych o réznej grubo-
Sci, a takze proba wyjasnienia obserwowanych zjawisk
na podstawie analizy uktadu matryca-napelniacz oraz
analizy oddziatywania czynnikéw przetworczych.

BADANIA

Materiaty

Do badan stosowano polietylen matej gestosci LDPE
Malen E typ FABS 23-D022 (MZRiP Plock
(tab. 1)).

TABELA 1. Charakterystyka LDPE FABS 23-D022 [12]
TABLE 1. Characteristics of polyethylene FABS 23-D022

Granica |Napreze- | Wydtu- Tempgra—
MFR, g/10 min |Gesto$é | plastycz-| nie zry- |Zenie przy tura m}qk—
190°C; 2,16kg g/cm3 nosci wajace | zerwaniu nlea}a
MPa | MPa % | VBN
ta, C
1,6+2,5 0,92 12 14 600 96

TABELA 2. Charakterystyka talku NAINTSCH A 20 Luzenac
[13]
TABLE 2. Characteristics of talc NAINTSCH A 20 Luzenac

Gesto$¢| Gestosé | Twardo$e pH Powierzchnia | Rozmiar

g/cm3 nasypowa | Mohsa BET, mz/g czastek,

g/cm3 pm
ds0 3,3
2,78 0,33 1 9,0 6,5 @5 54
Jako dodatek modyfikujacy zastosowano talk

NAINTSCH A 20, produkowany przez firm¢ Luzenac
(tab. 2).

Przygotowanie probek

Wykonanie mieszanin

Koncentrat (master batch) polietylenu z talkiem
przygotowano w gniotowniku plastografometru Braben-
dera o pojemno$ci komory wynoszacej 50 cm’, przy
szybko$ci obrotowej mieszadet 28 obr/min, czas mie-
szania wynosil 5 min, a temperatura komory 135°C. Do
uplastycznionego w komorze gniotownika polietylenu
dodano talku. Otrzymane kompozyty z zawartoscia 20%
wag. talku sprasowano na prasie hydraulicznej, stosujac
nast¢pujace parametry prasowania: ci$nienie 20 MPa,
temperatura 225°C, czas 5 min.

Otrzymane wypraski koncentratu zgranulowano
i wymieszano z granulatem LDPE, otrzymujac nastgpu-
jace stezenia talku w kompozycie: 0,1% wag.,
1% wag. i 10% wag. W celu ujednorodnienia otrzymane
kompozyty oraz polietylen (jako wzorzec) wyttoczono
dwukrotnie przy uzyciu wyttaczarki FAIREX o wymia-
rach §limaka ¢ =35, L/D = 24, stosujac nastgpujace
warunki wytlaczania: temperatura strefy zasilania
123°C, temperatura strefy sprezania 142°C, temperatura
strefy dozowania 150°C, temperatura gltowicy 150°C.
Otrzymane wytloczone materialy poddawano kazdora-
zowo granulowaniu.

Wiryskiwanie

Wtryskiwanie ujednorodnionego w trakcie dwukrot-
nego wytlaczania granulatu wykonano na wtryskarce
ARBURG 1300 kN (POLFORM - Nowy Tomysl), sto-
sujac nastepujace parametry procesu: predkosé wirysku
30 cm/s, temperatura wtrysku 185°C, cisnienie docisku
42 MPa, czas docisku 7,5 s, temperatura formy ok.
15°C.

Do badan stosowano do$wiadczalng dwugniazdowa
form¢ wtryskowa, pozwalajaca na jednoczesne uzyski-
wanie dwoch znormalizowanych wiosetek odpowiednio
o grubos$ci 1 1 3 mm.

Skurcz przetworczy

Skurcz przetworczy okreslono wg DIN 53 464
i DIN 16 901 (ISO 2577) i wyrazono jako procentowa
roznice migdzy wymiarami zimnego gniazda formy
a wymiarami uformowanej w niej wypraski [14, 15].
Wymiary gniazda formy dla probki wytrzymatoSciowej
o grubosci 1 mm wynosza: lp = 115 mm, by = 6,02 mm;
dla probki o grubosci 3 mm: /= 115 mm, by = 6,02 mm.
Skurcz wzdhuzny obliczono ze wzoru
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N -100% (D
gdzie: Iy - dhugos¢ gniazda formy, mm, / - dlugosé
ksztattki, mm, S; - skurcz wzdhuzny, %.

Badania wiasciwosci mechanicznych

Badanie wlasciwosci mechanicznych w probie sta-
tycznego rozciagania jednoosiowego wykonano zgodnie
z norma PN-81/C-89034 [16] z uzyciem maszyny wy-
trzymatosciowej TIRA Test 2200. Proby wykonano w
temperaturze 20+1°C, przy rozciaganiu z predkos$cia 30
mm/min.

Na podstawie przeprowadzonych badan wytrzymato-
$ciowych wyznaczono zalezno$ci:

- wydluzenie wzgledne przy zerwaniu (g,) w funkeji
procentowej zawartosci talku,

- wydtuzenie wzglgdne na granicy plastycznosci (&)
w funkcji procentowej zawartosci talku,

- granicg plastycznosci (o) w funkcji procentowej
zawartosci talku,

- naprgzenie przy zerwaniu (o) w funkcji procentowe;j
zawartoSci talku oraz

- modutl Younga (£) w funkcji procentowej zawartosci
talku.

Wyniki pomiaré6w przedstawiono na rysunkach 3-5.

ZESTAWIENIE | ANALIZA WYNIKOW

Skurcz przetworczy

Od wypraski wtryskowej oczekuje sig, aby po wy-
tworzeniu miala takie wymiary, jakich wymaga jej funk-
cja z uwzglednieniem okreSlonych tolerancji [4]. W
wyniku dzialania skurczu przetworczego wymiary
ksztattek z polietylenu sa mniejsze niz wymiary gniazd.
Spowodowane jest to skurczem tworzywa przy ochta-
dzaniu i dodatkowym zmniejszeniem objgtosci wskutek
krystalizacji. Dla uzyskania stabilno$ci wymiaréw waz-
ny jest takze skurcz wtérny, ktéry ustala si¢ w tempera-
turze pokojowej w ciagu bardzo dlugiego czasu. Moze
by¢ on przyspieszony poprzez sktadowanie w podwyz-
szonej temperaturze. Skurcz przetworczy okreslono jako
procentowa roznicg mi¢dzy wymiarami zimnego gniazda
formy a wymiarami uformowanej w niej wypraski [14,
15].

W podanych wynikach pominigto wartosci skurczu
poprzecznego, poniewaz jego niewielkie wartoSci po-
miarowe obarczone sa duzym btedem.

Z obserwacji zaleznos$ci skurczu wzdhuznego od za-
warto$ci talku w kompozycie (rys. 1) wynika, ze dopiero
dla zawartosci tego modyfikatora wynoszacej 10% ob-
serwuje si¢ obnizenie wartoéci skurczu, a wigc typowe
oddziatywanie napelniacza w polimerze krystalicznym.
Ponadto skurcz wzdluzny dla probek o grubosci

3 mm jest kazdorazowo o ok. 25% wigkszy niz dla
probek o grubosci 1 mm.

Na rysunku 2 pokazano zalezno$¢ skurczu wzgled-
nego, obliczonego jako iloraz kazdorazowej wartoSci
skurczu dla probek o grubosci 3 1 1 mm, w funkcji za-
wartosci talku. Taki sposob przedstawiania zalezno$ci
pozwala oceni¢ wzgledne zmiany zjawiska skurczu dla
wyrobow o réznych grubosciach, wtryskiwanych do
jednej formy wtryskowej, a wigc przy statych parame-
trach przetworczych.
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Rys. 1. Zalezno$¢ skurczu wzdhuznego od zawartosci talku w kompozycie
dla probek o grubosci 113 mm

Fig. 1. Longitudinal shrinkage as a function of the talc content for two
various sample thickness 1and 3 mm
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Rys. 2. Zaleznoé¢ skurczu wzglednego (Ss/S;) od zawartoéci talku
w kompozycie dla probek o grubosci 1 i 3 mm

Fig. 2. Dependence of the relative shrinkage value (ratio between shrinkage
for 3 and 1 mm sample) on the talc content in composites

Stwierdzono, ze wraz ze wzrostem zawartosci talku
wzrasta warto$¢ skurczu wzglednego (stosunek skurczu
probek o grubosci 3 mm do probek o grubosci 1 mm).

Mozliwa interpretacja obserwowanych zjawisk to: two-
rzenie stanu orientacji makroczasteczkowej zaleznego
od grubosci wypraski (rozktadu predkosci przeptywu)
podczas wypehiania gniazda formy, niejednorodnosé
cisnienia docisku w obu gniazdach i/lub szybsze chto-
dzenie probek o mniejszej grubosci powodujace zamro-
zenie wymiaréw, a wigc ograniczenie skurczu liniowe-
go.
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Badania mechaniczne

Stwierdzono (rys. 3), ze naprgzenie na granicy pla-
stycznosci dla probek o grubosci 1 mm przyjmuje warto-
$ci dwukrotnie wigksze niz dla probek o grubosci
3 mm, przy czym warto$¢ ta w nieznacznym stopniu jest
uzalezniona od zawartosci talku w kompozycie.
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Rys. 3. Zalezno$¢ naprgzenia na granicy plastycznosci od zawartoscei talku
w kompozycie dla probek o grubosci 1 i 3 mm

Fig. 3. Yield stress as a function of talc content for samples with thickness
of 1 and 3 mm

Przedstawiona na rysunku 3 zalezno$¢ naprezenia na
granicy plastycznos$ci od zawartosci talku, dla probek
wtryskiwanych o réznej grubosci, moze §wiadczy¢ o
prawdopodobnym zroznicowaniu orientacji makrocza-
steczkowej, jaka powstaje w wyniku procesu przetwor-
stwa. Wyzsze wartoSci naprezenia dla probek
o grubosci 1 mm moga wskazywac na wigkszy stopien
orientacji, jako wynik oddzialywan naprezen stycznych
podczas przeplywu w stanie stopionym, w chwili wypet-
niania gniazda formy.

Podobne wnioski mozna wysuna¢ z obserwacji prze-
biegu modulu  sprezystosci wzdluznej  Younga
w funkcji zawartosci talku [17], dla probek o rdéznej
grubosci (rys. 4). W naszych badaniach zaobserwowano
prawie dwukrotny wzrost modutu przy obnizeniu grubo-
$ci probek, przy czym réznica wartosci modutu dla obu
badanych grubosci maleje ze wzrostem zawarto$ci talku.
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Rys. 4. Zalezno$¢ modutu Younga od zawartosci talku w kompozycie dla
probek o grubosci 113 mm

Fig. 4. Dependence of the Young’s modulus on the talc content for samples
with thickness of 1 and 3 mm

Na rysunku 5 przedstawiono przebieg odksztatcenia
na granicy plastyczno$ci oraz przy zerwaniu w funkcji
zawarto$ci talku w mieszaninach. Stwierdzono, ze prob-
ka, w ktorej wynikiem procesu przetworstwa jest praw-
dopodobnie wyzszy stan orientacji (1 mm), ulega znacz-

nie  mniejszym  wydluzeniom przy  zerwaniu
(rys. 5).
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Rys. 5. Zaleznos¢ wydhuzenia wzglgdnego przy zerwaniu i na granicy
plastycznosci od zawartoscei talku dla probek o grubosei 1 i 3 mm

Fig. 5. Dependence of elongation at break and elongation at yield point on
the talc content for samples with thickness of 1 and 3 mm

Rozpatrujac odpowiednie wydtuzenia na granicy pla-
stycznosci (g,) oraz wydluzenia przy zerwaniu (s),
zauwaza sie¢ kazdorazowo wieksza odksztatcalnos¢ dla
probek o grubo$ci 3 mm, przy czym wzrost ten waha si¢
w granicach ok. 25+30%. Ponadto mozna stwierdzi¢, ze
monotoniczno$¢ zmian wlasciwo$ci mechanicznych
$wiadczy o jednorodno$ci rozprowadzenia fazy zdysper-
gowanej (talku) w matrycy polimerowe;.

WNIOSKI

Przedstawione wyniki badan skurczu i wiasciwos$ci
mechanicznych kompozytéw pozwalaja na sformutowa-
nie nast¢pujacych wnioskow:

1) dodatek 10% talku poprawia stabilno$¢ wymiarowa
ksztattek,

2) wraz ze wzrostem zawarto$ci talku obserwujemy
wzrost wartosci granicy plastyczno$ci i modutu
wzdhuznego Younga, a wigc wzmocnienie materiahu,

3) wiasciwosci mechaniczne zaleza rowniez od grubos-
ci wtryskiwanych prébek, a wigc prawdopodobnie od
stanu orientacji makroczasteczkowej bedacej wyni-
kiem procesu przetworczego.

Podsumowujac wyniki badan mozna rowniez stwierdzic,

ze podczas wytwarzania w procesie wtryskiwania pro-

bek o zroznicowanej grubosci mamy do czynienia
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z superpozycja oddziatywan zréznicowanych szybko$ci
chtodzenia oraz réznych naprezen stycznych w przeply-
wie. Prowadzi to w efekcie do modyfikacji strukturalnej
polietylenu i jego orientacji, czego wynikiem jest istotne
zréznicowanie skurczu i wlasciwos$ci mechanicznych.

Prace wykonano w ramach grantu KBN
1173/T08/2001/20.
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