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ASSESSMENT OF EFFICIENCY OF POLYETHYLENE REINFORCEMENT
BY FILLING WITH WOOD FLOUR

Summary — Polyethylene PE-LD or PE-HD and its recyclates were filled with
high quality wood flour Lignocel® using 10, 20 or 30 wt. % of filler. Elasticity
modulus of the composites investigated significantly increased with increa-
sing content of wood flour and its relative increase was much bigger in case of
PE-LD than for PE-HD (Fig. 2). However tensile strength nearly did not
change with filling of polymer independently on the product treatment (the
samples were investigated either dry or after soaking in water for 30 days)
(Fig. 3). It was found melt flow rate systematically decrease with increase in
wood flour content (Fig. 4) what adversely affects the processing of high-filled
polyethylene. Investigations of creep showed that even addition of 10 wt. % of
wood flour significantly reduces the deformation being a result of long term
load (Fig. 5). Investigation of morphology showed Lignocel® played a role of
Jjoint” of crystalline regions because of expanded surface of its fibers. Filling
of the ducts in wood fibers with polyethylene prevents water absorption by
the composite (Fig. 6 and 7). The results obtained show polyethylene filling
with wood flour (maximum up to 30 wt. %) advantageously affects mechani-
cal and functional properties.
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wood flour, mechanical properties, morphology.

Kompozyty polimerowe znajduja zastosowanie
w wielu dziedzinach Zycia. Ich wlasciwosci moga byé
modyfikowane w szerokim zakresie dzieki stosowaniu
réznych napelniaczy. Istotna role, zwlaszcza ze wzgledu
na rosnaca dbalosé o ochrone srodowiska czlowieka, od-
grywaja miedzy innymi napelniacze naturalne, takie jak:
maczka drzewna, tupki orzeszkéw czy lodygi roslin
[1, 2]. Dodawane do materiatéw polimerowych powo-
duja znaczny wzrost ich modutu sprezystosci, a takze
wzrost lub utrzymanie sie na tym samym poziomie wy-
trzymalos$ci na rozciaganie [3—9]. Na szczegélng uwage
zastuguja kompozyty drewno/tworzywo (WPC, z an-
gielskiego wood-plastic composities), ktérych przetwor-
stwo w ostatnich latach wzrasta. Obecnie produkcja wy-
robéw z tych materialéw na najbardziej rozwinietym
rynku USA szacowana jest na 300 tysiecy ton i w pers-
pektywie dwéch kolejnych lat ma ulec podwojeniu.

WPC otrzymuje si¢ na osnowie takich termoplastéw
jak: PE, PP, PVC lub PS, a nawet PA. Kompozyty te moga
K Artykul przedstawia tre§¢ wystapienia na konferencji ,,Materialy

polimerowe. Pomerania-Plast 2004”, Miedzyzdroje, 2—4 czerwca
2004 .

zawierac rézna ilo$¢ napekniacza (od 10 do 90 % mas.)
i dlatego istotny wplyw na wilasciwosci wytworzonych
wyrobéw ma jakosé stosowanego widkna, tj. ksztalt, wy-
miar, zawarto$¢ wilgoci oraz powtarzalnosé wszystkich
opisujacych go parametréw [9—12].

Jednym z najwigkszych producentéw napetniaczy
naturalnych jest niemiecka firma J. Rettenunaier & Sohne
GmbH & Co., ktéra opracowala rodzine drewnianych
surowcdw widknistych o handlowej nazwie ,Ligno-
cel®”. Przyktadowy obraz pojedynczego wiékna ,Lig-
nocel® CB120”, otrzymany za pomoca mikroskopu ska-
ningowego, przedstawia rys. 1. Ten rodzaj wiékna cha-
rakteryzuje sie duza porowatoscia i rozwinieta powierz-
chnia, co korzystnie wplywa na adhezje pomiedzy na-
pelniaczem, a matryca polimerows [13].

Dlugosé pojedynczego widkna zaleznie od typu
i przeznaczenia moze wynosi¢ od 40 do 2100 um. Drew-
no pézne, z ktérego gléwnie powstaje ,Lignocel®,
przesycone jest substancjami zwanymi twardzielowymi
(np. zywice, garbniki) zwigkszajacymi jego trwaloéé
ima 1,5-krotnie wieksza gestos¢ niz drewno wczesne, co
zapewnia dobre wlasciwosci mechaniczne [14].
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Rys. 1. Ksztatt pojedynczych witékien maczki drzewnej [10]
Fig. 1. Shape ofsingle fibers of wood flour [10]

Dominujgcym procesem przetworstwa tworzyw na-
petnianych wioknami naturalnymi (w tym maczka
drzewna) jest wyttaczanie. Jest to stosunkowo proste
w przypadku wyrobéw zawierajgcych do ok. 40 % na-
petniacza, ale stosowanie wiekszej ilosci napetniacza
(nawet do 90 %) wymaga zastosowania specjalistycz-
nych linii do wyttaczania (np. wyttaczarka dwuslimako-
wa o $limakach stozkowych, wspo6tbieznych, bez kalib-
racji i z chtodzeniem powietrzem), co wigze sie ze
wzrostem kosztow produkq'i [3, 9,15— 17].

Innym sposobem przetwoérstwa WPC, a w szczegdl-
nosci wyrobéw wielkogabarytowych, jest wyttaczanie
z prasowaniem (umozliwia wytwarzanie wyrobdéw
0 masie nawet 20—50 kg) [8]. Mozliwe jest réowniez
wtryskiwanie kompozytéw o zawartosci maczki drzew-
nej do 50—60 % (zwykle po wczesniejszej granulacji)
lprodukcja np. pojemnikoéw, donic, palet, a takze profili
drzwi i elementéw wykornczeniowych do przemystu sa-
mochodowego.

Celem tej pracy byta ocena skutecznos$ci wzmocnie-
nia polietylenéw przez napetnienie maczka drzewna.
Badano kompozyty o stopniu napetnienia do 30 %,
a wiec takie, ktore mozna przetwarza¢ w klasycznych
liniach przetworczych.

CZESC DOSWIADCZALNA

Materiaty

Kompozyty do badan wykonano na osnowie poliety-
lenéw matej i duzej gestosci (PE-LD i PE-HD):

— PE-LD o nazwie handlowej ,Malen EFABS
23-D022" (produkcja Basell Orlen Polyolefins Sp. z 0.0,
MFR =1,6—2,59g/10 min, d = 0,925 g/cm 3),

— recyklat PE-LD i PE-LLD pochodzacy z aglomero-
wanow folii (dostarczony przez firme Becker Sp. z 0.0.),

— PE-HD o nazwie handlowej ,Tipelin BS 501-17"
(produkcja TVK, Wegry, MFR = 0,2 g/10 min, d = 0,950
g/cm 3),

— recyklat PE-HD wyprodukowany z odpadéw po
kanistrach rozdmuchiwanych (dostarczony przez ZPTS
Kiaj).
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Jako napetniacza uzyto maczki drzewnej ,Lignocel
CB 120" wytwarzanej z niesuszonego, miekkiego drew-
na sosnowego o strukturze wioéknistej (dtugos¢ wiokien
70— 150 mm). Maczke charakteryzujg nastepujace para-
metry: pozostato$¢ po prazeniu 0,5 %, pH = 5,5, ciezar
nasypowy 100— 145 g/1 oraz wilgotnos$¢ <6 %.

Metodg wtryskiwania wytworzono probki do badan
z kompozytow polietylenéw napeinianych maczka
drzewnag w ilosci 10, 20 i 30 % mas.

Charakterystyka metod badawczych

Badania wytrzymatosci na rozcigganie oraz modutu
sprezystosci przy rozcigganiu przeprowadzono na ma-
szynie wytrzymatosciowej firmy Instron wg PN-EN I1SO
527-1.

Badania wytrzymatosci na zginanie prowadzono wg
PN-EN ISO 178 oznaczajagc modut sprezystosci na stano-
wisku zaopatrzonym w rejestrator typu BPG 50/2.

Masowy wskaznik szybkosci ptyniecia (M FR) zostat
oznaczony aparatem Melt Flow Jr. produkcji wioskiej fir-
my CEAST wg PN-EN ISO 1133 przy obcigzeniu 21,6 N
i temperaturze rownej 190 °C.

Préby petzania przeprowadzono na stanowisku
wiasnej konstrukcji stosujgc jednoczesne state obcigze-
nie 5 probek wiosetkowych o przekroju poprzecznym
10x4 mm. Sredni czas pomiaru wynosit 23 dni. Przetoze-
nie uktadu obcigzajagcego wynosito 5:1, a doktadnos¢ re-
alizowanego obcigzenia dziatajgcego na probke wynosi-
ta 0,5 N. Przyrosty wydtuzenia mierzono na mechanicz-
nych (zegarowych) ekstensometrach z doktadnoscia
0,01 mm.

Zdjecia mikrostruktury przetomow i zgtadow pro-
bek suchych oraz prébek moczonych w ciggu trzech
miesiecy w wodzie wykonano za pomoca mikroskopu
elektronowego JSN 5510 LV (low vacum) firmy JOEL.

Gesto$s¢é kompozytéw oznaczono metodg wyporu
uzywajac wagi hydrostatycznej.

WYNIKI BADAN

Wyniki przeprowadzonych badan wskazuja na
znaczny wzrost modutéw sprezystosci, tak przy zgina-
niu, jak i rozcigganiu, wraz ze zwiekszaniem zawartosci
maczki drzewnej.

Modut sprezystosci (E) PE-LD wzrasta o 50 % po do-
daniu 10 % mas. maczki, natomiast taki sam wzrost
w przypadku PE-HD uzyskuje sie dopiero z zawartoscig
napetniacza wynoszacg 20 % mas. Dodatek 30 % mas.
maczki powoduje w kompozytach z PE-LD prawie trzy-
krotny, az PE-HD dwukrotny wzrost E (rys. 2).

Napetnianie mgczka drzewng (w badanym zakresie
do 30 % mas.) praktycznie nie wptywa na wytrzymatosc
na rozciaganie (om) nawet po starzeniu probek polegaja-
cym namoczeniu ich przez 30 dni w wodzie. Przyktado-
we wyniki uzyskane w przypadku kompozytéw recy-
klatéw PE-HD przedstawiono na rys. 3.
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zawarto$¢ maczki drzewnej, % mas.

Rys. 2. Poréwnanie modutéw sprezystosci przy rozciaganiu
(E) kompozytéw recyklatow PE-LD i PE-HD z r6zna zawar-
toscig maczki drzewnej

Fig. 2. Comparison of tensile modulus (E) of the composites of
PE-LD and PE-HD recyclates with different content of wood

flour

O PE-HD suchy N PE-HD moczony

0 10 20 30

zawarto$¢ maczki drzewnej, % mas.

Rys. 3. Wptyw zawartos$ci maczki drzewnej na wytrzymato$¢
na rozcigganie (om) kompozytéw recyklatow PE-HD suchych
i po starzeniu w wodzie (w ciagu 30 dni)

Fig. 3. Effect of wood flour content on tensile strength Cam) of
the composites of PE-HD recyclates, dry and after ageing in

water for 30 days

Oznaczona maksymalna chtonnos$é¢ wody tych kom-
pozytow wynoszgca ok. 2 % jest niewielka w poréwna-
niu z chtonnoscig wody samego drewna (do 50— 60 %),
a takze niektérych tworzyw jak np. poliamidow (osigga-
jac 10 %), co istotnie wptywa na wtasciwosci mechanicz-
ne produktow [18].

Stosunkowo wysoki wskaznik szybkosci ptyniecia
polimeréw wyjsciowych wyraznie zmniejsza sie ze
wzrostem dodatku maczki drzewnej, co pogarsza wa-
runki przetwdrstwa oraz ogranicza mozliwosci zastoso-
wan tych kompozytéw. Uzyskane wyniki przedstawio-
no na przyktadzie kompozytéw PE-LD na rys. 4.

Badania petzania prowadzone z uzyciem kolejno
(krzywe 1—4 na rys. 5) 4 poziomow naprezen: 16,12,5,
10 oraz 7,5 MPa wykazaty, iz juz dodatek maczki drzew-
nej w ilosci 10 % mas. znacznie obniza odksztatcenia
przy dtugotrwatych obcigzeniach. Pierwsze dwa pozio-
my naprezenia prowadzity do petzania nieustalonego
iw konsekwencji do zerwania prébek. Wynika z tego, iz
naprezenia powyzej 12,5 MPa (tj. ok. 60 % ich wytrzy-
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Rys. 4. Poréwnanie wskaznika szybkos$ci ptyniecia (MFR/
190 °C/21,6) kompozytéw PE-LD z rézng zawartosciag maczki
drzewnej (w % mas.):1— 0,2 — 10,3 — 20,4 — 30

Fig. 4. Comparison of melt flow rate (MFR/190 0C/21.6) of
PE-LD composites with different contents of wood flour (in

wt. %):1— 0,2 — 10,3 — 20,4 — 30

Rys. 5. Krzywe petzania ilustrujace zalezno$¢ odksztatcenia od
logarytmu czasu (t) kompozytéw recyklatow PE-HD z maczka
drzewng odpowiadajace naprezeniu 10 MPa

Fig. 5. Creep curves, illustrating the dependence of deforma-
tion on logarithm of time (t),for PE-HD recyclates filled with

wood flour relating to stress = 10 MPa

matosci narozcigganie Gm) moga by¢ przenoszone przez
elementy wykonane z tych kompozytow tylko krotko-
trwale. Naprezenia ponizej 10 MPa powodujg, ze petza-
nie w rejestrowanym przedziale czasu nabiera charakte-
ru ustalonego nie powodujac utraty wytrzymatosci. Po-
dobne efekty zaobserwowano w trakcie prowadzonych
badan przy diugotrwatych obcigzeniach zmiennych
w czasie [19].

Witasciwosci mechaniczne kompozytow zalezg od
zdolnosci wkomponowywania sie napetniacza w mikro-
strukture bazowego polimeru. Badania morfologiczne
wykazaty, ze we wszystkich badanych kompozytach
uzyty napetniacz, dzieki swoim witasciwosciom struktu-
ralnym (gtéwnie stopien rozwiniecia powierzchni oraz
budowa wewnetrzna), spetnia role dodatkowego ,ztg-
cza" obszarow krystalicznych (rys. s).

Ze wzgledu na naturalng zdolnos$¢ drewna do chto-
niecia wody, niezbednym byto przeprowadzenie badanh
starzenia kompozytow pod wptywem wody (korozja
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H20). W zadnym z badanych przypadkdw nie stwier-
dzono morfologicznych zmian maczki drzewnej (rys.
7a) ani istotnie zwiekszonej absorpcji H20 w poréwna-
niu z polimerem bez napetniacza. Wynika to prawdopo-
dobnie z czeSciowego wypetniania przez polietylen (rys.
7b) istniejgcych we widknach maczki ,kanalikow".

Rys. 6. Obrazy mikrostruktury PE-LD napetnionych 20 %
mas. maczki drzewnej: a) pojedyncze witdkno (powiekszenie
500x),
[6,16]
Fig. 6. SEM images of PE-LD composites filled with 20 wt. %

b) rozktad witékien w matrycy (powiekszenie 300x)

of wood flour: a) single fiber (multiplication 500 times), b) fi-

bers' distribution in a matrix (300 times) [6,16]

Tabela 1 Gestos¢ (JiIv) kompozytéw o réznym stopniu napet-
niania i odpowiadajace im udziaty objetosciowe (¥YM) maczki
drzewnej

Table 1 Density (JM of composites of different degree of fil-
ling and volume fraction (¥Ym) of wood flour

Material
PE-HD recyklat PE-HD  recyklat PE-LD
Zawartosé
maczki, 10 20 30 10 20 30 10 20 30
% mas.

dMg/cm3 098 099 102 098 099 102 09 102 1,023
Vm %obj. 74 150 229 75 151 232 73 144 240

Oceny skutecznos$ci wzmocnien dokonano takze na
podstawie udziatu objetosSciowego maczki drzewnej
w poszczegdlnych kompozytach PE-HD i PE-LD oraz
ich recyklatow. W tabeli 1 zestawiono gestosci kompozy-
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Rys. 7. Obrazy mikrostruktury kompozytéw PE-LD napetnio-
nych 20 % mas. maczki drzewnej przed i po starzeniu w wo-
dzie: a) przetom N2 (powiekszenie 1000x, b) zgtad (powieksze-
nie 1000X) 16 ,16]

Fig. 7. SEM images of PE-LD composites filled with 20 wt. %
of wood flour before and after water ageing: a) fracture N2
multiplication 1000 times, b) polished section, multiplication

1000 times ]6,16]

tow PE-HD oraz recyklatow PE-LD i PE-HD o r6znym
stopniu napetnienia wraz z odpowiadajacymi im udzia-
tami objetosciowymi maczki drzewnej.

Znajac udziaty objetosciowe maczki w kompozytach
obliczono wartosci teoretyczne modutéw sprezystosci
badanych kompozytéw zaktadajgc dwa skrajne przy-
padki [20]:

— gdy wszystkie wtékna maczki utozone sg rowno-
legle do kierunku dziatania obcigzenia

Rkom ~ Lw 'Rm +(j - Lv/)' EO )

— gdy witdkna maczki sg utozone prostopadle

p 1
kkm Ym , 1-Ym )]

Ev ke

gdzie: Efom— modut kompozytu, Vm — udziat objetosciowy
maczki drzewnej, Em — modut sprezystoéci maczki drzewnej,

EO0O— modut matrycy polimerowej.

Na rysunku 8 przedstawiono krzywe modutu spre-
zystosci kompozytow obliczone na podstawie réwnan
(1) i (2) z krzywa uzyskang doswiadczalnie. Potozenie
tej ostatniej Swiadczy o przypadkowym utozeniu wto-
kien w kompozycie rzeczywistym.
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Rys. 8. Poréwnanie krzywych teoretycznych i krzywej do-
Swiadczalnej modutu E kompozytu recyklatu PE-LD jako
funkcji udziatu objetosciowego maczki drzewnej (Vpy): 1 —
krzywa teoretyczna wg réwn. (1), 2 — krzywa teoretyczna wg
réwn. (2), 3 — krzywa doswiadczalna

Fig. 8. Comparison of theoretical and experimental curves of E
modulus of composite of filled PE-LD recyclate versus volume
fraction of wood flour (Vy): 1 — theoretical curve according
to equation (1), 2 — theoretical curve according to equation
(2), 3 — experimental curve

Wykonane obliczenia daja nadzieje, Ze mozliwe be-
dzie przewidywanie i ksztaltowanie wilasciwosci me-
chanicznych kompozytéw WPC z wykorzystaniem
zmodyfikowanych praw mieszania.

WNIOSKI

Wykonane badania wladciwodci mechanicznych
i przetwoérczych wskazuja, iz stosowanie maczki drzew-
nej do sporzadzania kompozytéw PE-LD i PE-HD oraz
ich recyklatéw wplywa korzystnie na ich wlasciwosci
mechaniczne i uzytkowe.

Gléwnymi zaletami wyrobéw napelnianych maczka
drzewna sa: zwiekszona sztywno$¢ (w poréwnaniu
z wyrobami z samych tworzyw sztucznych), niewielkie
pecznienie zwiazane z niska chtonnoscia wody (w po-
réwnaniu z wyrobami z samego drewna), brak natural-
nych defektéw powierzchni. Niewielki wplyw starzenia
w wodzie na wlasciwosci mechaniczne pozwala na
uzytkowanie zewnetrzne jak i wewnetrzne wyrobéw
z takich kompozytéw oraz wydluza czas uzytkowania.
Zaleta tych materialéw jest tez mozliwosé recyklingu
materiatowego lub odzysku energii przez spalanie [21].

Niewatpliwa zaleta WPC o niskim stopniu napelnie-
nia jest to, iz moga by¢ one przetwarzane na klasycz-
nych liniach do przetwérstwa (bez ponoszenia dodatko-
wych kosztéw wdrozeniowych). Duzy wplyw na wtas-
ciwosci niskonapelnionych WPC wywiera rodzaj uzyte-
go polimeru, ktéry powinien odznaczaé si¢ odpowied-
nim wskaZnikiem plyniecia, zwlaszcza w przypadku
kompozytéw przetwarzanych metoda wiryskiwania.
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