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Ocena przeptywu w formie wiryskowej polimeru
z napelniaczem plytkowym jako znacznikiem

ASSESSMENT OF A FLOW OF A POLYMER, FILLED WITH LAMELLAR
FILLER AS AMARKER, IN AN INJECTION MOLD

Summary — PE-LD blend with talc has been used to visualization of the
polymer flow in an injection mold. The distribution of talc in PE versus filler
concentration (0.1, 1.0, 10 wt. %), sample thickness (1 mm, 3 mm) and shearing
forces values (using of lamellar filler orientation as flow lines marker, Figs.
4—7) was analyzed using scanning electron microscopy (SEM) and optical
microscopy with polarized light transmission. To make the compositions ho-
mogeneous they were twice extruded and then injection molded. Initially,
PE-LD + talc concentrate has been prepared. An arrangement of talc plates in
PE-LD can be assigned to a ,fountain” flow (Fig. 1) and talc packing angle
changes at sample thickness. Polymer , fountain” flow and lamellar structure
of filler make possible the fast rotation of filler around the own axis (Fig. 8).
Lamellar filler packing let find the flow lines direction during the mold form
filling, supplying information on gradient morphology of the moldings ob-
tained.

Key words: polymer flow, filler as a marker, injection molding, polyethylene,
talc, electron scanning microscopy, morphology gradient.

MOZLIWOSCI BADANIA ZMIAN MORFOLOGII
WTRYSKIWANEGO TWORZYWA

W praktyce przemystowej tworzywa polimerowe
przetwarza sie najczeSciej metodami wytlaczania lub
wtryskiwania. Wynikiem nakladania sie proceséw ciepl-
nych i reologicznych zachodzacych w przetwarzanym
tworzywie jest powstanie orientacji makroczasteczkowej
oraz stanu naprezefi wlasnych [1]; czynniki te do§é
czesto staja sie przyczyna samoistnej deformacji wypra-
sek. Ksztaltki wtryskowe moga charakteryzowad sie
zlozona morfologia, a niejednorodnosci na jej poziomie
obserwuje si¢ w kierunku zaréwno réwnolegltym, jak
i prostopadlym do kierunku przeplywu tworzywa
w formie wtryskowej.

W morfologii gradientowej wyprasek wyrdznia sie
warstwy zewnetrzne i rdzefi, a powstaje ona w wyniku
przeplywu tworzywa w formie oraz zmian temperatury

K Artykul przedstawia tres¢ wykladu wygloszonego w ramach VIII
Profesorskich Warsztatéw Naukowych ,Przetwdrstwo tworzyw poli-
merowych”, Darléwko, 9—11 czerwca 2003 r.

podczas jego zestalania. W zaleznosci od budowy i skia-
du przetwarzanego tworzywa oraz od warunkéw prze-
plywu i chlodzenia, zidentyfikowano do siedmiu réz-
nych (strukturalnych) warstw [2—5]. Podstawowe, wy-
mieniane we wszystkich cytowanych pracach warstwy
stanowia: warstwa powierzchniowa (zewnetrzna), czyli
naskorek, warstwa $cinania (posrednia) i warstwa wew-
netrzna (rdzef)). W poréwnaniu z wnetrzem, warstwa
powierzchniowa wypraski charakteryzuje sie przewaza-
jaca zawarto$cia fazy amorficznej, co wiaze sie ze sposo-
bem odbierania od niej ciepla. W warstwie tej obserwuje
sie strukture drobnokrystaliczng oraz znaczna orientacje
makroczasteczek, wywolana przeplywem podczas wy-
pelniania gniazda formy. Morfologia warstwy posred-
niej (warstwy $cinania) charakteryzuje sie obecnoscia
wiekszych sferolitéw zorientowanych podobnie jak
krystality warstwy zewnetrznej. Najwieksze sferolity
formuja sie podczas powolnego chlodzenia rdzenia wy-
praski i m.in. z tego powodu z reguly nie wykazuja one
uprzywilejowanej orientaciji [6, 7].

Zréznicowana orientacja makroczasteczek wynika
przede wszystkim ze specyfiki plyniecia tworzywa
w formie. Szczegétowo przeplyw ten opisano w pracach
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[8—11]; obejmuje on trzy strefy: wlotu, przeplywu roz-
winietego oraz frontu z przeptywem poprzecznym.

W trakcie fazy wypelniania gniazda formy przez
ciekle tworzywo najszybciej tworzy sie warstwa stala
przy Sciankach formy. Stanowi ona izolacje cieplna dla
kolejnych, plynacych wewnatrz warstw tworzywa.
Front strumienia przeplywajacego tworzywa ma nizsza
temperature i wieksza lepkos¢ niz jego warstwy wew-
netrzne. Wiaze sie to z dodatkowym chlodzeniem przez
powietrze obecne w formie, co wywoluje tzw. efekt fon-
tannowy. W wyniku tego zjawiska chlodniejsza warstwa
frontu tworzywa przemieszcza si¢ w kierunku prosto-
padlym do kierunku przeplywu, osadzajac si¢ na Scian-
kach kanatu [2, 9]. Schematyczny model przeplywu two-
rzywa przez kanal ilustruje rys. 1.
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Rys. 1. Model przeplywu tworzywa przez kanal: 1 — front
strumienia tworzywa i jego rozklad (,efekt fontannowy”),
2 — rozkiad predkosci przeptywu, 3 — warstwa zestalonego
tworzywa, 4 — $cianka kanatu [wg 7, 8, 10]

Fig. 1. Model of polymer flow through the channel: 1 — melt
front and its distribution pattern (,,fountain effect”), 2 — flow
rate profile, 3 — solidified polymer layer, 4 — channel wall
[according to 7, 8, 10]

Jak wynika z literatury, efekt fontannowy mozna
analizowa¢ przy uzyciu metod symulacji komputerowej
[10, 12, 13]. Wyniki obliczeni opieraja si¢ w tym przypad-
ku na modelowych rozwiazaniach teoretycznych opisu-
jacych rzeczywiste przeplywy tworzywa w formie jedy-
nie w sposéb przyblizony. Tego typu programy kompu-
terowe opracowuje si¢ wiec na podstawie przyblizen,
w ktérych przeplyw jest opisywany z wykorzystaniem
procedur obliczeniowych, takich jak FEM (ang. Finite
Element Method) [14], FVM (ang. Finite Volume Method)
lub VOF (ang. Volume of the Fluid) [15].

Do bezposrednich pomiaréw predkosci przeptywu
tworzywa i wyznaczenia profili predkosci w przekroju
kanalu mozna wykorzysta¢ technike LDV (ang. Laser
Doppler Velocimetry) pozwalajaca na rejestrowanie linii
i predkosci przeptywu [16]. Technike te zastosowano
z powodzeniem do pomiaréw prowadzonych przy uzy-
ciu plaskiej glowicy wytlaczarskiej [17—21]. Dlatego tez
teoretyczny model przeplywu mozna zweryfikowac sto-
sujac formy wiryskowe o specjalnej konstrukeji, w kté-
rych pewne elementy sa wykonane jako przezroczyste
[22]. Za pomoca bezposrednich metod obserwacji uzys-
kuje sie obiektywne informacje o przeplywie, ktére moz-

na wykorzysta¢ do weryfikacji obliczen modelowych.
Tego typu metodyka pomiarowa cechuje si¢ jednakze
duzym skomplikowaniem eksperymentalnym. Utrud-
nienia te polegaja na koniecznosci utrzymania w miare
stalej temperatury formy oraz na wysokiej cenie wyni-
kajacej z potrzeby stosowania specjalnych elementéw
przezroczystych odpornych na wysokie ci$nienie.

Dazenie do przewidywania gradientéw morfologii
w wyprasce i mozliwosci oceny wiasciwosci uzytko-
wych wypraski stanowi jedna z wazniejszych przesta-
nek rozwoju modelowania. Uzyskanie informaciji o gra-
dientach morfologii, jak réwniez wizualizacja przepty-
wu tworzywa pomaga w przewidywaniu wiasciwosci
gotowego wyrobu. Modelowanie za pomoca symulagji
komputerowych oraz stosowanie metod wizualizacyj-
nych to narzedzia umozliwiajace lepsze poznanie i zro-
zumienie proceséw powstawania gradientéw w réz-
nych warunkach przetworstwa. Tak wiec zrozumienie
zjawisk rzadzacych przeplywem ulatwi optymalizacje
proceséw przemystowych.

Jak wiadomo, napelniacz stanowi istotny czynnik
wplywajacy na wlasciwosci fizyczne wytworéw z two-
rzyw polimerowych. Napelniacze dodaje si¢ do wielu
polimeréw termoplastycznych w celu uzyskania mate-
rialéw o zdefiniowanych, pozadanych wlasciwosciach
mechanicznych, cieplnych, odpornoéci na zuzycie tar-
ciowe itp. [23, 24]. Ulozenie makroczasteczek, a takze
ukierunkowanie rozmieszczenia czastek napelniacza w
wypraskach z tworzyw polimerowych oraz stosunek
grubosci ich poszczegélnych warstw (zewnetrznych
i rdzenia) zaleza od historii przeptywu. Stwierdzono
[25—29], ze obserwacje struktur wyprasek z polimeréw
napelnionych réznymi czastkami mineralnymi sa po-
mocne w analizie przepltywu.

Celem badarn przedstawionych w niniejszym artykule
jest uzyskanie informacji o kierunkach przepltywu w
trakcie wypelniania gniazda formy wtryskowej. Analizy
takiej, w powiazaniu z warunkami przetworstwa, doko-
nywalis$my na podstawie obserwacji morfologii w prze-
kroju wyprasek wykonanych z polietylenu napelnionego
talkiem odgrywajacym role znacznika linii przeplywu.

CZESC DOSWIADCZALNA

Materiaty

Do badan zastosowano polietylen malej gestosci pro-
dukcji PKN Orlen SA — PE-LD ,Malen E” typu ,FABS
23-D022” [masowy wskaznik szybkosci plyniecia (temf.
190 °C, 2,16 kg) 1,6—2,5 g/10 min, gestosé 0,92 g/cm”]
Typ ,FABS” zawiera dodatki ulatwiajace plyniecie ($ro-
dek poslizgowy i antyblokingowy oraz przeciwutle-
niacz).

Jako napetniacz i jednoczes$nie znacznik przepltywu
zastosowano talk ,Naintsch A 20” (wymiary czastek
0,4—9,4 pm, $redni wymiar 3,3 um) produkgji firmy Lu-
zenac, Francja.
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Przygotowanie prébek

Przygotowano kompozycje zawierajgce 0,1 %, 1 %
i 10 % mas. talku, przy czym w celu uzyskania odpo-
wiedniej jednorodnosci i doktadnosci sktadu zastosowa-
no technike koncentratéw. Koncentrat badanego poliety-
lenu z 20 % mas. talku przygotowano w komorze mie-
szalnika ,,Brabender”. Ujednorodnione prébki rozdrob-
niono i wymieszano z granulatem PE-LD, uzyskujac
kompozycje o wymaganej, podanej uprzednio zawartos-
ci talku.

Kompozycje te w celu uzyskania odpowiedniego
stopnia homogenizacji poddano nastepnie dwukrotne-
mu wytlaczaniu przy uzyciu wyttaczarki ,Fairex" (Sli-
mak $rednicy 35 mm, L/D = 24); temperatura poszcze-
golnych stref wyttaczarki wynosita przy tym: zasilanie
123 °C, sprezanie 142 °C, dozowanie 150 °C, gtowica
150 °C. Wyttoczyny poddawano kazdorazowo granulo-
waniu.

Rys. 2. Schemat wypraski ztozonej z dwdch wiosetek réznej
grubosci (wymiary w mm)

Fig. 2. The scheme of a molding consisted of two dumbbells of
differing thickness (dimensions in mm)

Prébki z tak uzyskanego granulatu formowano za
pomocg wtryskarki ,Arburg 1300 kN" stosujgc naste-
pujace parametry procesu: predko$¢ wtrysku 30 cm/s,
temperatura wtrysku 185 °C, ci$nienie docisku 42 MPa,
czas docisku 7,5 s, temperatura formy ok. 15 °C. Korzys-
tano z doswiadczalnej dwugniazdowej formy wtrysko-
wej pozwalajacej na jednoczesne uzyskiwanie dwéch
znormalizowanych wiosetek (rys. 2), grubosci 1 mm
i3mm.

Obserwacje morfologii

Morfologie przetomoéw i scinkéw badano metodami
elektronowej mikroskopii skaningowej (SEM) oraz mi-
kroskopii optycznej w spolaryzowanym Swietle prze-
chodzgcym (POM).

Sposo6b oraz miejsce pobrania prébek do obserwacji
metodg mikroskopii optycznej przedstawia rys. 3.
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Rys. 3. Miejsce pobrania probek do badann metodg mikroskopii
optycznej

Fig. 3. Position of drawing of samples for optical microscopy
investigations

Za pomocg mikroskopu optycznego (,Zeiss AXxio-
plan") obserwowano $cinki mikrotomowe grubosci
15 Jim. Scinki uzyskano przy uzyciu mikrotomu ,Rei-
chert-Jung Polycut E"; stosowano powiekszenia mikro-
skopowe od 50x do 200x.

Prébki do badan metodg mikroskopii elektronowej,
po ich ochtodzeniu w ciektym azocie i przetamaniu, na-
pylano warstwg ztota, a nastepnie obserwowano przy
uzyciu skaningowego mikroskopu elektronowego
~SEM CAM SCAN MV 2300LV + EPA" (powiekszenie
do 13 500x). W celu identyfikacji polietylenu i talku
przeprowadzono mikroanalize z zastosowaniem detek-
tora promieniowania rentgenowskiego do analizy ele-
mentarnej w mikroobszarach (EDAX).

WYNIKI BADAN IICH OMOWIENIE

Ocena jednorodnosci rozprowadzenia talku w ptytce

Rozprowadzenie napetniacza ptytkowego (talku)
w masie polietylenu oceniano na podstawie analizy me-

Rys. 4. Rozmieszczenie czastek talku w przekroju poprzecz-
nym wiosetka grubosci 3 mm; kompozycja zawiera 10% talku
(powiekszenie 50x)

Fig. 4. Arrangement of talc particles in cross-section of 3 mm
thick dumbbell. The composition contains 10 wt. % of talc
(magnification 50 times)
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todg mikroskopii optycznej przetomoéow probek kompo-
zycji PE-LD zawierajgcych 10 % mas. talku (rys. 4).
Stwierdzono jednorodno$¢ rozprowadzenia napetniacza
w polimerze oraz brak obecnosci aglomeratéw talku. Ob-
serwowane pojedyncze ptytki talku o $rednich wymia-
rach 0,2— 10 (im odpowiadajg wymiarom pierwotnych
czastek talku. Zatem mozna jednoznacznie stwierdzic, ze

kicrunek przeptywu

Rys. 5. Fotografia SEM przetomu wiosetka grubosci
3 mm (kompozycja zawiera 10 % talku). Zdjecia
b)—e) sg powiekszeniem centralnej czesci zdjecia a);
schemat obrazuje kierunek obserwacji w stosunku do
kierunku przeptywu

Fig. 5. SEM image of3 mm thick dumbbell fracture
(composition contains 10 wt. % of talc). Images
b)—e) are magnifications of a central part of image
a). Scheme illustrates an observation direction in
relation to flow direction
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zastosowana metoda przygotowania probek na drodze
homogenizacji w komorze mieszalnika ,,Brabender" oraz
dwukrotnego wyttaczania okazata sie skuteczna z punk-
tu widzenia jednorodnego rozprowadzenia napetniacza
ptytkowego w uplastycznionym polietylenie.

Rysunek 5 przedstawia zdjecie (metoda SEM) probki
pobranej z odcinka pomiarowego w kierunku wzdtuz-
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nym. Widoczna jest tu morfologia warstwowa z wy-
raznie zaznaczonag warstwg rdzenia, z czego mozna
whnioskowac, ze wiecej czastek talku lokuje sie w czesci
rdzeniowej probki.

Aby ocenié¢ roztozenie napetniacza ptytkowego (tal-
ku) na przekroju prébki przeprowadzono mikroanalize
EDAX, ktéra pozwala na punktowg identyfikacje sktad-
nikow kompozytéw. Analiza EDAX wykazata, ze
w catym przekroju prébki udziat talku jest jednorodny,
co potwierdza wyniki uzyskane metoda mikroskopii
optycznej. Tak wiec nalezy sadzi¢, ze obserwowany roz-
ktad warstwowy (rys. 5) i pozornie wieksza zawartos¢
talku w rdzeniu proébki $wiadczy o wystepujacym
wzglednym efekcie optycznym. Zjawisko to jest wyni-
kiem utozenia ptaszczyzn talku (krzemian warstwowy)
wynikajacym ze zr6znicowania predkosci przeptywu
w trakcie wypetniania gniazda formy. Efekt ten zosta-
nie przedstawiony i wyjasniony w dalszej czesci publi-
kacji.

Rys. 6. Fotografia SEM powierzchni wtryskowej ksztattki
PE grubosci 1 mm zawierajacej 10 % talku. Fotografie
6a—c sg powiekszeniem centralnej czescifotografii 6
Fig. 6. SEM image of a surface ofPE 1 mm thick molding
containing 10 wt. % of talc. Images 6a—c are magnifica-
tions of a central part of image 6

POLIMERY 2004, 49, nr 6

Warstwowa budowa wypraski

Rysunek 6 obrazuje morfologie przetomoéw wiosetek
réznigcych sie zawartoscig talku (metoda SEM). W bada-
nych przetlomach mozna wyraznie wyrézni¢ wystepo-
wanie zjawiska morfologii gradientowej o klasycznym
uktadzie warstw, typu naskoérek i rdzen. W tym przypad-
ku kazdy z dwoch naskoérkéw ma grubosé¢ ok. 7 % gru-
bosci catego przekroju, kazda z dwoch warstw posred-
nich (w ktérych wystepuje znaczne $cinanie) — ok. 26 %
i wewnetrzna warstwa rdzenia — ok. 34 %. Taki uktad
warstwowy jest rowniez opisywany w literaturze [5, 7].

We wszystkich obserwowanych prébkach (rys. 5 i 6)
mozna wyodrebni¢ dwie warstwy zewnetrzne, w kto-
rych czastki talku sg skierowane rownolegle do po-
wierzchni Scianki formy. Talk w warstwie naskoérka jest
utozony zgodnie z kierunkiem przeptywu (ang. FD —
Flow Direction), co wynika z wymuszonego ukierunko-
wania makroczasteczek [7, 30]. Takie utozenie tancu-
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chéw polimeru (oraz, konsekwentnie, ptytek talku)
w kierunku linii ptyniecia mozna uzasadni¢ zamroze-
niem przemieszczen w tej strefie przeptywu, wynikaja-
cym z intensywnego odprowadzania ciepta z uplastycz-
nionego tworzywa przez $cianki formy. Tak wiec utoze-
nie czgstek talku w sposob istotny zalezy od warunkéw
wtryskiwania, przy czym do najwazniejszych czynni-
kéw nalezy zaliczy¢ temperature formy [31], szybko$¢
$cinania oraz warunki chtodzenia.

W obszarze warstwy posredniej wtryskiwanych pro-
bek grubosci 1 oraz 3 mm czastki talku sg utozone pod
katem 45° w stosunku do kierunku przeptywu, nato-
miast w rdzeniu — prostopadle do tego kierunku. Nale-
zy sadzi¢, ze w warunkach wiekszej szybkosci Scinania
czastki talku utozg sie w sposob powodujacy zmniejsze-
nie oporu ich przeptywu w strumieniu polimeru [27,30]
(rys. 7). W naszym przypadku mozna wiec przypusz-
cza¢t, ze utozenie plytek napetniacza zalezy gtdwnie od
szybkosci $cinania oraz od intensywnosci odprowadza-
nia ciepta.

Ta—c sg powiekszeniem centralnej czesci zdjecia 7

Fig. 7. SEM image of a surface of PE 1 mm thick molding
containing 1 wt. % of talc. Images 7a—c are magnifica-
tions of a central part of image 7
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Z obserwacji mikroskopowych (rys. 5i 6) wynika, ze
nachylenie plytek napeiniacza zalezy od grubosci
prébki. W probkach grubosci 1 mm nastepuje szybsze

O OO O OOo006 ® =
(AN il sity Scinajace
0 10 20 3040 50 60 70 80 90

wzrost szybkosci $cinania

Rys. 8. Schematyczne przedstawienie orientacji czastek talku
w zaleznosci od wartosci sit scinajgcych [wg 29]

Fig. 8. Schematic presentation of talc particles’ orientation
dependently on shear forces values [according to 291

kat rotacji

oddawanie ciepta i wéwczas warstwa posrednia oraz
rdzen majg podobng grubos$é, natomiast w przypadku
probek grubosci 3 mm wyraznie wida¢, ze dominujaca
jest warstwa rdzenia.
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PODSUMOWANIE

Badania metoda SEM pozwolily na wyré6znienie
w wypraskach warstw, w ktérych wystapilo zréznico-
wane ukierunkowanie ulozenia plytek talku spowodo-
wane rozkladem p6l predkoéci przepltywu cieklego two-
rzywa w przekroju kanatu. Wyniki tych badan moga
stanowi¢ udokumentowanie publikowanych w literatu-
rze teoretycznych modeli przeplywu tworzywa przez
kanal.

Obserwowane réznice w gradientach morfologii
wyprasek réznej grubosci wynikaja z réznych predkosci
przemieszczania si¢ frontu przeptywu oraz intensyw-
noéci ochladzania si¢ wyprasek. Analiza warstw morfo-
logicznych na powierzchni przelomu moze wiec by¢ po-
mocna zaréwno w weryfikacji modeli teoretycznych, jak
i w przewidywaniu mozliwoéci wystepowania anizotro-
pii w wypraskach (np. skurcz lub wlasciwosci mecha-
niczne).

Autorzy dzickujq Panu prof. dr. hab. inz. Andrzejowi
Bledzkiemu za umozliwienie przeprowadzenia obserwacji mi-
kroskopowych i Pani Margret Vilke za pomoc w wykonaniu
zdje¢ SEM w Institut fiir Werkstofftechnik Universitit Kas-
sel. Pracg finansowano cze$ciowo w ramach grantu KBN
1173/T08/2001/20.
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