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Badania ruchu ziaren nape³niaczy podczas przep³ywu polimerów

STUDIES ON MOTION OF FILLER PARTICLES DURING POLYMER FLOW
Summary — Two factors influencing the behavior of fillers‘ grains in polymer
matrix during the flow namely the orientation towards flow direction and
migration perpendicular to this direction (Fig. 1 and 2) have been discussed.
Adequate phenomena and dependences have been studied taking as exam-
ples PE-LD compositions containing 2.5, 5 or 10 vol. % of mineral fillers of
spherical, lamellar, needle-shaped, fibrous or irregular grains (Table 1). Migra-
tion intensity depends on geometrical features of the grains submitted (dia-
meter, specific surface and aspect ratio). Empirical models relating migration
intensity and the grains‘ geometrical features have been developed [equation
(8), Table 2]. Grain diameter shows the biggest effect on the migration process.
Key words: filled polymers, flow, fillers, geometrical features, migration,
orientation.

ZACHOWANIE SIÊ ZIAREN NAPE£NIACZY
W TRAKCIE PRZEP£YWU

Istotne znaczenie w reologii uk³adów dyspersyjnych,
w tym polimerów nape³nionych, ma zachowanie siê
cz¹stek nape³niaczy podczas przep³ywu. Mo¿na tu
mówiæ o swego rodzaju sprzê¿eniu zwrotnym, wzajem-
nym oddzia³ywaniu. Z jednej strony zachowanie siê
cz¹stek nape³niacza jest uwarunkowane w³aœciwoœciami
tych cz¹stek i matrycy polimerowej, a z drugiej — uk³ad
cz¹stek oraz ich usytuowanie okreœlaj¹ mikroprzep³ywy
zachodz¹ce miêdzy ziarnami, a tak¿e rodzaj i si³a wza-
jemnego oddzia³ywania cz¹stek, zatem w³aœciwoœci reo-
logiczne ca³ego uk³adu. W zachowaniu cz¹stek nape³-
niaczy szczególnie istotne s¹ dwa zjawiska, mianowicie
orientacja cz¹stek niesymetrycznych i migracja cz¹stek
w kierunku prostopad³ym do kierunku przep³ywu.

Orientacja cz¹stek asymetrycznych

Orientacja niesymetrycznych ziaren nape³niaczy jest
zauwa¿ana od pocz¹tku stosowania polimerów nape³-
nionych. Szczególnie widoczna jest ona w wyrobach
wtryskiwanych z polimerów nape³nionych w³óknami
ciêtymi. W przypadku przep³ywów powolniejszych, na
przyk³ad w trakcie wyt³aczania, oraz w odniesieniu do
cz¹stek o mniej wyraŸnej asymetrii, orientacja cz¹stek
równie¿ mo¿e wyst¹piæ, aczkolwiek jej ocena wymaga
wówczas wizualizacji przep³ywu lub obserwacji mikro-
skopowej gotowego produktu.

Przyczyn orientacji cz¹stek asymetrycznych nale¿y
poszukiwaæ w kszta³cie pola prêdkoœci przep³ywu œci-
naj¹cego oraz we wzajemnym oddzia³ywaniu cz¹stek
na siebie. Profil prêdkoœci w przep³ywie przez kana³ o
dowolnym kszta³cie jest taki, ¿e czym wiêksza jest od-
leg³oœæ od œciany, tym wiêksza staje siê prêdkoœæ prze-
p³ywu. Cz¹stka nape³niacza unoszona w takim polu
prêdkoœci szybciej bêdzie siê poruszaæ w swojej czêœci
znajduj¹cej siê bli¿ej œrodka kana³u. W uproszczeniu
mo¿na te¿ przyj¹æ, ¿e prêdkoœæ ró¿nych miejsc cz¹stki
jest równa prêdkoœci cieczy znajduj¹cej siê w odpowied-
nich po³o¿eniach promieniowych. Pojawia siê wtedy
sk³adowa wirowa ruchu cz¹stki, wynikaj¹ca z ró¿nic
prêdkoœci ruchu postêpowego. Ruch cz¹stki unoszonej
w cieczy newtonowskiej w kanale o przekroju ko³owym
schematycznie przedstawia rys. 1. Prêdkoœæ k¹towa, ω,
tego ruchu jest okreœlona zale¿noœci¹:

(1)

gdzie: ∆V — ró¿nica prêdkoœci koñców cz¹stki poruszaj¹cych
siê z szybkoœci¹ V2 i V1, L — d³ugoœæ cz¹stki, r1 i r2 — wspó³-
rzêdne promieniowe koñców cz¹stki.

W przypadku cieczy newtonowskiej profil prêdkoœci
V(r) jest paraboliczny:

(2)

gdzie: V(0) — prêdkoœæ maksymalna w osi kana³u, R — pro-
mieñ kana³u.
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Zatem prêdkoœæ k¹towa cz¹stki zawieszonej w takiej
cieczy okreœlona jest zale¿noœci¹:

gdzie rS to wspó³rzêdna promieniowa œrodka cz¹stki.
Po obrocie cz¹stki o k¹t α, jej koñce zajm¹ nowe po-

zycje: r1‘ i r2‘. Gdy przyjmie siê jednak, ¿e œrodek cz¹stki
w tym czasie nie przemieœci siê promieniowo, to prêd-
koœæ k¹towa nie ulegnie zmianie:

(4)

W uk³adach rzeczywistych profil prêdkoœci nie jest
paraboliczny, cz¹stka podlega migracji promieniowej a
cz¹stki s¹siednie i œciany kana³u stabilizuj¹ cz¹stkê
w pozycji zorientowanej w kierunku przep³ywu [1—4].
Czas przebywania w pozycji zorientowanej jest najd³u¿-
szy. Orientacja cz¹stek podczas przep³ywu w istotny
sposób zmienia reologiczne w³aœciwoœci uk³adu. U³o¿e-
nie cz¹stek w kierunku przep³ywu powoduje, ¿e rza-
dziej nastêpuje wzajemny kontakt cz¹stek i mniejsze jest
prawdopodobieñstwo utworzenia struktur przestrzen-
nych; sprzyja to zmniejszeniu oporów przep³ywu w kie-
runku orientacji.

Proces porz¹dkowania struktury w wyniku orientacji
nie jest tu jedyny, albowiem jednoczeœnie przebiega pro-
ces przeciwstawny, d¹¿¹cy do przywrócenia stanu nie-
uporz¹dkowania, a wynikaj¹cy z ci¹gle zachodz¹cych
ruchów Browna cz¹stek. Czym wiêksza szybkoœæ œcina-
nia, tym intensywniejszy proces orientacji i porz¹dko-
wania, a mniej istotne staj¹ siê ruchy Browna i odwrot-
nie.

Migracja promieniowa ziaren nape³niaczy

Badania zachowania siê ziaren nape³niaczy podczas
przep³ywu wskazuj¹, ¿e cz¹stki cia³a sta³ego nie tylko s¹
unoszone w kierunku przep³ywu cieczy, ale dodatkowo
poruszaj¹ siê prostopadle do tego kierunku. Zjawisko to
powoduje, i¿ w miarê up³ywu czasu dochodzi do nie-
równomiernego rozk³adu zawartoœci nape³niacza na
przekroju strumienia. W odniesieniu do przep³ywu Poi-
seuille‘a cieczy newtonowskiej pierwszy opis iloœciowy
i teoretyczny przedstawili Segré i Silberberg [5—7]. Od
tego czasu zjawisko migracji ziaren w toku przep³ywu
przyjêto nazywaæ efektem Segré — Silberberga. Badacze
ci wykazali, ¿e sfery p³awne (czyli o gêstoœci cieczy)
unoszone w cieczy newtonowskiej p³yn¹cej w kanale
o przekroju ko³owym d¹¿¹ w swym ruchu migracyjnym
do po³o¿enia równowagi znajduj¹cego siê w odleg³oœci
ok. 0,5—0,6 promienia kana³u od œrodka kana³u. Roz-
k³ad zawartoœci kul p³awnych w cieczy newtonowskiej
przep³ywaj¹cej przez kana³ okr¹g³y schematycznie uka-
zuje rys. 2.

Znacznie mniej rozpoznany jest problem migracji
cz¹stek innych ni¿ kuliste [8—13].

Trudnoœci analitycznego opisu migracji promienio-
wej ziaren nape³niaczy kieruj¹ uwagê badaczy na proce-
dury numeryczne, umo¿liwiaj¹ce symulacjê ruchu cz¹s-
tek podczas przep³ywu. Wyniki symulacji wskazuj¹, ¿e
kiedy oœrodkiem dyspersyjnym jest ciecz lepkosprê¿ys-
ta, kierunek i intensywnoœæ migracji zale¿y od wielu
czynników, takich jak stosunek si³ bezw³adnoœci do si³
sprê¿ystych, stosunek œrednicy ziaren do œrednicy kana-
³u, po³o¿enie pocz¹tkowe i wielu innych [14—16]. Nale-
¿y mieæ nadziejê, ¿e w najbli¿szym czasie metody nume-
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Rys. 1. Asymetryczna cz¹stka nape³niacza unoszona w cieczy
newtonowskiej przep³ywaj¹cej przez kana³ okr¹g³y (a) z uw-
zglêdnieniem sk³adowej wirowej ruchu cz¹stki (b); wyjaœnie-
nie symboli — patrz tekst
Fig. 1. Asymmetric filler particle carried by Newtonian fluid
flowing in circular channel (a) taking rotational component of
particle motion into account (b). Symbols explanations — see
text
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ryczne pozwol¹ na rozwi¹zywanie problemów migracji
uk³adów rzeczywistych, zbli¿onych do stosowanych
w technice przetwórstwa materia³ów polimerowych.

Z przedstawionych analiz wynika, ¿e zarówno zja-
wisko orientacji, jak i migracji promieniowej w istotny
sposób zale¿y od cech geometrycznych ziaren unoszo-
nych w przep³ywaj¹cej cieczy. Brak doniesieñ dotycz¹-
cych uk³adów nape³nionych cz¹stkami o szerokim roz-
k³adzie œrednicy oraz o ró¿nym stopniu wyd³u¿enia i
rozwiniêcia powierzchni sk³oni³ autora do podjêcia
próby doœwiadczalnego zbadania zachowania takich
cz¹stek podczas przep³ywu nape³nionego polietylenu.
Umo¿liwi to lepsze poznanie charakteru zale¿noœci po-
miêdzy cechami geometrycznymi ziaren nape³niaczy a
w³aœciwoœciami reologicznymi polimerów nape³nionych.

CZÊŒÆ DOŒWIADCZALNA

Materia³y

W doborze polimeru i nape³niaczy kierowano siê po-
dobnymi kryteriami jak w przypadku poprzedniej pracy
dotycz¹cej wp³ywu cech geometrycznych ziaren nape³-
niaczy na lepkoœæ nape³nionych uplastycznionych poli-
merów [17]. Mianowicie, wybrano polietylen ma³ej gês-
toœci (PE-LD) jako matrycê, gdy¿ jest to polimer niepo-
larny i wykazuje s³abe oddzia³ywania z powierzchni¹
nape³niaczy. Nape³niacze dobrano tak, aby ró¿ni³y siê
cechami geometrycznymi a zarazem mia³y podobny
charakter powierzchni [18, 19]. Mo¿na wiêc by³o za³o-
¿yæ, ¿e oddzia³ywania pomiêdzy matryc¹ polimerow¹
a powierzchni¹ nape³niaczy nie bêd¹ wywiera³y istotne-
go wp³ywu na ró¿nice w zachowaniu siê poszczegól-
nych ziaren.

Zastosowanym polimerem by³ uplastyczniony
PE-LD „Politen II 020 F000” wyprodukowany przez Za-
k³ady Chemiczne Blachownia.

Do polimeru wprowadzono nastêpuj¹ce nape³niacze:
— kuliste: mikrokule szklane I (MG 2530 firmy Pot-

ters Ballotini), mikrokule szklane II (MG 3000 — Potters
Ballotini), mikrosfery I („Sil-Cell 150” — Norwegian
Talc), mikrosfery II („Norfil 150” — Norwegian Talc);

— p³ytkowe: talk (SM-M30 — Scheruhn Talkum), ka-
olin I (KK/A — Scheruhn Talkum), kaolin II („Burgess
KE” — Dormineral), mika (MSG-G — Scheruhn Tal-
kum);

— ig³opodobne: kreda str¹cana (CECL — Schäfer
Kalk), wollastonit (W-800 — Scheruhn Talkum);

— w³ókniste: ciête w³ókno szklane (WS 3mm —
Kroœnieñskie Huty Szk³a);

— nieregularne: krzemionka mielona („Silbond
FW12” — Quarzwerke).

Jako cechy geometryczne charakteryzuj¹ce nape³nia-
cze wybrano, tak jak w publikacji [17], œredni¹ œrednicê
ziaren D, powierzchniê w³aœciw¹ V (stosunek sumy po-
wierzchni ziaren zawartych w jednostce masy do tej ma-
sy) i œredni wspó³czynnik kszta³tu Sk (stosunek dwóch
skrajnych wymiarów ziaren). Wyznaczono je na podsta-
wie danych producentów i w³asnych badañ statystycz-
nych wartoœci rozk³adu œrednicy i wspó³czynnika
kszta³tu. Do scharakteryzowania nape³niaczy zastoso-
wano nastêpuj¹ce urz¹dzenia: rozk³ad œrednicy ziaren
— aparat sedymentacyjny „SediGraph 5100” — Micro-
metrics, rozk³ad wspó³czynnika kszta³tu — mikroskop
optyczny Nu-Zeiss i mikroskop elektronowy BS 540 —
Tesla, powierzchnia w³aœciwa — aparat do badañ meto-
d¹ BET „Gemini 2360” — Micrometrics. Tabela 1 zawie-
ra zestawienie cech geometrycznych badanych nape³-
niaczy.

T a b e l a 1. Cechy geometryczne nape³niaczy*)

T a b l e 1. Geometrical features of the fillers

W³aœciwoœci

Nape³niacz
V, m2/g D, µm Sk

Mikrokule II 0,64 50 1,03
Mikrokule III 3,71 12 1,04
Mikrosfery I 1,93 18 1,18
Mikrosfery II 0,36 90 1,01
Kaolin I 8,33 5 18,5
Kaolin II 9,38 1,0 18,0
Talk I 8,5 12 24,5
Mika 4,5 7 28,0
Kreda str¹cana 9,0 0,6 4,4
Wollastonit 1,33 23 8,1
Krzemionka II 3,5 3,5 1,9
Ciête w³ókno szklane 0,15 16,0 175

*) Wartoœci zaznaczone pogrubion¹ czcionk¹ wyznaczono w bada-
niach w³asnych, pozosta³e dane pochodz¹ od producentów.

Przygotowanie kompozycji

Kompozycje przygotowywano metod¹ wyt³aczania
w wyt³aczarce jednoœlimakowej ze œlimakiem z koñców-

0,0
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0,41,0 0,8 0,6 0,2
r R/
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Rys. 2. Profil zawartoœci ziaren sfer p³awnych w cieczy newto-
nowskiej; r/R — wspó³rzêdna promieniowa, Φw — wzglêdna
(odniesiona do maksymalnej na danym przekroju) zawartoœæ
ziaren
Fig. 2. Profile of the concentration of buoyant spheres in New-
tonian fluid. r/R — radial co-ordinate, Φw — relative concen-
tration of the particles, referred to the maximum concentration
in given cross-section
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k¹ mieszaj¹c¹. Wszystkie kompozycje wyt³aczano trzy-
krotnie, aby uzyskaæ dobre ujednorodnienie sk³adni-
ków. Przygotowano kompozycje o udziale objêtoœcio-
wym nape³niaczy φ 2,5; 5 i 10 % obj.

Metodyka badañ

Kompozycje do badañ wyt³aczano w temp. 190 oC za
pomoc¹ reometru kapilarnego w³asnej konstrukcji. Za-
stosowano kapilarê œrednicy 1,83 mm i d³ugoœci 124
mm. Tak d³uga kapilara zapewnia³a dobr¹ stabilizacjê
przep³ywu oraz czas przep³ywu niezbêdny do tego, aby
mog³a zajœæ migracja promieniowa. Próbki uzyskiwano
w wyniku ciêcia na plasterki strumienia wyp³ywaj¹cego
z reometru, po jego zestaleniu. Wykorzystano w tym ce-
lu urz¹dzenie do ciêcia preparatów biologicznych
(„CRYO-CUT Microtome”). Wycinano plasterki gruboœ-
ci 10÷30 µm, które nastêpnie przyklejano na szkie³ka mi-
kroskopowe podstawowe i przykrywano szkie³kami na-
krywkowymi. Przygotowane próbki poddawano anali-
zie optycznej z zastosowaniem zestawu, którego sche-
mat przedstawia rys. 3. Analiza polega³a na zliczaniu
powierzchni ziaren w kwadratowym polu obserwacyj-
nym. Po³o¿enie pola obserwacyjnego zmieniano w kie-
runku promieniowym. Za miarê zawartoœci ziaren na-

pe³niacza w punkcie o wspó³rzêdnej promieniowej r/Rpr

(gdzie r to odleg³oœæ od œrodka próbki do œrodka pola
pomiarowego, a Rpr to œrednica próbki) przyjêto udzia³
powierzchni zajêtej przez ziarna (ΦZ) do powierzchni
pola pomiarowego:

(5)

gdzie: AZ — powierzchnia zajêta przez ziarna nape³niacza,
AP — powierzchnia pola pomiarowego.

W celu u³atwienia porównania wyników dotycz¹-
cych ró¿nych zawartoœci nape³niacza odniesiono uzys-
kane wartoœci ΦZ do maksymalnej zawartoœci w bada-
nym przekroju:

(6)

gdzie: ΦW — wzglêdna zawartoœæ nape³niacza w przekroju
strumienia, ΦZmaks. — zawartoœæ maksymalna w danym prze-
kroju.

Nastêpnie wyznaczano funkcje zmiany zawartoœci
wzglêdnej nape³niacza w przekroju strumienia w zale¿-
noœci od po³o¿enia promieniowego ΦW = f(r/R). Oprócz
tych pomiarów, wzrokowo okreœlano równie¿ u³o¿enie
ziaren w stosunku do p³aszczyzny wycinka strumienia
w celu sprawdzenia, czy nast¹pi³a orientacja ziaren. Ob-
serwacji takiej uda³o siê dokonaæ jedynie w odniesieniu
do ziaren niesymetrycznych. Poniewa¿ przekrawano
strumieñ prostopadle do kierunku jego przep³ywu, us-
talenie wystêpowania orientacji ziaren mog³o nast¹piæ
na podstawie kszta³tu obrazu ziaren w przekroju
i uwzglêdnienia kszta³tu okreœlonego w badaniach mi-
kroskopowych samych nape³niaczy. Na przyk³ad,
w przypadku ziaren p³ytkowych orientacja w kierunku
przep³ywu powodowa³a, ¿e w przekroju widoczne by³y
przede wszystkim ziarna ustawione dwoma mniejszymi
wymiarami do p³aszczyzny obrazu, czyli jako wyd³u¿o-
ne plamki. W nape³niaczach ig³opodobnych i w³óknach
zorientowane ziarna by³y widziane jako plamy kszta³-
tem zbli¿one do ko³a.

WYNIKI BADAÑ I ICH OMÓWIENIE

Naj³atwiejsze do obserwacji okaza³y siê ziarna
w kompozycjach zawieraj¹cych 2,5 % i 5 % obj. na-
pe³niacza, natomiast obraz wielu uk³adów z 10-proc. za-
wartoœci¹ nape³niaczy stawa³ siê ma³o czytelny ze
wzglêdu na nak³adaj¹ce siê zarysy ziaren. Ziarna niesy-
metryczne ulega³y znacznej orientacji. Rysunek 4 przed-
stawia jako przyk³ad wycinki obrazów przekroju stru-
mienia z ziarnami talku i wollastonitu. Pokazano skrajne
pola obserwacyjne, aby widoczny by³ fragment zarysu
brzegu próbki. Prawie wszystkie ziarna p³ytkowego tal-
ku by³y obserwowane w postaci wyd³u¿onych plamek
(rys. 4a), a obraz wiêkszoœci ziaren ig³opodobnego wol-
lastonitu to nieregularne plamki o obrysie zbli¿onym do
ko³owego (rys. 4b). Skutki orientacji uwidacznia³y siê
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Rys. 3. Schemat uk³adu pomiarowego do okreœlania rozk³adu
zawartoœci ziaren w przekroju strumienia metod¹ mikroskopii
optycznej w œwietle przechodz¹cym: 1 — Ÿród³o œwiat³a, 2 —
próbka, 3 — uk³ad optyczny (mikroskop), 4 — rejestrator
i analizator obrazu
Fig. 3. Scheme of measuring system for determination of the
distribution of particles‘ content in the flux cross-section by
transmission microscopy: 1 — light source, 2 — sample, 3 —
optical system (microscope), 4 — image recorder and analyzer
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w ca³ym badanym zakresie szybkoœci œcinania, aczkol-
wiek silniejsza orientacja wystêpowa³a w obszarze wiêk-
szej prêdkoœci przep³ywu. Mo¿na zatem stwierdziæ, i¿
badania potwierdzi³y zachodzenie zjawiska orientacji
w trakcie przep³ywu œcinaj¹cego nie tylko ziaren w³ók-
nistych, ale wszystkich ziaren niesymetrycznych.

Wyniki badania migracji promieniowej charaktery-
zowa³y siê dosyæ du¿ym rozrzutem, chocia¿ zdecydo-
wana wiêkszoœæ krzywych ΦW (r/R) by³a podobna do
rezultatu, jaki uzyskali Segré i Silberberg [5—7] i jaki po-
kazuje schematycznie rys. 2. Przyk³ady krzywych uzys-
kanych w ramach opisywanej tu pracy przedstawiono
na rys. 5. W odniesieniu do niektórych kompozycji
(w szczególnoœci zawieraj¹cych 10 % obj. nape³niaczy)
skutki migracji by³y niezauwa¿alne. W wiêkszoœci przy-
padków maksimum zawartoœci ziaren wystêpowa³o w
przedziale stosunku r/R od 0,6 do 0,8. Dla procesu prze-
p³ywu równie istotny jak kierunek migracji jest jej rezul-
tat w postaci zró¿nicowania zawartoœci ziaren w prze-
kroju strumienia. Czym wiêksza intensywnoœæ migracji,
tym ró¿nice zawartoœci staj¹ siê wiêksze. Za miarê inten-
sywnoœci procesu migracji promieniowej uznano ró¿-
nicê wzglêdnej zawartoœci ziaren w przekroju strumie-
nia:

∆Φ = (ΦW)max – (ΦW)min (7)

Podjêto próbê skorelowania tak okreœlonej miary in-
tensywnoœci migracji ziaren nape³niaczy z cechami geo-
metrycznymi tych ziaren, przyjmuj¹c w tym celu model
empiryczny w postaci wielomianu drugiego stopnia z
interakcjami pierwszego stopnia:

(8)

gdzie: cij — wspó³czynniki funkcji aproksymacyjnej.
Do okreœlenia wartoœci wspó³czynników modelu

i dokonania selekcji czynników istotnych pos³u¿y³a me-
toda regresji krokowej. Wyznaczono te¿ wspó³czynniki
korelacji i przeprowadzono analizê wariancji [20]. Obli-
czenia przeprowadzono w odniesieniu do kilku szyb-
koœci œcinania. Ze wzglêdu na podobny charakter uzys-
kanych zale¿noœci, poni¿ej zostan¹ przedstawione wy-
niki dotycz¹ce tylko jednej z nich ( = 37 s-1). Przyjêto
poziom istotnoœci równy 0,05. O wprowadzeniu czynni-
ka do modelu decydowa³a wartoœæ statystyki F-Fishera
— Snedecora, która wskazuje te¿ na si³ê jego wp³ywu.
Przeprowadzono analizê wariancji uzyskanych funkcji
aproksymacyjnych. W tabeli 2 zaprezentowano wyniki
obliczeñ odnosz¹ce siê do dwóch zawartoœci. Przyjêto
nastêpuj¹ce oznaczenia: R2 — kwadrat wspó³czynnika
korelacji, F — wartoœæ statystyki Fishera — Snedecora,
Pm — prawdopodobieñstwo odrzucenia ca³ego modelu
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Rys. 4. Ziarna talku (a) i wollastonitu (b) w zestalonej strudze
polietylenu ( = 37 s-1, φ = 2,5 % obj.)
Fig. 4. Particles of talc (a) and wollastonite (b) in solidified
polyethylene flux ( = 37 s-1, φ = 2.5 vol. %)
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Rys. 5. Zawartoœæ wzglêdna, Φw, ziaren nape³niaczy w prze-
kroju strumienia (a) kredy ( = 37 s-1, φ = 5 %) oraz (b)
kaolinu ( = 37 s-1, φ = 2,5 %)
Fig. 5. Relative particles concentration, Φw, in the flux cross-
section for chalk (a) ( = 37 s-1, φ = 5 %) and kaolin (b) ( =
37 s-1, φ = 2.5 %)
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na za³o¿onym poziomie istotnoœci, PC — prawdopodo-
bieñstwo, ¿e przyjêty do modelu czynnik nie wp³ywa
istotnie na wartoœæ funkcji.

T a b e l a 2. Wyniki analizy regresji i wariancji zale¿noœci ∆Φ (D,
V, Sk) [por. równanie (8)]*)

T a b l e 2. Results of regression and variance analysis of the
dependence ∆Φ (D, V, Sk) [compare equation (8)]

2,5 % nape³niaczy 5 % nape³niaczy

Wyniki dotycz¹ce ca³ego modelu

R2 0,516 0,436
F 5,676 4,147

Pm 0,0076 0,0235

Wyniki dotycz¹ce poszczególnych czynników

Wspó³-
czynnik

wartoœæ F PC wartoœæ F PC

c0 0,568239 0,594452
cD 0,008948 8,28 0,0109 0,00392 5,80 0,0214
cV 0,00 -0,002736 4,08 0,0602
cS -0,006345 6,20 0,0242 -0,004183 2,57 0,1202

cDD -0,000080 2,55 0,1301 0,00
*) Znaczenia symboli — patrz tekst.

Przyk³ady wykresów przekrojów funkcji aproksy-
macyjnych obrazuj¹ce uzyskane zale¿noœci pokazano na
rys. 6. Wyniki wskazuj¹ na istnienie istotnych zwi¹zków
pomiêdzy cechami geometrycznymi ziaren nape³niaczy
a intensywnoœci¹ migracji (∆Φ), mimo ¿e wspó³czynniki
korelacji s¹ niedu¿e, a prawdopodobieñstwo odrzucenia
niektórych czynników znaczne. Przyczyn¹ mo¿e byæ
ma³a liczba punktów pomiarowych i rozrzut wyników.
W obu modelach czynnikiem najistotniejszym okaza³a
siê œrednica ziaren, mniej istotny wp³yw na zmienn¹ za-
le¿n¹ wykaza³ wspó³czynnik kszta³tu, a powierzchnia
w³aœciwa zosta³a przyjêta do modelu tylko w przypad-
ku 5-proc. zawartoœci nape³niacza.

Badania pokaza³y, ¿e im wiêksze ziarna, tym migra-
cja staje siê wyraŸniejsza. Skutki migracji s¹ bardziej wi-
doczne w przypadku mniejszej z badanych zawartoœci.
Analizy teoretyczne wskazuj¹ [5—7], ¿e si³y promienio-
we dzia³aj¹ce na ziarna podczas przep³ywu to miêdzy
innymi si³y bezw³adnoœci. Mo¿e to byæ wyt³umacze-
niem obserwowanej prawid³owoœci wzrostu intensyw-
noœci migracji ze wzrostem œrednicy ziaren.

Uzyskane modele wskazuj¹, ¿e ze wzrostem wspó³-
czynnika kszta³tu zmniejsza siê ró¿nica zawartoœci na-
pe³niacza w przekroju strumienia. Wyt³umaczenia zaob-
serwowanego zwi¹zku znowu mo¿na poszukiwaæ w za-
chowaniu siê ziaren nape³niaczy. Orientacja ziaren po-
woduje, ¿e opory ruchu w kierunku przep³ywu s¹
mniejsze, ale opory migracji promieniowej s¹ znacznie
wiêksze.

Podobn¹ zale¿noœæ zaobserwowano, wi¹¿¹c ró¿nicê
zawartoœci ∆Φ z powierzchni¹ w³aœciw¹ ziaren nape³-
niaczy. Czym wiêksza wartoœæ V, tym mniejsza inten-

sywnoœæ migracji promieniowej. Charakterystyki statys-
tyczne wskazuj¹, ¿e w przypadku tego zwi¹zku mo¿na
mówiæ jedynie o pewnej tendencji spadku intensyw-
noœci migracji ze wzrostem powierzchni w³aœciwej, nie
mo¿na natomiast wskazywaæ na silne powi¹zanie obu
wielkoœci. Zaobserwowan¹ tendencjê mo¿na t³umaczyæ
w dwojaki sposób. Po pierwsze, wiêkszemu rozdrobnie-
niu ziaren towarzyszy wzrost powierzchni w³aœciwej, co
mo¿na wywnioskowaæ z rozwa¿añ geometrycznych; za-
tem spadek intensywnoœci migracji jest w tym wzglê-
dzie analogiczny do jej wzrostu ze zwiêkszaniem wy-

Rys. 6. Zale¿noœæ intensywnoœci migracji (a) od œrednicy zia-
ren, D, i wspó³czynnika kszta³tu, Sk ( = 37 s-1, φ = 2,5 %)
oraz (b) od powierzchni w³aœciwej, V, i wspó³czynnika kszta³-
tu, Sk ( = 37 s-1, φ = 5 %, D = 50 mm)
Fig. 6. Dependence of migration intensity (a) on particle dia-
meter, D, and aspect ratio, Sk ( = 37 s-1, φ = 2.5 vol. %) and
(b) on specific surface, V, and aspect ratio, Sk ( = 37 s-1, φ =
5 %, D = 50 mm)
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miarów ziaren. Po drugie, wiêksza powierzchnia w³aœci-
wa to bardziej skomplikowany kszta³t ziaren, a to powo-
duje wzrost oporów ruchu, w tym ruchu migracyjnego.

PODSUMOWANIE

Wykazano doœwiadczalnie, ¿e znane przede wszyst-
kim w odniesieniu do kompozycji z w³óknami zjawisko
orientowania ziaren nape³niacza w kierunku przep³ywu
zachodzi tak¿e w przypadku uk³adów z niesymetrycz-
nymi ziarnami mineralnymi. Uzyskane wyniki wskazu-
j¹, ¿e ruch wirowy cz¹stek jest ograniczony przez cz¹stki
s¹siednie i dlatego czas przebywania w po³o¿eniu rów-
noleg³ym do kierunku przep³ywu lub bliskim temu kie-
runkowi jest zdecydowanie d³u¿szy ni¿ w kierunku
prostopad³ym. Przebieg migracji promieniowej w istot-
ny sposób zale¿y od cech geometrycznych ziaren jej
podlegaj¹cych. Uzyskane wyniki cechuje jednak roz-
rzut, a wspó³czynniki korelacji poszczególnych funkcji
aproksymacyjnych s¹ niewielkie. Warto zatem rozsze-
rzyæ zakres badañ migracji na wiêksz¹ liczbê nape³nia-
czy, aby lepiej uchwyciæ omawiane zale¿noœci.

LITERATURA

1. Becraft M. L., Metzner A. B.: J. Rheol. 1992, 36, 143.
2. Ramazani A., Ait-Kadi A., Grmela M.: J. Non-Newt.

Fluid Mech. 1997, 73, 241.
3. Shenoy A. V.: „Rheology of Filled Polymer Systems”,

Kluwer Academic Publishers, Dortrecht 1999.
4. Moses K. B., Advani S. G., Reinhardt A.: Rheol. Acta

2001, 40, 296.

5. Segré G., Silberberg A.: J. Fluid Mech. 1962, 14, 115.
6. Segré G., Silberberg A.: J. Fluid Mech. 1962, 14, 136.
7. Segré G., Silberberg A.: J. Colloid Sci. 1963, 18, 312.
8. Dhahir S. A., Walters K.: J. Rheol. 1989, 33, 781.
9. Stabik J.: „Badania rozk³adu nape³niaczy w strudze

polietylenu”, Materia³y X Konferencji „Modyfikacja
polimerów”, Trzebieszowice — Wroc³aw 1991.

10. Ait-Kadi A., Grmela M.: J. Non-Newtonian Fluid

Mech. 1994, 53, 65.
11. Stabik J. „Migracja promieniowa nape³niaczy w stru-

dze polietylenu”, Pr. Nauk. Instytutu Technol. Or-
gan. i Tworzyw Szt. Politechniki Wroc³awskiej, Ma-
teria³y XIII Konferencji „Modyfikacja polimerów”,
Wroc³aw 1997.

12. Jogun S. M., Zukoski C. F.: J. Rheol. 1999, 43, 847.
13. Inamuro T., Maeba K., Fumimaru O.: Int. J. Multi-

phase Flow 2000, 26, 1981.
14. Feng J., Hu H. H., Joseph D. D.: J. Fluid Mech. 1994,

277, 271.
15. Feng J., Huang P. Y., Joseph D. D.: J. Non-Newt. Fluid

Mech. 1996, 63, 88.
16. Huang P. Y., Feng J., Hu H. H., Joseph D. D.: J. Fluid

Mech. 1997, 343, 73.
17. Stabik. J.: Polimery 2004, 49, nr 9.
18. Douillard J. M., Zoungrana T., Partyka S.: J. Petroleum

Sci. Eng. 1995, 14, 51.
19. Médout-Marère V., Malandrini H., Zoungrana T.,

Douillard J. M., Partyka S.: J. Petroleum Sci. Eng. 1998,
20, 223.

20. Bethea R., Duran B., Boullion T.: „Statistical Methods
for Engineers and Scientists” Marcel Dekker Inc.,
Nowy Jork — Bazylea 1984.

Otrzymano 1 XII 2003 r.

718 POLIMERY 2004, 49, nr 10


