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Studies of extrusion of polyethylene
with the addition of halloysite nanotubes.
Part 1. Characteristics of the extrusion

Studium wyttaczania polietylenu
z dodatkiem nanorurek haloizytowych.
Cz. I. Charakterystyka procesu wytfaczania
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Low d. polyethylene doped with halloysite nanotubes
(diam. 30-70 nm, length 1-3 um) in concns. 2-6% by mass
as well as without additives was extruded in a single-screw
lab. extruder at 50 rpom or 150 rpm. The effect of chem.
compn. of obtained materials and rotational speed of the
screw on the parameters of the extrusion process was
tested. The highest efficiency of the process (over 39.6%)
was achieved during extrusion at screw speed of 150 rpm
of non-doped polymer. The efficiency slightly decreased
to 39.1% with the increase of the nanotube content. The
smallest value of unit energy consumption was achieved
for the extrusion (at 150 rom) of a material contg. 2% hal-
loysite. The screw rotating at 50 rpom resulted in a signifi-
cant redn. in the efficiency of the process as well as in
significant increase in the unit energy consumption for the
tested materials.

Polietylen o matej gestosci napetniono haloizy-
towymi nanorururkami (Srednica 30-70 nm, dfu-
gos¢ 1-3 pm) o udziale masowym 2-6% w sto-
sunku do osnowy oraz bez dodatkéw, proces
wyttaczania przeprowadzono w laboratoryjnej
wyttaczarce jednoslimakowej przy predkosciach
obrotowych slimaka 50 rpm i 150 rpm. Zbada-
no wplyw sktadnika chemicznego i predkosci
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Eemiezny

obrotowej slimaka na parametry wyttaczania.
Najwiekszg wydajnos¢ procesu (ponad 39,6%)
osiggnieto podczas wyttaczania polimeru nie-
napetnionego przy predkosci slimaka 150 rpm.
Wydajnos¢ nieznacznie spadata (do 39,1%) wraz
ze wzrostem zawartosci nanorurek. Najmniejszg
wartos¢ jednostkowego zuzycia energii osig-
gnieto przy wyttaczaniu (150 rpm) materiatu za-
wierajgcego 2% haloizytu. Zastosowanie pred-
kosci obrotowej slimaka 50 rpm spowodowato
znaczne zmniejszenie wydajnosci wyttaczania
oraz znaczny wzrost jednostkowego zuzycia
energii dla badanych materiatow.

Zagadnienie efektywnosci procesu wytlaczania tworzyw polimero-
wych rozumiane jako prowadzenie procesu z najwigksza wydajnoscia,
najmniejszym jednostkowym zuzyciem energii, najwigksza sprawno-
$cig energetyczng oraz najlepsza homogenizacja cieplng i mechaniczng
tworzywa nie jest do konca poznane, cho¢ wiele aspektow jest juz
wyjasnionych. Jednak, odnoszac je do kompozytéw polimerowych,
w szczegdlnosci napetnionych nanonapetniaczami, nalezy stwierdzic,
ze informacje na ten temat sg jeszcze niewystarczajace.

Wytlaczanie jest jedng z podstawowych metod produkcji w prze-
tworstwie materialow polimerowych, a takze w produkcji zywnoS$ci
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i kosmetykow. Uzyskanie wysokiej sprawnosci energetycznej procesu
wytlaczania jest jednym z gtéwnych problemow, a wybor najbardziej
efektywnych energetycznie warunkow przetworstwa jest kluczem do
obnizenia kosztow wytwarzania). Zazwyczaj wytlaczarki zuzywaja
energi¢ w wyniku dziatania silnika napgdowego, grzejnikow elektrycz-
nych i wentylatorow chtodzacych>*.

Wspolczesne wytlaczarki zaopatrzone sa w strefe¢ row-
kowana, ktéra w istotny sposob zwigksza wydajnos¢ oraz
cisnienie tworzywa w uktadzie uplastyczniajacym’>®. Dazenie
do uzyskania tworzyw i kompozytow polimerowych o lepszych
wlasciwosciach, jak réwniez uwarunkowania prawne, sg powo-
dem dodawania do tworzyw réznych napelniaczy oraz dodat-
kow. Wplywaja one na wilasciwosci przetwarzanych tworzyw
i kompozytow, wymuszajac zmiang parametrow przetworstwa

specjalny (rys. 2) posiadajacy pie¢ elementow intensywnego mieszania
oraz $cinania, o srednicy D =25 mm i stosunku czesci roboczej L/D =25,
glowicy wyttaczarskiej z dysza o przekroju prostokatnym 25,26 x 1,05 mm
do wytwarzania tasmy. Do badan wybrano $limak specjalny, ze wzgle-
du na to, ze mial on elementy intensywnego mieszania i $cinania, ktore
sprawdzity si¢ juz w badaniach podobnych kompozycji'> 1.

oraz geometrii uktadu uplastyczniajacego wytlaczarki, celem

zapewnienia wlasciwe] efektywno$ci procesu wyttaczania® 19,

W ostatnich latach duze zainteresowanie naukowcow i prze-
myshu budzg napetniacze w ksztatcie nanorurek'. Dzigki swojej

strukturze 1 specyficznym wiasciwosciom fizykochemicznym

nanorurki moga znalez¢ zastosowanie w roznych galeziach
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przemystu, m.in. w przemysle elektronicznym, elektrochemicz-
nym i optycznym. Dotychczas przeprowadzono badania wlasci-
wosci mechanicznych kompozytow z haloizytem, szczegélnie
modyfikowanym, na osnowie roéznych polimerow!'¥. Dla
poprawienia i ujednorodnienia kompozycji wskazane jest zastosowanie
wytlaczarek dwuslimakowych, ktére charakteryzuja si¢ okreslonymi
wlasciwosciami dyspersyjno-dystrybutywnymi, zapewniajagcymi pra-
widlowe ujednorodnienie kompozycji.

Celem pracy bylo zbadanie wptywu zawarto$ci nanonapelniacza
w postaci haloizytowych nanorurek HNT (halloysite nanotubes) na
efektywnos$¢ procesu wytlaczania polietylenu o matej gestosci prze-
twarzanego przy roznych predkosciach obrotowych §limaka.

Czes¢ doswiadczalna
Materiaty

Do badan uzyto polietylenu o matej gestoéci, o nazwie handlowe;j
Malen E i symbolu FGAN 18-D003, wyprodukowanego w postaci
granulatu przez firme¢ Basell Orlen Polyolefins. Jako nanonapelniacz
zastosowano nanorurki haloizytowe (HNT) firmy Sigma-Aldrich
w postaci proszku o $rednicy ziarna 30-70 nm i dlugosci 1-3 pum,
powierzchni wiasciwej 64 m?/g i gestosci 2530 kg/m?. Jako kompaty-
bilizatora uzyto polietylenu szczepionego bezwodnikiem maleinowym
(PE-graft-MA) wyprodukowanego przez firme¢ Sigma-Aldrich.

Stanowisko badawcze

Stanowisko badawcze (rys. 1) sktadato si¢ z wyttaczarki jednosli-
makowej W-25 z uktadem uplastyczniajacym wyposazonym w $limak

Fig. 1. Technological line of extrusion: 1 — single screw extruder W-25,
2 — cooling bath, 3 — pull-out assembly

Rys. 1. Linia technologiczna ekstruzji: 1 — wyttaczarka jednoslimakowa,
2 - wanna chiodzgca, 3 - odcigg tasmowy

Fig. 2. Screw geometry used in the process

Rys. 2. Geometria slimaka zastosowanego w procesie wyttaczania

Metodyka badan

Temperatury w poszczegolnych strefach grzejnych uktadu upla-
styczniajgcego wynosity 140°C, 160°C i 170°C, a temperatura glowicy
wytlaczarskiej 170°C. Gdy strefy grzejne uktadu uplastyczniajacego
osiggnety zadane warto$ci temperatury, uruchomiono silnik wytta-
czarki. Badania przeprowadzono z zastosowaniem dwoch predkosci
obrotowych $limaka: 50 rpm i 150 rpm. Kazdorazowo po zmianie
warunkow wytlaczania, a przed przystgpieniem do pomiaréw, proces
stabilizowano, co w stopniu zadowalajacym w wigkszo$ci przypadkow
nastepowato po uptywie ok. 15 min.

Na potrzeby badan efektywnos$ci wyttaczania polietylenu o mate;j
gestosci modyfikowanego HNT opracowano zbidér wazniejszych
czynnikow charakteryzujacych proces badawczy. W badaniach przy-
jeto jako wynikowe czynniki badawcze oznaczane bezposrednio:
temperature poszczegdlnych stref uktadu uplastyczniajacego i glowicy
wytlaczarskiej 7, °C, oraz rozktad ci$nienia w poszczegdlnych strefach
uktadu uplastyczniajgcego 1 gtowicy wytlaczarskiej p, bar. Posrednio
wyznaczono temperaturg wyttoczyny 7 ,°C, jednostkowe zuzycie
energii doprowadzanej do uktadu napgedowego wyttaczarki E, J/g,
oraz sktadowa sprawnos$ci energetycznej wytlaczarki, pochodzaca
z jej uktadu napedowego x, %. Stanowisko doswiadczalne, ktorego
glownym elementem sktadowym byta ta wyttaczarka, wyposazono
w urzadzenia i aparatur¢ umozliwiajace pomiar niezbednych wielkosci.

Wyniki badan i ich omoéwienie

Wyniki badan wplywu HNT i predkosci $limaka na efektywnosé
wytlaczania polietylenu na wybrane wielkosci charakteryzujace proces
wytlaczania przedstawiono w postaci graficznej na rys. 3 i 4 oraz
w tabeli.

Przebieg zmian temperatury przetwarzanego polietylenu o malej
gestosci modyfikowanego nanonapetniaczem w funkcji dhugosci (L)
uktadu uplastyczniajacego w warunkach roznych predkosci obro-
towych $limaka przedstawiono na rys. 3. Temperatura badanego
materialu wzrastata na calej dtugosci uktadu uplastyczniajacego wraz
ze wzrostem zawartosci HNT, osiggajac maksimum w odleglosci
400 mm od otworu zasilajacego.

Cisnienie tworzywa w zalezno$ci od ilo§ci nanonapehniacza i pred-
kosci obrotowej $limaka przedstawiono na rys. 4. Zaobserwowano
tendencje do obnizania si¢ wartosci ciSnienia wraz ze wzrostem
zawartoSci HNT. Nawet najmniejsza ilos¢ nanonapetniacza dodanego
do polimeru powodowata spadek cisnienia na catej dlugosci uktadu
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Fig. 3. Polymer temperature distribution in plasticization system and extrusion head: a) without nano-
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Rys. 3. Rozktad temperatury przetwarzanego tworzywa na diugosci uktadu uplastyczniajgcego
i glowicy wyttaczarskiej: a) bez nanonapetniacza, b) 2% mas. HNT, c) 4% mas. HNT, d) 6% mas.
HNT, przy predkosci slimaka 50 rpm (po lewej) i 150 rpm
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Fig. 4. Polymer pressure distribution in plasticization system and extrusion head: a) without nanofiller,
b) with 2% of HNT, c) with 4% of HNT, d) with 6% of HNT; screw speeds 50 rom (on the left) and 150 rom

Rys. 4. Rozkiad cisnienia polimeru w uktadzie plastyfikujagcym i gtowicy wyttaczarskiej: a) bez
nanonapetniacza, b) 2% mas. HNT, c) 4% mas. HNT, d) 6% mas. HNT, przy predkosci slimaka

g0 zuzycia energii zarejestrowano przy mniejszej
predkosci $limaka, gdy udzial nanonapelniacza
wynosit 4% mas. Wzrost predkosci obrotowej
slimaka powodowat zmniejszenie jednostkowego
zuzycia energii. Przy wigkszej predkosci $limaka
jednostkowe zuzycie energii bylo prawie state,
niezaleznie od zawarto$ci nanonapelniacza.
Sprawno$¢ procesu wytlaczania zwickszata si¢
wraz ze wzrostem predkosci obrotowej slimaka.
Przy predkosci §limaka 150 rpm sprawno$¢ pro-
cesu wytlaczania nieznacznie spadata wraz ze
wzrostem zawartos$ci nanonapetniacza.

Whnioski

Na podstawie wynikéw przeprowadzonych
badan doswiadczalnych wptywu zawartosci HNT
na efektywno$¢ procesu wytlaczania polietylenu
o malej gestodci przetwarzanego przy roznych
predkosciach $limaka, mozna sformutowac naste-
pujace wnioski i ustalenia. Przy wigkszej pred-
kosci obrotowej $limaka zaobserwowano wzrost
temperatury przetwarzanego materialu na calej
dhugosci uktadu uplastyczniajagcego w poréwnaniu
z warto§ciami uzyskanymi podczas wytlaczania
z mniejsza predkoscig obrotowa $limaka. Cisnienie
tworzywa wzdhiz dlugosci uktadu uplastyczniaja-
cego wzrastato przy wigkszych predkosciach §li-
maka, co zapewniato bardziej stabilne wyttaczanie.
Temperatura wyttoczyny po opuszczeniu glowicy

50 rpm (po lewej) i 150 rpm

uplastyczniajacego. Krzywa cisnienia kompozytu w funkcji dtugosci
uktadu uplastyczniajacego przy predkosci slimaka 50 rpm byla analo-
giczna do krzywej przy 150 rpm, ale wartosci ciSnienia kompozytow
byly o kilkadziesiat procent wigksze.

Wartoséci temperatury wyttoczyny, jednostkowego zuzycia energii
doprowadzanej do uktadu napedowego wyttaczarki oraz sprawnosci
procesu wytlaczania w zalezno$ci od udzialu masowego HNT oraz
predkosci obrotowych $limaka przedstawiono w tabeli. Temperatura
wytloczyny przy predkosci slimaka 50 rpm byla najnizsza, ale dodanie
nanonapetniacza w ilosci 6% mas. powodowato jej wzrost o kilkanascie
procent. Zalezno$¢ ta nie wystepowata przy predkosci obrotowej $li-
maka 150 rpm, gdy po poczatkowym niewielkim spadku temperatury,
spowodowanym dodatkiem 2% mas. HNT, temperatura wytloczyny
stabilizowata si¢ na poziomie 193°C. Najwicksze wartosci jednostkowe-

Table. Temperature of the extrudate (T,), unit consumption of energy supplied
to the driving system of the extruder (E,) and energy efficiency of the extruder
(x) depending on the proportion of mass HNT and rotational speed of the screw

Tabela. Temperatura wyttoczyny (7,), jednostkowe zuzycie energii do-
prowadzanej do uktadu napgdowego wyttaczarki (E;) oraz sprawnos¢
procesu wytlaczania (k) w zaleznosci od zawartosci nanonapetniacza
oraz predkosci obrotowej slimaka

Zawarto$¢ HNT, Prf;fil.(osc obrotowa r,°oc|E, vg| %
% mas. slimaka, rpm w Je
0 160 (2006,93| 20,93
2 5 167 |2281,32| 18,85
4 176 |2676,71| 16,64
6 179 |2177,82| 20,59
0 197 |1197,25| 39,67
2 193 |1185,62| 39,63
150
4 193 |1189,65| 39,51
6 193 |1198,40| 39,09

WD) Sremitzny

wytlaczarskiej byta wigksza przy wickszej predko-
$ci obrotowej $limaka i byla niezalezna od zawartosci nanonapetniacza.
Najwyzsza sprawno$¢ procesu wytlaczania osiagnigto przy predkosci
slimaka wynoszacej 150 rpm dla materiatu niezawierajacego nanonapel-
niacza. Sprawnos$¢ procesu wytlaczania nieznacznie si¢ zmniejszyla wraz
ze wzrostem zawarto$ci HNT. Najmniejsza warto$¢ jednostkowego zuzy-
cia energii odnotowano przy wytlaczaniu z predkoscia obrotowa $limaka
150 rpm w materiale zawierajgcym 2% mas. nanonapehniacza.
Zastosowanie predkosci obrotowej slimaka 50 rpm spowodowato zmniej-
szenie sprawnosci procesu wytlaczania oraz wzrost jednostkowego zuzy-
cia energii dla badanych materiatow kompozytowych.
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