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SISSEJUHATUS

Puitplastkomposiidid (PPK) on materjalid, mis koosnevad peenestatud puidust ning polimeerist.
Selline materjalide kasitluse viis aitaks utiliseerida suure osa materjalist, mis jadb ule
puidutdotlemise protsesside juures ning vahendaks fosiilsete kituste tarbimist poliolefiinide
arvelt.

PPK omadusi madravad mitmed faktorid, puidu osakaal, puiduosakese suurus, puidu niiskuse
sisaldus, sidusagens ning valmistamise meetod.

Puidujahu maodifitseerimine on oluline etapp, sest puit on hidrofiilne ning kasutusel olevad
polumeerid on hldrofoobsed, seega on vaja puidujahu toéddelda, et nende materjalide vahel
tekiks parem adhesioon. Lisaks eelnimetatud teguritele saab materjali omaduste parandamiseks
vastavalt rakendusele omistada stabilisaatoreid UV- kiirguse ja seenhaiguste vastu. PPK
valmistamisel tuleks valida poliimeer, mille sulamistemperatuur on madal, sest kdrgetel
temperatuuridel v6ib puidujahu sdestuda ning materjali omadused saavad kannatada.

T60 eesmérgiks on uurida PPK mehaanilisi ning fltsikalisi omadusi erineva puidujahu osakaalu
juures. TooO ulesandeks on puidujahu modifitseerimine ning katsekehade valmistamine survevalu
meetodil ja saadud katsekehade mehaaniliste ning fiilisikaliste omaduste uurimine.

T6O esimeses peatlikis on juttu puidujahu modifitseerimise viisidest, puitplastkomposiitide
omadustest, valmistamise viisidest ja kasutusvaldkondadest. Teine peatiikk annab Ulevaate t60s
kasutatud materjalidest ning katsetuse metoodikast. T60 viimases ja kolmandas peatiikis

anallusitakse saadud katseandmeid.



KIRJANDUSE ULEVAADE

1.1 Puitplastkomposiidid

Komposiitmaterjal on kahest vdi rohkemast koostisosast koosnev materjal, mis iga komponendi
stinergia toimel annab komposiidile erilise omaduse. Tavaliselt koosneb komposiitmaterjal

polumeersest maatriksist ja lisamaterjalist pulbri vi kiudude kujul.

Puit on ise komposiitmaterjal, mis koosneb tselluloosi kiududest ning ligniinist, mis kaitub
sideainena. Tavakasutuspolumeerid nagu paljud termoplastid (PE, PP jt) ei oma haid
vastupidavusomadusi valitingimustes. Puidu ning erinevate lisandite koost6ds saab luua

erinevaid konstruktsioonielemente ning valitingimustes vastupidavaid laudis- japlaatmaterjale.

Puitplastkomposiidi teeb persepektiivikaks madalam hind tanu puidujahu osakaalule (50-70%)
[1]. Lisaks odavale tditeainele saab hinda langetada ka kasutades imbert6ddeldud poliimeere.

1.2 Puidujahu

Puidujahu on mehaanilisel teel peeneks jahvatatud puit, mille osakese suurus jaab tavaliselt 180-
840 pum vahele. Puidujahu osakese suurus madratakse kasutatud sOela silma suuruse jargi.
Puidujahu saadakse peamiselt puidutdostuse jadkmaterjalidest. Puidujahu saamise peamiseks
meetodiks on puiduosakeste suuruse véhendamine jahvatamise teel ning osakese suuruse

maaramine sdelumise teel.[2]

Osakeste suurused vdivad tootmise kaigus erineda ning thtlase suurusega puidujahu saamiseks
on vajalik lisa sdelumine, mis tdstab puidujahu hinda. Tavaline t6ostuslik puidjahu koosneb
seega erineva suurusega puidujahu segust[3]. Puidujahu fraktsiooni vahemikud on tavaliselt 50—
150 pum, 100-200 pum, 200-450 ja 250-750 um[4].



Paljude puiduliikide omadused on eelnevalt teada, kuid puidust saadud kiudude ning jahu
omadused vdivad palju erineda algsest puidust. Komposiitmaterjali tootmise kdigus kasutatud
kdrge temperatuur ning surve vdivad oluliselt muuta puidu pinnaomadusi, tihedust ning niiskuse
osakaalu. Termomehaanilisel viisil saadud puidukiud on ligniinirikka pinnaga, kuid keemilisel
tootlemisel saadud kiudude pind on sisivesinike rikka pinnaga. Sellised erinevused kiudude
pinnal vBivad oluliselt muuta adhesiooni poliimeeridega.[2]

Vorreldes teiste anorgaaniliste tditeainetega nagu klaaskiud jt on looduslike kiudude kasutamise
eeliseks: materjali rohkus ja seega madal hind, biolagunevus, to6tlemisel kuluvosade vaike

koormus ja vahene othlikus tervisele. [5]

1.3 Termoplastid

Termoplaste iseloomustab Umbertdodeldavus, seega saab &ra utiliseerida palju jadkmaterjali ning
anda sellele uus elu. Plastikutest saab kasutada mitmed erinevaid materjali, kuid silmas peab
pidama nende to0temperatuuri, mis puidujahu lisamisega ei tohiks wletada 200 °C, kuid
absoluutseks ulemiseks piiriks loetakse 220 °C, sest vastasel juhul voib lisatud puidujahu
sOestuda ja soovitud materjali omadused saavad kannatada [6]. Termoplastidest kasutatakse
peamiselt polupropdleeni (PP), polletileeni (PE) ning poluvintulkloriidi (PVC). Eelnimetatud
polumeerid leiavad kasutust paljudes igapéeva esemetes ning neid on lihtne Gmber té6delda.
Polimeerid nagu PE ja PP on vahem polaarsed, mis tdhendab, et nende materjalidele varvi ning
muu triki kandmine on raskendatud vdrreldes PVC-ga. PE ja PP on aga parema

sulavoolavusega, mis teeb nende to6tlemise kergemaks [6].

1.3.1 Polletuleen

Polietuleen (PE) ei ole vaga tugev materjal, kuid Gsna paindlik. PolUetiieleeni toodetakse mitmes
erinevas tiheduses ning molekulaarmassis, nditeks kdrgtihe polietileen (HDPE), madaltihe
poliettleen (LDPE) ja ulikdge molekulaarmassiga polletileen (UHMW-HDPE). Polietileen on
maailmas ks enimlevinud plastikuid ning see leiab kasutust ka puitplastkomposiitmaterjalides,
omades haid barjadriomadusi ning suhteliselt madalat sulamistemperatuuri (106-130 °C), mis

teeb selle poliimeeri sobivaks puitplastkomposiitide tootmiseks [4].



1.3.2 PolUpropduleen

Pollpropuleen omab samuti vdga héid barjddriomadusi ning on laialt levinud. Selle
mehaanilised omadused on vorreldes polietuleeniga paremad, kuigi PP on hapram, eriti
madalatel temperatuuridel. Poltpropuleen leiab kasutust peamiselt pakkematerjalides, tekstiilides
ning erinevate anumate tootmisel. Pollpropileen on vastupidav paljudele hapetele ja alustele
ning selle sulamistemperatuur (140-165 °C) on suhteliselt madal, mis teeb selle sobivaks

materjaliks puitplastkomposiitide valmistamiseks [4].

1.4 Sidusagensid

Looduslikud kiud nagu puit on olemuselt hudrofiilsed, lignotselluloosis leiduvate polariseeritud
hidroksutlrihmade t6ttu. Paljud termoplastid aga on hiidrofoobsed ning nende materjalide vahel
on halb adhesioon [7]. Norga adhesiooni puhul toimub lagunemine kahe materjali piirpinnal.
Primaarsed joud tekivad keemiliste sidemete abil, kovalentsete vdi iooniliste sidemete abil.
Sekundaarsed joud tulenevad fuisilisest kokkutdmbest vGi tanu vesiniksidemetele. Uldiselt
mdjutavad nii primaarsed kui ka sekundaarsed joud oluliselt adhesiooni[8]. Adhesiooni

parandamiseks on erinevaid keemilisi ja flusikalisi meetodeid.

Fulsikalised meetodid nagu plasma ja koroona tehnoloogiad muudavad kiudude pinnaenergiat,
et need paremini polumeeridega uhilduksid. Eelnimetatud modifitseerimise meetodid muudavad

vaid Ghukese osa pinnast ning kiudude hiigroskoopsed omadused ei muutu.[7]

Keemilised meetodid muudavad jaadavalt kiu raku seinte kaitumist. Keemiline modifitseerimine
vOib muuta kiud hudrofoobsemaks, tdsta vastupidavust seenhaigustele aga ka halvendada

mehaanilisi omadusi nagu l166gikindlust tdnu kiudude hapraks muutumise tottu.[7]

1.4.1 Keemilised meetodid

Paljude kasutusel olevate puiduosakeste keemilise modifitseerimise meetoditest to6tab
pohimdttel, kus kemikaal reageerib thelt poolt puidu kiududes leiduvate hidroksidl rihmadega
ning teiselt poolt maatriksiks oleva polumeeriga. Alusega todtlemine on Uks kdige vanem

looduslike kiudude t66tlemise meetod. See meetod on odav ning effektiivne, alusega t66tlemine



eemaldab suure osa ligniinist, vahast, dlist ning muudest ebapuhasustest, mis katavad kiu raku

pinda.[8;9] Alusega to6tlemise NaOH nditel:
Puidukiud — OH + NaOH ——  Puiduiud — O — Na* + H,0

Silaanid nagu naiteks APTES -3-Aminopropuil-trietorksisilaan, MPS — 3-metakriikloksu-
propuultrimetoksusilaan, VTMS - vinuiltrimetoksusilaan jt, mille keemiline struktuur ning muud
fldsikalised néitajad on toodud tabelis 1 on hidrofiilsed kemikaalid, mille rani aatomile on
liidetud erinevaid reageerivaid rihmasid, kus Uhelt poolt reageerib silaani molekul tselluloosi
hidroksuil rihmaga ning teiselt poolt polimeeriga (vt joonis 1) [10]. Silaniseeritud puidujahuga
armeeritud komposiitide puhul on tahele pandud, et suureneb tdmbetugevus. Lisaks mehaaniliste
omaduste paranemisele on leitud, et puidujahu dispersioon on thtlasem.[11]

Tabel 1
Silaanide keemilised struktuurid ning fllsikalised néitajad [6]
APTES MPS VTMS
Keemiline e vl =
struktuur \_-“-0\ a O\ Si/CI 0L/ O
Si i
\,30/ ~—~_—~ N,H J_,,,O/ WO\"/L /Slw
0 —0
Valem H2NC3H6-Si(OC2H5)3 H2C=CH(CH3)C(O)OC3H6- H2C=CHSi-
Si(OCH3)3 (OCH3)3
Molaarmass | 221,37 248,35 148,23
(g/mol)
Keemistdpp | 217 190 125
(°C)
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Joonis 1. Silaani reageerimine tselluloosiga [12]

1.4.2 Fuusikalised meetodid

Peamisteks looduslike kiudude fliusikaliseks modifitseerimiseks on venitamine, kalendeerimine,
termot6otlus, 16nga tootmine, plasma- ning koroona to6tlus. Plasma ja (elekronkiire kiirituse)
koroona puhul hapniku voi 6hu juuresolekul tekivad puidu kiudude pinnale funktsionaalsed
aldehludrihmad voi vabad radikaalid ning kasvab pinnaenergia. Lisaks saab plasma kaudu
puidu pinnale edasi anda funktsionaalseid rihmi nagu amiin, sulfonaat jt. See meetod on tanu
kemikaalide mitte kasutuseta keskkonnasdbralik ning véhe aega ndudev, sest puidukiudusid

toodeldakse vaid 1-3 minutit. Dzuudi (Corchorus Capsularis) kiudude naitel oli péarast koroona
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tootlust suurem polaarsete osakeste pinna vabaenergia. TOo6tluse jérel leiti, et komposiit on
vastupidavam paindele ja tdmbele kui to6tlemata kiududega armeeritud komposiit.[9]

1.4.3 Bakteriaalne meetod

Bakteriaalse meetodiga saab unikaalselt muuta puidukiu struktuuri. Enstumid ehk
biokatalUsaatorid on valgud millele on lisandunud kofaktor. Enstitimid reageerivad véaga tapselt
valitud gruppidega. Sidumiseks on vaja polaarseid v6i mitte polaarseid aminohappe jadke, luues
jarjest hudrofoobse ja hudrofiilse keskkonna (cellulose binding domain - CBD). Ensiiimide
valiklikus havitab osa kiudude komponentidest, naiteks hemitselluloosi ja osa ksilaani
koostisest. Enstumid rindavad ebathtlaseid piirkondi kiududes ning muudavad need
siledamaks, kuigi see tahendab, et kiudude ning polumeeri vahel ei ilmne head kokkusobivust.
Enstiimid v@ivad aga ka kiu raku valimist seina hakata havitama kui kasutada erinevate liikide,
vanuste ning piirkondade puitu. Modifitseeritud kiudude omadused madrab enstimi liik,
reaktsiooniks vajaminev aeg ning ensiumi kontsentratsioon. Selle meetodi peamiseks

puudujaagiks on selleks vajaminev pikk aeg ning kallis hind.[8;13]

1.5 Valmistamis meetodid

Puitplastkomposiitide valmistamiseks kasutatakse traditsioonilisi tehnoloogiaid, mille hulka
kuuluvad kompaundimine, granuleerimine, survevalu, surve/termovormimine, ekstrusioon,

injektorvormimine (resin transfer molding - RTM).

Survevormimine on populaarne tootmismeetod ténu luhikesele tsukliajale ning kdrgele
tootlikusele, kuid saadud plaadid tuleb veel m@dtu I8igata. Vormimine toimub madalal survel
ilma liigse materjali kokkusurumiseta, seega saab séilitada erinevate kihtide orientatsiooni.[14]
Kasutades ligi 10 cm pikkuseid nisu Olgesid ning polupropuleeni saadi komposiit, mille
paindetugevus on ligi 69% suurem, elastsusmoodul 39% ning 160gitugevus 18% suurem Kui

tavalisel poltpropuleenil.[15]

Survevalu meetodiga saab toota keeruka kujuga esemeid. Selle eeliseks on lisaks toodete heale
pinnakvaliteedile taaskasutava termoplasti utiliseerimine. Toote kvaliteedi mdadrab mitu

prarameetrit, nditeks kasutatav materjal ja selle viskoosus, vormi kuju, masina tsoonide
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vormimise temperatuurid, vormimise surve ja jahutusaeg, seega on protsessi optimeerimine véga
raske. Sarnaselt survevormimisega on saadud komposiidid mehaaniliselt paremate nditajatega,
kuid ananassi lehe kiududest komposiitide puhul leiti, et need on termiliselt vahem
stabiilsed.[9;16]

Injektorvormimise (RTM) eriparaks on termoseti lisamine vormi, kuhu on eelnevalt paigaldatud
armeerimiseks kiududest koosnev matt. Saadud tooted vodivad olla kbrge surve taluvusega, kui
kiud mati sees on Uhesuunalised v@i tagasihoidlikute mehaaniliste omadustega materjale, kus

kiud on jaotunund korrapératulut.[14]

1.5.1 Valmistamise parameetrid

Niiskuse osakaal kiududes on oluline faktor, sest vesi kéitub eraldava ainena kiudude ja
maatriksi vahel. Kuna termoplastide to6tlemise temperatuur on tle 100°C siis vesi aurustub ning
tekivad d6nsused, mis voivad vahendada mehaanilisi omadusi. Dzuudi-epoksi komposiidi korral
niiskuse sisaldusega 1% suureneb tdmbetugevus 10% vdrreldes komposiidiga, mis koosneb
kiudest niiskuse sisaldusega 10%[17]. Pérast puidujahu modifitseerimist on oluline kuivatamine

ning tooraine ladustamise tingimused.

Nagu eelnevalt mainitud, on td6tlemise temperatuur tahtis, sest puidu kiud on temperatuuri
suhtes tundlikud. Lisaks temperatuurile on oluline teo poorlemiskiirus, sest mida pikemat aega
materjal kompaundimisel viibib seda suurem on oht puidu kiudusid kahjustada. Mida lihemat
aega materjal segamisel viibib seda ebaiihtlasem on puidujahu jaotus ning sellest tulenevalt
vOivad kannatada ka muud omadused. Kompaunderi teo erinevad konfiguratsioonid on toodud

joonisel 2 (a- Ghe teoline ektruuder, b,c,d — kaheteolised ektruuderid)
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Joonis 2. Kompaunderite tigude erinevad konfiguratsioonid [2]

1.6 Puitplastkimposiitide omadused ja kasutus

Naturaalsed kiud sobivad Uldiselt taiteaineks plastmaterjalidele tanu nende suurele tugevusele,
sitkusele ning madalale tihedusele. Mehaanilised omadused on tahtsaks faktoriks spetsiifilise
loodusliku kiu valikul kindlale rakendusele. Dzuudi kiududega armeeritud, aluseliselt t66deldud
ning gamma kiirguse modifitseeritud biolagunevate komposiitide puhul leiti markimisvaarne
tdmbetugevuse kasv. Looduslike kiudude miinuseks on madal 166gitugevus ning halb

vastupidavus niiskusele [18].

Tombetugevuse oluliseks faktoriks on ka kiudude pikkus. Lina (Linum usitatissimum) kiud on
pikkuse suhtes sdltuvad tdmbetugevusele. Mida lihemad on kiud, seda suurem on kiudude

tdmbetugevus ja vastupidi.[18]

Puitplastkomposiitide arengu tdttu mehaanilistes- ja vastupidavusomadustes on leidnud kasutust
valitingimustes aiamajade konstruktsioonidetailides, terassilaudades, mdoobelitdostuses ning
autotdostuses armatuurlaudade ning uksepaneelide konstruktsioonimaterjalina (vt joonis 3).
Vaiksem kaal voOrreldes klaaskiududega armeeritud komposiitmaterjalidega ning

keskkonnasoObralikus teeb PPK-dest hea alternatiivi tootjatele ning kasutajatele. [14]
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Joonis 3. PPK kautus autoukse konstruktsioonis [9]
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MATERJALID JA MEETODID

2. Materjalid

Maatrikmaterjalina kasutati antud t60s ettevotte Borealis Polymers Oy poolt toodetud
polupropuleeni (PP) Borealis BC245MO. Selle poliimeeri oadusteks on (htlased omadused
toatemepratuuril, dimensionaalnet stabiilsust sitkus ja suur tugevuse ja massi suhe. Materjal,
graanulite kujul varustati TTU polumeermaterjalide instituudi poolt Antud poliimeeri
fiilisikalised omadused on toodud tabelis 2. Materjal varustati TTU Polimeermaterjalide

instituudi poolt.

Tabel 2
Pollpropuleeni fldsikalised omadused
Omadus Tingimused Vaartus Uhik Testi meetod
Sulavoolavusindeks 230 °C/2,16 kg 3,5 9/10 min 1ISO 1133
Tihedus - 905 kg/m® ISO 1183
Loogitugevus +23°C 15 PB* kd/m? ISO 179

*PB- partial brake ehk osaline murdumine

Taiteaineks kasutati kasepuidu (Betula pendula) jahvatatud pulbrit, mille osakese suuruseks
maadrati Tallinna Tehnikallikooli mehaanikateaduskonnas kasutades desintegraatorit DSL-115.
Antud puidujahu osakese suuruseks madrati sdelanaltiisi meetodil 0,045 mm (vt tabel 3, joonis -

6). Puidujahu saadi puidujéagi kujul UPM-Kymmene Otep&é AS nimeliselt ettevottelt.
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Kase puidujahu fraktsiooni jaotus

Tabel 3

S&el, mm | 1,4 | 0,72 | 0,355 | 0,180 | 0,090 | 0,045 | 0,020 | -0,020 | dso | dm
Proov % mm mm
Kasepuu 0 0,1 14 115 36,6 |424 |82 0,059 | 0,045
* dso— aritmeetiline keskmine
** duw - median
jaak selal, % Puidujahu fraktsioon % labi sbela
0 100
10 / / 90
20 / 80
30 / 70
40 / 60
50 / 50
60 / 40
70 / 30
80 / 20
90 pr 4 10
100 0
0,01 0,10 1,00
Osakeste suurus d, mm

Joonis 4. Kase puidujahu fraktsiooni protsentuaalne jaotus labi sGela
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Jaotusfunktsioon f(m) ,%

50

Puidujahu jaotusfuntsioon

45

40

\

35

30

25

20

15

10

\

AN

N

0,1
Osakeste suurs, mm

Joonis 5. Puidujahu jaotusfunktsioon

Jaak soelal, %

45

Osise koostis

40

35

30

25

20

15
10

0,72

0,36

0,18 0,09

Séela suurus, mm

0,045

0,02

-0,02

Joonis 6. Puidujahu koostis
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Sidusagensina kasutati Sigma-Aldrich silaani (3-Aminopropdtl-trietoksisilaan) APTES, mille
molekulaarmass on M,,=221,37 g/mol ja keemistemperatuur atmosfaariréhul 217 °C.

2.1 Katsekehad

Katsekehad valmistati Tallinna Tehnikatlikooli Polimeermaterjlide instituudis. Katsekehade
valmistamine algas puidujahu modifitseerimisega, mille jarel valmistati erineva modifitseeritud
puidujahu osakaaluga segud, mis kompaunditi ning granuleeriti. Viimaseks etapiks jai

granuleeritud puitplaskomposiidi vormimine survevalu meetodil.

2.1.1 Nouded katsekehadele

Katsekehad valmistati kooskdlas ISO 178 standardiga. Katsekehad on loodud plastmaterjalide
painde- ja l60giomaduste uurimiseks. Katsekehade m&dtmed on 10x4x64 mm. Katsekehade
koguse juures tuli silmas pidada, et l60gikatsele kulub 10 , painde ja veeimavuse Katsele 5

katsekeha. Katsekehad peavad olema dimensionaalselt ning vélimuselt Gihtlased.

2.1.2 Katsekehade segude valmistamine

Katsekehade segude valmistamine algas puidujahu kaalumisega. Kahte ndusse kaaluti 500 g
puidujahu. Seejarel valmistati NaOH vesilahus. NaOH suhe puidujahuga oli 1:20 massi jargi,
ehk 25 grammi. Sellele lisati 800 ml kraanivett ning saadud vesilahus t66deldi labi puidujahuga.

Kuivanud NaOH-ga l&bi tootatud puidujahu pesti labi kraaniveega, et eemaldada liigne NaOH.

Silaniseerimisel l&htuti varasemalt valja to6tatud meetodist[7;12;19;20]. Valmistati lahus, mis
koosneb 80 ml kraaniveest, 720 ml etanoolist ning 25 g silaanist. Saadud lahus segati

puidujahuga ning asetati ahju 70 °C juurde 24 tunniks.

Parast kuivamist méérati puidujahu pH indikaatorpaberiga, mille vaartuseks oli 10-11, mis on
lilga suur. Eelnevatele uurimustele on soovitud pH silaani hidroltisumisel vahemikus 4-5[7].
Selleks, et pH neutraliseerida valmistati 5 ml kraaniveest, 5 g silaanist ning 45 ml &&dikhappest
koosnev lahus, mis segati silaniseeritud puidujahule. Protseduuri 18puks madrati pH kasutades

~~~

Mettler Toledo MP 220 moddoteseadet ning pH véartuseks méérati 5,18, mis on sobiv, et
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puitplastkomposiidi valmistamisega edasi minna. Tabelis 4 on toodud puitplastkomposiidi

koostis protsentuaalselt massi jargi.

Puitplastkomposiidi koostis protsentuaalselt massi jargi

Tabel 4

NaOH (%, Silaan (%

Segu | PP, [ Puidujahu, [ puidujahu puidujahu Kaltsium-stearaat (%
nr. % % massist) massist) puidujahu massist)

1 90 10 5 5 5

2 80 20 5 5 5

3 70 30 5 5 5

4 65 35 5 5 5

5 60 40 5 5 5

2.1.3 Kompaundimine ja granuleerimine

Kuivamise kaigus oli modifitseeritud puidujahu tikki l&inud ning selleks jahvatati puidujahu

veelkord. Jahvatamiseks kasutati veskit Retsch SM 100. Saadud pulber kaaluti, lisati polimeeri

graanulid ning kaltsium stearaat (5% massi jargi). Saadud segud tdodeldi kahe-teolise

kompunderiga Brabender Plast-Corder PLE651 (vt joonis 7). Segud toddeldi tsoonide

temperatuuridega 170°C, 175°C, 180°C, 180°C juures ja teo podrlemiskiirus oli 40 pooret/min.

Dudsist valjunund komposiit jahutati ventilaatoritega ja juhiti liikuval lindil granuleeriasse.

Granuleerimine toimus Brabenderi granuleerijaga. Kompaunderist valjunud materjal oli 40%,

35% ja 30% puidujahu osakaaluga segu puhul okkaline ning 20% ja 10% puhul sile. Tabelis 4 on

toodud komposiitmaterjali segude koostis.
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Joonis 7. Kompaunder Joonis 8. Survevalu masin

2.1.4 Survevalu

Eelnevalt granuleeritud puitplastkomposiit vormiti kasutades Battenfeld BA 230E suvevalu
masinat (vt joonis 8). Masinasse sisestasti jargimédda granuleeritud PPK segud ning kuumutati
sulaolekusse, millejarel pressiti sulaolekus PPK segu survevalu vormi. Vastavalt kasutatavale
materjalile tuli seadistada temperatuur, esimeses tsoonis 175 °C ning teises tsoonis 180 °C. Segu
surve seadistati 6,5 MPa, vormi pressimissurve 7,5 MPa ning jahutusaeg 15 s. Joonisel 9 on
toodud pilt katsekehadest, kus on néha, et puidujahu osakaalu suurenedes muutusid katsekehad

varvuselt tumedamaks.
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Joonis 9. Erineva puidujahu osakaaluga katsekehad (5-10% puidujahu, 4-20% puidujahu, 3-30%
puidujahu, 2-35% puidujahu ja 1-40% puidujahu)

2.2 Katsetamine

Puitplastkomposiidi omaduste analliisimiseks valiti erinevaid mehaanilisi ja fulsikalisi katseid,
mis on toodud tabelis 5. Katsed teostati Tallinna Tehnikaulikoolis, Polimeermaterjalide
instituudis. Mehaaniliste omaduste uurimiseks valiti painde- ning l66gikatse. Materjali termiliste
omaduste uurimiseks valiti diferentsiaal skaneeriv kalorimeetria (DSC). Veeimavuse uurimiseks
sukeldati katsekehad kindlat ettendhtud ajaks vette.

Tabel 5
Katsete nimetused ning meetodid
Katse nimetus Katse meetod
Lodgitugevus ISO 179
Paindetugevus ISO 178

Diferentsiaal skaneeriv kalorimeetria | 150 1135

Veeimavus ja pundumine ASTM D-7031-04

Sulavoolavusindeks ISO 1133
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2.2.1 Paindekatse

Paindekatse teostati toatemperatuuril (20°C) plastmaterjalide paindeomaduste 1SO 178 standardi
jargi Instron 5866 katseseadmega. Enne katsetamise alustamist mdddeti katsekehade laius ning
paksus. Paindekatse jaoks kalibreeriti masin kolme punkti paindekatse jaoks (vt joonis 10).
Tugede vahe oli 60 mm ning katse kiiruseks oli 20 mm/min. Katsekehad paigutati nii, et joud
rakenduks Kkatsekeha keskele. Igas puidujahu osakaaluga segust wvaliti 5 katsekeha.
Paindetugevuse arvutamiseks kasutati valemit 1 ning elastsusmoodul arvutati kasutades valemeid

2 ning 3.

o= 1
kus  of— paindetugevus, MPa
F — rakdandatd jéud, N
L — tugede vahekaugus, mm
b — katsekehade laius, mm
h — katsekehade paksus, m
eﬁL2 . ~-
Si:ﬁ (i=1vbi 2), 2
kus  Sj— labipaine, mm
&ri — vastav paindepinge, mille véartused €1=0,0005 ja & = 0,0025
__ 012701
&f2-6f1

kus  Ef — elastsusmoodul, Mpa
o — paindetugevus labipaindel s;, MPa

of, — paindetugevus labipaindel, s;, MPa
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Joonis 10. Kolme punkti paindekatse

2.2.2 Loogikatse

Loogikatse teostati toatemperatuuril (20°C) kooskdlas ISO 179 standariga kasutades Zwick
Charpy 5102 pendliga l66kkatse seadet. Pendli energia oli 4 J. Eelnevalt olid katsekehadesse,
mille mdotmed olid 10x4x64 mm, I8igatud sélgud, mille stigavus on 2 mm (vt joonis 11-12).
Moddeti katsekehade paksus , laius ning asetati tugedele nii, et sélguga pool oleks 160gi
trajektoorist eemal ning 166k toimuks katsekeha keskel. Lédgienergia mdddeti, pandi Kirja
materjali purunemise tldp, (C — taielik purnemine, H — mittetdielik purnemine, katsekeha hoiab
koos vdike osa materjali, P — poolik murdumine, NB — ei toimu purnemist, ainult katsekeha
paindumine) ning arvutati 160gitugevus kasutades valemit 4. lga puidujahu osakaaluga segust
valiti 10 katsekeha vélja arvatud 40% puidujahu koostisega segust, sest selle osakaaluga segust

saadi véhe katsekehi ning katsetati 5 katsekehaga.
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W 3
= —X
a‘CN hbn 10 ' (4)
kus, ac — l66gitugevus, ki/m?
W — katsekeha poolt absorbeeritud energia, J

h — katsekeha paksus, mm

by — katsekeha laius salgu p&hjast, mm

L66gi suund

45° =7
= /
0
Joonis 11. Katsekeha kujutis Joonis 12. Sélgu raadius

2.2.3 Viskoosus

Viskoosuse maaramiseks kasutati sulavoolavusindeksit (MFI). Maaratakse sulanud polimeeri
kogus kindlalt méaratud temepratuuri ja aja juures labi fikseeritud suurusega ava. Katsetamine
on kooskdlas 1SO 1133 standardiga. Selleks tuli kaaluda 5 grammi uuritavat materjali ning
sisestada CEAST Melt Flow Junior katseseadmesse. Vastavalt katsetatava materjali keemilisele
koostisele on vaja madrata katsetamise temepratuur ning lisaraskus. Katseseadmele maérati
jargmised seaded, temperatuuriks valiti 180 °C, eelsoojenduse ajaks valiti 300 s ning l8ikusajaks
60 s. Lisaraskuseks valiti 1,85 kg ning dulsi 1abimddt 2 mm. Seade soojendas sisestatud
materjali 300 s ning duadsist valjunud materjal I6igati 60 s tagant ning kaaluti.

Sulavoolavusindeksi saamiseks on vaja andmed teisendada thikuks g/10 min.
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2.2.4 Materjali termiline anallts

Puitplaskomposiidi termiliste omaduste uurimiseks kasutati diferentsiaal skaneeriv kalorimeetria
(DSC) meetodit. Jargmine katse oli DSC ehk materjali termiline analliis. Selleks katseks
kasutati Mettler Toledo FP90 ning FP85 TA Cell katseseadmeid. Selleks Ibigati survevalu
meetodil valmistatud katsekehadest vaikesed tukid, mille kaal oli ligikaudu 10 mg. Katse
parameetriteks oli soojendus 30 °C 350 °C-ni, ning seejarel jahutus tagasi 30 °C juurde.

Soojenduse ning jahutuse kiirus oli 10 °C/min.

2.2.5 Veeimavus ja Pundumine

Veeimavuse uurimiseks tuli votta igast PPK segust 5 katsekeha, need nummerdada, m&dta
paksus tapsusega 0,01 mm ning kaaluda tdpsusega 0,01 g. Need parameetrid nditavad aja
moOodudes veeimavust ja pundumist paksuse ja kaalu suurenedes. Eelnevalt uuritud meetodi
kohaselt tuli mdddetud katsekehad seejarel asetada ahju kuivama 102 °C juurde 24 tunniks [20].
Seejdrel tuli uuesti mdodta katsekehade paksus, kaaluda ning asetada kraanivette toatemperatuuril
ning atmosfaarirdhul. Katsekehad paigutati vesivanni nii, et v@imalikult suur pindala oleks
kokkupuutes veega. Katsekehade alla asetati 2 tugitala, peale lisati puitplaat ning lisaraskus 2 kg.
Edaspidi moddeti katsekehi korra nddalas. Enne mdotmist eemaldati katsekehadelt liigne vesi
paberrétikutega. Saadud katseandmete pdhjal arvutati veeimavus protsentuaalselt kasutades

valemit 5 ning pundumine kasutades valemit 6.[20;21]

WA = % x100, (5)

t
kus WA - veeimavus, %
W —algne katsekeha mass, g

Wt - katsekeha mass ajahetkel t, g
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TS= % x100, (6)
t

kus TS - pundumine, %
h — algne katsekeha paksus, mm

h; — katsekeha paksus ajahetkel t, mm
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TULEMUSED JA ANLUUS

3.1 Paindekatse

Joonisel 13 on kujutatud elastsusmooduli soltuvust puidujahu osakaalust. Elastsusmoodul
iseloomustab materjali vdimet avaldada vastupanu vélisjoule. Nagu néha, tduseb elastsusmoodul
puidujahu osakaalu suurenedes. Suurim elastsusmoodul esines 35% puidujahu osakaalu juures.
Voib jéreldada, et puidujahu lisamisel suureneb materjali jaikus ja seega muutub materjal
hapramaks. Eelnevalt oli méaratud puhta PP elastsusmooduliks 1,01 GPa, elastsusmooduli kasvu
vOib selgitada puidujahu juuresolekuga, mille kdigus tekib thtlane survejaotus, mis kandub PP

maatriksilt edasi dispergeeritud puidujahu osale [19].

Elastsusmooduli s6ltuvus puidujahu
osakaalust
3
S 25
(O]
= 2
g 15
g 1
T 05 -
0 - . )
10% 20% 30% 35% 40%
Puidujahu osakaal, %

Joonis 13. Elastsusmooduli s6ltuvus puidujahu osakaalust

Paindetugevus séltub oluliselt kahe materjali vahelisest adhesioonist. Surve materjalis kandub
edasi kiududele, mille tulemusel paindetugevus silaaniga t66deldud PPK puhul suureneb kuni
60% [7;22]. Paindetugevuse soltuvus puidujahu osakaalust on toodud joonisel 14. Puidujahu

27



osakaalu suurenedes langeb materjali paindetugevus. Eelnevalt oli madratud puhta PP
paindetugevuseks 32,76 Mpa ning antud t66s vOib paindetugevuse langus olla seotud halva
jaotuse ja adhesiooniga puidujahu ning polimeeri vahel, mille tdttu surve ei kandu Gle puidu
kiududele. Lisaks vdis paindeomadusi muuta asjaolu, et kompaundimisel ilmnes puidujahu
sOestumist kuna materjal viiibis kompaunderis liiga pikalt kdrgel temperatuuril. Segud 30% ja

enama puidujahu osakaaluga ei olnud hea sulavoolavusega ning kompaunder ummistus.

Paindetugevuse soltuvus puidujahu
osakaalust

34

32

30

Paindetugevus, MPa

28

26 .
10% 20% 30% 35% 40%

Puidujahu osakaal, %

Joonis 14. Paindetugevuse sdltuvus puidujahu osakaalust

3.2 Loogikatse

Loogitugevus on materjali vdime vastu pidada I66gienergiale purunemata. Antud t6os kasutatud
puhta poliipropiileeni 166gitugevus on 15 kJ/m% Joonisel 15 on kujutatud PPK l66gitugevuse
sOltuvust puidujahu osakaalust ning nagu néha, langeb 166gitugevus puidujahu osakaalu
suurenedes. Lodgitugevuse vahenemist voib seostada makromolekulide vahese liikuvusega tanu
téiteainele, mille tGttu ei saa makromolekulide ahelad vabalt deformeeruda. Halb adhesioon
materjalide piirpinnal vOib esile tuua 6dnsusi puidujahu ja maatriksi vahel, mis loob mikro-
pragusid [7;22]. Eelnevalt analliusitud elastsumooduli nditele on lisaks néha, et puidujahu

osakaalu suurenedes on vaja vahem energiat, et materjali purustada, mis tdhendab, et materjal on
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muutunud hapramaks. Hudroltisi kéigus voisid tekkida pikad siloksaani ahelad, mis 16id kahe

materjali piirpinnale ndrga sideme, mis voib seletada I06gitugevuse vahenemist [20].

L60gitugevuse sbltuvus puidujahu
osakaalust

14,00

12,00

10,00

8,00

6,00

Loogitugevus, ki/m?2

4,00

2,00

0,00

Puidujahu osakaal, %

Joonis 15. Lédgitugevuse sdltuvus puidujahu osakaalust

3.3 Viskoosus

Paljude uuritud looduslike kiududega armeeritud komposiitide puhul on leitud, et kiudude
osakaalu suurenedes véheneb sulavoolavusindeks (MFI). Kiud kéaituvad jdiga osana ning
poliimeerne maatriks ei saa vabalt voolata [23]. Nagu néha jooniselt 16 langeb materjali
viskoosus puidujahu osakaalu suurenedes. Kuni 20% puidujahu osakaalu juures ei ole naha
viskoosuse vahenemist, kuid sellest suurema puidujahu osakaalu juures on naha suurt viskoosuse
vahenemist. Seega vdib Vvéita, et kiudude osakaaluga kuni 20% ei ole puidujahul m&ju materjali
sulavoolavusele.
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Sulavoolavusindeksi s6ltuvus puidujahu
osakaalust
0,25
£
g 0,2
(@]
£ 015
2
(_26 0,1
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&
0
10% 20% o 30% 35% 40%
Puidujahu osakaal, %

Joonis 16. Sulavoolavusindeksi sdltuvus puidujahu osakaalust

3.4 Materjali termiline analts

Puidu osakaalu tGusuga vG@ib ilmneda materjali sulamistemeperatuuri kasv, sest puidu kiud
vOivad takistada materjali voolavust sulamise kaigus. Sarnaselt antud todle leiti, et alla 50%
puidujahu osakaalu korral oli kristallisatsiooni temperatuuri muutus tiihine [24]. Vastupidiselt on
leitud, et polumeeri ahela pikkus on puitplastkomposiitides véiksem, sest puidu osakesed
takistavad pikkade ahelate formeerimist ja see langetab materjli sulamistemperatuuri [25]. Nagu
naha jooniselt 17, ei saa puidujahu lisamisel erilist seadusparasust valja tuua, sest
sulamistemperatuur erines ebaregulaarselt. Sama vdib 6elda ka kristallisatsioonitemperatuuride

kohta joonisel 18. Vale kapsel, katsekehade Idikamine, liiga kdrge temp.
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Sulamistemperatuur
176

[ SN
\l
~

g);,g
& 172 17%* T !
: 1
& 170 1
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2
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164 ; ; . ; .
10% 20% 30% 35% 40%
Puidujahu osakaal, %
Joonis 17. Sulamistemperatuuri séltuvus puidu osakaalust
Kristallumistemperatuur
150
140,8 140,4
136.,5
© 140 4“\';7'% ;&W{/{.
5 130
g 120 =&—kristallumine algab
e 1133 —8—kristallumine 16peb
5 110 109,2 L 108,2
F 110 —
100 ; . . ; .
10% 20% 30% 35% 40%
Puidujahu osakaal, %

Joonis 18. Kristallumistemperatuuri séltuvus puidu osakaalust

3.5 Veeimavus ja pundumine

Puidujahu pinnal on palju hidrokstdlrihmasid, mis on valmis reageerima vee molekulidega
vesiniksidemete abil, seega voivad puidujahuga armeeritud komposiidid imada palju vett, mis aga

uldiselt véhendab materjali mehaanilisi omadusi. Joonisel 19 on toodud PPK pundumise
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protsentuaalne soltuvus puidujahu osakaalust ning ajast. 30%, 35% ning 40% puidujahu
osakaaluga segude puhul on n&ha peaaegu lineaarset pundumise kasvu ajas. Suurim pundumise
vadrtus esines 35% puidujahu osakaaluga segu korral, mille vaartuseks oli 1,26%. Mida rohkem
on puiduosakesi vO6i mida suurem on puidujahu osakaal materjalis, seda rohkem on ka

reaktsiooniks valmis hidrokstulrihmasid, mis tdéhendab, et materjal imab rohkem vett [20;22].

Pundumise soltuvus puidu osakaalust ning
a) ast
1,40
1,20
1,00
0,80
=3
2 0,60 —&—40 % puit
e .
=35 % puit
3 040 °P
S 30 % puit
a _
0,20 20 % puit
=10 % puit
0,00
-0,20 -
-0,40
24 h vees 1 nédal vees 2 né&dalat vees 3 nadalat vees
Aeg

Joonis 19. Pundumise sdltuvus puidu osakaalust ning ajast

Joonisel 20 on naidatud PPK veeimavuse protsentuaalset sdltuvust puidujahu osakaalust ning
ajast. Sarnaselt pundumisega, on néha, et puidujahu osakaalu suurenedes veeimavus suureneb,
mida saab samuti seletada hudroksiulriihmade suurema konsentratsiooniga materjalis.Suurim
veeimavus oli 35% puidujahu osakaaluga segu puhul, mille vaartus oli 2,88%. Puidujahu
osakaaludega 10% ja 20% vOib Oelda, et veeimavus on pdrast 3 nadalast vees leotamist vaga
vdike. Pundumise korrapdratus 10% ja 20% puidujahu osakaaluga segude puhul on ilmselt

seotud mootevigadega. Mddteandmete tootluse kéigus ilmnes
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Kanepi kiududest ja poliproptleenist komposiitmaterjali veeimavus oli sarnane. Pérast 18 pdeva
vees leotamist oli n&ha veeimavuse aeglustumist, mis nditab effektiivset sidusagensi
toimimist.[26]

Veeimavuse soltuvus puidu osakaalust ning
ajast
3,50
3,00
S
g 250
=
£ 2,00 ——40 % puit
§ 50 —8—35 % puit
’ ~#—30 % puit
1,00 20 % puit
050 —#—10 % puit
0,00
050 24 h vees 1 nédal vees 2 nadalat vees 3 nadalat vees
’ Aeg

Joonis 20. Veeimavuse s6ltuvus puidujahu osakaalust ning ajast
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KOKKUVOTE

Antud t66 eesmargiks oli PPK materjalide mehaaniliste ning fulsikaliste omaduste uurimine
erinevate kase puidujahu osakaalude juures. To0s analliusiti silaani kditumist sidusagensina ning

selle mdju materjali omadustele.

Antud t66 poOhjal voib Oelda, et puidujahu osakaalu erinevus ei  muutnud materjali
paindetugevust, parimad paindeomadused olid 10% puidujahu osakaaluga segul. Erinevus
puidujahu osakaalus avaldas olulist moju elastsusmoodulile, suurim elastsusmooduli véaartus
saavutati 35% puidujahu osakaaluga segu puhul. Puidujahu véhendas materjali 166gitugevust,
vahim vaartus saadi 35% puidujahu osakaaluga segust. Elastsusmooduli kasv ning 166gitugevuse

vahenemine puidujahu osakaalu suurenedes tdhendab, et materjal muutus hapramaks.

Materjali sulavoolavus véhenes puidujahu osakaalu suurenedes, 10% ja 20% puidujahu

osakaaluga segu puhul ei olnud materjali viskoosuses ndha muutumist.

PPK termilised omadused muutusid seaduspéarasuseta ning v@ib Oelda, et puidujahu lisamine

polupropuleenile ei mdjuta sulamis- ja kristallisatsioonitemperatuuri.

Materjali veeimavus ning pundumine suurenesid ajas lineaarselt, valja arvatud 10% ja 20%

puidujahu osakaaluga segude puhul, kus muutused 3 néddala méddudes olid minimaalsed.

Uute ja paremate materjalide valmistamiseks saab edukalt kasutada puiduttdstuse jadkmaterjale.
T6O pbhjal voib Gelda, et puidujahu muutis oluliselt méningaid materjali omadusi. Vastavalt
rakendusele valiskeskkonnas vO6i konstruktsioonimaterjalina, saab leida sobiva puidujahu

osakaalu ja soovitud omadused.
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SUMMARY

Wood plastic composites (WPC) are materials that consist of wood fibers and a thermoplastic
polymer. Such reuse of wooden waste material would recude the use of focil fuels at the expense
of polyolyfines. WPC properties are determined by a number of factors including filler
percentage, wood particle size, moisture content of wood, coupling agent and technology used

for manufacturing.

Research was carried out in Tallinn University of Technology. Chemical modification of birch
wood flour started by using sodium hydroxide (NaOH) and 3-aminopropyltriethoxysilane
(APTES) as coupling agents. Polypropylene (PP) was used as a matrix material. Specimens used

for testing were made using injection moulding.

The objective of the thesis was to investigate the effect of different wood flour ratios on the
mechanical and physical properties of wood plastic composites. The mechanical properties were
studied using three-point bend test and notched Charpy impact test. Melt flow properties were
examined using MFI method. Differential scanning analysis (DSC) was used to inspect the
thermal properties of WPC. Weight gain and thickness were measured to examine water

absorption and swelling.

Mechanical testing results showed that flexular strenght and impact strenght decreased when
wood filler was increased. Furthermore the modulus of elasticity (MOE) increased when wood
filler percentage increased thus making the material brittle. Wood filler had small to no effect on
the melting and cristallisation temperature. Water absorption and swelling increased with wood

flour content in time.

Residual wood materials can be successfully used to manufacture WPC. Results showed that
wood flour content had an effect on the properties of the WPC. These materials have desirable
properties but it is important to use the right wood flour content and coupling agent for use

outdoors or as construction materials.
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LISAD

LISA 1.Termilise analtdsi sulamistemperatuuri graafik

(w/g)
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CPW1 : WPCLL 11.30 ng
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FPSOFPEs 07-04-201F%
CPV3 : CPU3 11.30 ng
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LISA 2. Termilise analttsi kristallisatsioonitemperatuuri graafikud

METTLER TOLEDO

Fila: Sanple: Mass:

CPW1 : WPCLL 11.30 ng
FPAOFP8s 21-02-201%
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FPOOFPEs 07-04-201¢€

CPV3 : CPU3 11.30 ng
FPSOFPES 321-03-2015

CPW4 : CPU4 10.30 ng
FPSOFP3S 07-04-20158

CPWS : CFUS 10.30 ng
FPS0OFP35 07-04-2015
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