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Silika ile kuselenmis atik kagitlarin plastik kompozit iiretiminde degerlendirilmesi
Utilization of silica coated waste paper fibre in plastic composite production

Emrah PESMAN, Mirsit TUFAN

Artvin Coruh Universitesi, Orman Fakiiltesi, Orman Endiistri Mithendisligi B&limdi, Artvin, Tirkiye

Eser Bilgisi Ozet

Arastirma makalesi Bu galismada silika ile kaplanmis atik kagit liflerinin dolgu maddesi olarak polietilen kompozit

DOI: 10.17474/acuofd.28948 icerisinde degerlendirilebilme olanaklari arastirilmistir. Lif plastik kompozitlerin fiziksel, termal ve bazi
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e-mail: emrahpesman@artvin.edu.tr incelenmistir. Bu kapsamda ylksek yogunluklu polietilen (YYPE) igerisine % 40 oraninda mineral
icermeyen saf seliiloz lifleri ile farkh oranlarda mineral iceren seliiloz lifleri eklenmistir. Kompozit
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GIRiS

levhalarin igeriginde yer alan mineral miktari (Si02-CaC0O3) yaklasik %0, %2.67, %4.95, %7.28 ve %9.73
civarinda hesaplanmistir. Silika ve dolgu maddesi miktarinin artmasi ile plastik kompozitlerin su alma
ve kalinligina sisme degerlerinde 6nemli miktarda azalma meydana gelmistir. Termal 6zelliklerinde ise
kisith bir artis olmustur. Ayrica kullanilan lifler ve Uretilen kompozit 6rnekleri FTIR-ATR ve SEM-EDS ile
karakterize edilmistir.

Abstract

In this study, utilization of silica coated waste paper fibers as filler in high density polyethylene matrix
were investigated. The effects of silica coating pigment in paper on physical, thermal and some
mechanical properties of cellulose fiber-plastic composite were examined. The filler used in this study
were uncoated cellulose, 6.68%, 12.38%, 18.21% and 24.32% mineral contented cellulose fibers. Each
filler type was mixed with high density polyethylene (HDPE) at 40% by weight fiber loading. In this
case, the ratio of Si02-CaCO3 in plastic composites were calculated as 0%, 2.67%, 4.95%, 7.28% and
9.73% respectively. Water absorption and thickness swelling of fiber-plastic composites were
significantly decreased with the silica and filler concentrations. With increased mineral content,
thermal properties of fiber-plastic composites increased slightly. In addition, fibers and fiber-plastic
composites were characterized with FTIR-ATR and SEM-EDS.

arttirdigini  tespit etmislerdir. Mitchell ve c¢alisma
arkadaslari (2014) tek kullanimhk kagit bardaklari % 40

Glnlmuzde disik maliyetlerinden dolayl dogal liflerin
plastik kompozit Gretiminde kullanilmasi yaygin hale
gelmistir. Bu dogal lifler odun (Bledzki ve ark. 1998),
bambu (Banga ve ark. 2015) ve keten (Panigrahy ve ark.
2002) gibi yilhk bitkiler, tarimsal atiklar (Ashori ve
Nourbakhsh 2009), kagit fabrikasi atik camurlari (Ismail ve
Bakar 2006) ve atik kagit lifleridir (Faisal ve Salmah 2012).
Bolca bulunabilen atik kagit lifleri kompozit plastik Gretimi
icin dnemli bir kaynak olabilir.

Ardekani ve c¢alisma arkadaslari (2014) atik gazete
kagitlarini, geri donustirilmis polietilen terefitalatin
(rPET) takviyesinde kullanmislar ve ortama ilave ettikleri
SEBS-g-MA ile sok direncinin arttigini buna karsin ¢cekme
ve egilme mukavemetinin azaldigini belirlemislerdir.
Ayrica ortama ilave edilen gazete kagidi liflerinin,
polietilen terefitalatin termal 6zellikleri ve kristalenligini
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oraninda polipropilene (PP) ilave etmisler ve kompozit
plastiklerin mekanik 6zelliklerini iyilestirmislerdir. Faisal
ve Salmah (2012) ise beyaz ofis kagitlarini disik
yogunluklu polietilen ile karistirmislar ve ilave edilen lif ile
birlikte kompozit plastiklerin gekme direnci ve egilmede
elastikiyet modulliniin arttigini gézlemlemislerdir. Souchy
ve arkadaslari (2014) kagit fabrikasi atik ¢amurlarinin
plastik  kompozit (retiminde degerlendirilebilme
olanaklarini arastirmislardir. Elde ettikleri sonuglara gore
plastik kompozit liretiminde kraft (kimyasal hamur) kagidi
Ureten fabrikalarin  atik  ¢amurlarinin,  kimyasal
termomekanik ve termomekanik kagidi reten
fabrikalarin atik c¢amurlarina goére c¢ok daha uygun
oldugunu tespit etmislerdir.

Bununla birlikte bu malzemeler dis hava kosullarinda
kullanilacaksa rutubete karsi dayanimlari plastik kadar iyi
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degildir. Rutubet direncini artirmak icin lif-plastik
uyumunu gelistirmek amacgli cesitli uyum saglayicilar
kullanilmaktadir. Bir diger yontem, kompozit bilesimine
mineral ilavesidir. Minerallerin odun veya lif plastik
kompozitlerinde kullaniimasi ile kompozit plastiklerin su
absorpsiyonunun azaldigi, egilme direnci ve isil bozunma
kapasitelerinin gelistigi belirtilmistir (English ve ark. 1997;
Sherman 2004; Hadal ve ark. 2004). Huuhilo ve
arkadaslari (2010a) benzer bir ¢alismada odun plastik
kompozitlerine gesitli mineraller ilave etmisler ve rutubet
direncinde 6nemli gelismeler kaydetmislerdir.

Bu bilgilerin 1s18inda bu galismada, silika ile kuselenmis
sanat isi kagitlarin lif kaynagl olarak kullaniimasi
planlanmistir. Bu tip kagitlarin seliiloz liflerinin yani sira
onemli miktarda silikat ve kalsiyum karbonat gibi
mineralleri icerdigi bilinmektedir. Boylece lif ve
minerallerin olumlu etkileri birlestirilerek plastigin takviye
edilmesi amaglanmistir.

MATERYAL ve YONTEM

Materyal

Sellloz lifleri Kombassan kagit fabrikasindan (Konya),
silika kuseli kagitlar (UltraStarfilm) ticari kaynaklardan,
yiksek yogunluklu polietilen plastik (YYPE) Petrokimya
Holding sirketinden (Aliga, izmir) ve maleik anhidritle
asilanmis polietilen (MAPE) Addcomp Polymer Additive
Solution firmasindan (Nijverdal, Hollanda) tedarik
edilmistir.

Liflerin hazirlanmasi

Oncelikle seliiloz ve kagt lifleri 3x3 cm boyutunda olacak
sekilde kiglk parcalara yirtilmistir. Bu islemin ardindan
seliiloz ve kagit parcalari Tablo 1 deki oranlarda
karistinlarak hamurlastiriciya (Micro-Maelstrom
laboratory pulper) ilave edilmistir. Hamurlastirici
konsantrasyonu %7, sicakhgi 50°C ve islem siiresi 10 dk
olarak belirlenmistir. Hamurlastirma isleminden sonra
liflerin kesafeti artirilmis ve ardindan kurutucuda hava
kurusu hale gelene kadar kurutulmustur. Kuruyan
hamurlar Willey degirmeninde o6gitillip sarsak elekte
boyutlarina gére tasnif edilmistir. Uretimde 40 mesh elek

Gzerinde kalan lifler kullaniimistir.
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Liflerin kiil miktarinin belirlenmesi

Kuseli kagit ve seliilozun kil miktarlari ile hamurlastirma
islemi sonrasinda elde edilen liflerin kil miktarlari TAPPI-
T 211 om-02 test metoduna gore belirlenmistir.

Lif-plastik kompozit iiretimi

Deney plani Tablo 1 de verilmistir. Tablo 1 de belirtilen
oranlarda hazirlanan lifler, YYPE ve MAPE ekstriizyon
isleminden ©6nce homojen bir sekilde birbirlerine
karigabilmesi igin SHINI marka karistiricida 5 dakika
boyunca karistirilmistir. Karisim tek vidali ekstruderden
(Rondol 3212) gegirilerek pelet olusturulmus ve peletler
su banyosunda sogutulmustur. Uretim sirasinda
ekstrider isitma bolgeleri 160°-165°-170° ve 175°C ve hiz
60 rpm (devir/dakika) olarak ayarlanmistir. Peletler
sogutulduktan sonra kirici yardimi ile daha kii¢lik parcalar
haline getirilmistir. Parca kiclltme isleminin ardindan
elde edilen malzeme 5 x 150 x 160 mm boyutlarindaki
kalba vyerlestirilerek sicak preste 170 °C sicaklikta
preslenmistir.

Tablo 1. Deney plani.
Dolgu maddesi

Ornek Dolgu MAPE YYPE
No orani (%) (%)

(%)
Seltloz (%100) A 40 3 57
Seliiloz (%75)+Silika kuseli kagit B 40 3 57
(%25)
Seliiloz (%50)+Silika kuseli kagit C 40 3 57
(%50)
Seliiloz (%25)+Silika kuseli kagit D 40 3 57
(%75)
Silika kuseli kagit lifi (%100) E 40 3 57

Lif-plastik kompozitlerin karakterizasyonu

Lif ve plastiklerin kompozit FTIR-ATR (Fourier transform
infrared- Attenuated Total Relectance) spektrumlari,
Shimadzu IR Prestige-21 FTIR cihazi ve Pike MIRacle ATR
atagmaniyla olgilmustdr.

Taramali elektron mikroskop goérintileri (SEM) ve eneriji
dagihm spektrumlari (EDS) sirasiyla Carls Zeiss Evo LS-10
taramali elektron mikroskobu ve Bruker Quantax XFlash
6/ 100 enerji dagim spektrometresiyle olctlmustur.
Ornekler dlgiilmeden 6nce altin ile kaplanmistir. Ayrica
EDS olglimleri sirasinda yazilim vasitasiyla altin kaplama
dizeltmesi yapilmistir.
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Fiziksel 6zelliklerin belirlenmesi

Su alma ve kalinhgina sisme testleri icin ASTM D 570
standardina uygun olacak sekilde her bir levha igin 50 x 50
x 5 mm boyutlarinda 10 adet 6rnek hazirlanmis ve 23+2°C
sicaklikta 1, 7, 14, 21, 28, 35, 42, 49, 56, 63 ve 70 ginlik
periyotlarda su igerisinde bekletilmistir. Her bir siire
sonucunda 6érneklerin agirliklari ve kalinhklari kaydedilmis
ve asagidaki esitliklere gbére su absorpsiyonu (SA) ve
kalinhgina sisme (KA) degerleri hesaplanmistir:

SA (%) = 100[(M2-M1)/M1] (1)

SA: Su absorpsiyonu (%), M1: Kuru 6rnek agirligi (g), M2:
Yas ornek agirhgi (g)

KA (%) = 100[(K2-K1)/ K1] (2)

KA: Kalinligina sisme (%),K1: Kuru 6rnek kalinligi (mm), K1:
Yas 6rnek kalinhgi (mm)

Mekanik ozellikler

Egilme direnci ve cekme direnci testleri Zwick/Roell Z010
Universal test makinesi kullanilarak gergeklesmistir.
Egilme direnci ASTM D 790, ¢cekme direnci ASTM D 638
standartlarina gore yapilmistir.

istatistiksel yontem

Elde edilen veriler SPSS paket programi kullanilarak ve %
95 giliven diizeyi esas alinarak analiz edilmistir. Elde edilen
farklihklarin dolgu maddesi oranlarinin etkisini arastirmak
amaciyla Duncan testi uygulanmistir.

Termal 6zelliklerin belirlenmesi
Termogravimetrik (TGA) analiz i¢in Perkin Elmer TGA-
6000 cihazi kullanilmistir. Isitma orani 10 °C/dk, azot gazi

Tablo 2. Kagit ve liflerin inorganik madde igerigi.

orani 20ml/dk olarak belirlenmis ve o6rnekler oda
sicakhigindan 600°C ye kadar yakilmistir.

BULGULAR ve TARTISMA

Tablo 2 de dolgu maddesi olarak kullanilan kuseli kagit ve
liflerin inorganik madde miktarlari (kil) gorilmektedir.
Tabloda kagit ve selilozun kil miktarlart  ve
hamurlastirma isleminden sonra liflerin icerdigi kil
miktarlari yer almaktadir. Beklenildigi gibi hamurlastirma
prosesi sonrasi hamurdan su uzaklagtiriimasi ve liflerin 40
mesh boyutuna getirilme asamasinda inorganik
maddenin bir bolim lif icerisinden uzaklasmistir. Ayrica
kompozit plastik iceriginde olmasi beklenen inorganik
madde miktari lifin icerdigi inorganik madde miktarina

gore hesaplanmistir.

Sekil 1 de dolgu maddesi olarak kullanilan silika ile
kuselenmis kagidin taramali elektron mikroskobu ve EDS
spektralari gorilmektedir. Sekilde goruldugi gibi kagidin
Ust yuzeyi silika ile kuselenmistir. Bu sonuglari EDS
sonuglari da desteklemektedir. Kagidin Ust ylzeyinden
yani kuseli kismindan yapilan EDS ol¢limleri sonucu silis
pikinin yogunlugunun arttig1 ve EDS sonuglarina gére kuse
tabakasinin %48.11 oraninda silis igerdigi goriilmektedir.
Bununla birlikte kagidin kuseli olmayan lifli kismindan
yapilan olclimlerde kalsiyum pikinin dnemli derecede
arttigr gorilmektedir. Elde edilen bu bulgulardan
kuselenmeden 6nce bu kagidin kalsiyum karbonat ile
takviye edildigi ve daha sonrasinda silika ile kuselendigi
anlasiimaktadir.

Dolgu maddesi Orn. No

kil miktari (%)

Seliiloz ve kugeli kagidin  Lif hazirlama sonrasi  Kompozit igersinde olmasi beklenen

kiil miktari (%) kiil miktari (%)

Seltloz (%100) A 1.2
Seliiloz (%75)+Silika kuseli kagit (%25) B -
Seliiloz (%50)+Silika kuseli kagit (%50) C -
Seliiloz (%25)+Silika kuseli kagit (%75) D -
Silika kuseli kagit lifi (%100) E 31.2

0.6 0.24
6.68 2.67
12.38 4.95
18.21 7.28
24.32 9.73

Kompozit icerisinde olmasi beklenen kiil miktari dolgu maddesinin kompozit icersindeki orani ile hesaplanmstir (Lifin kil miktari x 0.40).
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100 pm EHT = 20.00 kV
WD =120 mm

Sekil 1. Kuseli kagidin SEM gorintileri ve EDS sonuglari.

Tablo 3’te SEM Uizerinde konuslandiriimis EDS detektori

ile  gerceklestirilen elemental analiz  sonuglar
bulunmaktadir. EDS sonuglari 250x biiylitmede goriinen
alan icinde plastik kompozitlerin  kesitlerinden
toplanmistir.  Bu sonuclardan kompozit icerisindeki
inorganik maddenin yaklasik %40’ nin silika ve %60’ Inin
kalsiyum karbonat kaynaklh oldugu sdylenebilir. Tablo
2’deki kompozit igeriginde beklenen inorganik madde
miktar ile tablo 3’te EDS ile olgilen silis ve kalsiyum
karbonatin toplam miktari karsilastirildiginda sonuglarin
birbirine yakin oldugu gorilmektedir. Bu sonuglar,
inorganik maddenin beklenildigi gibi plastik kompozit
icerisinde liflerle birlikte homojen bir sekilde dagildigini

gostermektedir.

Tablo 3. EDS detektori ile gergeklestirilen elemental analiz sonuglari.

Mag= 200X

Ornek  Karbon Oksijen Silis Kalsiyum Silis ve
No (C) (%) (0) (%) (Si) (Ca) (%) Kalsiyum
(%) (%)

A 76.16 23.28 0.11 0.45 0.56

B 75.49 21.55 0.98 1.98 2.96

C 74.24 21.72 1.44 2.60 4.04

D 71.05 23.60 2.06 3.28 5.34

E 60.87 30.67 3.34 5.11 8.45

Benzer sonuglar FTIR-ATR o&lglimleriyle de tespit

edilmistir. Sekil 2'de saf silika ve kalsiyum karbonatin
FTIR-ATR spektralari ve Sekil 3'te lif-plastik kompozitlerin
FTIR-ATR spektralari gorilmektedir. Sekil 2 de goéruldigu
gibi silika 794 cm-1 ve 1039 cm-1 de, kalsiyum karbonat
872 cm-1 ve 1390 cm-1 de karakteristik pikler
vermektedir (Feng 2010 ; Zhao ve ark. 2014). Sekil 3’teki
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spektrumlar incelendiginde kompozit icerisindeki
inorganik madde miktarinin artmasi ile 1261 cm-1, 872
cm-1 ve 800 cm-1 deki piklerin yogunlugunun arttig
gorilmektedir. 1261 cm-1 ve 872 cm-1 deki artis kalsiyum
karbonat, 800 cm-1 bandindaki artis ise silikadan

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 2. Silika ve kalsiyum karbonatin FTIR-ATR spektrumlari.
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Sekil 3. Lif-YYPE kompozitlerinin FTIR-ATR spektrumlari.
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Sekil 4 ve 5'te sirasiyla Uretilen lif plastik kompozitlerin
ylzde su alma ve kalinligina sisme oranlari gérilmektedir.
goraldigi  gibi  lif-plastik
kompozitlerin igerigindeki inorganik madde miktari

Grafiklerden acikca

arttikca orneklerin yizde su alma ve kalinligina sisme
oranlarinin azaldig1 goérilmektedir. Benzer sonuglar
Huulio ve arkadaslari (2010a) tarafindan odun plastik
kompozitlerinde de tespit edilmistir. Dort hafta sonunda
inorganik  madde igcermeyen liflerden  Uretilen
kompozitlerin su alma orani %6.23 ve kalinligina sismesi
%2.76 olarak olculmistir. Lifin icerdigi inorganik madde
orani %2.67 ye cikarildiginda 6rneklerin su alma orani
%5.63’e ve kalinlhigina sisme orani %2.75’e, inorganik
madde icerigi %4.95’e cikarildiginda su alma orani
%4.73’e ve kalinligina sismesi %2.30’a dismdastir.
inorganik madde icerigi %9.73’e kadar artirildiginda ise su
alma orani %3.92 ve kalinligina sismesi %1.46’ya kadar
gerilemistir. On haftalik bekleme siresinden sonra
inorganik madde icermeyen 6rneklerin su alma orani
%6.93’e ve kalinligina sisme orani %2.96'ya c¢ikmistir.
inorganik madde icerigi %9.73 kadar artirildiginda
orneklerin su alma orani %4.11 ve kalinligina sisme orani
%1.86 olarak olgliimuistiir. Bu haliyle lif-plastik
kompozitlerin su alma oranlari igeriginde %9.73 civarinda
silika ve kalsiyum karbonat karisimindan olusan inorganik
madde varhgi ile yaklasik %40 oraninda azalmistir. Benzer
sekilde kalinligina sisme miktari da %37 oraninda
azalmistir. Bu iyilesme, plastik icerisindeki bosluklarin
dolmasi ve suyun i¢ kisimlara gegisinin engellenmesi ile

aciklanabilir (Cavdarveark. 2015).

XA HB ¢C @D AE

Su alma (%)
O = N W & U1 OO N

0 7 14 21 28 35 42 49 56 63 70
Sire (Giin)

Sekil 4. Orneklerin su alma miktarlar
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Kalinligina sisme (%)
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0 7 14 21 28 35 42 49 56 63 70
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Sekil 5. Orneklerin kalinhigina sisme oranlari

Tablo 4’te lif plastik kompozitlerin mekanik 6zelliklerine
ait bulgular yer almaktadir. Tablodan goéruldigiu gibi
inorganik madde miktarinin artirilmasi ile saglamlik
ozelliklerinde o6zellikle egilme direncinde azalma
meydana gelmistir. Bunun nedeni inorganik madde
iceriginin tekdiize olmamasi, silika ve kalsiyum karbonatin
karisimindan meydana gelmesi olabilir. Ayrica baz
calismalar mineral ilavesinin bazi mekanik o6zellikleri
olumsuz etkiledigini belirtmektedir. Odun plastik
kompozit bilesimine mineral ilavesi sonucu plastigin
gevrekligi artmaktadir (Godara ve ark. 2009). Huubhilo ve
arkadaslari (2010b) yaptiklari ¢calismada odun plastik
kompozitine cesitli mineraller ilave etmisler ve egilme
direncinde kontrol o6rneklerine kiyasla o6nemli bir
degisimin olmadigini belirlemislerdir. Bununla birlikte
suda bekletme/dondurma ve kurutma asmalarindan
gegirilen mineral ile takviye edilmis 6rneklerin mekanik
azalmanin  kontrol

ozelliklerinde meydana gelen

orneklerine gore daha az oldugunu da belirlemislerdir.

Sekil 6 ve 7 de lif-YYPE kompozitlerin TGA egrileri
goralmektedir. Sekil 7'de gorildugi gibi ilk pikte lifin
bozunmasi ile ilgili donim noktasi, mineral iceriginin
%9.73’e artirilmasi ile birlikte 364.64°C den 377.56°C'ye
kadar cikmistir. ikinci pikte ki YYPE’nin déniim noktasi ise
mineral ilavesi ile 489.38°C den 493.71°C’'ye kadar
¢itkmistir. Bu sonuglardan mineral varhiginin kisith olsa da
termal 6zellikler Gizerine olumlu etki ettigi goriilmektedir.
Martikka ve ark. (2010) mineral takviyeli odun plastik
kompozitlerinin termal 6zelliklerini incelemisler ve benzer
sonuglara ulasmislardir.



Tablo 4. Lif-YYPE kompozitlerin mekanik 6zellikleri
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Ornek no Egilme direnci (Mpa)

Egilme modiilii (Mpa)

Cekme direnci (Mpa) Cekme modiilii (Mpa)

A 22.07 b (1.48)
21.01 ab (1.52)
20.92 ab (1.26)
20.6 ab (1.75)
19.55 @ (1.40)

2788.57 b (149.93)
2630 ab (302.82)
2501.42 ab (173.53)
2460.57 a (337.39)
2451.42 a (198.27)

m O O @

17.58 ¢ (0.67) 2025.71 b (130.95)
17.50 bc (0.75) 1977.14 b (156.06)
16.92 bc (0.86) 1925.71 b (81.76)

15.71 b (2.51)
13.46 a (1.34)

1832.42 b (138.19)
1546.57 a (257.38)

100

80

60

40

Agirlik kaybi (%)

20

200 300 400 500 600
Sicaklik (C°)

Sekil 6. Orneklerin TGA sonuglari

Agirhk kaybinin tirevi

200 300 400 500 600
Sicaklik (C°)

Sekil 7. TGA egrisinin turevi (DTGA).
SONUC

Calisma kapsaminda silika ile kuselenmis atik kagitlarin
plastik endustrisinde katki maddesi olarak kullanilabilme
olanaklari arastirilmistir. Ortamda bulunan silika ve
kalsiyum karbonat iceriginin plastige ilave edilen Ilif
iceriginde silika ve kalsiyum karbonat oraninin
artinlmasiyla lif plastik kompoziterin 6zellikle rutubet
direnclerinin 6nemli olclide gelistigi tespit edilmistir.
Mineral ilavesinin artisi ayrica plastiklerin  termal

ozelliklerinde de artisa neden olmaktadir. Bununla birlikte
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malzemelerin gevrekligi artmis ve bunun sonucu olarak
belirgin olmasa da egilme ve c¢ekme direnglerine
yansimistir. Sonug olarak calisma ile dis hava kosullarina
daha dayanikh lif-plastik kompozit Uretimi amaciyla
iceriginde 6nemli miktarda dolgu/kuse maddesi iceren
atik kagitlarin kullanilabilecegi belirlenmistir.
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