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Teil I: Kurze Darstellungen

l.1. Aufgabenstellung

Die anisotrope Verstarkung von Elastomeren durch Kurzfasern ist seit langem bekannt.
Allerdings beschrankt sich das daflir eingesetzte Sortiment auf wenige, i.a. synthetische
Fasern. Dagegen werden Natur- oder Lyocellfasern, die gerade fir Verbundwerkstoffe
interessante Eigenschaften aufweisen, industriell bisher nicht eingesetzt.

Ursache sind vor allem die groBen Probleme beim Verteilen und Vereinzeln der
Cellulosefasern in der Elastomermatrix. Wegen dieser Schwierigkeiten gibt es kaum eine
verlaBliche Aussage Uber das reale Potential eines solchen Systems. Auf der anderen Seite
wei3 man aus dem Bereich Thermoplast, daB die grundsétzliche Leistungsfahigkeit der
Cellulose-Verstarkung auBer Frage steht. Es kommt also darauf an, die Kapazitat der Natur-
und Lyocellfasern auch fir Elastomere aufzuzeigen und zu erschlieBen.

Diese Problemkreise wurden im Rahmen der hier vorgestellten Arbeiten aufgegriffen. Die
Idee war, die Cellulosics Uber die Vorstufe eines ,Gummi-freundlichen* Fasergranulats
einzubringen. Ein solches Fasergranulat kann an die jeweilige Matrix und das
Compoundierverfahren angepafBt werden und sollte so das Verstarkungsvermdégen der
Kurzfasern voll zur Geltung bringen. Offen war, ob sich dieses Granulat wirtschaftlich
herstellen 1aBt, ob es sich tatsachlich fir Elastomere eignet und inwieweit es das Potential
von Natur- und Lyocellfasern heraushebt.

l.2. Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefiihrt wurde

Fast alle technischen Systeme enthalten (meist unsichtbar) Gummiteile verschiedenster Art.
Diese Produkte dienen zur Dampfung mechanischer Schwingungen, zur Abdichtung oder zur
Kraftibertragung; meist sind sie Uber lange Zeit hohen Belastungen ausgesetzt. Um die
notwendige Stabilitdt und Funktionalitdt des gesamten Systems abzusichern, mu3 man den
elastischen Werkstoff hinreichend steif gestalten.
Die erforderliche Steifheit des Gummis I1aBt sich Uber einen hohen Anteil an Fullstoff
und/oder Uber eine intensive Vernetzung einstellen. Beide Wege fihren jedoch zu
technologischen Problemen in der Fertigung und zu eingeschrankter dynamischer
Bestandigkeit. AuBerdem wird der gesamte Artikel hart, wahrend h&ufig nur die Steifheit in
eine Richtung sinnvoll ist.
Das Einbringen von Kurzfasern bietet hier eine interessante Alternative:
Schon relativ wenige Fasern reichen aus, die Vulkanisat-Harte und die Steifheit des
Gummis deutlich zu erhéhen.



Die Fasern lassen sich unter bestimmten Voraussetzungen im Gummi orientieren, so
daB ein anisotropes Produkt entsteht - in Faserrichtung weist das Vulkanisat eine hohe
Steifheit auf, wahrend senkrecht dazu die Flexibilitdt des Werkstoffs erhalten bleibt.
Ein weiterer Effekt ist die Verringerung der FlieBfahigkeit des Gummis in Faserrichtung.
Dies wird gerade bei Abdichtungen wichtig.
Damit sind Kurzfasern ein Ansatz fir die Optimierung aller dynamisch und Druck-
beanspruchten Gummiartikel, der bereits erfolgreich angewandt wird.

Cellulosische Naturfasern scheinen fir einen solchen Einsatz geradezu pradestiniert zu sein:
Sie weisen einen hohen Modul auf, bieten durch ihre chemische Zusammensetzung gute
Voraussetzungen in der Anbindung zu vielen Massen-Kautschuken und sind sehr preiswert.

Sinngemas trifft das auch auf die modernen cellulosischen Regeneratfasern vom Typ Lyocell
zu. Lyocell liegt im Modul zwar niedriger als Naturfasern, kann jedoch auf Grund seiner
Feinheit, seiner beliebigen textilen Aufmachung und seiner chemischen Reinheit in
Composites durchaus mit Naturfasern konkurrieren.

Dem Einsatz der genannten Materialien steht jedoch ein entscheidendes technologisches
Problem entgegen — deren schwierige Dispergierbarkeit in den Elastomer-Vorstufen. Vor
allem die Naturfasern verteilen sich sehr schlecht in einer Kautschukmischung. Deshalb
mufBte man davon ausgehen, daB ihr theoretisches Potential nicht einmal anndhernd zur
Geltung kommt: Um die tatsachlich méglichen Effekte der Cellulosefaser-Verstarkung in
Gummi herausstellen zu kénnen, ist es notwendig, die Fasern zu vereinzeln und homogen

zu verteilen, ohne sie verklrzen.

Bei den hier vorgestellten Arbeiten ging es um die Lésung dieses Problems. Neben anderen
Richtungen (z.B. spezielle Praparationen) lag der Schwerpunkt darin, die Fasern nicht direkt
in das Elastomer zu compoundieren, sondern Uber ein Fasergranulat des TITK in eine
,aummi-phile“ Form zu bringen:
Dieses Granulat ist ein Gemisch einer niedrig schmelzenden thermoplastischen Faser
und der Natur- bzw. Lyocellfaser. Bei der Compoundierung der Elastomere schmilzt die
thermoplastische Komponente, gibt die Naturfaser dadurch in weitgehend vereinzelter
Form in die Matrix ab und wirkt selbst als Verarbeitungs- und Verteilungshilfsmittel.
Uber die Konstruktion des Granulats lassen sich Aufmachung, Gehalt und Lange der
Verstarkungsfaser in einem weiten Bereich einstellen.
Daneben kann man mit dem Granulat auch weitere funktionelle Komponenten in das

Elastomer einbringen, z.B. Adhasive oder Verarbeitungshilfsmittel.



Somit stellte sich das Projekt zum Ziel, das ,wahre” Potential der Naturfasern flr industriell
hergestellte Elastomersysteme herauszuarbeiten, indem die technologischen Probleme zum
Einbringen geldst werden. In diesen Rahmen wurde auch Lyocell einbezogen.

Uber die Incorporation der Fasern in ganz unterschiedliche Gummi- und TPE-Erzeugnisse
und die damit verbundene Wertschépfung sollten sich Impulse flr den weiteren Einsatz

dieser nachwachsenden Rohstoffe ergeben.

I.3. Planung und Ablauf des Vorhabens

Im Projekt wurden die folgenden Komplexe bearbeitet:

1) Konzeption eines Naturfaser- bzw. Lyocellfaser-verstarkten Granulats mit niedrig
schmelzenden thermoplastischen Matrixwerkstoffen (angepafBt an wichtige Kautschuk-
typen und an Thermoplastisches Elastomer TPE)

2) Untersuchungen zur Verarbeitbarkeit dieses Granulats in reprasentativen Gummi-
Compounds (Innenmischer, Mischwalzwerk, Extruder)

3) Untersuchungen zur Verarbeitbarkeit dieses Granulats in TPE (Extruder, SpritzguB)

4) Arbeiten zum Einsatz von Haftvermittlern und zum Integrieren dieser Haftvermittler in das
Granulat

5) Uberpriifung anderer Technologien, die letztlich zu einer guten Dispergierbarkeit der
Fasern im Gummi fithren (besondere Offnungs- und Mischungsprozesse)

6) Darstellung der erreichbaren statischen Parameter in unterschiedlichen elastischen
Werkstoffen und auf verschiedenen Aggregaten (insbesondere der Grad der Anisotropie
beziglich Festigkeit und Modul u.a.)

7) Darstellung der erzielbaren Verbesserung im dynamischen Verhalten solcher Werkstoffe

8) Aufzeigen der praktischen Uberfiihrbarkeit

Details zu diesen Komplexen erscheinen bei der Diskussion der Ergebnisse. Hier sei
lediglich darauf verwiesen, dafB3 die Anforderungen an die beiden Meilensteine

Meilenstein 1 — wahrend Arbeitspaket 6

,LaBt sich mit hinreichender Produktivitét ein Granulat herstellen, das aus Naturfasern und
niedrig schmelzenden thermoplastischen Fasern besteht?*

Meilenstein 2 — wahrend Arbeitspaket 7

,Fuhrt das Einbringen der cellulosischen Fasergranulate in die elastomeren Compounds
tatsachlich zu einem deutlichen Sprung in den Eigenschaften des Gummi?“

jeweils erfllt wurden.



l.4.Wissenschatftlicher und technischer Stand, an den angekniipft wurde

1.4.1. Hintergrund zur Verstdrkung von Gummi mit Kurzfasern

Insbesondere im technischen Bereich werden Gummiartikel tber lange Zeitrdume extremen
statischen und dynamischen Belastungen ausgesetzt. Haufig ist gleichzeitig ein steifes
Verhalten gefordert, etwa wegen der Funktionalitdt des Bauteils oder zur Verminderung des

.FlieBens®. Um die Steiftheit von Gummi zu steigern, kann man entweder hoch vernetzen

oder den Filllstoffanteil erhéhen. Uber beide Wege wird es jedoch oft schwierig, alle

notwendigen Werkstoffparameter in Einklang zu halten:
So ist die Herstellung und Verarbeitung von hochgefiiliten Elastomermischungen kritisch;

neben verandertem ProzeBverhalten kénnen die notwendigen starken Scherkrafte zu

Uberdurchschnittlichem Verschlei3 an den Aggregaten oder zur Anvulkanisation fuhren.
Ein hoher Vernetzungsgrad 1aBt sich grundsatzlich Uber das Vulkanisationssystem oder

Uber lange Vulkanisationszeiten einstellen. Die erste Mdglichkeit reduziert jedoch die
technologische Sicherheit (Gefahr der Anvulkanisation), die andere Mdglichkeit die
Produktivitat.

Dazu kommt, daB harte Vulkanisate haufig dynamisch nicht ausreichend bestandig sind [1].

Einen Ausweg bietet hier die partielle Substitution von Fullstoff durch Kurzfasern. Kurzfasern
lassen sich unter bestimmten Voraussetzungen in der Elastomermischung ausrichten. Auf
diese Weise entsteht eine anisotrope Steifheits-Verteilung im Produkt. Die herausragenden
Eigenschaften solcher Rezepturen sind bekannt [2,3].

1.4.2. Stand der Technik zu fasergefllltem Gummi

Gummi als Viel-Komponenten-System (Kautschuk, RuBe, andere aktive und passive
Fullstoffe, Hilfsmittel, Vulkanisationssystem) ist schon ein Composite. Gibt man zu diesem
System noch textilen Kurzschnitt hinzu, so erhalt man einen Composite im engeren Sinne [4]
— ein anisotrop verstarktes Material, das sich in charakteristischen Eigenschaften signifikant
vom urspriinglichen Werkstoff unterscheidet.

Das Besondere an Kurzschnitt-verstarkten Gummicomposites ist die Tatsache, daB hier

schon relativ geringe Zusédtze an Fasern zu drastischen Veranderungen im viskosen,

mechanischen und thermischen Verhalten fihren:
Eine kleine Menge an Fasern hat den gleichen Effekt wie ein groBer Zusatz an RuB oder
anderem aktiven Fullstoff.
Das thermo-mechanische Eigenschaftsbild des Werkstoffs verbessert sich deutlich.



Im Gegensatz zu einer textilen Verstarkung des Artikels mittels Cord oder Gewebe wird
die Verstarkung mit Kurzfasern schon beim Compoundieren und damit viel produktiver
realisiert.
Die Verbesserung der Eigenschaften féllt anisotrop aus; so kann man sich dem
jeweiligen konstruktiven Problem gezielt anné&hern - bei sorgféltiger Verarbeitung solcher
Mischungen Uber Schneckenaggregate oder Uber Walzen gelingt es, die Fasern in eine
Vorzugsrichtung zu orientieren; in dieser Richtung weist das Vulkanisat eine hohe
Steifheit auf, wahrend senkrecht dazu die Flexibilitdt des Werkstoffs erhalten bleibt.
Der Einsatz von Fasern in Gummiprodukten, die hohen Anspriichen unterliegen, ist nicht neu
[3.5-14]. Insbesondere in Keilriemen, dem sicher extremsten Beispiel einer dynamischen
Belastung, finden heute fasergefullte Mischungen Verwendung [6,10], aber auch andere
Einsatzfalle wurden bekannt, wie z.B. im riesigen Markt der Reifen [11,15-18].

1.4.3. Cellulosische Naturfasern in Verbundwerkstoffen

Naturfasern in thermo- und duroplastischen Verbundwerkstoffen sind seit einigen Jahren
Stand der Technik. Zwar standen bei der Einfihrung von Naturfaser-verstarktem Kunststoff
in der Industrie verschiedene Schwierigkeiten, z.B. ein Optimum hinsichtlich Qualitat und
Wirtschaftlichkeit beim FaseraufschluBgrad zu finden. Dal3 man diese Probleme aber I6sen
kann, zeigen die schon jetzt beachtlichen Marktanteile. Vor allem die Automobilindustrie
setzt derartige Mengen Naturfasern in Bauteilen (ca. 15.000 t / Jahr) ein, daB man langst
nicht mehr nur von einer Marktnische sprechen kann; hier hat sich bereits eine neue
Werkstoff-Klasse etabliert [19-23].

Dabei konkurrieren Naturfasern mit Glasfasern. Im Vergleich zu Glasfasern haben die
Naturfasern eine Reihe von Vorteilen, vor allem den niedrigen Preis, das vergleichsweise
glnstige arbeitsphysiologische Verhalten und das Image eines nachwachsenden Rohstoffs
[24-26].

Im Segment der Elastomerartikel werden dagegen bisher kaum Naturfasern eingesetzt,

obwohl auf Grund der Erfahrungen in anderen technischen Composites und auch nach der

Literatur [14,27-30] hier durchaus gute Voraussetzungen vorliegen. Als Verstarkungsmaterial

in Elastomeren wirden sie die Vorteile

- einer relativ unproblematischen Haftung zu den Massenkautschuken NR, SBR, BR und
CR (nach [31] sind bei Naturfasern Ulberhaupt keine Haftsysteme erforderlich, bei
Viskose gibt es jahrzehntelange Erfahrungen mit Adhéasiven),

- einer guten Dimensionsstabilitat und guten dynamischen Steifigkeit, die insbesondere
beim Einsatz des Produkts bei héheren Temperaturen eine wichtige Rolle spielt [31], und



- eines ausgesprochen billigen und gleichzeitig hochmoduligen Materials

aufweisen.

1.4.4. Cellulosische Regeneratfasern in Verbundwerkstoffen

Ein dhnliches Bild kennt man von cellulosischen Regeneratfasern. Zwar fanden friher in
Gummiartikeln (neben Baumwolle) ausschlieBlich Viskose Anwendung, heute wird Uber
deren Einsatz jedoch nur noch gelegentlich berichtet [31-35]; wegen der niedrigeren textil-
mechanischen Parameter dieser Fasern wurden sie vor Jahrzehnten durch Polyamid und
Polyester weitgehend substituiert. Dem hdheren textil-physikalischen Niveau der
Synthesefasern stand urspringlich deren relativ geringe Haftung zur Gummi-Matrix
entgegen, flir dieses Problem gibt es jedoch technisch ausgereifte Lésungen. Lediglich der
Rayon-Cord blieb im Einsatz - insbesondere bei hochwertigen Reifen [31,36-39].

Obwohl es sich nicht um eine Regenerat-, sondern um eine Zellstoffaser handelt, sei in
diesem Zusammenhang das Produkt Santoweb® erwahnt, das auf Grund seiner Herkunft
allerdings nur einen begrenzten Verstarkungseffekt hat [40-42].

Inzwischen existiert aber eine moderne Regeneratfaser, die durchaus eine Alternative zu
den in Gummi verwendeten Synthese-Kurzfasern sein kann — das Lyocell.

Im Lyocell-Proze3 wird die Cellulose ohne Derivatisierung in wenigen Verfahrensstufen in N-
Methylmorpholin-N-Oxid-Monohydrat (NMMO) gelést, in ein wéaBriges Bad versponnen und
durch Ubliche Technologien nachbehandelt. Das NMMO - eine toxikologisch und ékologisch
weitgehend unbedenkliche Substanz - 148t sich fast vollstandig zurlickgewinnen.

Strukturell zeichnen sich die Lyocellfasern - im Vergleich zu Viskose und Modal — unter
anderem durch langere und hdher orientierte kristalline Bereiche aus. Dies erklart die hohen
ReiBfestigkeiten und Modulwerte im trockenen und nassen Zustand. Eine gewisse Rolle wird
dabei auch dem Hohlraumsystem der Faser zugeschrieben; im Gegensatz zum Viskosetyp
liegen bei Lyocell eher langgestreckte, in Faserrichtung orientierte Hohlrdume vor [43-47].
Lyocell ist ein innovatives Material, das auf Basis eines nachwachsenden Rohstoffs
hergestellt wird und hervorragende Faserparameter aufweist. Heute werden unter dem Dach
der Firma Lenzing (A) Fasern in einer GréBenordnung von weit Uber 100.000 t/Jahr
hergestellt (als Tencel® und Lenzing Lyocell®); aus der umfangreichen Literatur sei nur noch
auf [48,49] verwiesen.

Lyocell hat eine ReiBfestigkeit auf dem Niveau von PES-, PA- oder Naturfasern. Der
Fasermodul, der fir die Herstellung von steifen Verbunden von gréBter Bedeutung ist,



erreicht jedoch nicht anndhernd das Werteniveau der Naturfasern [50-52]. Trotzdem

empfiehlt sich Lyocell als Verstarkungsmaterial fir Kunststoffe und eben auch fir Elastomer:
- Lyocell weist das fir Regeneratfasern héchste Niveau an Festigkeit und Modul auf und
verfligt damit Uber ein ausgezeichnetes Preis-Leistungs-Verhaltnis.
- Lyocell steht bei gleichmaBiger Qualitdt als Festigkeitstrager in beliebiger textiler
Aufmachung zur Verfiigung und |48t sich so dem konkreten Einsatzfall anpassen. Damit
relativiert sich auch das Niveau des Moduls — Uber textile Manipulationen, z.B. Zwirnen,
kann man die Steifheit des Materials erhéhen.
- Lyocell hat keine Nebenbestandteile und tragt somit nicht zu Emission und Geruch der
Bauteile bei.
- Lyocoll ist zwar nicht so steif, aber auch nicht so spréde wie Naturfasern. Hohe
Sprodigkeit fihrt zu einem gréBeren Abbau der Faserlange beim Compoundieren,
dadurch sinkt letztlich der Verstarkungseffekt.
- Lyocell liegt im Niveau der Festigkeit nur wenig entfernt von Polyamid und Polyester,
bringt als Cellulose-Produkt aber ein weit héheres Adhasions-Potential zum Gummi mit.
Eine gesteigerte Faser-Matrix-Haftung hat die Vorteile, daB
- die Eigenschaften der Fasern besser auf den gesamten Werkstoff Ubertragen
werden,

- dadurch mdoglicherweise eine Senkung oder Verdnderung des Faseranteils im
Composite bei gleichen Eigenschaften méglich wird und sich so

- neue konstruktive oder technologische Mdéglichkeiten eréffnen, und schlieBlich auch

- mit verbesserter Haftung die Gefahr sinkt, daB die Faser-Matrix-Haftung bei
hydrolytischer oder dynamischer Beanspruchung versagt.

Im Vergleich zu (mechanisch aufgeschlossenen) technischen Naturfasern hat Lyocell einen

héheren Preis. Andererseits sind die Vorteile in der Mischungsherstellung — etwa durch die

gleichmaBige Qualitat von Lyocell bzw. die bereits diskutierten Effekte bei der Substitution
anderer Fasern durch Cellulose - bei der Preisbildung des Produkts zu betrachten.

1.4.5. Probleme beim Einbringen von Kurzfasern in Gummi

Der Erfolg einer Verstarkung mit Kurzfasern hangt von verschiedenen, z.T. bereits
angedeuteten Voraussetzungen ab. Dies sind im einzelnen

1. eine gute Verteilung und Vereinzelung der Fasern im Elastomer,

2. eine moglichst perfekte Orientierung der Fasern in der Matrix,

3. eine hinreichende Faser-Matrix-Haftung,

4. die thermische und chemische Bestandigkeit der Faser bzw. des gesamten Systems.
Der erste Punkt ist am wichtigsten — der Effekt der Fasern steht und fallt mit deren Verteilung
in der Matrix. Aber gleichzeitig ist er auch am schwierigsten zu realisieren, denn die Fasern



lassen sich i.a. nur mihsam dispergieren. Dies fuhrt zu Inhomogenitaten bis hin zur Bildung

von ,Fasernestern®.

Andere, besser beherrschbare Probleme sind (in Abhangigkeit der technischen Ausstattung

und der Matrix)

- die (im Endprodukt erwiinschten!) Anisotropie-Effekte, die sich etwa im Verhalten auf den
Walzwerken auBern,

- die héhere Viskositat der Mischungen,

- die geringere Klebrigkeit und damit veranderte Konfektionierbarkeit und

- die Oberflachenqualitat (bei hohen Fllgraden).

1.4.6. Anséatze zur besseren Verteilung der Fasern

Das Herstellen und die Verarbeitung von fasergefillten Elastomermischungen stellt eine
besondere Herausforderung dar. Wahrend man den zuletzt aufgeflhrten Problemen
(abweichendes Verarbeitungsverhalten bzw. Konfektionsklebrigkeit der Rohmischung) tber
die Anpassung der Rezeptur und/oder der ProzeBparameter begegnen kann, ist die
homogene Verteilung der Fasern ein immerwahrender kritischer Punk.

Nach Kenntnis des Antragstellers versucht jede Firma auf eigene, sorgsam geheimgehaltene

Weise mit diesen Fragen fertig zu werden. Dies sind etwa lange Mischzeiten oder die

Herstellung von Faserbatches, was jedoch zwangslaufig zur partiellen Schadigung der Faser

fuhrt.

Aus der Literatur und eigenem Wissen ist folgendes bekannt:

- Um Faserballungen von vornherein auszusondern und eine Art Faser-Luft-Gemisch zu

erzeugen, wurden spezielle Vorodffner entwickelt, bei denen die Fasern durch ein mit
hoher Geschwindigkeit rotierendes Blatt geflihrt und so vereinzelt werden. Bekannt
wurden dazu die Einheiten LITTLEFORD-Mixer, EIRICH-Mixer und WRASSMANN-
Voroéffner.
Eine grundlegende Schwierigkeit bei solchen Verfahren ist allerdings die elektrostatische
Aufladung des textilen Materials, die (neben Problemen in der Arbeitssicherheit) zu
einem neuerlichen, eben elektrostatischen Zusammenballen der Fasern fuhrt. Um dies
zu verhindern, lassen sich mit den genannten Geraten die Fasern nicht nur &ffnen,
sondern auch mit einer Flussigkeit oder mit einem Pulver beaufschlagen.

- Ein anderer Weg ist der Versuch, Faserballungen durch Vormischen des Textils mit einer
anderen Komponente gar nicht erst entstehen zu lassen. Damit man nicht ein Gummi-
fremdes Material einfuhren mufB, werden hierfir RuB, Kieselsdure oder Weichmacher
eingesetzt.
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- Als bisher erfolgversprechendster Ansatz erwiesen sich Coatings der Fasern mit einem
Elastomer, und zwar in Form eines Masterbatches (bekannt geworden fur Kevlar [US-
Patent 4,515,541]), durch Mischen der Fasern mit einem Elastomer-Pulver (wobei jedoch
nur wenige Elastomere als Pulver verfigbar sind) und durch Ausfallen von Elastomer aus
der Polymerisationsflotte in Gegenwart von Fasern (fir Kevlar-Pulp von der Firma
Polysar/Kanada). Allerdings scheinen auch diese Materialien in kommerziellem MaBstab

nicht zur Verflgung zu stehen.

All diese Ansétze haben jedoch Einschrankungen oder Nachteile:

- Fdr die angedeuteten apparativen Lésungen miBte das Unternehmen investieren, was
sich fur kleinere Firmen und begrenzte Sortimente kaum auszahlt.

- Faservorbereitungen stellen immer einen zusétzlichen personellen und finanziellen
Aufwand dar, der nur dann lohnt, wenn entsprechende LosgrdBen in Aussicht stehen.

- Voro6ffnungsprozesse oder Batchherstellungen belasten die Fasern auch qualitativ, denn
grundsatzlich gilt: Je mehr mechanische Schritte die Fasern durchlaufen und je sprdder
eine Faser ist, desto starker wird sie verkirzt und entsprechend geringer fallt der
Verstarkungseffekt aus.

- Aufpudern oder Tranken der Fasern mit Rezepturkomponenten sind intelligente Ansatze,
schranken jedoch die Verwendung auf ein jeweils kompatibles Matrix-System ein.

Die ideale Lésung ware eine Prozedur, bei der die Kurzfasern ohne gréBeren

Umristaufwand an die jeweilige Gummirezeptur und die vorhandenen Verarbeitungslinien

angepalft werden kénnen. Den Ansatz fir eine solche Lésung bieten verschiedene, zum Teil

marktverfiigbare Naturfaser-Granulatprozesse.

1.4.7. Verfahren zur Herstellung von Naturfaser-verstiarktem thermoplastischem Granulat

Der Einsatz von Naturfasern flr die Verstarkung in thermoplastischen Kunststoffen blieb
bisher auf das Formpressen (meist mit Hybrid-Vliesen) beschrankt. Komplizierte konstruktive
Anforderungen im Bauteil lassen sich jedoch nur durch die modernen Verfahren der
Kunststoffverarbeitung bedienen, insbesondere mittels SpritzgieBen und kombiniertem
Extrusions-Formpressen. Auch endlose Profile sind durch Pressen nicht herstellbar, sondern
nur durch Extrusion. Doch fur all diese Prozesse benétigt man Granulat [53-55].

Mit Naturfasern ist die Herstellung von thermoplastischem Granulat nach bekannten
Prozessen jedoch problematisch, im Falle von Granulat mit langen Fasern bisher ganz

unmaglich.
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Die naheliegende Technologie fir Kurzfasergranulat wére eine direkte Zugabe der
Naturfasern in den Extruder beim Compoundieren von Thermoplast und anschlieBendes
Schneiden zu Granulat. Wegen ihrer geringen Dichte und ihrer schlechten Rieselféhigkeit
sind Naturfasern jedoch sehr schwierig zu dosieren. Nur die Zugabe der Fasern in Form
eines Kardenbandes ist hier ein gangbarer Weg. Allerdings kann man so lediglich Granulate
mit Faserlangen in der GréBenordnung < 1 mm erzeugen. Da die Lange der Fasern und
deren verstarkende Wirkung unmittelbar korrelieren, fallen die Parameter eines Verbundes
aus Kurzfaser-Granulat entsprechend gering aus. Dies wiegt um so schwerer, als (im
Vergleich zur Glasfaser) die Naturfaser ohnehin geringere Festigkeiten mitbringt [55].
Langfasergranulat 148t sich Gber Pultrusion produzieren. Dieser Prozef ist ein etabliertes
Verfahren fir Glasfaser-verstarktes Thermoplast. Die Pultrusion beruht auf einer
kontinuierlichen Impréagnierung von Verstarkungsmaterial (Rovings) mit Schmelze; die
Faserldnge in den Granulaten wird Gber die Schnittlange beim Granulieren eingestellt. Das
Verfahren erfordert jedoch ein endloses (Filament-) Garn, das hohe Kréfte Ubertragen kann.
Ein preiswertes Kardenband aus Naturfaser gentgt diesen Anforderungen nicht. Die
Herstellung eines festen Garns erfordert dagegen einen hohen Faser-AufschluBgrad und ist
damit viel zu teuer [56-58].

Daneben steht als generelles Problem die unvermeidbare thermische und mechanische

Belastung beim Compoundieren der Naturfasern mit einem thermoplastischen Matrixmaterial
wie PP. Durch die notwendigen ProzeBtemperaturen kann bereits hier eine Schadigung der
cellulosischen Fasern einsetzen, die sich auf die spater im eigentlichen Verarbeitungsschritt
auftretende Belastung summiert.

Ein weiteres grundsatzliches Problem bei den angedeuteten Verfahren zur
Granulatherstellung ist, daB ein Kunststoffverarbeiter textiles Material handhaben muB. Dort
sind jedoch weder Aggregate noch Erfahrungen zum Umgang mit Fasern vorhanden.
Dagegen bestehen in Textilfirmen durchaus die entsprechenden Voraussetzungen. Es ware

also winschenswert, wenn die Produktion von Naturfaser-verstarktem Granulat bei einem

Faserverarbeiter vorgenommen wird und das Kunststoffunternehmen dann fertiges,

maBgeschneidertes Granulat beziehen kann.

Vor diesem Hintergrund arbeiten - neben dem TITK - eine Reihe von Unternehmen und
Instituten an der Entwicklung von Naturfaser-verstarktem Granulat [59,60]:

Amorim Deutschland GmbH, Delmenhorst Walter Zink GmbH, Jettingen-Scheppach
BioWert Industrie GmbH, Brensbach Jelu Werk Josef Ehrler GmbH, Rosenberg
Dr. Pohl Textil- und Thermoplast GmbH, Forst Kosche Profilummantelung GmbH, Much
J. Rettenmeier und Séhne GmbH, Rosenberg  M0llerTEch GmbH, Bielefeld

FiberGran GmbH, Ostritz Werzalit GmbH, Oberstenfeld
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FKkuR Kunststoff GmbH, Willich Linotech GmbH, Waldenburg
Fraunhofer UMSICHT, Oberhausen Tecnaro GmbH, lisfeld-Auenstein
Hostein Flachs GmbH, Mielsdorf PMG Geotex GmbH, Chemnitz

Badische Naturfaseraufbereitung BAFA GmbH, Malsch

Die Entwicklungen der genannten Firmen unterscheiden sich vor allem

- in der Zufuhr der Fasern zum eigentlichen Granulierschritt (Kurzfaser in Wirrlage,
Kurzfaser-Pellets, Faserstaub oder Kardenband) und

- im Verfahren zur Mischung von Matrix und Faser (im modifizierten Zweischnecken-
Extruder, tGber Pelletierung, Pull-Drill- oder Direktcompoundier-Prozesse) [61,62].

1.4.8. Granulatverfahren des TITK

Beim thermoplastischen Langfasergranulat (LFG) des TITK stehen als Ausgangspunkt
billige Hybrid-Kardenbander aus einer Mischung von Verstarkungs- und Matrixfasern. Die
Bander werden im ProzeB gedreht, dabei aufgeheizt und kompaktiert. Durch die
Drehungserteilung kommen die Naturfasern mit dem aufgeschmolzenen Matrixmaterial in
BerUhrung und verkleben untereinander. Es entsteht ein kompakter Materialstrang, der hohe
Zugkrafte Ubertragen kann und sich kontinuierlich abziehen 1aBt. Dieser Strang durchlduft
dann eine Kihlzone und wird nach Verfestigung zu Pellets geschnitten (Abb. 1, [54,55,63]).

Abzug und Drehung
Kiihilzone Schnitt

Abb. 1

Prinzipieller Aufbau zur
Herstellung des TITK-
Langfasergranulat

1.4.9. Herstellung von  Elastomer-freundlichem* cellulosischem Fasergranulat

Will man Gummi und TPE als neue Einsatzgebiete flr Natur-/Lyocellfasern erschlieBen, so
muB man industriell umsetzbare Méglichkeiten finden, die Fasern homogen in die
Elastomere zu incorporieren. Die |dee des Projekts bestand nun darin, die Fasern zunachst

in ein Granulat zu Uberfilhren — ein Granulat aus cellulosischer Faser und einer

niedrigschmelzenden thermoplastischen Komponente. Die beim Mischen des Gummis bzw.

beim Aufbereiten von TPE entstehenden Temperaturen dienen dazu, die thermoplastischen
Fasern nach und nach aufzuschmelzen; dadurch wird die Cellulosefaser schrittweise und in
guter Vereinzelung in die Matrix abgegeben und wahrend des Mischens verteilt.
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Nach dem TITK-Proze8 (Abschnitt 1.4.8.) wurden friher nur Granulate auf Basis

Polypropylen/Naturfaser hergestellt. Inwieweit es gelingt, andere, bei niedrigerer Temperatur

als PP schmelzende Fasern einzubeziehen, war unklar, hier wurden eine ganze Reihe an

Veranderungen in verfahrensspezifischen Parametern, vielleicht sogar in ganzen

Systemteilen, beflirchtet.

Dagegen standen jedoch die erhofften Vorteile:

- Vollstéandig entfallen die Schwierigkeiten beim Wiegen und Dosieren der leichten, duBerst
volumindsen Cellulose-Kurzschnitte.

- Das groBte Problem bei der Herstellung von fasergefiilliten Elastomercompounds — die
schlechte Verteilung der Fasern — wird durch die konzipierte ldee gelést oder zumindest
weitgehend reduziert.

- Prinzipiell sollte es mdglich sein, weitere Komponenten beim Granulieren einzufihren.

- Auf Grund der (im Vergleich zu anderen Technologien) schnelleren Einarbeitung des
Granulats in das Elastomer werden die Fasern mechanisch weniger belastet. Damit
bleibt die urspringliche Faserlange weitgehend konserviert. Da der Verstarkungseffekt
eine unmittelbare Funktion der Faserldange ist, sollte dies im Vergleich zu bisherigen
Prozessen
- entweder zu einem hdheren Niveau im Eigenschaftsbild des Gummiartikels
- oder zu der Mdglichkeit, mit langeren oder anderen oder weniger (Granulat-)Fasern

den gleichen Effekt wie mit viel mehr konventionellen Fasern zu erzielen (dies wirde
wiederum technologische Probleme und Kosten reduzieren),
fUhren.

Somit sollte es Uber den Ansatz ,Fasergranulat® moglich werden, das tatsachliche

groBtechnische Potential einer cellulosischen Verstarkung von Gummi (bzw. TPE) zu

demonstrieren und gleichzeitig als wirtschaftliche Perspektive aufzuzeigen.

1.4.10. Faserverstirkte Thermoplastische Elastomere (TPE)

Das Projekt beschrankte sich nicht nur auf Gummi, sondern beriihrte mit den TPE auch eine
moderne Werkstoffklasse mit besonders starken jahrlichen Wachstumsraten [64-67].
Thermoplastische Elastomere stellen eine Innovation in der Kunststoffverarbeitung dar: Sie
bestehen aus mikroskopischen elastischen Partikeln bzw. Mikrophasen, fein verteilt in einer
kontinuierlichen Phase aus einem Thermoplast [68-70].

Ein Problem bei der Herstellung thermoplastischer Elastomere ist die Mischbarkeit der
Polymerkomponenten. Verbesserungen im Verarbeitungsverhalten lassen sich durch den
Einsatz von speziellen Hilfsmitteln erzielen, Dbeispielsweise mit gepfropften
niedermolekularen Produkten. Eine weitere, bisher weniger beachtete Rolle spielen auch die
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Flllstoffe. Sie wirken sich sowohl auf die Compatibilitdt der Polymerkomponenten als auch
auf die Eigenschaften des Werkstoffs und in der Anwendung aus [71,72].

Ein Nachteil der TPE ist ihre relativ hohe bleibende Verformung unter Druck [73]. Gerade
hier kénnte die Compoundierung mit Fasern interessante Effekte bringen. Voraussetzung
daflr ist allerdings die homogene Verteilung von Fasern innerhalb der kontinuierlichen
thermoplastischen Phase. Uber einfaches Zumischen ist eine solche Verteilung nicht zu
erzielen.

Wie bereits angedeutet, bestand auch beim TPE die Idee darin, die Cellulosefasern
zusammen mit einer thermoplastischen Faser der elastomeren Matrix zuzumischen, und
zwar analog zum oben dargestellten Konzept wiederum als Granulat, das Thermoplast und
Faser bereits in idealer Vermischung enthalt. Dieses Granulat kénnte direkt in den
Compoundierproze3 oder in die spatere Verarbeitung des TPE eingehen. Weiterhin besteht
prinzipiell die M®églichkeit, im Granulat bereits bestimmte Verarbeitungshilfsmittel zu
integrieren und so die Compoundierbarkeit der Polymerblends positiv zu beeinflussen.

.5. Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Samtliche Versuche zur Entwicklung und Herstellung des Fasergranulats, verschiedene
technologische Tests an den Compounds sowie die Prifungen zum Effekt der Fasern in den
unterschiedlichen Elastomeren erfolgten im TITK Rudolstadt.

Die Arbeiten der Firma Woco Industrietechnik GmbH (Bad Soden — SalmUinster) umfaBten
Mitarbeit bei der Auswahl, Prifung und Bereitstellung von Gummimischungen,
eigenstandige Versuche zum Einmischen von Fasern bzw. Granulaten in Gummi an
unterschiedlichen Produktionsanlagen (SpritzguB3, Extrusion),

Versuche zum Einmischen von Fasern bzw. Granulaten in TPE an unterschiedlichen
Produktionsanlagen (SpritzguB3, Extrusion),

Prifungen zum dynamischen Leistungsvermdgen von fasergefillten Elastomersystemen,
Optimierung der Prozesse (weitere Versuche zum Einmischen von Granulaten),

Mitarbeit bei der Konzeption einer industriellen Verfahrensweise,

Lieferung von vorbereiteten Gummitypen des Unternehmens, insbesondere zum
Einmischen von Fasern bzw. Granulaten,

Durchfiihrung von speziellen, produktbezogenen Prifungen.

Zusétzlich zur urspringlichen Konzeption konnten noch zur Mitarbeit gewonnen werden:
MEP-OLBO Fulda — zur Ausriistung der Fasern mit Haftvermittler
zwei weitere Unternehmen fir die Bereitstellung von anderen Mischungen und fir

Verarbeitungsversuche



Teil Il : Eingehende Darstellungen

15

I.1. Verwendung der Zuwendung und des erzielten Ergebnisses im Einzelnen, mit

Gegenuberstellung der vorgegebenen Ziele

1I.1.1. Darstellung der einzelnen erzielten Ergebnisse

11.1.1.1. Experimentelles — Durchfiihrung der Versuche

11.1.1.1.1. Verwendete Materialien

Tabelle 1 zeigt eine Ubersicht zu den Fasermaterialien, die zum Teil direkt, zum Teil in

Form von Granulaten Verwendung fanden.

Tabelle 1 Fasermaterialien mit Angabe der gepriften bzw. vom Hersteller bekannten
Parameter
Faser Titer | Dichte |ReiB- ReiB- Anfangs- Hersteller Bemerkungen
[tex] | [g/cm?] |festigkeit | dehnung | modul
[cN/tex] |[[%] [cN/tex]
Lyocell 0,17 1,49 44,6 15,3 789 Lenzing AG Lenzing | 38 mm Lange
0,28 35,2 14,0 552 (A) 5 mm Lange
Flachs 4,9 1,50 441 1,2 3615 Holstein Flachs unterschiedliche
Mielsdorf (D) Langen
Poly- 3,0 Stehen 6 mm Lé&nge
ethylen 0,4 30...35 30...50 95
Poly- STW Schenkenzell |6 mm Lange
propylen (D)
0,67 29,8 142 Trevos Kostalov 60 mm Lange
(CZ)
Polyester- | 0,44 35,0 50 Trevira (D) 50 mm Lange
Biko
Santoweb Weber & Schaer (D) | Mischung Pulp,
D Flexys (B) RuB u. Resorcin
Rayon 0,5 1,52 STW Schenkenzell | Kurzschnitt
(D) 6 mm, mit RFL-
Polyester | 0,5 70...95 8...20 |700...1200 Dip

Wichtig erschien den Bearbeitern, eine maoglichst groBe Bandbreite an Elastomeren zu
testen. Im Fall von Gummi wurden Mischungen auf Basis SBR, NBR, EPDM, NR, NR/IR
und NR/SBR hergestellt bzw. beschafft. Bis auf eine Ausnahme (NR/IR) waren die
Rezepturen der Mischungen nicht bekannt. Die Parameter der Vulkanisate sind — als

Vergleich ,ohne Faser” - bei den jeweiligen Verarbeitungsversuchen aufgefiihrt.

Die verwendeten TPE werden im Abschnitt 11.1.1.7. charakterisiert.
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11.1.1.1.2. Ablauf der Verarbeitungsversuche

Mit einem Walzwerk 148t sich die beste Faser-Orientierung erzielen. Dazu stand ein
Labormischwalzwerk zur Verfiigung. Es wurde genutzt, um das Potential der Fasern unter

optimalen Verarbeitungsbedingungen aufzuzeigen.

Das Einmischen der Fasern und die Herstellung der Proben erfolgten nach den folgenden
Schritten, wobei die Breite des Walzenspalts beim Ausziehen der Platten variierte:

Abb. 2

Einmischen der Fasern
— abschlieBendes
Durchlaufen der
Mischung bei
definiertem Spalt

Vorwarmen der Mischung bei gréBerem Spalt

Zugabe der Fasern

5 min Homogenisieren durch wechselndes
Umschneiden bei gréBerem Spalt

5-maliges Durchlaufen der Mischung
bei schmalem Spalt (Abb. 2)

Abb. 3
Ausziehen der gesamten Mischung Zuschneiden der
als dinne Platte Platten
Ausschneiden von diinnen Proben
unter Beachtung der urspriinglichen
Laufrichtung des Walzwerks
(Laufrichtung = Ausrichtung der Fasern
= Jangs“!) (Abb. 3)

Abb. 4

Konfektion der Platten

Konfektion zu 2 mm bzw. 6 mm Gesamtdicke zur Gesamtdicke

unter Beachtung der Laufrichtung des (entsprechend
Walzwerks (Abb. 4) Werkzeug)
Vulkanisation der Proben
in einer Presse (Abb. 5)

Abb. 5

Schwabenthan-Presse
zur Vulkanisation
Ausstanzen bzw. Ausschneiden
der Probekdrper unter Beachtung
der Faserausrichtung
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Modell-Verfahren wurden in zwei Richtungen angewandt:
1. Das eine Modell-Verfahren verteilt die Fasern so homogen und anisotrop wie mdglich,

um den maximalen Effekt der Fasern in den gegebenen Rezepturen auszuloten.

- Verarbeitung am Labor-Walzwerk mit 500 g Mischung + x Gew-% Fasern
Vorwdrmen 2 min bei Spalt 1,5 mm
Einmischen 5 min bei Spalt 1,5 mm
5 x ,Puppen durchziehen® bei Spalt 0,5 mm
letztes Homogenisieren ca. 1 min bei Spalt 0,5 mm
Mischung teilen
2 Platten bei Spalt 0,5 mm ausziehen
- Vorbreitung der Vulkanisation
Konfektion der 0,5 mm dicken Platten zu 2 mm bzw. 6 mm Stérke; dabei
Beachtung der Walzwerksrichtung
- Vulkanisation
2. Der andere Modell-ProzeB lehnt sich eher an den industriellen Rahmen an, um die realen
Effekte der Fasern abzukldren (Anpassung der Verteilung und der Ausrichtung der

Fasern an die unterschiedlichen Aggregate im Gummibetrieb, insbesondere an Extrusion
und SpritzguB).
- Verarbeitung am Labor-Walzwerk mit 500 g Mischung + x Gew-% Fasern
Vorwdrmen 2 min bei Spalt 1,5 mm
Einmischen 5 min bei Spalt 1,5 mm
5 x ,Puppen durchziehen® bei Spalt 2,0 mm
letztes Homogenisieren ca. 1 min bei Spalt 2,0 mm
1 Platte bei Spalt 2,0 mm ausziehen
- Vorbreitung der Vulkanisation und Vulkanisation — analog Verfahrensweise 1

Diese beiden modellhaften Technologien sollten es ermdéglichen, schon im LabormaBstab
die Uber die Fasern ,theoretisch® mdglichen Verdnderungen (insbesondere in Hinblick auf
eine Anisotropie der Eigenschaften) von einem praktisch machbaren, wirtschaftlichen ProzeB3
abzuheben.

Ein Extruder gestattet die kontinuierliche Herstellung von Platten und Profilen. Benutzt man
Fasern, so hangt deren Orientierung vom komplizierten Wechselspiel zwischen
Mischungsviskositat, Schneckengeometrie und Verarbeitungsparametern ab.

Im TITK standen zwei verschiedene Laborextruder der Firma Thermo Fischer Scientific
Karlsruhe zur Verfigung — zum einen ein Einschneckenextruder Rheomex 19/10 OS
Rubber, der durch seine Schneckengeometrie und seine Temperiermanschetten fir die
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Verarbeitung von Gummi ausgelegt ist, zum anderen ein Zweischneckenextruder Rheomex
PTW 16/25 XL, erweitert auf die Extruderlange 40:1 L/D, fur die Extrusion von TPE.

Durch die Variabilitat der apparativen Gestaltung lieBen sich Temperaturverteilung und
ProzeBparameter an die jeweiligen Systeme anpassen.

Weiterhin wurde bei einem Partner mit einem industriellen Einschneckenextruder gearbeitet.

Die konkreten Verarbeitungsbedingungen sind bei den einzelnen Versuchsreihen aufgefihrt.

Das eigentliche Compoundieren von Elastomermischungen lauft in einem Innenmischer.
Zum Test der Dispergierbarkeit der Fasern im Innenmischer stellte der Industriepartner
Woco Industrietechnik Verarbeitungskapazitat bereit, und zwar sowohl im Technikums- als
auch im ProduktionsmaBstab:

Gummimischungen im Technikums-Innenmischer von Woco wurden in den Schritten

- Zugabe Kautschuk

- Zugabe Fasermaterial

- Zugabe Weichmacher, Fillstoffe und Ruf3
hergestellt; die Gesamtmischzeit betrug ca. 7 min, die AusstoBtemperatur 130...140°C.
AnschlieBend wurde das Vulkanisationssystem innerhalb von ca. 4 min auf einem Walzwerk
zugegeben.
Unter industriellen Bedingungen wurden bei Woco Chargen von 80 kg produziert.

Am Ende des Projekts stand auch im TITK ein kleiner Technikumsmischer zur Verfligung.

Dieses Gerat - ein Rheomix 3000 OS mit Banbury-Rotoren (Thermo Fischer Scientific
Karlsruhe) - konnte zwar nicht zur vollstaindigen Mischungsherstellung, aber zum
nachtréaglichen Einfigen von Granulat in eine fertige Mischung genutzt werden (&hnlich einer

denkbaren Vorgehensweise beim zweistufigen Gummimischen).

In den Compounds aus den Innenmischern liegen die Fasern ungerichtet vor. Aus

diesem Grund erfolgten fir die Prifunqg der Fasereffekte danach am Laborwalzwerk die
Schritte

neuerliches Vorwarmen ca. 2 min bei Spalt 1,5 mm

3 x ,Puppen durchziehen® bei Spalt 0,5 mm

letztes Homogenisieren ca. 1 min bei Spalt 0,5 mm

ausziehen von Platten bei Spalt 0,5 mm ausziehen
AnschlieBend wurden die 0,5 mm dicken Platten zu 2 mm bzw. 6 mm Starke (unter
Beachtung der Walzwerksrichtung) konfektioniert und entsprechend der jeweiligen
Rheometerkurven der Mischungen vulkanisiert.
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11.1.1.1.3. Priifung der Fasern und der faserverstdrkten Elastomere

Far faserverstarkte Elastomere ist entsprechend der praktischen Anforderungen - und wie
auch in der Literatur UOblich — das Kraft-Dehnungs-Verhalten langs und quer zur
Faserrichtung die beste Priifmethode, um die Ausrichtung und die Wirkung der Fasern
zu studieren. Es sind vor allem die Spannungswerte bei geringen Verformungen sowie
deren Variationskoeffizienten, die Uber den Effekt der Fasern und deren Verteilung Auskunft
geben. Die Zugfestigkeit sinkt durch den Zusatz von Fasern i.a. ab, die Zugdehnung auf
Grund der Versteifung des Werkstoffs ohnehin. Bei geringen Dehnungen beobachtet man
dagegen z.T. extreme Zuwachse der Zugspannung (vgl. Abschnitt 11.1.1.5.1.). Deshalb
wurde bei allen Messungen im TITK die Spannung bei 5-10-50 % Dehnung registriert.

Die ,anisotrope Quellung” (Messung der Quellung in die drei Richtungen des Raums) dient
ebenfalls dazu, die Ausrichtung der Fasern zu beurteilen. Wie aus eigenen Arbeiten [74],
aber auch aus der Literatur bekannt, besteht ein Zusammenhang zwischen dem Effekt der
Fasern und der Quellung eines Gummiteils, wobei sowohl die Orientierung als auch die
Lange und die Bindung der Fasern zur Matrix die Veranderung des Volumens beeinflussen.
Diese Messung ist vor allem auch dann interessant, wenn man (wegen der Bauteilgeometrie)
keine Proben fur den Zugversuch gewinnen kann, z.B. bei Extrudaten oder Produkten aus
dem SpritzguB.

Im Projekt wurden eine ganze Reihe solcher Tests durchgefiihrt. Da die Ergebnisse
weitgehend mit denen der Zugversuche korrespondieren, sei auf deren Darstellung hier

verzichtet.

Im einzelnen wurden die folgenden Methoden angewandt:

Priifung des Fasermaterials:
Feinheit nach DIN EN ISO 1973
ReiBfestigkeit, ReiBdehnung und Modul nach DIN EN ISO 5079

Priifung des Gummis:
Spannungs-Dehnungs-Verhalten, gemessen an einer ZWICK Z010 oder INSTRON
4466, MeBdose 1 kN, nach DIN EN ISO 527 bzw. ISO 37; die ausgestanzten Stabe S2
wurden mit einer Vorkraft von 1 N auf eine Lange von 40 mm eingespannt und mit 200
mm/min gerissen
Harte (Shore A) nach DIN 53505 an einem Prifstander Bareiss BS 61
Faser-Matrix-Haftung Uber Schéltests am ausgertsteten Geweben in Anlehnung an DIN
53357 an einer INSTRON 4466, MeBdose 1 kN, Priifgeschwindigkeit 100 mm/min
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anisotrope Quellung durch Einlegen von Wirfeln jeweils in geeigneten Lésungsmitteln:
Messung der Kantenlangen vor der Quellung, Lagerung bei 23°C im quellenden Medium,
anschlieBendes kurzes Spulen mit Aceton und Wasser und erneute Messung der
Kantenlangen

dynamische Tests wie Dauerknick-Versuche und Messung des dynamischen
Dehnmoduls an geeigneten Einrichtungen (siehe Abschnitt 11.1.1.9.)

11.1.1.2. Einbringen der Cellulosefasern in Gummimischungen

11.1.1.2.1. Compoundieren auf dem Walzwerk

In einem ersten Schritt war zu klaren, welche Effekte die Cellulosics als Faser in einer

Gummimischung bewirken, wenn man sie unter optimalen Bedingungen auf einem Walzwerk

sorgfaltig einmischt und ausrichtet (Verfahren S. 16). Unter diesen Umstanden beobachtet

man in der SBR-Rezeptur, daf

Flachs und Lyocell die Elastomermatrix deutlich verstéarken — in Faserrichtung steigt die
Spannung bei niedrigen Dehnungen um den Faktor 3...7 an !

wie zu erwarten war, die Verstarkung von der Faserldange und -menge abhangt,

die Fasern gut ausgerichtet sind — quer zur Faserrichtung liegen die Spannungswerte
nahe dem Niveau der Ausgangsmischung (Tabelle 2)

Tabelle 2 Flachs- und Lyocellfasern unterschiedlicher Ldnge und Menge in einer SBR-

Mischung — compoundiert auf dem Laborwalzwerk — Prifkérper aus 0,5 mm
Platten konfektioniert

Faser / Menge |Pri- |Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
Schnittlange [Gew-%] |fung | Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
5% 10% | 50% |[MPa] [%]
ohne - - 0,13 | 0,24 | 0,85 11,70 490 47
Flachs 5 langs | 0,56 | 0,99 1,65 9,00 445 56
4 mm quer 0,16 0,27 0,82 6,78 364
Flachs 5 langs | 0,86 | 1,44 | 2,19 9,18 391 57
5mm quer 0,28 0,43 1,14 6,47 330
Flachs 5 langs | 0,98 | 1,64 2,21 8,92 385 59
6 mm quer 0,28 | 0,44 1,18 6,77 335
3 langs | 0,39 | 0,62 1,23 10,92 531 53
quer 0,25 | 0,37 | 0,90 9,19 521
Lyocell 5 langs | 0,63 | 1,00 1,62 10,32 456 57
5 mm quer 0,27 | 0,40 0,95 8,06 448
7 langs | 0,81 1,27 1,81 9,66 447 59
quer 0,31 0,47 1,05 4,47 405
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Ahnliche Korrelationen beobachtet man in einer typischen NR-Mischung, auch hier zeigen
die Fasern eine ganz deutliche Wirkung (Tabelle 3, siehe auch Abb. 6 auf S. 51):

Tabelle 3 Flachs- und Lyocellfasern unterschiedlicher Lange in der NR-Mischung —
compoundiert auf dem Laborwalzwerk - Prifkérper aus 0,5 mm Platten
konfektioniert

Faser / Menge Pra- Spannung bei Spannung | Dehnung

Schnittlange [Gew-%] |fung Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch

5% | 10% | 50% |[MPa] [%]

ohne - - 0,39 | 0,61 | 1,97 11,82 432

Flachs 5 langs | 1,35 | 2,24 | 3,19 9,87 390

5 mm quer 0,45 | 0,74 | 2,03 6,13 285

Flachs 5 langs | 1,50 | 2,46 | 3,32 7,95 324

6 mm quer 0,50 | 0,82 | 2,23 5,84 265

Flachs 8 langs | 2,42 | 3,83 | 4,00 7,56 303

6 mm quer 0,54 | 0,88 | 2,37 5,32 249

Lyocell 5 langs | 0,95 | 1,48 | 2,61 9,21 364

3 mm quer 0,45 | 0,73 | 1,87 7,34 330

Bei sorgféltigem, langsamem Einmischen der Fasern in eine Gummimischung lassen sich
also interessante Effekte erzielen. In weiteren Testreihen wurde nun abgeklart, ob
Manipulationen, die unter der Uberschrift ,AufschluB / textile Aufmachung® zusammengefaBt
werden kénnen, die Dispergierbarkeit des Kurzschnitts verandern bzw. verbessern:
So lag aus friheren Untersuchungen mechanisch aufgeschlossener Flachs mit
verschiedenem Réstgrad vor, der auf einer Schneide im TITK als 4 mm Kurzschnitt
vorbereitet wurde. Diese Fasern gingen anschlieBend in einer Menge von 5 Gew-% in die
bereits in Tabelle 2 bzw. 3 verwendeten NR- und SBR-Mischungen ein. Die bekannten
Probleme - die geringe Schittdichte und die notwendige lange Zeit, bis eine homogene
Faserverteilung vorlag - traten mit Fasern jeder Roéststufe auf. Der Réstgrad beeinfluBt
die Faserverteilung in Gummi also kaum.
In diesem Zusammenhang wurde auch getestet, inwieweit sich die Feuchtigkeit von
Flachs auswirkt. Compoundierversuche am Walzwerk fihrten zum Resultat, daB es fir
die Verteilung der Fasern unerheblich ist, ob ein konditioniertes oder ein trockenes

Material verwendet wird. FlUr die Haftung zwischen Faser und Matrix ist das sicher nicht

unerheblich, eindeutige Zusammenhange kann man — zumindest unter Technikums-
Bedingungen - allerdings nicht nachstellen.

Ein gréber aufgeschlossener Flachs 148t sich besser dispergieren als feine Fasern, ist
jedoch fir die resultierende Verstarkung grundséatzlich unginstiger (Abschnitt 11.1.1.5.2.).
Eine gegenlaufige Abhangigkeit beobachtet man auch fir die Faserlange, und zwar
sowohl fir Flachs als auch fur Lyocell: Je ldnger die Fasern, desto schwieriger lassen sie
sich dispergieren, aber desto héher fallt auch deren Verstarkung aus (siehe auch Tabelle
2 und 3).
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Bei Tests von Lyocell-Kurzschnitt auf dem Walzwerk beeinflussen weder Feinheit noch
Avivage dessen Verteilbarkeit signifikant.
Auf die Darstellung der einzelnen gemessenen Werte sei hier verzichtet.

Um am konkreten experimentellen System abzuschatzen, wie sich Flachs und Lyocell im
Vergleich zu kommerziell verfligbaren, fir Gummi speziell vorbereiteten Fasern ausnehmen,

wurden zwei andere cellulosische Produkte beschafft:

Ein direkter Konkurrent zu Flachs und Lyocell ist das hochverstreckte Viskosegarn Rayon.
Man kann Rayon als Kurzschnitt fir den Einsatz in Gummi kaufen — die Firma SWT
Schenkenzell bietet einen RFL-impragnierten Viskosecord an, der vermutlich aus Abféallen
der Reifenproduktion stammt. Rayon-Cord hat nach wie vor eine groBe Bedeutung fur Reifen
(der Rayonanteil der Reifenindustrie liegt immerhin bei 6 % des gesamten Faserverbrauchs)
und Schlauche; es wird sogar davon ausgegangen, daB dieser Anteil in den néchsten Jahren
steigt. Interessant beim Rayon-Cord ist dessen hoher Modul, die gute Anbindung an
NR/SBR-Gummi und die Bestandigkeit beim Einsatz unter héheren Temperaturen
[36,37,75,76].

Santoweb D ist ein speziell fir den Einsatz in Gummi vorbereiteter Zellstoff. Nach Angaben
des Lieferanten handelt es sich bei Santoweb D um behandelte Cellulosefasern, die 65...70
% Cellulose-Pulp, 3...5 % RuB und 1..2 % Resorcin enthalten. Um eine optimale Haftung zu
realisieren, wird noch ein Zusatz von Methylen-Spender empfohlen, z.B. Resimene 3520 im
Verhaltnis 1:25 bzgl. Santoweb [40,42,77]. Hervorzuheben ist das ausgezeichnete
Verarbeitungsverhalten von Santoweb.

Beide Materialien wurden genauso wie Flachs und Lyocell in die SBR-Mischung eingebracht
(Tabelle 4).

Tabelle 4 Speziell fur Gummi aufbereitete cellulosische Verstarkungsmaterialien in
der SBR-Mischung — compoundiert auf dem Laborwalzwerk - Prifkérper aus
0,5 mm Platten konfektioniert

Faser/ Menge |Pri- |Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung |Harte
Schnittlange | [Gew-%] [fung |[MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
5% 10% | 50% |[MPa] [%]

ohne - - 0,13 | 0,24 0,85 11,70 490 47
Santoweb D 5 langs | 0,56 | 1,01 1,47 9,47 479 54
<1mm quer 0,17 0,28 0,80 8,15 442

Santoweb D 5 langs | 0,59 1,08 1,73 9,12 389 55

+ Hexa*) quer | 0,17 | 0,28 0,90 7,75 352

Rayon-Cord 5 langs | 2,42 | 3,54 4,27 6,57 260 66

6 mm quer | 0,23 | 0,40 1,07 6,71 358

*) Hexamethylentetramin
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Hinsichtlich der Parameter im SBR-Elastomer hebt sich der ,gummifreundlich” vorbereitete
Zellstoff Santoweb D kaum vom Flachs ab, trotz seiner Ausristung, seiner guten
Handhabbarkeit und Dispergierbarkeit und seines Haftsystems. Ursache ist vermutlich die
geringe Faserlange des Kurzschnitts (Tabelle 4 im Vergleich zu Tabelle 2).

Dagegen beeindruckt der Rayon-Cord durch auBergewdhnliche Steifheiten in Faserrichtung
(ebenfalls Tabelle 4 im Vergleich zu Tabelle 2). Dies dirfte durch das Zusammenspiel der
ausgewogenen textilen Konstruktion (in diesem Cord stecken jahrzehntelange Erfahrungen
aus der Reifenproduktion !), der guten Vereinzelung der kompakten Kurzschnitte und des
speziell auf NR/SBR-Systeme entwickelten RFL-Dips zu begriinden sein.

Zweifellos spielt — neben der Verteilbarkeit der Fasern - die Anbindung zwischen
Verstarkungsmaterial und Elastomer die entscheidende Rolle. Deshalb nahmen
Untersuchungen zur Verbesserung der Haftung groBen Raum ein. Nachfolgend wird kurz
auf einige wichtige Versuchsreihen eingegangen.

Der erste Schritt basierte auf einem Haftsystem, das bei thermoplastischen Composites
Verwendung findet — Maleinsadureanhydrid, gepfropft an kurz- oder langerkettigem
Polypropylen (MAH-PP) [78-80]. Ein solches MAH-Haftsystem wurde fir Gummi noch nie
betrachtet, ware aber wegen seiner geringen Toxizitat sehr interessant. Verwendung fand
mit dem Produkt Licomont AR 504 (Clariant) ein gut untersuchtes System [81,82]. Allerdings
sind mit einem Zusatz von 3 % MAH-PP zu einer SBR-Mischung bei Flachs eher
geringfligige, bei Lyocell nur maBige positive Effekte zu beobachten (Tabelle 5). Analoge
Ergebnisse findet man mit Gummi auf Basis anderer Kautschuke.

Tabelle 5 5 Gew-% Fasern 3 mm - ohne bzw. mit Licomont AR 504 in der SBR-
Mischung — compoundiert auf dem Laborwalzwerk — Prufkérper aus 0,5 mm
Platten konfektioniert

Faser Menge [Gew-%)] | Pri- Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung

fung [MPa] bei Bruch |bei Bruch
5% | 10% 50% |[MPa] [%]

Vergleich ohne Fasern langs 0,13 | 0,24 0,85 11,70 490

Flachs ohne Haftsystem |léngs 0,56 | 0,99 1,65 9,00 445

3 mm mit Haftsystem langs 0,59 | 1,04 1,46 7,15 391

Lyocell ohne Haftsystem |langs 0,39 | 0,69 1,18 8,52 436

3 mm mit Haftsystem langs 0,78 | 0,98 1,26 7,33 386

Eine weitere Mdoglichkeit, die Anbindung zwischen Faser und Elastomer zu verbessern,
bietet das System ,Resorcin + Formaldehydspender + Kieselsadure“: Wie aus der

Organischen Chemie gut bekannt, reagieren Resorcin und Formaldehyd zu einem Harz.
Dies lauft Ober eine Reihe von Zwischenkondensaten, die weiterhin Uber eine hohe
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Reaktivitat verfigen; S&uren und Basen wirken dabei katalytisch. Es ist anzunehmen, daB
bei den im Haftsystem verwendeten Agenzien analoge Prozesse ablaufen: Resorcin reagiert
mit Formaldehyd (aus Hexamethylentetramin) zu einem Harz, die Kieselsaure durfte als
saurer Katalysator auftreten [83,84].

Zunachst flossen Resorcin und Hexamethylentetramin als reine Substanzen in die SBR-
Mischungen ein. Das Resultat bleibt recht bescheiden (Tabelle 6).

Tabelle 6 5 Gew-% Fasern 3 mm - ohne bzw. mit den Komponenten des Haftsystems
2 % Resorcin / 1 % Hexamethylentetramin / 5 % Kieselséaure in der SBR-
Mischung — compoundiert auf dem Laborwalzwerk — Prifkérper aus 0,5 mm
Platten konfektioniert

Faser Menge [Gew-%] | Pri- Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung

fung [MPa] bei Bruch |bei Bruch
5% | 10% 50% |[MPa] [%]

Vergleich ohne Fasern langs 0,13 | 0,24 0,85 11,70 490

Flachs ohne Haftsystem |langs 0,71 | 1,17 1,96 8,69 351

3 mm mit Haftsystem langs 0,82 | 1,44 2,89 7,79 331

Lyocell ohne Haftsystem |langs 0,71 | 1,12 1,80 8,95 365

3 mm mit Haftsystem langs 0,76 | 1,34 2,58 7,36 316

Wegen der geringen Effekte und der Probleme bei der Handhabung dieser Additive wurde
nach Alternativen gesucht. Diese Alternativen sind die Produkte Rhenogran Resorcin 80 und
Rhenogran Hexamethylentetramin 80 der Firma Rheinchemie Mannheim. Sie enthalten 80 %
Wirksubstanz, die restlichen 20 % (Binder und Dispergatoren) dienen zur Homogenisierung
und zur vollen Entfaltung der beabsichtigten Effekte.
Die Tabellen 7 bis 9 zeigen beispielhaft typische Versuchsreihe fir Flachs und Lyocell mit
den Rhenogran-Produkten (zzgl. Kieselsdure) — trotz der guten Verteilbarkeit des Adhasivs
bewirkt dieses System gegenlber der Vergleichsmischungen ohne Haftvermittler keine oder
bestenfalls tendenzielle Veranderungen. Dies kénnte damit zusammenhangen, daB
die Anbindung zwischen den Mischungen (SBR und NR) und den Cellulosics schon
optimal ist und eine weitere Verbesserung nicht mehr eintreten kann, oder
das System Resorcin-Formaldehydspender-Kieselsaure durch besondere Bestandteile in
den Mischungen NR und SBR behindert wird;
wahrscheinlicher dirfte die erste Vermutung sein.

Eine weitere Mdglichkeit zur Verbesserung der Anbindung zwischen verschiedenartigen
Oberflachen sind bifunktionelle Organosilane. Hier steht eine groBe Palette an

maBgeschneiderten Agenzien zur Verflgung. Bringt man solche Substanzen auf eine
Cellulosefasern auf, so sind hinsichtlich der Alkoxygruppen die Reaktionen
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Hydrolyse der Alkoxygruppen zu Silanolen
Kondensation der Silanole zu Netzwerken (dabei kénnen die OH-Gruppen auch von der
Cellulosefaser kommen — so entsteht die Bindung zum Textil !)
zu erwarten — die vierte, funktionale Gruppe des Organosilans 1&Bt sich fir die Bindung zum
Gummi nutzen.
BeeinfluBt wird diese Reaktion durch
die Konzentration der Silane — verdinnte Lésungen fluhren zu verzweigten, konzentrierte
Lésungen zu cyclischen Strukturen des Netzwerks
das Ldsungsmittel — unpolare Ldsungsmittel flhren eher zu Kafigstrukturen,
Lésungsmittel mit H-Briicken beeinflussen die molekulare Orientierung
den pH-Wert der Lésung — im sauren Bereich schnelle Hydrolyse, aber langsame
Kondensation; im alkalischen Bereich schnelle Kondensation und Gelbildung [85-88].

Fur Schwefel-vernetzbare Elastomere bieten sich Silane an, die mit Mercaptogruppen
funktionalisiert sind. Die Eignung dieser Produkte fur die Anbindung von Hydroxylgruppen-
haltigen Oberflachen ist aus der Verstarkung mit Kieselsaure hinlanglich bekannt (z.B. [89]).

Entsprechend wurde im Projekt Mercaptopropyltrimethoxysilan (MTMO) verwendet.
Allerdings bringt dieses Silan keine Verbesserung der Parameter — es tritt sogar eine
generelle Verschlechterung ein (siehe Tabellen 7 und 9, jeweils die beiden untere Zeilen).
Da andererseits eine naBchemische Vorbehandlung ohnehin einen der wichtigsten Vorteile
von Flachs oder Lyocell — ihren relativ geringen Preis — aufwiegen wirde, wurde diese
Richtung nicht weitergefihrt.

Tabelle 7 5 Gew-% Flachsfasern (6 mm) mit dem Haftsystem Resorcin /
Formaldehydspender / Kieselsdure auf Basis der Rhenograne in der SBR-
Mischung bzw. alternativ. MTMO-Vorbehandlung der Flachsfaser -
compoundiert auf dem Laborwalzwerk - Prifkérper aus 0,5 mm Platten
konfektioniert

Zusatz bzw. Menge Pra- Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung
Vorbehandlung der [Gew-%] |fung [MPa] bei Bruch |bei Bruch
Faser 5% | 10% 50% |[MPa] [%]
ohne Haftvermittler, langs | 0,98 | 1,64 2,21 8,92 385
nur Fasern quer 0,28 | 0,44 1,18 6,77 335
Kieselsaure 5 langs | 1,00 | 1,76 2,51 8,12 374
quer 0,31 | 0,48 1,30 5,87 317
Kieselsaure 5 langs | 0,76 | 1,40 2,83 5,93 273
Rh. Resocin 80 2 quer 0,28 | 0,44 1,25 5,56 313
Rh. Hexa 80 1
ohne — Flachs in - langs | 1,11 | 1,78 2,43 7,73 324
Methanol behandelt quer 0,30 | 0,48 1,27 6,28 317
Flachs in methanol. 50 g/l langs | 0,81 | 1,51 3,11 8,22 329
MTMO-L6sung behand. | MTMO quer 0,27 | 0,43 1,28 6,72 337
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Tabelle 8 5 Gew-% Flachs- bzw. Lyocellfasern (3 mm) ohne und mit den
Komponenten des Haftsystems Resorcin / Formaldehydspender /
Kieselsdure auf Basis der Rhenograne in der SBR-Mischung -
compoundiert auf dem Laborwalzwerk — Prifkérper aus 0,5 mm Platten
konfektioniert - Priifung nur LANGS
Kurz- |Zusatz Menge Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung
schnitt [Gew-%] |[MPa] bei Bruch bei Bruch
5% 10% 50% |[MPaq] [%]
Flachs |ohne - 0,71 1,17 1,96 8,69 351
Kieselsaure 4 0,82 1,44 2,89 7,79 331
Rh. Resocin 80 |1
Rh. Hexa 80 1
Lyocell |ohne - 0,71 1,12 1,80 8,95 365
Kieselsaure 4 0,76 1,34 2,58 7,36 316
Rh. Resocin 80 |1
Rh. Hexa 80 1
Tabelle 9 5 Gew-% Flachsfasern (6 mm) mit den Komponenten des Haftsystems
Resorcin / Formaldehydspender / Kieselsaure auf Basis der Rhenograne in
der NR-Mischung bzw. alternativ MTMO-Vorbehandlung der Flachsfaser —
compoundiert auf dem Laborwalzwerk - Prifkérper aus 0,5 mm Platten
konfektioniert
Zusatz bzw. Menge Pra- Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung
Vorbehandlung der [Gew-%] |fung [MPa] bei Bruch |bei Bruch
Faser 5% 10% | 50% |[MPa] [%]
ohne Haftvermittler, langs 1,50 2,46 3,32 7,95 324
nur Fasern quer 0,50 0,82 2,23 5,84 265
Kieselsaure 5 langs 1,02 1,83 2,64 4,63 255
quer 0,36 0,56 1,42 4,19 291
Kieselsaure 5 langs | 1,36 | 2,51 | 5,52 6,74 151
Rh. Resocin 80 2 quer 0,56 | 0,93 | 3,10 6,28 192
Rh. Hexa 80 1
ohne — Flachs in - langs 1,63 2,59 3,59 8,12 310
Methanol behandelt quer 0,45 | 0,77 | 2,22 6,22 269
Flachs in methanol. 50 g/l langs 1,24 2,38 4,03 7,78 298
MTMO-Lésung behand. | MTMO quer 0,40 0,69 2,32 6,22 272

Weiterhin wurde getestet, welche Effekte ein RFL-Dip bringt. Hinter dieser Uberschrift
verbirgt sich ein Resorcin-Formaldehyd-haltiger Styrol-Butadien-Vinylpyridin-Latex [90-93].
Wegen der instabilen Bestandteile und des besonderen Know-hows bei solchen Systemen
wurden hier keine eigenen Ansatze verfolgt, sondern von vornherein mit optimierten,
industriell genutzten Agenzien gearbeitet. Der Weltmarktfihrer auf diesem Gebiet, die Firma
MEP-OLBO aus Fulda, erklarte sich bereit, Materialien mit angepaBten Dips auszurlsten.

Beim RFL-Dip handelt es sich um eine viskose Flissigkeit, mit dem das Textil zu tranken ist.
Der direkte Nachweis der Wirkung dieser Systeme kann Uber einen Fadenauszugstest
erfolgen. Dazu wird ein (ausgerlUstetes) Garn aus dem textilen Festigkeitstrager in die
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betreffende Gummimischung eingebettet und nach Vulkanisation die Kraft zum
Herausziehen gemessen. Die grundsétzliche Eignung des (hier) ausgewahlten RFL-Dips fir
das System Flachs/SBR zeigt sich in Tabelle 10.

Tabelle 10  Flachsfasergarn (800 dtex x 1), eingebettet in unbehandelter Form und mit
RFL-Ausristung in der SBR-Mischung — Fadenauszugsversuch bei MEP-

OLBO
PrGfung Flachsgarn roh Flachsgarn mit RFL-Dip
Hoéchstzugkraft Garn [N] 24 25
Dehnung Garn bei Héchstzugkraft [%] 2,2 1,3
Gewicht Garn pro 100 m [g] 8,3 9,5
Dicke Garn [mm] 0,25 0,26
Haftung [N/ 4,75 mm] 8 29 — Fadenbruch !

Mit der gleichen RFL-Zubereitung wurde auch ein Baumwollgewebe getrankt und in einer
geeigneten Form ebenfalls mit der SBR-Mischung vulkanisiert; ein einfacher Schaltest
(Abziehen des Gewebes vom Gummi) demonstrierte ebenfalls den guten Effekt des
ausgewahlten RFL-Systems (Tabelle 11) — es spricht offensichtlich bei jeglichem
cellulosischen System an.

Tabelle 11 Schalversuche an einem rohen und einem RFL-ausgeristeten Bw-Gewebe,
das in die SBR-Mischung eingebettet wurde

Probe Trennkraft-Prifung
Maximalkraft [N] Trennkraft [N/mm]

Bw ohne RFL-Dip 33,9 1,67

Bw mit RFL-Dip 140,5* 7,21%

* keine Abtrennung, Gummi gerissen !

Das bei MEP-OLBO getestete Flachsgarn (Tabelle 10) wurde im TITK auf 4 mm geschnitten
und entsprechend der anderen Versuche zu 5 Gew-% auf dem Walzwerk eingemischt. Man
sieht in Tabelle 12, daB dieses Garn den SBR-Gummi wesentlich mehr verstérkt als die
Flachs-Kurzfaser (vergleiche Tabelle 2), daB aber Uberraschenderweise der RFL-Dip hier
bei der Kurzfaserverstarkung

entweder nicht wirksam wird

oder aber die Haftung zwar erhéht, aber auf Grund der anderen Verhaltnisse als beim

endlos verstarkten Verbund keinen zusatzlichen EinfluB auf den Composite austibt.
Mdgliche Ursachen, insbesondere die Tatsache, daB der ausgeristete Garn-Kurzschnitt sich
nicht mehr in Einzelfasern auflésen 1aBt, werden im Zusammenhang mit &hnliche

Ergebnissen an den Granulaten diskutiert.
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Die fir die konkrete Problemstellung interessanteste Versuchsreihe ware die direkte
Ausristung des geschnittenen Roéstflachses mit RFL-Dip. Entsprechende Tests fuhrten
jedoch zu derart verklebten Fasern, daB eine Auflésung auf dem Walzwerk (und auch im
Kneter) nicht méglich war.

Tabelle 12 5 Gew-% Flachsgarn-Kurzschnitt (4 mm) in unbehandelter Form und mit

RFL-Ausristung in  der SBR-Mischung — compoundiert auf dem
Laborwalzwerk - Prifkérper aus 0,5 mm Platten konfektioniert

Flachsgarn- Kurzschnitt | Pru- Spannung bei Spannung | Dehnung
4 mm fung Dehnung [MPa bei Bruch |bei Bruch
5% | 10% | 50% |[[MPa] [%]

ohne Fasern (Vergleich) |langs | 0,13 | 0,24 0,85 11,70 490

roh langs | 1,93 | 2,44 | 2,32 8,22 391
quer 0,38 | 0,57 1,18 6,79 369

mit RFL-Dip langs | 1,39 | 2,11 2,95 5,46 223
quer 0,30 | 0,45 1,21 5,19 292

Eine industriell sehr wichtige Gruppe bei den Elastomeren sind die EPDM-Compounds.
Systeme auf Basis dieses Kautschuks zeichnen sich durch eine hohe Warmebestandigkeit
bei noch moderatem Preisniveau aus.

Im Rahmen der eigenen Recherchen wurde herausgefunden, daB die Firma KRAIBURG ein
EPDM-Material SAA 1052/70 auf Basis EPDM mit Haftsystem produziert, urspringlich fur
Verbunde mit Harzen.

Dieses Material wurde beschafft und auf dem Walzwerk mit dem gleichen (rohen !)
Flachsgarn-Kurzschnitt versetzt wie in Tabelle 12. Zwar gab es leider keinen unmittelbaren
Vergleich zwischen der EPDM-Mischung ohne und mit Haftsystem, die Werte in Tabelle 13
deuten jedoch darauf hin, daB das Haftsystem in diesem EPDM-Compound einen ganz
offensichtlichen Effekt auch auf Cellulosics hat.

Tabelle 13 ~ EPDM-Haftmischung KRAIBURG ohne bzw. 5 Gew-% Flachsgarn-

Kurzschnitt (4 mm)— compoundiert auf dem Laborwalzwerk - Prifkérper aus
0,5 mm Platten konfektioniert

Fasermaterial / Pra- Spannung bei Spannung | Dehnung
Léange [mm] fung Dehnung [MPa bei Bruch |bei Bruch
5% | 10% | 50% |[MPa] [%]
ohne langs | 0,44 | 0,69 1,70 7,85 274
quer 0,46 | 0,72 1,74 7,76 270
Flachsgarn-Kurzschnitt |langs | 3,79 | 5,03 4,25 5,13 71
4 mm quer 0,69 | 1,12 2,50 4,32 166

FaBt man die Versuche zum Thema ,Faser/Matrix-Haftung“ zusammen, so 148t sich sagen,
daB es zwar eine ganze Reihe von Mdglichkeiten zur besseren Anbindung der Fasern an
das Elastomer gibt, daB die Erfolge dieser Bemihungen jedoch unmittelbar von den
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jeweiligen Gegebenheiten (Art und Aufmachung der Fasern, Rezeptur des Elastomers,
Technologie der Verarbeitung) abhangen. Wie auch in allen &hnlichen Fallen in der
Gummiindustrie ist fur jedes neue Produkt, fir jedes neue Verfahren immer wieder neu

dieser Problemkreis zu betrachten.

Als letzte Versuchsreihe zum Komplex ,.Einmischen der Fasern auf dem Walzwerk* sei

noch eine Testserie angefihrt, die abschatzen sollte, welchen Effekt die
Einzelkomponenten des Fasergranulats bewirken.

Wie bereits mehrfach beschrieben, liegt der Schwerpunkt des Projekts auf Fasergranulaten —

Granulate aus Polyethylenfasern (PE) und Flachs- bzw. Lyocellfasern im (Gewichts-)
Verhaltnis 20 zu 80; anfangs wurden auch Polypropylen (PP)- und Polyester-Biko-Fasern mit
einbezogen (s.u.). Es stand nun die Frage, ob und wie — unter den giinstigen Bedingungen
beim Compoundieren auf dem Walzwerk — diese einzelnen Komponenten die
Gummimischung verstérken.

Tabelle 14 zeigt, daB PE zur Verstarkung des Gummis erwartungsgeman nichts beitragt, da
es spatestens bei der Vulkanisation schmilzt, ein Zusatz von PP aber schon einen gewissen
Effekt auslbt.

Tabelle 14  Effekt verschiedener Kurzfasern bzw. Kurzfasergemische in der SBR-
Mischung — compoundiert auf dem Laborwalzwerk - Prifkérper aus 0,5 mm
Platten konfektioniert

Fasertyp/ |Mengen- Pri- | Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
Lange 6 mm | verhaltnis fung |Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
[GeW'o/o] 5% 10% 50% [M Pa] [o/o]

ohne - - 0,13 | 0,24 | 0,85 11,70 490 47

Flachs 4 langs | 0,55 | 1,08 | 1,77 9,91 412 59
quer 0,17 | 0,34 1,04 8,03 362

PE 1 langs | 0,18 | 0,32 | 0,95 7,83 356 51
quer 0,17 | 0,30 | 0,90 6,1 274

PP 1 langs | 0,31 | 0,60 1,42 11,4 459 52
quer 0,16 | 0,29 | 0,88 9,49 410

Flachs / PE 4/1 langs | 0,48 | 1,15 1,85 7,38 330 62
quer 0,19 | 0,39 1,15 6,06 299

Flachs / PP 4/1 langs | 0,85 | 1,68 | 2,31 9,52 410 62
quer 0,17 | 0,37 1,11 7,58 357

Ein unmittelbarer Vergleich zum Granulat wurde zur Abrundung zwar durchgeflhrt (Tabelle
15), erscheint aber eigentlich nicht sinnvoll: Das Einmischen von Granulat auf dem
Walzwerk gelingt erwartungsgemaB nur unzureichend — da sich einige Granulatkérnchen
auch bei sehr langer Mischzeit nicht 6ffnen, kommt es zu Inhomogenitdten bis hin zu
Fasernestern. Entsprechend fallen auch die meisten Werte schlechter aus.
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Tabelle 15  Vergleich der Effekte zwischen Kurzfasergemisch und analog
aufgebautem Granulat in der SBR-Mischung — compoundiert auf dem
Laborwalzwerk - Prifkérper aus 0,5 mm Platten konfektioniert

Ansatz / Mengen- | Pri- | Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
Léange 6 mm |verhaltnis [fung |Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
[GeW'o/o] 5% 10% 50% [M Pa] [o/o]

ohne - - 0,13 | 0,24 | 0,85 11,70 490 47
Flachs / PE 4/1 langs | 048 | 1,15 | 1,85 7,38 330 62
als Fasern quer 0,19 0,39 1,15 6,06 299

Flachs / PE 4/1 langs | 0,61 1,09 1,82 8,81 385 60
als Granulat quer 0,22 0,38 1,13 6,27 291

Flachs / PP 4/1 langs | 0,85 | 1,68 | 2,31 9,52 410 62
als Fasern quer 0,17 | 0,37 1,11 7,58 357

Flachs / PP 4/1 langs | 0,32 | 0,85 1,68 9,30 421 60
als Granulat quer 0,12 | 0,29 | 0,97 6,87 336

11.1.1.2.2. Compoundieren im Kneter

In einer ersten Versuchsreihe wurden beim Industriepartner Fasern (und Granulate, siehe
Abschnitt 11.1.1.4.) im Innenmischer (1,2 kg) in eine NBR-Mischung eingebracht; die
Versuche verliefen wie auf S. 18 beschrieben.

Aus technologischer Sicht gab es mit den Fasern die bekannten Probleme:
Schon der relativ geringe Anteil von 5 Gew-% besitzt eine sehr geringe Schuittdichte
(damit ein groBes Volumen) sowie eine schlechte Rieselfahigkeit und [aBt sich
entsprechend kaum wiegen und handhaben.
Auch wahrend des Mischens fliegen Fasern aus dem Mischer.
Auf dem Walzwerk ,beuteln” die Mischung stark.

Diese Mischungen wurden im TITK auf dem Walzwerk noch einmal vorgewarmt, zu 2 mm
bzw. zu 0,5 mm dicken Platten ausgezogen und unter Berlcksichtigung der
Faserorientierung (d.h. der Maschinenrichtung) zu 2 mm bzw. 6 mm dicken Platten
konfektioniert und vulkanisiert (siehe S. 18). Tabelle 16 zeigt die Ergebnisse:
Beim abschlieBenden Orientieren der Fasern (Ausziehen der Platten auf dem TITK-
Walzwerk) hangt die Ausrichtung der Fasern kaum vom Walzenspalt (2 mm -> 0,5 mm)
ab. Dies kénnte auf die Verkirzung der Fasern im Kneter zuriickzuflhren sein.
Dazu pafBt, daB zwar eine Verstarkung langs zur Faserorientierung auftritt, daB diese
Verstarkung aber nur den Faktor 2 erreicht, und
daB die Anisotropie des Zug-Dehnungs-Verhaltens relativ niedrig ausfallt.
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Tabelle 16 Flachs-/PE und Flachs-/PP-Fasergemische in der NBR-Mischung -
compoundiert im Innenmischer des Industriepartners - Prifkdrper aus 2 mm
und aus 0,5 mm Platten konfektioniert

Fasergemisch |Menge |Pri- |Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
(LAngen 6 mm) |[Gew-%] [fung | Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
5% 10% | 50% |[MPa] [%]
ohne - - 0,26 | 0,50 | 1,37 12,10 512 59
Prifkérper aus 2 mm dicken Platten konfektioniert

Flachs / PE 2/0,5 |langs | 0,46 | 0,83 | 1,93 11,20 468 63
quer 0,35 | 0,60 1,56 9,68 427

Flachs / PE 4/1 |langs | 0,41 | 0,93 | 2,46 10,60 454 66
quer 0,39 | 0,69 1,79 8,72 375

Flachs / PP 4/1 |langs | 0,39 | 0,93 | 2,44 10,60 436 66
quer 0,40 | 0,70 1,70 8,68 369

Prifkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Flachs / PE 2/05 |[langs | 0,43 | 0,78 | 1,91 11,00 466 63
quer 0,34 | 0,59 1,55 9,68 423

Flachs / PE 4/1 |langs | 0,52 | 1,06 | 2,51 10,80 451 66
quer 0,42 | 0,70 1,74 8,65 373

Flachs / PP 4/1 |langs | 0,60 | 1,21 2,50 10,70 446 66
quer 0,41 | 0,69 1,64 8,39 375

Wegen der technologischen Schwierigkeiten beim Einmischen der Kurzschnitte wurden fast
alle weiteren Versuchsreihen im Kneter mit Fasergranulaten durchgefihrt.

11.1.1.3. Herstellung der Granulate

Der Schwerpunkt des Projekts bestand nicht in den Untersuchungen am Walzwerk — diese
Arbeiten dienten nur zur Abschatzung der theoretischen Potentials der Cellulosics.

Vielmehr ging es darum, mit dem GranulatprozeB3 des TITK eine Aufmachung der Fasern zu
entwickeln, die in der Gummiindustrie akzeptiert wird und die zu einer guten Verteilung der
Fasern fahrt. Basis dafiir war die Idee, Cellulosefaser-verstarkte thermoplastische Granulate
herzustellen, deren Synthesefaseranteil bereits bei Verarbeitungstemperatur des Gummis
schmilzt und die so die cellulosischen Kurzfasern allméhlich in die Elastomermatrix

freisetzen.

Informationen zur Herstellung dieser Granulate sind in den Abschnitten 1.4.8. und 1.4.9. zu
finden.

Die Variante Flachs/PP wird schon langer und mit Erfolg in thermoplastischen Kunststoffen
eingesetzt [50,52,54,55]. Allerdings liegt der Schmelzpunkt von PP im Bereich 160°C...170°C
und damit héher als beim Ublichen Mischen von Gummi. Deshalb wurde vor allem versucht,
Polyethylen, das bei ca. 130°C schmilzt, in den GranulatprozeB mit Flachs einzufiihren. Die
Schwierigkeiten bei der Entwicklung eines Cellulose/PE-Granulats bestanden darin, daB
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die Fasern trotz ihres niedrigen Schmelzpunkis eine fir den GranulatprozeB

hinreichende Strukturstabilitdt aufweisen missen bzw.

daB der Granulatproze3 an die niedrig schmelzende Komponente anzupassen ist.
Gelingt es nicht, die technologischen Parameter dafiir in Einklang zu bringen, so tropft beim
Granulieren Schmelze ab und/oder der erweichte Mantel des Granulatkorns erstarrt nicht
hinreichend schnell, was dazu fihrt, daB die aufgelagerten Pultrusions-Krafte nicht

Ubertragen werden.

Diese Probleme konnten durch die Versuche im Laufe des Projekts gelést werden.
Umfangreiche Optimierungen, insbesondere an der apparativen Peripherie, erlauben nun
grundsatzlich die Produktion von industriellen GréBenordnungen; eine wirtschaftliche
Herstellung derartiger Granulate ist also méglich. Auf Einzelheiten kann an dieser Stelle nicht
eingegangen werden, da es hier um ganz spezielle technologische Details der
Granulatprozesses geht, die ohnehin nicht von allgemeinem Interesse sind, und da zum
anderen unmittelbares Know-how des TITK berthrt wird.

Fir die verschiedenen Untersuchungen im Projekt wurden gréBere Mengen der Granulate
1.) Flachs / Polypropylen = Flachs/PP
2.) Flachs / Polyethylen = Flachs/PE
3.) Flachs / Biko-Polyester (Kern aus konventionellem Polyester PET, Mantel aus niedrig
schmelzendem Copolyester) = Flachs/Biko
4.) Lyocell / Polyethylen = Lyocell/PE
hergestellt.
Nach einer Vielzahl von Vorversuchen erwies sich die Zusammensetzung
80 % Cellulosefaser / 20 % thermoplastische Faser
als optimal.
Die Varianten zur Art der thermoplastischen Faser und zur Schnitttinge werden an den
entsprechenden Stellen im Bericht diskutiert.

[I.1.1.4. Einbringen von Granulaten in Gummimischungen (im Kneter)

Wie im Abschnitt 11.1.1.2.2. beschrieben, wurden beim Industriepartner in einer ersten
Versuchsreihe Fasergranulat im Innenmischer (1,2 kg) in eine NBR-Mischung eingebracht.
Vom technologischen Verhalten her deutete sich an, daB

die Granulate beim Abwiegen und Eingeben in den Mischer véllig unproblematisch

sind, und
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sich bei der Verarbeitung auf dem Walzwerk die Granulate mit dem PE-Anteil

wesentlich glinstiger als die mit dem PP- und dem Biko-Anteil verhalten.

Auch diese Mischungen wurden im TITK auf dem Walzwerk noch einmal vorgewarmt, dann

zu 2 mm bzw. zu 0,5 mm dicken Platten ausgezogen und unter Berlicksichtigung der

Faserorientierung (d.h. der Maschinenrichtung) zu 2 mm bzw. 6 mm dicken Platten

konfektioniert und vulkanisiert.

Wie sich die Granulate und die entsprechenden Fasergemische im unmittelbaren Vergleich

ausnehmen, zeigen die Tabellen 17 und 18 (fir PE als thermoplastische Komponente)

sowie 19 und 20 (fur PP und Biko als thermoplastische Komponente).

Tabelle 17  Flachs/PE — Fasergemische und Granulate 6 mm in der NBR-Mischung im
Vergleich — compoundiert im Innenmischer des Industriepartners —
Prifkérper aus 2 mm dicken Platten konfektioniert
Form des Menge Pri- | Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
Fasergemischs |Flachs/PE |fung |Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
(Langen 6 mm) |[Gew-%)] 5% | 10% | 50% |[MPaq] [%]
ohne - - 0,26 | 0,50 | 1,37 12,10 512 59
als Fasern langs | 0,46 | 0,83 | 1,93 11,20 468 63
5/05 |quer 0,35 | 0,60 | 1,56 9,68 427
als Granulat ’ langs | 0,46 | 0,83 | 1,93 11,10 458 63
quer | 0,33 | 0,59 | 1,51 9,32 403
als Fasern langs | 0,41 | 0,93 | 2,46 10,60 454 66
471 quer | 0,39 | 0,69 | 1,79 8,72 375
als Granulat langs | 0,36 | 0,81 | 2,25 10,70 441 66
quer | 0,39 | 0,69 | 1,73 9,06 376
als Granulat 6/15 langs | 0,75 | 1,49 | 2,82 9,80 387 69
’ quer | 0,43 | 0,78 | 1,92 8,33 356
Tabelle 18  Flachs/PE — Fasergemische und Granulate 6 mm in der NBR-Mischung im
Vergleich — compoundiert im Innenmischer des Industriepartners —
Prafkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert
Form des Menge Pri- |Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
Fasergemischs |Flachs/PE |fung |Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
(Langen 6 mm) | [Gew-%] 5% | 10% | 50% |[MPa] [%]
ohne - - 0,26 | 0,50 | 1,37 12,10 512 59
als Fasern langs | 0,43 | 0,78 | 1,91 11,00 466 63
5/05 |duer 0,34 | 0,59 | 1,55 9,68 423
als Granulat ’ langs | 0,42 | 0,77 | 1,83 11,00 459 63
quer | 0,34 | 0,60 | 1,54 9,57 413
als Fasern langs | 0,52 | 1,06 | 2,51 10,80 451 66
471 quer | 0,42 | 0,70 | 1,74 8,65 373
als Granulat langs | 0,51 | 1,04 | 2,33 10,70 434 66
quer | 0,41 | 0,70 | 1,76 8,62 358
als Granulat 6/15 langs | 0,74 | 1,38 | 2,74 10,00 407 69
’ quer | 0,43 | 0,75 | 1,88 8,12 358
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Tabelle 19  Flachs/PP und Flachs/Biko 6 mm Lange — Fasergemische und Granulate
in der NBR-Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer des
Industriepartners — Prifkdrper aus 2 mm dicken Platten konfektioniert

Art und Form des |Pri- |Spannung bei Dehnung Spannung |Dehnung |Harte
Fasergemischs fung |[MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
(6 mm) 5% 10% 50% |[MPa] [%]

ohne - 0,26 0,50 1,37 12,10 512 59
Flachs/PP langs | 0,39 0,93 2,44 10,60 436 66
als Fasern quer 0,40 0,70 1,70 8,68 369

Flachs/PP langs | 0,50 1,01 2,25 10,10 422 66
als Granulat quer 0,41 0,72 1,72 8,57 367

Flachs/Biko langs | 0,95 1,67 2,67 9,98 437 67

als Granulat quer 0,47 0,87 2,02 8,44 367

Tabelle 20  Flachs/PP und Flachs/Biko 6 mm Lange — Fasergemische und Granulate
in der NBR-Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer des
Industriepartners — Prifkorper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Artund Form des |Pri- |Spannung bei Dehnung Spannung |Dehnung |Harte
Fasergemischs fung |[MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
(6 mm) 5% 10% 50% |[[MPaq] [%]

ohne - 0,26 0,50 1,37 12,10 512 59
Flachs/PP langs | 0,60 1,21 2,50 10,60 436 66
als Fasern quer 0,41 0,69 1,64 8,39 375

Flachs/PP langs | 0,55 1,05 2,30 10,20 426 66
als Granulat quer 0,40 0,69 1,66 8,24 340

Flachs/Biko langs | 0,71 1,41 2,56 9,70 430 67
als Granulat quer 0,40 0,71 1,75 8,31 361

Ohne auf Einzelwerte einzugehen, bieten die Tabellen 17 bis 20 das folgende Gesamtbild:
Die Ausrichtung der Fasern |aBt sich durch eine Verringerung des Walzenspaltes

von 2 auf 0,5 mm kaum verandern; aus diesem Grund wird in allen weiteren Versuchen

immer mit 0.5 mm Walzenspalt gearbeitet. Ursache kénnte wiederum eine Verklrzung

der Faser sein, die auch die beiden folgenden Punkte erklaren wirde.

5 Gew-% Fasern verstarken auch bei Zugabe als Granulat die Matrix nur um Faktor 2.
Lediglich das Granulat auf Basis der Biko-Faser hebt sich etwas ab, vermutlich durch die
Polyester(Biko)-Komponente.

Die Anisotropie der Verstarkung féllt relativ gering aus.

In eine weitere Versuchsserie gingen unterschiedlich modifizierte Granulate ein:

1. vorheriges Tranken der Granulate mit Stearinsaure, um so die Verteilung der Fasern
und das Verarbeitungsverhalten auf dem Walzwerk zu verbessern

2. vorheriges Tranken der Granulate mit RFL-Dip (durchgefiihrt von MEP-OLBO), um die
Haftung zum Elastomer zu verbessern und so die Verstarkung besser herauszustellen
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AuBerdem erschien es an dieser Stelle angebracht, auch kommerziell verflgbaren
Polyester-Kurzschnitt (STW Schenkenzell) als ,,Stand der Technik® mit einzubeziehen.

Beim Industriepartner wurden die neuen Mischungen im gleichen Innenmischer und unter
den gleichen Bedingungen hergestellt wie die erste Serie:

immer 4,2 Gew-% Fasern (zzgl. Modifizierungsagenz)

immer 6 mm Granulatlange; Polyester-Kurzschnitt zu jeweils 1 mm und 4 mm
Diese Untersuchungen basierten wieder auf der gleichen NBR-Rezeptur wie in den Tabellen
17 bis 20, zusatzlich aber auch noch auf einer EPDM-Rezeptur.

Bei der Verarbeitung auf dem Walzwerk unmittelbar nach dem Mischen fiel auf, daB3
im Fall der NBR-Rezeptur nur die Granulate auf Basis PE gut liefen, alle anderen
Mischungen ,beutelten“ und rissen auf (einschlieBlich der Varianten mit dem Polyester-
Kurzschnitt)
im Fall der EPDM-Rezeptur sich alle Mischungen relativ gut verhielten, mit
Ausnahme des Polyester-Kurzschnitts.
Das nachfolgende Aufwarmen und Ziehen von dinnen Platten im TITK verlief
unproblematisch.

Zunachst werden die Arbeiten an der NBR-Rezeptur zusammengestellt. Tabelle 21 faBt die

Ergebnisse der zweiten NBR-Serie mit den modifizierten Granulaten zusammen.

Tabelle 21 Unterschiedlich modifizierte Flachsgranulate (6 mm Lénge - 4,2 Gew-%) in
der NBR-Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer des
Industriepartners — Prifkdrper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Granulat Modifi- Pri- | Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
Zierung fung | Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
5% | 10% | 50% |[MPa] [%]
Flachs / PE getrankt mit |langs | 0,74 | 1,15 | 2,12 9,69 497 65
Stearin- quer | 0,52 | 0,76 | 1,47 8,16 466
Flachs / PP saure langs | 0,92 | 1,41 | 2,19 9,48 506 67
quer | 0,55 | 0,81 | 1,46 7,22 405
Flachs / Biko langs | 1,27 | 1,93 | 2,47 9,21 491 68
quer | 0,54 | 0,80 | 1,47 7,19 422
Flachs / PE RFL-Dip langs | 0,70 | 1,13 | 2,23 8,53 385 64
MEP-OLBO |quer | 0,45 | 0,69 | 1,49 7,81 382
Flachs / PP fir NBR langs | 0,67 | 1,05 | 2,19 8,72 389 66
quer | 0,47 | 0,71 | 1,50 7,74 368
Faser PES RFL-Dip langs | 1,18 | 1,90 | 2,47 9,52 458 67
1 mm von STW quer 0,46 | 0,71 1,41 7,78 405
Faser PES langs | 1,82 | 2,80 | 3,29 9,89 440 70
4 mm quer | 0,54 | 0,84 | 1,68 8,09 377
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Die Tabelle 22 stellt die PE-basierten Fasergemische dieser NBR-Reihe den Ergebnissen

der vorangegangenen Serien gegenuber:

Tabelle 22  NBR-Mischung - Ubersicht zu allen Priifwerten LANGS zur Faserrichtung mit
dem Gemisch Flachs / PE - immer 4 Gew-Teile Flachs / 1 Gew-Teil PE-
Faser - compoundiert im Innenmischer des Industriepartners — Prifkérper
aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert
Zugabe / Variante / Bemerkung | Spannung LANGS Spannung | Deh- Harte
gesamte bei Dehnung [MPa] | bei Bruch |nung bei |[Shore
zugegebene 5% 10% |50% |[MPa] Bruch A]
Fasermenge [%]
ohne Zusatz | Ausgangsmischung 0,28 |0,50 [1,33 11,70 492 59
als Faser/ Vergleich zum 0,43 (0,78 |1,91 11,00 466 63
2,5 Gew-% | Granulat
als Granulat | Granulat aus dem 0,42 |0,77 |1,83 11,00 459 63
2,5 Gew-% TITK-ProzeB ohne
weitere Vorbereitung
als Faser Vergleich zum 0,52 1,06 |2,51 10,80 451 66
5,0 Gew-% Granulat
als Granulat | Granulat aus dem 0,51 |1,04 |2,33 10,70 434 66
5,0 Gew-% TITK-ProzeB ohne
weitere Vorbereitung
als Granulat | Granulat wurde in 0,74 1,15 (2,12 9,69 497 65
4.2 Gew-% | Stearinsaure getrankt
als Granulat |als Versuch getrankt |0,70 |1,13 |2,23 8,53 385 64
4.2 Gew-% mit einer fir NBR
passenden RFL-
Lésung
als Granulat | Granulat aus dem 0,74 1,38 |2,74 10,00 407 69
7,5 Gew-% TITK-ProzeB ohne

weitere Vorbereitung

ZusammengefaBt erkennt man an der NBR-Rezeptur fir die PE-basierten Flachs-

Granulate:

Der Zusatz des Flachs-Kurzschnitts hebt die Spannungswerte bei kleinen Dehnungen

deutlich an.

Mit wachsender Fasermenge steigen die Spannungswerte und die Harte.

Zugfestigkeit und Dehnung sinken ab, was ist typisch fiir faserverstarkten Gummi ist.

Die Substitution von ,Josem*“ Kurzschnitt durch Granulat

o verbessert die Handhabung beim Abwiegen und Einmischen,

o bringt jedoch keinen weiteren Zuwachs der gemessenen Parameter.

Das Tranken des Granulats mit Stearinsaure hatte keine positiven Effekte.

Auch die Vorbehandlung der Granulate mit RFL-Dip fihrte zu keiner signifikanten

Verbesserung der mechanischen Parameter — entweder tritt keine erhdhte Faser-Matrix-

Haftung ein oder die bessere Anbindung wird durch andere Einflisse nivelliert.
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Das Niveau von kommerziellem Polyester-Kurzschnitt (Tabelle 21) wird durch die

Flachszuséatze nicht erreicht.

Auch die Ergebnisse mit den PP-haltigen Flachsgranulaten sind noch einmal im

Zusammenhang dargestellt (Tabelle 23). Sinngemas trifft hier das gleiche wie fir die PE-

Granulate zu.

Allerdings lassen sich die PP-Granulate wesentlich schlechter verarbeiten als analoge PE-

Materialien — offensichtlich ist es im industriellen MaBstab unbedingt notwendig, daB die

thermoplastische Granulatkomponente beim Compoundieren schmilzt.

Tabelle 23  NBR-Mischung - Ubersicht zu allen Priifwerten LANGS zur Faserrichtung mit
dem Gemisch Flachs / PP - immer 4 Gew-Teile Flachs / 1 Gew-Teil PP-
Faser - compoundiert im Innenmischer des Industriepartners — Prufkérper
aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert
Zugabe / Variante / Bemerkung | Spannung LANGS | Spannung | Deh- Harte
gesamte bei Dehnung [MPa] | bei Bruch |nung bei |[Shore
zugegebene 5% 10% [50% |[MPa] Bruch Al
Menge [%]
ohne Zusatz | Ausgangsmischung 0,28 |0,50 |1,33 11,70 492 59
als Faser Vergleich zum 0,60 |1,21 |2,50 10,70 446 66
5,0 Gew-% | Granulat
als Granulat | Granulat aus dem 0,55 |1,05 |2,30 10,20 426 66
5,0 Gew-% TITK-ProzeB ohne
weitere Vorbereitung
als Granulat | Granulat wurde in 0,92 [1,41 |2,19 9,48 506 67
4.2 Gew-% | Stearinsaure getrankt
als Granulat |als Versuch getrankt |0,67 |1,05 |2,19 8,72 389 66
4.2 Gew-% mit einer fir NBR

passenden RFL-
Lésung

Bei den EPDM-Mischungen (Tabelle 24) beobachtet man im groBen und ganzen das

gleiche Bild wie beim PE-Flachs-Kurzschnitt in der NBR-Mischung:

Der Zusatz des Flachs-Kurzschnitts erhéht die Spannungswerte bei kleinen Dehnungen.

Eine wachsende Fasermenge erhdéht die Spannung sowie die Harte und senkt

Zugfestigkeit und Dehnung ab.

Das Tranken des Granulats mit Stearinsdure hatte keine positiven Effekte.

Die Vorbehandlung der Granulate mit dem ausgewahlten RFL-Dip flhrte auch hier beim

EPDM zu keiner Verbesserung der mechanischen Parameter.

Das Niveau von kommerziellem Polyester-Kurzschnitt wird durch die Flachszuséatze

wiederum nicht erreicht.
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Tabelle 24 Unterschiedlich modifizierte Flachsgranulate (6 mm Lénge - 4,2 Gew-%) in
der EPDM-Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer des
Industriepartners — Priifkdérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Granulat Modifi- Pri- |Spannung bei Spannung | Dehnung | Harte
zierung fung |Dehnung [MPa] bei Bruch |bei Bruch |[Shore A]
5% | 10% | 50% |[MPaq] [%]
Vergleich ohne Faser - 0,33 | 0,48 | 1,14 11,10 578 56
Flachs / PE nicht modifi- |langs | 0,65 | 0,97 | 1,73 9,53 482 64
ziertes quer | 0,39 | 0,48 | 1,11 6,25 343
Flachs / PP Granulat langs | 0,68 | 0,99 | 1,78 8,52 427 65
quer | 0,41 | 0,59 | 1,25 6,16 328
Flachs / PE RFL-Dip langs | 0,52 | 0,79 | 1,41 6,81 552 60
MEP-OLBO |quer | 0,39 | 0,58 | 1,06 5,65 473
Flachs / PP fur SBR langs | 0,61 | 0,90 | 1,50 6,03 450 62
quer | 0,40 | 0,59 | 1,11 4,99 401
Faser PES RFL-Dip langs | 1,01 | 1,57 | 1,96 7,85 425 67
1 mm von STW quer | 0,39 | 0,66 | 1,18 6,15 398
Faser PES langs | 1,96 | 2,28 | 2,73 7,73 383 70
4 mm quer 0,45 | 0,64 | 1,20 6,20 344

Zusammenfassend laBt sich sagen, daB man an den Kneter-Mischungen bei beiden
verwendeten Rezepturen eine deutliche verstarkende Wirkung der Flachsfasern beobachtet,
daB der Effekt aber hinter den Erwartungen zurtckbleibt, und zwar unabhangig davon, ob
Granulat oder Faser eingesetzt wird.

Es war nun auch hier interessant, inwieweit die Faser/Matrix-Haftung die Ergebnisse
beeinfluBt. Dazu wurde in einigen Mischungen der NBR- (aus Tabelle 21) und der EPDM-
Serie (aus Tabelle 24) untersucht, ob man durch NACHTRAGLICHES Einarbeiten von
Haftvermittler auf dem Walzwerk die Zugspannungen bei niedrigen Dehnungen steigern
kann.

Verwendung fand wiederum das System Resorcin/Formaldehydspender, wie in Abschnitt
[I.1.1.2.1. in Form der Rhenogran-Produkte. Zugemischt wurden jeweils 4 % Kieselsaure,
1 % Rhenogran Resocin 80 und 1 % Rhenogran Hexa 80. Wie die Tabellen 25 und 26
zeigen, beobachtet man jedoch nur geringfiigige Effekte — so geringe Effekte, daB man sie
auch auf die nochmalige Compoundierung und/oder die verstarkende Wirkung der

Kieselsaure zurlckfihren kann.
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Tabelle 25  Unterschiedlich modifizierte Flachsgranulate (6 mm Lénge - 4,2 Gew-%) in
der NBR-Mischung aus Tabelle 21 — ohne und mit nachtraglich
eingemischtem Haftvermittler — PriUfkérper aus 0,5 mm dicken Platten
konfektioniert - Priifungen LANGS

Faser- urspriing- |zusatzliches | Spannung bei Dehnung |Spannung |Dehnung

zusatz liche Modifi- | Haftver- [MPa] bei Bruch | bei Bruch

zierung mittlersystem 5% 10% 50% |[MPa] [%]

Granulat | mit Stearin- |ohne 0,74 1,15 | 2,12 9,69 497

Flachs / |saure mit 0,88 1,45 | 3,06 7,04 379

PE

Granulat RFL-Dip ohne 0,70 1,13 2,23 8,53 385

Flachs / MEP-OLBO | mit 0,70 1,24 | 3,20 7,05 331

PE fir NBR

Faser RFL-Dip ohne 1,18 1,90 | 2,47 9,52 458

PES von STW mit 1,46 | 2,50 | 2,73 7,71 427

1 mm

Tabelle 26  Unterschiedlich modifizierte Flachsgranulate (6 mm Lange - 4,2 Gew-%) in
der EPDM-Mischung aus Tabelle 24 — ohne und mit nachtraglich
eingemischtem Haftvermittler — Prifkérper aus 0,5 mm dicken Platten
konfektioniert - Priifungen LANGS

Faser- urspriing- |zusatzliches |Spannung bei Dehnung |Spannung |Dehnung

zusatz liche Modifi- | Haftver- [MPa] bei Bruch |bei Bruch

zierung mittlersystem 5% 10% | 50% |[MPa] [%]

Granulat |ohne ohne 0,65 | 0,97 1,73 9,53 482

Flachs / mit 0,58 | 0,98 | 2,08 5,49 307

PE

Granulat | RFL-Dip ohne 0,52 | 0,79 1,41 6,81 552

Flachs / MEP-OLBO |mit 0,49 | 0,85 1,68 4,10 318

PE fir SBR

Faser RFL-Dip ohne 1,01 1,57 1,96 7,85 425

PES von STW mit 0,92 | 1,56 | 2,02 5,84 362

1mm

Insgesamt zeichnet sich also eine Diskrepanz ab zwischen dem Potential der

Cellulosefasern (ersichtlich aus den Versuchsreihen am Walzwerk - Tabellen 2, 3 und 13)
und den Werten, die an den im Innenmischer hergestellten Mischungen (z.B. Tabellen 21
und 24) gemessen werden. Neben der generell unzureichenden Haftung zwischen Flachs
und den beiden ,Kneter-Rezepturen“ kbnnte dies auch damit zusammenhéangen, daB

im Innenmischer die Faser viel starker verkiirzt wird als auf dem Walzwerk, oder

die kurze Mischzeit im Innenmischer nicht ausreicht, um das Granulatkorn vollsténdig

aufzuldsen.
Um diese Einflisse zu Uberprifen, wurde eine weitere Versuchsserie konzipiert — mit
langeren Fasern, bei langerer Mischzeit und zusétzlich mit Lyocellgranulat, diesmal auf Basis
einer bekannten (Muster-)Rezeptur auf Basis Naturkautschuk/Polyisopren (NR/IR):
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Polyisopren SKI 3 (IR) 50,0 phr
Naturkautschuk (NR) 50,0 phr

RuB N 330 40,0 phr
Struktol IWB 16 1,0 phr
Zinkweif 2,0 phr
Stearinsaure 2,0 phr
Struktol TS 30 DL 5,0 phr
Faserzusatz 8,0 phr
Vulkanox CBS 1,6 phr
Schwefel 1,8 phr

Die Herstellung erfolgte als Einstufen-Mischung (insgesamt 2,1 kg) Uber 10 min Mischzeit;
auf dem Walzwerk wurde 5 min nachcompoundiert. Danach wurden die Mischungen im TITK
noch einmal aufgewarmt, zu diinnen Platten gezogen und vulkanisiert.

Tabelle 27 zeigt die Varianten und die Ergebnisse.

Tabelle 27  Unterschiedliche Flachs- und Lyocellgranulate (5 Gew-%) in der NR/IR-
Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer — Prufkérper aus 0,5
mm dicken Platten konfektioniert

Faser- | Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
zusatz fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% 10% | 50% |[MPa]
ohne Vergleich ohne Fasern |- 0,35 | 0,51 1,28 24,55 527
Granulat |Ldnge 6 mm langs | 0,69 | 1,15 | 2,78 19,88 414
Flachs / quer 0,51 0,76 1,94 15,03 359
PE Lange 6 mm — langs | 0,70 | 1,20 | 3,00 20,72 442
RFL-Dip MEP-OLBO  |quer 0,48 | 0,72 1,82 15,83 394
fir SBR
Lange 6 mm — langs | 0,68 1,10 2,57 20,09 425
lockerere Aufmachung |quer | 0,46 | 0,68 | 1,70 14,46 370
Léange 15 mm — langs | 0,70 1,12 2,51 17,44 400
lockerere Aufmachung | quer 0,47 | 0,69 1,72 13,28 352
Granulat |L&nge 6 mm langs | 0,84 | 1,35 | 2,65 18,56 401
Lyocell / quer 0,47 0,70 1,64 14,71 381
PE Lange 10 mm langs | 0,90 | 1,42 | 2,76 15,67 352
quer 0,50 | 0,74 1,73 11,22 307
Léange 15 mm langs | 1,00 1,62 2,95 17,24 387
quer 0,46 | 0,69 1,62 13,19 355
Faser Léange 4 mm langs | 1,65 2,71 5,56 17,49 369
PES quer 0,49 | 0,72 1,71 13,47 381

Aus technologischer Sicht erwiesen sich nur die Varianten mit den 6 mm - Granulaten als
glnstig, die anderen Mischungen ,beutelten* stark auf dem Walzwerk und konnten kaum
geschnitten werden. Offensichtlich lassen sich maximal 6 mm lange Fasern verarbeiten.

Hinsichtlich der Prufwerte beobachtet man auch hier wieder die Korrelationen, die bereits in

den vorangegangenen Serien augenfallig waren:
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Die Granulate wirken in Faserrichtung deutlich verstarkend auf die Gummimischung.

Mit dem Faktor 2 bei der Anisotropie bleiben die Compounds aus dem Innenmischer

hinter denen vom Walzwerk zurlick.

Die RFL-Impragnierung verbessert auch im Fall ,NR/IR* die Faser-Matrix-Haftung nicht.

Mit zunehmender Faserlange steigt die Verstarkung zwar an, aber in deutlich geringerem

MaBe als beim Compoundieren am Walzwerk.

Lyocell wirkt besser als Flachs.

Somit bleiben die Spannungswerte wiederum hinter dem Niveau, das man auf dem

Walzwerk erzielt, zurlick. Wie bereits angedeutet, kdnnte ein Grund darin bestehen, daB sich

die Cellulosefasern durch die extremen Scherkrafte im Kneter stark verkilrzen. Um diesen

EinfluB abzuklaren, wurde in die NR/IR-Vergleichsvariante (ohne Fasern — oberste Variante

in Tabelle 27) Kurzschnitt eingebracht und analog der Mischungen aus dem Kneter weiter

verarbeitet. Dabei deutet sich tatsachlich ein Trend an (Tabelle 28) — auch hier liegen die

Walzenmischungen deutlich besser als die Knetermischungen.

Tabelle 28  Nachtragliches Einmischen auf dem Walzwerk von Flachs- und PES-
Fasern (5 Gew-%) in der NRJ/IR-Vergleichsmischung (ohne Fasern) —
Prafkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert
Faser- | Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
zusatz fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% 10% | 50% |[MPa]
ohne Vergleich ohne Fasern* | - 0,35 0,51 1,28 24,55 527
Granulat | Zugabe im Kneter — langs | 0,69 | 1,15 | 2,78 19,88 414
Flachs / | Granulat 6 mm * quer 0,51 0,76 1,94 15,03 359
PE Zugabe auf Walzwerk |langs | 0,85 | 1,37 | 2,46 18,84 463
Faser 5 mm quer 0,44 | 0,64 1,55 14,18 402
Faser Zugabe im Kneter * langs | 1,65 2,71 5,56 17,49 369
PES quer 049 | 0,72 1,71 13,47 381
4 mm Zugabe auf Walzwerk |langs | 1,85 | 3,15 | 9,51 13,18 255
quer 0,55 | 0,82 | 2,36 12,13 342

* Werte aus Tabelle 27

Die Versuchsserien mit der NR/IR-Rezeptur lassen sich folgendermaBen zusammenfassen:

Das Compoundieren des PE-Granulats im Innenmischer erwies sich auch bei dieser

Rezeptur als véllig unproblematisch.

Schwierigkeiten auf dem Walzwerk traten nur bei Granulatlangen von > 6 mm auf.

Eine Schadigung des Fasermaterials durch die Compoundierung im Innenmischer ist
(Uber den Vergleich am Walzwerk) nachweisbar. Mdglicherweise kénnte man aber durch
weitere technologische Optimierungen, etwa Variation der Laufzeit des Granulats im
Kneter in Verbindung mit der Mischtemperatur und einer mehrstufigen Verfahrensweise,
diese Schadigung zurlickdréangen.
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Die Menge von 5 Gew-% Flachs- bzw. Lyocellgranulat erhéhen die Steifigkeit des
Gummis in Richtung der Faserorientierung um den Faktor 2...3. Der ,Stand der Technik®
— der RFL-impragnierte Polyester-Kurzschnitt — wird hier allerdings noch nicht erreicht.

In abschlieBenden Versuchsserien wurde nochmals die Problematik ,Haftung“
aufgegriffen. Wegen des deutlich besseren Verarbeitungsverhaltens liefen auch diese
Reihen nur noch mit Granulaten auf Basis von Polyethylen.

In den letzten Wochen des Projekts stand im TITK ein Kneter Rheomix 3010 OS mit
Bunburry-Rotoren zur Verfigung. Aus technischen Grinden war damit zwar keine
vollstdndige Compoundierung von Mischungen (aus den einzelnen Fllstoffen) méglich, aber
das Gerat gestattete zumindest ein praxisnahes Nachcompoundieren von Fasern in ein
Elastomer. Allerdings werden hierbei nur Temperaturen von 70°C erreicht — eine hdhere
thermische Belastung erscheint bei den Mischungen mit Vulkanisationssystem jedoch auch

nicht sinnvoll.

Versuche zur Leistungsfahigkeit dieses Systems liefen zunachst mit drei verschiedenen
Mischungen (zu Chargen von jeweils 250 g) bei einem Fullgrad von ca. 70 %. Wie bei allen
bisherigen Versuchen wurden die Mischungen nach dem Eincompoundieren der Fasern
noch einmal auf dem Walzwerk aufgewarmt, dann zu 0,5 mm dicken Platten ausgezogen, zu

Prafkdrpern konfektioniert und vulkanisiert.

Eine erste Serie (Tabelle 29) zeigt, welche Effekte die Cellulosefasern in der SBR-Mischung
bringen, wenn man sie im TITK-Kneter in die SBR-Mischung nachcompoundiert (vgl.
Tabelle 2,4-8,12,14,15):
Polyesterfasern bewirken eine hohe Verstarkung bei betrachtlicher Anisotropie.
Der Verstarkungseffekt von Flachs-Kurzschnitt um den Faktor 3 entspricht den
Versuchen am Walzwerk. Ursache ist vermutlich eine geringere mechanische Belastung
der Faser in diesem speziellen Kneter.
DafB die Wirkung von Flachsgranulat hier niedriger ausfallt, dirfte zum einen an dem
geringeren absoluten Flachsgehalt im Compound liegen (Granulat 80 Gew-% Flachs / 20
Gew-% PP), zum anderen mit der relativ niedrigen Mischtemperatur zusammenhéangen,
die die PE-Komponente nicht aufschmilzt.
Lyocellgranulat verstarkt die SBR-Mischung weit mehr als Flachs !
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Tabelle 29  Unterschiedliche Fasern und Granulate (5 Gew-%) in der SBR-Mischung im
Vergleich — compoundiert im TITK-Kneter — Prifkérper aus 0,5 mm dicken
Platten konfektioniert

Faser/ Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei

Granulat fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]

5% 10% | 50% |[MPa]
ohne Vergleich ohne |- 0,23 0,34 0,94 10,75 458
Fasern

PES SWT Vergleich ,Stand |langs | 2,32 4,08 6,82 6,13 50

4 mm der Technik” quer 0,50 0,82 2,35 6,17 272

Flachs- Flachs als Faser |langs | 0,61 1,01 1,85 9,34 412

Kurzschnitt quer 0,28 0,43 1,13 7,34 372

6 mm

Flachs/PE- Flachs als langs | 0,55 | 0,89 ,81 7,58 336

Granulat Granulat quer 0,32 0,50 1,31 7,14 354

6 mm

Lyocell/PE- Lyocell als langs | 1,17 1,54 2,27 7,02 283

Granulat Granulat quer 0,39 0,59 1,36 5,79 271

6 mm

Ahnlich wie beim EPDM-System wurde fiir die SBR-Mischung eine ,Haftmischung® auf
NR/SBR-Basis eines
Haftsystem Resorcin / Formaldehydspender / Kieselsaure (Tabelle 30).

Industriepartners einbezogen. Dieser Compound enthélt ein
Man erkennt, daB hier das Haftsystem durchaus eine Wirkung entfaltet — gleiche
Faserzusatze zeigen in der NR/SBR-Mischung eine deutlich héhere Verstarkung als im
vergleichbaren SBR-Compound. Das gilt insbesondere fir Lyocellgranulat (vgl. Tabelle 29

mit Tabelle 30).

Tabelle 30  Unterschiedliche Fasern und Granulate (5 Gew-%) in der NR/SBR-
Haftmischung im Vergleich — compoundiert im TITK-Kneter — Prifkdrper aus
0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Faser / Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei

Granulat fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]

5% 10% | 50% |[MPa]
ohne Vergleich ohne |- 0,34 0,52 1,47 18,28 557
Fasern

PES SWT Vergleich ,Stand |langs | 2,54 4,31 | 10,12 8,81 68

4 mm der Technik"” quer 0,57 0,92 3,06 9,98 302

Flachs- Flachs als Faser |langs | 0,81 1,48 | 4,48 12,44 347

Kurzschnitt quer 0,52 0,88 2,82 10,74 328

6 mm

Flachs/PE- Flachs als langs | 0,88 1,53 4,47 9,97 276

Granulat Granulat quer 0,48 0,78 2,41 10,24 348

6 mm

Lyocell/PE- Lyocell als langs | 1,43 | 2,59 | 6,23 7,67 205

Granulat Granulat quer | 0,58 | 0,96 | 3,02 8,04 251

6 mm
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Die letzten Abschnitte zeigten, daB Lyocell nicht nur in einer, sondern in verschiedenen
Mischungen eine hbhere Verstarkung zeigte als gleiche Mengen an Flachs. Wegen dieser

Trends wurden — im TITK-Kneter - nochmals Compounds auf Basis SBR untersucht.
Diesmal flossen effektiv 7 Gew-% Fasern ein, um die Effekte mdglichst deutlich
herauszuheben.

Verglichen wurde Faser mit Granulat; zusatzlich einbezogen ist eine Variante an
Lyocellgranulat, das vorab mit einer (benzinischen) Lésung der SBR/NR-Haftmischung
getrankt war (Tabelle 31):

Tabelle 31 Lyocell (7 Gew-%) als Faser und Granulat in der SBR-Mischung -
compoundiert im TITK-Kneter — Prifkérper aus 0,5 mm dicken Platten
konfektioniert

Lyocell-Aufmachung Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
(effektiver Lyocellgehalt 7 fung |[MPa] bei Bruch |Bruch [%]
Gew-%) 5% 10% 50% [MPa]
Kurzschnitt 6 mm langs | 0,64 1,01 1,61 9,71 455
quer 0,29 0,44 1,01 7,68 395
Lyocell/PE-Granulat 6 mm langs | 1,81 2,50 2,75 7,66 319
quer 0,34 0,53 1,24 6,72 348
Lyocell/PE-Granulat 6 mm langs | 2,64 3,27 3,26 6,34 267
getrankt mit einer Lésung quer 0,39 0,59 1,31 6,55 346
NR/SBR-Haftmischung

Eingemischt im Kneter unter niedrigen Temperaturen fallen die Spannungswerte der
Mischung mit Kurzschnitt relativ niedrig aus (vgl. Tabelle 2). Dagegen liegen die Granulate
hier wesentlich héher, auch die Trankung mit Haftvermittler scheint sich gunstig
auszuwirken.

Spater wurden diese Mischungen bei einem Industriepartner im Extruder verarbeitet
(Abschnitt 1.1.1.6.2.).

In diesem Zusammenhang wurde auch getestet, ob sich im Kneter ein hochkonzentrierter
Batch aus Fasermaterial und einem Compound, das ein Haftsystem enthalt, herstellen
l&Bt und ob man mit diesem Batch zu besseren Haftungswerten kommt.

Unter den konkreten apparativen Voraussetzungen des TITK-Kneters war es méglich, SBR-
und SBR/NR-Batches mit 33 % Fasergehalt zu compoundieren. Im zweiten Schritt wurden
diese Batches in entsprechender Menge auf dem Walzwerk, also unter sehr ginstigen
Bedingungen, den gleichen Mischungen zugesetzt, und zwar hier wiederum im Endgehalt
von 7 Gew-%, um die Effekte gut zu erkennen.

Tabelle 32 zeigt, daB gegenlber der normalen Verfahrensweise — dem direkten Einmischen
der Fasern — jedoch ein Abfall der Werte auftritt. Dies koénnte mit einer partiellen
Faserschadigung bei der Batchherstellung zusammenhangen.
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Tabelle 32  Compoundieren von 33 %igen Flachs-Batches aus SBR-Mischung bzw.
NR/SBR-Haftmischung (hergestellt im TITK-Kneter) in die gleichen
Mischungen auf dem Walzwerk; End-Fasergehalt 7 Gew-% — Prufkérper
aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Ansatz Faserbatch Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% 10% | 50% |[MPa]
keine Batch — 7 % Flachs langs | 1,14 1,82 2,39 7,91 388
direkt zugemischt quer 0,36 | 0,56 1,36 6,40 344
33%iger Flachs-Batch langs | 0,54 | 0,93 | 2,04 9,74 442
in SBR quer 0,27 | 0,40 1,18 7,88 421
33%iger Flachs-Batch langs | 0,53 0,94 2,72 9,98 418
in Haftmischung NR/SBR quer 0,30 | 0,47 | 1,48 8,24 393

Mit diesen Ergebnissen waren die Untersuchungen ,am Kneter® weitgehend abgeschlossen.
Insgesamt zeigte sich einerseits die universelle Anwendbarkeit des Granulats in
Gummicompounds, andererseits die Notwendigkeit, jedes Elastomersystem auf die

Faserverstarkung hin zu optimieren.

Als technologischer Héhepunkt des Projekis wurde beim Industriepartner mit Flachs/PE-
Granulat ein GroBversuch durchgefihrt. Ziel war der Nachweis, daB sich Flachsgranulate
auch unter industriellen Bedingungen unproblematisch in Gummimischungen
einbringen und in dieser Form verarbeiten lassen.
Basis fiir die Versuche war eine gréBere Menge Granulat der Zusammensetzung

80 Gew-% Flachs / 20 Gew-% PE — 6 mm Lénge,
hergestellt im TITK. Dieses Granulat wurde geteilt und bei der Firma MEP-OLBO mit zwei
verschiedenen RFL-Dips ausgerustet :

Ausristung Gehalt an Granulat  Gehalt an RFL-Dip
fur EPDM 71 % 29 %
fir NBR 79 % 21 %

Die Produktion der Mischungen lag in der Verantwortung des Industriepartners:
Die sonst Ublichen Probleme bei der Herstellung im Kneter — beim Abwiegen und
Handling der Kurzschnitte — entfielen durch die Granulate.
Beim Mischen selbst und bei der nachfolgenden Homogenisierung auf dem Walzwerk
gab es keine Schwierigkeiten !

Die Prufungen erfolgten, indem die Mischungen analog der bisherigen Verfahrensweise im
TITK auf dem Walzwerk zu 0,5 mm dicken Platten ausgezogen (was unproblematisch ablief)
und unter Beachtung der Maschinenrichtung zu Prufkérper konfektioniert und vulkanisiert

wurden.



46

Die Tabellen 33 (fur die NBR-Mischungen) und 34 (fir die EPDM-Mischungen) zeigen die
Prafwerte im Vergleich zu den jeweiligen Varianten, die im Technikum hergestellt wurden:

Man beobachtet auch den beiden groBtechnisch hergestellten Rezepturen eine deutliche

Verstarkung der Spannung (bei niedrigen Dehnungen) langs zur Faserorientierung und eine

Anisotropie der Eigenschaften. Die GréBenordnung dieser Anisotropie bei den industriellen

Werkstoffen entspricht den vorher hergestellten Technikumsmustern.

Tabelle 33

Flachs/PE-Granulat

(5 bzw. 4,2 Gew-%)

in der NBR-Mischung -

Industriemischung im Vergleich zu den Technikumsmischungen -

Prafkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Flachs-Zusatz als: | Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% | 10% | 50% |[MPa]
Mischungen im Technikum zum Vergleich

ohne Original- - 0,28 0,50 1,33 11,70 492

rezeptur
5 Gew-% Fasern |Fasernim langs | 0,52 | 1,06 | 2,51 10,80 451
PE / Flachs Verhéltnis 1:4 | quer 0,42 0,70 1,74 8,65 373
5 Gew-%. Granulat langs | 0,51 | 1,04 | 2,33 10,70 434
Granulat ohne quer | 0,41 0,70 | 1,76 8,62 358
PE / Flachs Vorbehandl.
4,2 Gew-% Granulat mit |langs| 0,70 | 1,13 | 2,23 8,53 385
Granulat RFL-Dip quer 0,45 | 0,69 1,49 7,81 382
PE/Flachs

Produktion im industriellen MaBstab

5 % Granulat mit RFL-Dip |langs | 0,74 | 1,30 | 2,54 10,22 412
Granulat fur NBR
PE/Flachs quer 0,42 | 0,70 1,70 8,61 373
Tabelle 34  Flachs/PE-Granulat (5 bzw. 4,2 Gew-%) in der EPDM-Mischung -

Industriemischung im Vergleich zu den Technikumsmischungen -
Prafkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Flachs-Zusatz als: | Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% | 10% | 50% |[MPa]
Mischungen im Technikum zum Vergleich

ohne Original- - 0,33 | 0,48 | 1,09 10,49 543

rezeptur
5 Gew-%. Granulat langs | 0,65 | 0,97 | 1,73 9,53 482
Granulat ohne quer 0,39 | 0,48 1,11 6,25 343
PE / Flachs Vorbehandl.
4,2 Gew-% Granulat mit |langs| 0,52 | 0,79 | 1,41 6,81 552
Granulat RFL-Dip quer 0,39 | 0,58 1,06 5,65 473
PE/Flachs

Produktion im industriellen MaBstab

5 % Granulat mit RFL-Dip |langs | 0,52 | 0,79 1,41 6,81 552
Granulat fir NBR
PE/Flachs quer 0,39 | 0,58 1,06 5,65 473
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Neben den allgemeinen Trends deutet sich, daB - zumindest bei den statischen Werten — der
verwendete RFL-Dip wiederum keinen signifikanten Effekt hat. Um zu lberprifen, ob das
eventuell mit einem unglnstigen Vulkanisationsverhalten des Dips zusammenhangt, wurden
die Muster nochmals auf dem Walzwerk zu 0,5 mm Platten ausgezogen und zu
Prufkorpern konfektioniert, diesmal aber bei unterschiedlichen Temperaturen
vulkanisiert.

Die Zugprifung an diesen Proben (Tabelle 35) zeigten allerdings, daB eine langere
Vulkanisation bei geringeren Temperaturen bestenfalls zu einer tendenziellen Steigerung der
Parameter fihrt. Damit kann diese Ursache fir den geringen Effekt des RFL-Dips

ausgeschlossen werden.

Tabelle 35  Flachs/PE-Granulat (5 Gew-%) in der NBR- bzw. EPDM-Mischung -
Industriemischung bei verschiedenen Temperaturen vulkanisiert —
Prafkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert

Vulkanisation Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% | 10% | 50% |[MPa]
NBR-Industriemischung (GroBversuch)
15 min 170°C langs | 0,71 1,20 | 2,37 10,22 428
30 min 160°C langs | 0,94 | 1,59 | 2,74 10,54 393
45 min 150°C langs | 0,80 | 1,34 | 2,56 10,15 399
EPDM-Industriemischung (GroBversuch)
15 min 170°C langs | 0,83 | 1,24 | 1,64 5,55 512
30 min 160°C langs | 0,86 | 1,30 | 1,69 5,58 504
45 min 150°C langs | 0,79 | 1,26 | 1,73 6,07 498

Unabhangig davon stand nach wie vor - sowohl bei der NBR- als auch bei der EPDM-
Rezeptur des Industriepartners - die Frage, warum die Mischungen, die mit Granulat im
Kneter hergestellt wurden, meist geringere Parameter aufweisen als die Mischungen, die mit
Fasern auf dem Walzwerk zubereitet sind.
Um hier weiterzukommen, flhrte der Industriepartner eine letzte Versuchsreihe im
Technikums-Kneter durch. Verandert gegenlber den vorangegangenen Serien wurden
die Granulatmenge -> 7 Gew-% statt 5 Gew-%, um die Effekte besser herauszustellen
die Aufmachung der Granulate —> lockerere Flachs- und Lyocellgranulate
der RFL-Dip—> Vorbereitung einer weiteren Menge an Granulaten mit neuer RFL-Lésung
fir die NBR-Mischung bei der Firma MEP-OLBO,
die Granulate fur die EPDM-Mischung -> vorherige Trédnkung mit einer benzinischen
Lésung der KRAIBURG-EPDM-Haftmischung.
Die entsprechenden Mischungen wurden analog der vorangegangenen Serien beim
Industriepartner hergestellt und im TITK zu Prifplatten konfektioniert und vulkanisiert
(Tabellen 36 und 37).
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Tabelle 36 Flachs/PE- und Lyocell/PE-Granulat (7 Gew-%) in der NBR-Mischung —
compoundiert im Innenmischer des Industriepartners — Priifkdrper aus 0,5
mm dicken Platten konfektioniert

Granulat Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei

fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% 10% | 50% |[[MPa]
ohne Original- - 0,26 0,50 1,37 12,10 512
rezeptur”

5 Gew-% ohne langs | 0,51 1,04 | 2,33 10,70 434

Flachs / PE Vorhandlung* | quer 0,41 0,70 1,76 8,62 358

7 Gew-% ohne langs | 0,85 1,41 2,37 9,29 470

Flachs / PE Vorhandlung | quer 0,46 0,72 1,60 7,32 409

7 Gew-% getrankt mit |ldngs | 1,59 | 2,65 | 2,79 9,32 463

Flachs / PE RFL-Dip quer 0,50 | 0,79 1,67 7,37 401

7 Gew-% ohne langs | 1,80 | 2,82 | 2,56 9,03 468

Lyocell / PE Vorhandlung |quer 0,52 0,82 1,66 7,64 433

7 Gew-% getrankt mit langs | 1,77 2,71 2,66 8,54 366

Lyocell / PE RFL-Dip quer 0,49 0,77 1,62 6,79 322

* Werte aus friiherer Serie - Tabelle 18

Tabelle 37  Flachs/PE- und Lyocell/PE-Granulat (7 Gew-%) in der EPDM-Mischung —
compoundiert im Innenmischer des Industriepartners — Prifkdrper aus 0,5
mm dicken Platten konfektioniert

Granulat Variante Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei

fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% 10% | 50% |[[MPa]
ohne Original- - 0,33 0,48 1,14 11,10 578
rezeptur”

5 Gew-% ohne langs | 0,65 | 0,97 | 1,73 9,53 482

Flachs / PE Vorhandlung® | quer 0,39 | 0,48 1,11 6,25 343

7 Gew-% ohne langs | 0,71 1,05 1,78 8,91 513

Flachs / PE Vorhandlung | quer 0,47 0,70 1,40 7,07 427

7 Gew-% getrankt mit |langs | 0,81 1,15 | 1,78 8,89 527

Flachs / PE EPDM-Haftm. | quer 0,47 0,70 1,37 6,96 440

7 Gew-% ohne langs | 0,67 | 0,91 1,57 9,33 521

Lyocell / PE Vorhandlung |quer 0,46 0,67 1,31 6,92 398

7 Gew-% getrankt mit langs | 0,67 0,87 1,49 8,92 541

Lyocell / PE EPDM-Haftm. | quer 0,45 | 0,65 1,25 6,71 439

* Werte aus friiherer Serie - Tabelle 24

In dieser Serie zeigte sich erstmals, daB es sehr wohl mdéglich ist, Gber eine Ausriistung des

Granulats mit RFL-Dip zu verbesserten Parametern zu kommen — hier bei der NBR-

Mischung allerdings nur im Fall von Flachs (Tabelle 36).

Dagegen hat die Trankung mit EPDM-Haftmischungs-Lésung bei der EPDM-Rezeptur

Uberhaupt keinen Effekt (Tabelle 37); es ist offensichtlich notwendig, die ganze Mischung

bezuglich Adhasion zur Cellulosefaser zu optimieren.
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11.1.1.5. Theoretisches Potential der Cellulosefasern

11.1.1.5.1. Allgemeine Effekte der Kurzfasern in einer Elastomermischung

Bereits am unvulkanisierten Gummi sind verschiedene Einflisse der Kurzfasern zu

beobachten. So veréndert sich das rheologische Verhalten der Mischung (und entsprechend
auch die Schneidbarkeit), deren ReiBfestigkeit steigt an und ReiBdehnung nimmt ab.

Weiterhin modifizieren die Kurzfasern den Vulkanisationsverlauf.

Die interessanteren Effekte sind (in Abh&ngigkeit von Typ, Lange, Menge,

Oberflachenzustand und Ausrichtung der Fasern) aber am Vulkanisat zu beobachten:
Messungen des Spannungs-Dehnungs-Verhaltens zeigen eine drastische Versteifung
des Gummis in Faserrichtung an, senkrecht zur Faserrichtung bleiben die Werte
weitgehend unverédndert. Diese Versteifung tritt vor allem bei niedrigen Dehnungen ein
[40,75,94]. Einen typischen Kurvenverlauf demonstriert die Abb. 6.
Sind die Fasern gut an die Matrix gebunden, dann fallt die Zugfestigkeit in Faserrichtung
meist ab, die Dehnung bei Zugfestigkeit ohnehin [95].
Die WeiterreiBfestigkeit wird durch geringe Zuséatze erhéht, bei héheren Gehalten héngt
sie von der Verteilung ab: Sind die Fasern gut verteilt, kann es zu einem leichteren
EinreiBen parallel zu den Fasern und damit zu einem geringeren Niveau kommen [2,3].
Sind die Fasern schlecht verteilt, so ist wegen der méglichen Uberbriickung von Rissen
(analog dem Fall der geringen Fasergehalte) auch héhere WeiterreiBwerte mdglich [95].
Wegen des Einflusses der Testgeometrie auf die konkreten Werte der
WeiterreiBfestigkeit sollte man die Tests allerdings mdglichst am eigentlichen Produkt
und nicht an Prifstdben durchfihren [96].
Hinsichtlich Biegesteifigkeit ist zu beachten, daB bei der Biegung eines Kdrpers einige
raumliche Bereiche gedehnt, andere gestaucht werden. Die verstarkende Wirkung der
Fasern tritt vor allem in den gedehnten Zonen ein. Dies muBB bei der konstruktiven
Gestaltung der Gummiartikels bedacht werden. Insgesamt beobachtet man aber in
Faserrichtung einen verstarkenden Effekt gegentiber Biegung [30].
Die Harte der Vulkanisate steigt durch den Zusatz von Fasern an [77].
Das Verhalten gegeniber &uBerem Druck wird Ublicherweise an Gummizylindern
gemessen. Hier muB man die Ausrichtung der Fasern bezlglich der Belastung
bedenken: Die Fasern biegen oder knicken, wenn der Prufling langs zur Faser auf Druck
gepruft wird. Bei einer Beanspruchung senkrecht zur Faser liegt die Verstarkung schon
héher. Dies hangt auch mit der geometrischen Veradnderung des Probekérpers

zusammen — unter Druck nimmt der Gummizylinder eine FaB-artige Form an, und genau
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diese Deformation wird durch die (senkrecht zum Druck ausgerichteten) Fasern
zurlickgedrangt, auch bei wiederholten Belastungen.

Die Widerstandsfahigkeit gegen das Eindringen von spitzen Fremdkdrpern (penetration
resistance), gepruft mit kleinen Stahlpyramiden, wird durch Faserzusatze deutlich erhéht
[97].

FlOr den Abrieb eines Gummiartikels ergibt sich nach [98,99] ein anderes Bild. Hier ist
lediglich dann eine Verbesserung zu beobachten, wenn die Fasern senkrecht zur
Oberflache stehen (“on-end”). Ursache ist der besondere Mechanismus beim Abriebtest:
Abrieb entsteht durch die wellenartige Ausbreitung einer Wulst, verursacht durch das
RiBwachstum bei der Belastung. Stehen die Fasern senkrecht zur diesen Rissen, also
,on-end“, so wird das RiBwachstum behindert — die Fasern spannen sich und
Uberbriicken damit die sich ausbreitende Stérung. Sind die Fasern anders orientiert, so
wirken sie eher als Ort der StreBkonzentration.

Somit gilt fir den Abrieb wie auch fir den WeiterreiBwiderstand, daB eine schlechte
Orientierung eher glnstig ist.

Hinsichtlich der Wirkung der Fasern auf die StreB-Relaxation gibt es widerspriichliche
Angaben [30,40].

Zum ,FlieBen“ des Gummis wurde in eigenen frilheren Arbeiten [74] ein positiver Effekt
gefunden.

Auch das Ermudungsverhalten von Gummi verbessert sich durch den EinfluB von
Kurzfasern [2,3].

Der Heat Build Up steigt mit dem Fasergehalt an, allerdings nicht mehr als bei ahnlichen
(harten) Mischungen auf Basis von RuB3 [28,97].

Wie auch durch die eigenen Arbeiten [74] bestatigt werden konnte, nimmt die Quellung in
Faserrichtung signifikant ab.

Somit modifiziert der Zusatz von Kurzfasern das gesamte Eigenschaftsbild des Elastomers.
Der wichtigste Parameter fiir diese Veranderungen ist jedoch das Zug-Dehnungs-Verhalten
— letztlich beruhen alle anderen der oben aufgeflihrten Eigenschaften auf diesem Parameter.
Wie dramatisch schon eine geringe Mengen von (Flachs-)Fasern die Spannungs-Dehnungs-
Kurve eines Elastomers aufrichten kann, zeigt noch einmal die Abb. 6. Dieser Anstieg erfolgt
vor allem im Anfangsbereich (Abb. 7). Aus diesem Grund erschien es sinnvoll, gerade an
einem solchen Kennwert — der Spannung bei niedrigen Dehnungen bzw. dem E-Modul -
theoretisch zu untersuchen, welches Potential die cellulosischen Kurzfasern bieten.
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Abb. 6

Typische Spannungs-Dehnungs-Kurve von faserverstarktem Gummi - Flachs-Kurzschnitt in NR,
eingemischt auf dem Walzwerk (Varianten aus Tabelle 3)
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Abb. 7

Anfangsbereich der Spannungs-Dehnungs-Kurven von faserverstéarktem Gummi - Flachs-Kurzschnitt in
NR, eingemischt auf dem Walzwerk (Varianten aus Tabelle 3)

11.1.1.5.2. Berechnungen zum Spannungs-Dehnungs-Verhalten faserverstérkter Elastomere

Wie im letzten Abschnitt angedeutet, ist der wichtigste Aspekt bei der Faserverstarkung von
Elastomeren das Spannungs-Dehnungs-Verhalten. Will man das Potential einer Faser in
einem konkreten System abschéatzen, so ist die Berechnung der theoretisch zu erzielenden
Versteifung — ndherungsweise des E-Moduls - ein sinnvoller Weg.
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Diese Arbeiten wurden in Zusammenarbeit mit einem Partner an einer Hochschule
durchgefiihrt, und zwar ({ber ein studentisches Praktikum des Instituts flr
Materialwissenschaft und Werkstofftechnologie (IMT) der Friedrich-Schiller-Universitat Jena.

Fir Berechnungen an Kurzfaser-verstarkten Elastomercompounds eignen sich verschiedene
Ansétze [100-105]. Diese Theorien setzen jedoch eine gewisse Einarbeitungsphase voraus
und konnten deshalb im Rahmen dieses Projekts nicht genutzt werden.

Verwendung fand ein Uberschaubarer mathematisch-physikalischer Ansatz aus [106], wobei
nur die Modulwerte betrachtet wurden. Zwar sind Modul und Spannungswert nicht einfach
gleichzusetzen - da die Spannung bei sehr geringen Dehnungen (5 % und 10 %) aber in
einem einigermaBen linearen Bereich der Kurve liegt (siehe Abb. 7), erschien ein solches
Vorgehen zum Abschétzen der Verstarkung sinnvoll.

Fir eine kontinuierliche Faserverstarkung liegen die Dinge relativ einfach, hier kann man

die Gleichungen (1) in Faserrichtung und (2) quer zur Faserrichtung ansetzen.

V ... Volumenanteil
Eci = ViEi+ Vi En (1) E ... Young-Modul
¢ ... Composite
1/Ecq=Vi/Ei+Vn/En (2) f.. Faser
m ... Matrix
I

... langs zur Faserrichtung
g ... quer zur Faserrichtung

In Kurzfaser-verstarkten Verbunden gelten diese Formeln jedoch nicht [107], hier muB
man auf ein komplexeres Formelwerk [108-111] zurlUckgreifen. Berechnet wurden die
Young-Modulwerte nach den HALPIN-TSAI-Gleichungen (3) bis (6),

(1+2(|f/df)n|Vf) (1+2T]qu)
Ec,I = Em (3) Eq,l = Em (4)
(1-mVi) (1-mq Vi)
wobei die Parameter n, bzw. n, durch die Beziehungen | ... Faserlange
d ... Faserdurchmesser

(E/ Em) - 1 (Ef/ Em) - 1

n = (5) Mg = (6)
(Ef/ Em) +2 (I / dy) (Ef/Em) +2

definiert sind [112].
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Grundlage fir die theoretischen Betrachtungen bzw. den Vergleich der Berechnungen mit
den MeBwerten war die SBR-Mischung, zu der es eine gute experimentelle Datenlage gab
(Tabelle 2); die Parameter der Fasern sind in Tabelle 1 aufgefihrt.

Zunachst muBte Uberprift werden, ob die berechneten Ergebnisse Uberhaupt eine
praktische Relevanz haben. Dazu bietet sich Polyester-Kurzschnitt aus dem STW
Schenkenzell an — durch das Haftsystem und die gute Rieselfahigkeit sollte diese Faser ihr
theoretisches Potential weitgehend entfalten kébnnen. Abb. 8 zeigt, daB fur die kurzen Fasern
(1 mm) die Berechnungen tatsachlich sehr nahe an den gemessenen Werten liegen. Die
Abweichungen bei den léangeren Fasern (4 mm) und dort vor allem bei hdheren
Fasergehalten dirften auf die bekannten technologischen Ursachen zurtickzuflhren sein.

200 4 Berechnungen + Léange PES-Kurzschnitt
I\I!essungen —o—1 mm - theoretisch

- léngs ] —— 1 mm - gemessen
£ 150 zur Faserrichtung —O—4 mm - theoretisch
'é', —&— 4 mm - gemessen
2 Abb. 8
2 100 4 Vergleich zwischen berechneten
E und gemessenen Modulwerten flr
» Polyester-Kurzschnitt in der SBR-
§ Mischung (compoundiert auf dem
E 501 Walzwerk)

0 2 4 6 8 10 12 14 16
Fasergehalt [Gew-%)]

Grundsatzlich ist die Methodik nach den Gleichungen (3) bis (6) also brauchbar. Wie die
theoretischen Kurven fir die Flachsfasern liegen, zeigen die Abb. 9 und 10:

ErwartungsgemaB steigt mit der Verdoppelung des Faseranteils die Steifheit des
Gummis extrem an.

Die Lange der Faser hat einen Uberraschend geringen EinfluB.

Dagegen féllt der Modul des Gummi mit zunehmendem Durchmesser, also gréberem

Titer, sehr deutlich ab, insbesondere im Anfangsbereich.

Der letzte Punkt deutet auf das grundlegende Problem bei der Verwendung von Flachs hin,
das viele Beobachtungen aus dem Projekt erklart — vermutlich liegt eine wesentliche
Ursache der recht geringen Verstarkung durch die Flachsfaser in deren grobem Titer
begrindet !
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Abb. 9

Berechnungen fir

5 Gew-% Flachs-Kurzschnitt
in der SBR-Mischung

Abb. 10
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in der SBR-Mischung
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Wie ordnen sich nun die realen MeBwerte von flachsfaser-verstarkter Mischung im Vergleich

zu den Rechnungen ein ? Abb. 11 zeigt, daB die MeBwerte tatsachlich in_einem Bereich

liegen, der einem groben Titer entspricht.

80 - Berechnungen +
Pid Messungen
& ldngs zur Faserrichtung

. S Gew-% Fasergehalt

Durchmesser Faser
—— 0,01 mm
- —e— 0,03 mm
por e —{+0,05 mm

________ ® —20,07mm
e - .9 -gemessene Werte

40 1

20 1

E-Modul SBR-Mischung [MPa]

0 T T T T 1
3 4 5 6 7 8

Lénge Faser [mm]

Abb. 11

Vergleich zwischen berechneten
und gemessenen Modulwerten fiir
Flachs-Kurzschnitt in der SBR-
Mischung

(compoundiert auf dem Walzwerk)
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11.1.1.6. Weiterverarbeitung der Mischungen mit Granulat

11.1.1.6.1. Weiterverarbeitung auf dem Walzwerk

Die Vielzahl der Versuche, Granulat-haltige Knetermischungen auf dem Walzwerk weiter zu
verarbeiten, zeigten, daB diese Stufe dann unproblematisch ist,
wenn die thermoplastische Faser des urspriinglichen Granulats PE-Faser war UND
wenn die Mischungen im Kneter Temperaturen von > 130°C ausgesetzt waren — bei
dieser Temperatur schmilzt PE und gibt die eigentliche Verstarkungsfaser frei.
Enthalten die Mischungen Granulate, die mit erstarrenden oder vernetzenden Agenzien
vorab getrankt wurden, z.B. mit Stearinsdure, mit RFL-L&ésung oder mit Gummilésungen,
dann héngt die Verarbeitbarkeit davon ab, ob in den vorangegangenen Stufen ein
Auftrennen der Granulatkérnchen méglich war.
Daneben spielt natirlich die Menge und die Lange der Fasergranulate eine entscheidende
Rolle. Die Versuchsreihen deuten darauf hin, daB
Zusiatze von 5 Gew-% und
Schnittlangen von < 6 mm

im normalen Produktionsregime noch gut beherrschbar sind.

11.1.1.6.2. Weiterverarbeitung im Extruder

Wie beim Walzwerk ist die wichtigste Voraussetzung einer guten Verarbeitbarkeit im
Extruder die homogene Verteilung der Fasern. Auch deren Léange und Menge beeinflussen
die Extrudierbarkeit, die MaBhaltigkeit der Profile und die Oberflachengite. Diese Parameter
sind immer im Kontext mit der jeweiligen Mischung und den konkreten Konfigurationen an
der Anlage zu sehen. Dies gilt auch fir die Ausrichtung der Fasern.

Versuche am eigenen Einschnecken-Extruder Rheomex zeigten, daB sich — wie am
Walzwerk - 5 Gew-% Fasern bei Langen < 6 mm gut verarbeiten lassen, und zwar sowohl

mit Flachs- als auch mit Lyocell-Granulaten.

Bei einem Industriepartner wurden die Mischungen aus Tabelle 31 an einem
Produktionsextruder zu rechteckigen Profilen 8 mm x 2 mm verarbeitet. Beim Extrudieren
selbst gab es keine Probleme. Allerdings kam es bei den Varianten mit den Lyocellgranulat
zu gelegentlichen Aufrissen der Oberflache durch schlecht verteilte Fasern. Als Ursache
dafiir ist zu sehen, daB diese Granulate eben nicht Temperaturen > 130°C, sondern im
Kneter des TITK nur ca. 70°C ausgesetzt waren (vgl. S. 44).
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Die extrudierten Strdnge wurden im TITK in Parallellage zu 2 mm und 6 mm dicken Platten
konfektioniert und verpreBt. Tabelle 38 zeigt, daB sich — bei diesem Aggregat und dieser
Mischung — die Lyocellfasern (6 mm) durch den ExtrusionsprozeB3 offensichtlich gut

ausrichten.

Tabelle 38  Lyocell (7 Gew-%) als Faser und Granulat in der SBR-Mischung -
compoundiert im TITK-Kneter — extrudiert in einem industriellen
Einschnecken-Extruder - Prifkérper aus den extrudierten Strangen
konfektioniert

Lyocell-Aufmachung Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung bei
(effektiver Fasergehalt 7 %) |fung |[MPa] bei Bruch | Bruch [%]
5% 10% | 50% |[MPa]
Kurzschnitt 6 mm langs | 0,69 1,09 1,70 10,29 453
quer 0,26 | 0,39 | 0,95 7,65 426
Lyocell/PE-Granulat 6 mm |langs | 1,59 | 2,51 3,17 6,85 243
quer 0,32 | 0,50 1,27 5,43 259
Lyocell/PE-Granulat 6 mm langs | 2,86 3,65 3,82 7,92 309
getrankt mit einer Lésung quer 0,42 | 0,65 1,58 5,86 258
NR/SBR-Haftmischung

11.1.1.6.3. Weiterverarbeitung im SpritzquB

Die Mischungen aus dem GroBversuch beim Industriepartner (S. 45-46) wurden — ebenfalls
unter technischen Bedingungen beim Industriepartner - zu kompliziert geformten Gummi-
Metall-Bauteilen verspritzt.

Bei dieser Verarbeitung traten keine Probleme auf.

Wegen der Geometrie und der Besonderheiten des Priflings war es nicht méglich, den
Effekt der Fasern tber Spannungs-Dehnungs-Kurven oder Uber die Quellung abzuschéatzen.
Aus diesem Grund wurde versucht, Uber eine moderne Prifmethode — die Computer-

Tomographie CT — Informationen zum Zustand der Fasern im Gummi zu erlangen:

Die Firma GE Sensing & Inspection Technologies - phoenix x-ray — Hannover flhrte die
entsprechenden Untersuchungen am nanotom durch. Hierbei handelt es sich um ein
Tischgerat, in dem die Probe vor einem (scharf fokussierten) Réntgenstrahl rotiert und
analog der bekannten medizinischen Verfahren Uber das gesamte Volumen schichtweise
gescannt [113,114].
Untersucht wurde im Vergleich

eine Platte, die im TITK aus der Mischung tber Auswalzen konfektioniert und verpret

wurde (Prufkoérper nach Tabelle 33 bzw. 34)

und das gespritzte Bauteil.
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Auf die Einzelheiten muB an dieser Stelle verzichtet werden. ZusammengefaBt zeigten die
Untersuchungen, daB
sich die Flachsfasern an sich und auch deren Ausrichtung in den verpreBten Platten gut
nachweisen lieBen; sogar Aussagen Uber die Verteilung und die GréBenverhaltnisse der
Fasern sind mdéglich,
aber in den gespritzten Bauteilen keine Faser mehr gefunden wird.
Offensichtlich fand in der SpritzgieBmaschine des Industriepartners also eine signifikante
Verkirzung der Fasern statt.

Natlrlich wird die Faserverkirzung immer von den jeweiligen technologischen Bedingungen
sowie von den geometrischen Gegebenheiten in den Formen abhangen. Dennoch zwingen
diese Versuche zur Aussage, daB SpritzgieBprozesse mit Cellulosefaser-haltigen
Gummimischungen eine besondere Aufmerksamkeit beim Design des Werkzeugs erfordern.

11.1.1.7. Einbringen der Granulaten in TPE's

TPE (Thermoplastische Elastomere) unterscheiden sich in Struktur und Technologie
grundlegend von konventionellem Gummi. Deshalb hat man auch die Probleme bei
Verteilung und Effekt der Fasern gesondert — und fir jedes Material und jede Technologie
immer wieder neu — zu betrachten.

In diesem Projekt konnten TPE nur am Rand einbezogen werden. Wegen der Vielfalt
derartiger Systeme muBten sich die Bearbeiter darauf beschréanken, eine mehr oder weniger

willkirliche Auswahl an TPE mit Fasern zu compoundieren und zu untersuchen.

Die Versuche liefen am PolyLab-System des TITK — am Zweischnecken-Extruder Rheomex
PTW16 mit Verlangerung.

In ersten Versuchsreihen wurden die Materialien

Thermolast TC6 GPN B 1000

Allruna W656310 sw (TE/EPDM — ALLOD)

Thermoflex S6000/74 (PTS)
mit zunachst 4 Gew-%, dann mit 10 Gew-% Flachsgranulat bei 180...200°C compoundiert.
Abgesehen von technologischen Problemen bei der Dosierung, die jedoch nicht mit dem
Fasergranulat an sich, sondern ausschlieBlich mit der Geratekonfiguration zusammenhingen,
war eine Verarbeitung zu Folien von 1 mm Dicke grundséatzlich méglich. Nach visueller

Beurteilung lag eine gute Faserverteilung in den TPE-Strangen vor.
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Weitere Serien mit

Santoprene 1286-00 (Monsanto)

Thermolast KTF7MAA (KRAIBURG TPE)
wurden nach den Varianten

ohne Faser - mit 5 % Flachs/PE-Granulat - mit 10 % Flachs/PE-Granulat —

vorgemischt und anschlieBend bei 200°C zu 1 mm starken Folien extrudiert. Dabei gab es
keinerlei Probleme.
Die aus den Folien (in Laufrichtung) ausgestanzten Prifstabe beweisen, daB bei diesen
Versuchen - ohne jegliche Optimierungen hinsichtlich Rezeptur und Technologie - die Fasern
eine deutlich verstarkende Wirkung zeigen und auch recht gut verteilt sind (Tabelle 39)

Tabelle 39  Flachsgranulat in zwei verschiedenen TPE - extrudiert ohne
vorangegangene Compoundierung im TITK-Zweischnecken-Extruder —
Prifkérper aus den extrudierten Strangen ausgestanzt

Zusatz an Pri- | Spannung bei Dehnung | Spannung | Dehnung | Variations-
Flachs/PE-Granulat |fung |[[MPa] bei Bruch |bei Bruch |koeffizient
6 mm Lange 5% 10% | 50% |[MPa] [%] Spannung
bei 10 % [0/0]
extrudierte Compounds mit Santoprene 1286-00
ohne langs | 0,64 | 0,92 1,94 5,61 324 0,9
mit 5 Gew-% langs | 0,87 | 1,23 | 2,11 4,98 276 4,7
mit 10 Gew-% langs | 1,12 | 1,60 | 2,39 4,57 243 23,7
extrudierte Compounds mit Thermolast KTF7MAA
ohne langs | 1,22 | 1,84 | 3,44 6,22 317 2,5
mit 5 Gew-% langs | 1,76 | 2,84 | 4,69 5,06 118 25,3
mit 10 Gew-% langs | 2,54 | 4,33 | 5,80 6,55 54 20,5

11.1.1.8. Weiterverarbeitung der TPE mit Granulat

Die Weiterverarbeitung beim Extrudieren wurde bereits im vorangegangen Abschnitt
behandelt — sie kann u.U. offensichtlich den Schritt ,Einmischen des Granulats“ mit
einschlieBen.

Ermuntert durch diese Erfolge wurde auch versucht, Fasergranulat direkt beim SpritzgieBen
mit einzubringen. Mehrere Versuche, u.a. mit dem Material Thermolast KTF7MAA mit jeweils
5 Gew-% Flachs- bzw. Lyocell-PE-Granulat, am SpritzgieBautomat
ARBURG 520 C ALLROUNDER 2000-675 schlugen jedoch fehl: Bereits visuell war
erkennbar, daB sich das Granulat in der kurzen Phase des SpritzgieBens nicht verteilt hat.
Aus diesem Grund wurden derartige Ansatze nicht weiter verfolgt.
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11.1.1.9. Dynamische Untersuchungen

Beim Industriepartner liegen Ergebnisse vor, nach denen die Faserverstarkung in
verschiedenen Produkten zu einer Erhéhung des dynamischen Leistungsvermégens geflhrt
hat. Wegen der notwendigen Geheimhaltung kann diese Aussage nicht durch konkrete

Zahlen untersetzt werden.

Im TITK waren Tests an den Werkstoffen geplant.

Hier besteht jedoch ein grundsétzliches Problem: Wenn man ein Elastomer ohne und mit
Faserzusatz unter analogen Bedingungen prift (z.B. im Zugprifgerat, Abb. 12), so vergleicht
man ein weicheres mit einem steiferen Material; was man letztlich findet, hangt von der

Betrachtungsweise ab.

GegenUlberstellen miBte man eigentlich Elastomere mit gleicher Steifheit. Realisieren lie3
sich das, indem man die Basisrezeptur
zum einen mit Fasern versetzt und
zum anderen so hoch fullt und/oder so intensiv vernetzt, daB3 die gleichen Parameter im
Vulkanisat resultieren wie bei der Fasermischung.
Letzteres erfordert jedoch eine Rezepturentwicklung, die im Projekt nicht vorgesehen war
und fir die keine Kapazitat zur Verfigung stand.
Andererseits ist aus der Literatur und aus praktischen Einsatzfallen vielfach bekannt, daB ein
steifes Vulkanisat ja gerade dann eine héhere dynamische Bestandigkeit erhélt, wenn man
die Steifheit eben nicht Gber viel Flllstoff, sondern Uber den Zusatz von Kurzschnitt
konzipiert.

Vergleichen lassen sich also nur verschiedene Faserzusatze. Allerdings mu3 man auch hier
beachten, daB das immer eine recht willkirliche Betrachtung sein wird - eigentlich miBte
man vorab die Rezeptur der Mischung und die Aufmachung der Faser zueinander hin

optimieren.

Trotz dieser Unsicherheiten wurden Flachs- und Lyocellgranulat einer kommerziell
verfigbaren, fir Gummi optimierten Kurzfaser - Polyester-Kurzschnitt vom STW
Schenkenzell - gegenlbergestellt. Basis waren die S2-Stdbe aus Mischungen, die beim
Industriepartner mit Fasergranulaten bzw. mit Polyester-Kurzschnitt im Kneter hergestellt
wurden (Materialien aus den Tabellen 21 bzw. 24). Die dynamische Beanspruchung lief auf
einem Knick-Tester (Abb. 13) dber 100.000 und 200.000 Zyklen (Knicken quer zur
Faserrichtung), danach wurden die beanspruchten Prifstédbe im Zugversuch getestet.
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Die Tabellen 40 und 41 zeigen ein Uberraschendes Ergebnis: Sdmtliche Varianten mit den

Flachsgranulaten verdandern sich auch nach 200.000 Knickzyklen in der Spannung bei

niedrigen Dehnungen kaum ! Dagegen fallen die Varianten, die den Polyester-

Kurzschnitt enthalten, relativ deutlich ab, insbesondere bei der Verwendung der langeren

Fasern. Die Tatsache ist um so erstaunlicher, als es sich hier um Mischungen handelt, die

Uberhaupt nicht auf die Integration der Fasern optimiert wurden.

Abb. 12
ZWICK-Prifstand

fir dynamische
Messungen bei
sinusférmiger Belastung

Abb. 13
Knicktester

Tabelle 40  Unterschiedlich modifizierte Flachsgranulate (6 mm Lange - 4,2 Gew-%) in
der NBR-Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer des
Industriepartners — Prifkorper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert —
-> Priifungen LANGS zur Faserrichtung
-> Prufwerte vor und nach dynamischer Belastung (Knick-Tester)

Granulat Modifi- Anzahl Spannung bei Dehnung Spannung | Dehnung

zierung Knicke [MPa] bei Bruch | bei Bruch

5% 10% 50% |[MPa] [%]

Flachs / PE | getrankt mit |0 0,74 1,15 2,12 9,69 497
Stearin- 100.000 0,73 1,18 2,12 9,91 521
saure 200.000 0,70 1,13 2,17 10,00 520
Flachs / PP 0 0,92 1,41 2,19 9,48 506
100.000 0,81 1,26 2,13 9,45 516
200.000 0,77 1,25 2,19 9,28 494
Flachs / PE | RFL-Dip 0 0,70 1,13 2,23 8,53 385
MEP-OLBO | 100.000 0,56 1,00 2,15 8,88 413
fir NBR 200.000 0,62 1,01 2,18 8,63 396
Flachs / PP 0 0,67 1,05 2,19 8,72 389
100.000 0,57 0,94 2,14 9,57 458
200.000 0,63 1,04 2,25 9,44 445
Faser PES |RFL-Dip 0 1,18 1,90 2,47 9,52 458
1 mm von STW  |100.000 0,88 1,27 2,40 9,33 429
200.000 0,92 1,34 2,45 9,17 436
Faser PES 0 1,82 2,80 3,29 9,89 440
4 mm 100.000 1,43 2,14 3,24 9,18 408
200.000 1,13 1,62 3,18 8,52 334
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Tabelle 41 Unterschiedlich modifizierte Flachsgranulate (6 mm L&nge - 4,2 Gew-%) in
der EPDM-Mischung im Vergleich — compoundiert im Innenmischer des
Industriepartners — Priifkérper aus 0,5 mm dicken Platten konfektioniert —
-> Priifungen LANGS zur Faserrichtung
-> Priifwerte vor und nach dynamischer Belastung (Knick-Tester)

Granulat Modifi- Anzahl Spannung bei Dehnung Spannung | Dehnung

zZierung Knicke [MPa] bei Bruch |bei Bruch
5% | 10% | 50% |[MPa] [%]

Ausgangsmischung ohne |0 0,33 0,48 1,14 11,10 578

Faserzusatz- zum 100.000 0,31 0,48 1,19 10,43 539

Vergleich 200.000 0,31 0,47 1,17 10,18 518

Flachs / PE | Granulat 0 0,65 0,97 1,73 9,53 482

ohne 100.000 0,54 0,87 1,72 8,31 411

weitere 200.000 0,55 0,87 1,74 8,72 425

Flachs / PP | Vorbehand- | 0 0,68 0,99 1,78 8,52 427
lung 100.000 0,58 0,92 1,76 8,39 409

200.000 0,63 0,96 1,77 8,44 437

Flachs / PE | RFL-Dip 0 0,52 0,79 1,41 6,81 552
MEP-OLBO | 100.000 0,45 0,74 1,47 6,81 543

fur SBR 200.000 0,46 0,71 1,41 5,30 410

Flachs / PP 0 0,61 0,90 1,50 6,03 450
100.000 0,55 0,86 1,57 4,96 349

200.000 0,55 0,84 1,52 6,00 464

Faser PES |RFL-Dip 0 1,01 1,57 1,96 7,85 425
1 mm von STW  |100.000 0,65 1,13 1,93 7,60 424
200.000 0,82 1,31 1,94 7,41 403

Faser PES 0 1,96 2,28 2,73 7,73 383
4 mm 100.000 1,21 1,80 2,71 7,29 363
200.000 0,85 1,42 2,47 7,34 355

11.1.1.10. Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse aus dem Abschnitt 11.1.1.

Die anisotrope Verstarkung von Elastomeren durch Kurzfasern ist seit langem bekannt,

bisher allerdings meist mit speziell aufbereiteten synthetischen Produkten. Natur- oder

Lyocellfasern blieb diese Anwendung bisher verschlossen, da sie beim Verteilen und

Vereinzeln in der polymeren Matrix groBe Probleme bereiten. Im Projekt wurde deshalb

untersucht, ob man Uber ein Fasergranulat diese Schwierigkeiten beseitigen und auf diese

Weise das Potential der Cellulosefasern auch im industriellen MaBstab nutzen kann.

Beim Versuch, die Vielzahl der Untersuchungen mit den unterschiedlichen Werkstoffen und

Verfahren in wenige Séatze zu fassen, lassen sich die folgenden Aussagen treffen:

Mischt man Kurzschnitte aus Flachs bzw. Lyocell auf dem Walzwerk sorgfaltig in eine

Elastomermischung ein und konfektioniert die Prufkérper so, daB die Fasern eine

Vorzugsrichtung einnehmen, so beobachtet man die erwiinschten Effekte:
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die Zugspannung bei niedrigen Dehnungen steigt um ein Vielfaches langs zur
Faserorientierung an,
quer zur Faserorientierung verandern sich die Spannungswerte nur wenig,
mit gréBerer Lange und steigender Konzentration der Fasern wachst die Verstéarkung,
Lyocell bewirkt gréBere Spannungswerte als Flachs.
Das Einmischen von Cellulose-Kurzschnitt im Kneter ist prinzipiell méglich, allerdings
nur unter den bekannten technologischen Schwierigkeiten und daher industriell nicht
durchsetzbar.
Wie urspriinglich geplant gelang es, Granulate auf Basis Cellulosefaser und niedrig
schmelzender thermoplastischer Faser zu entwickeln. Auf Basis dieses (TITK-)
Verfahrens kann man nun Fasergranulate in einer groBen Variabilitdt bei Lange und
Cellulosegehalt produzieren. Vom wirtschaftlichen Rahmen her sind die neuen Produkte
mit kommerziell verfigbarem Kurzschnitt konkurrenzféhig.
Diese Granulate lassen sich einfach handhaben und im Innenmischer
unproblematisch verarbeiten. Beim Nachcompoundieren auf dem Walzwerk gibt es
dann keine Schwierigkeiten, wenn die Granulatlinge < 6 mm betragt, die
thermoplastische Komponente Polyethylen ist und die Mischtemperaturen > 130°C
erreichen (damit die PE-Fasern schmelzen und die Cellulosefaser das Granulatkorn
verlassen kann).
Die Verstarkung bei diesen Granulat-haltigen Compounds aus dem Innenmischer —
wiederum gemessen an anisotrop konfektionierten Proben Uber die Zugspannung bei
niedriger Dehnung langs und quer zur Faserorientierung — liegt bei Lyocell etwas, bei
Flachs deutlich niedriger als bei analogen Mischungen, die mit Kurzschnitt auf dem
Walzwerk vorbereitet wurden. Daflir kommen verschiedene Ursachen in Frage, die sich
vermutlich Uberlagern:
Die Mischzeit / Mischtemperatur reicht noch nicht aus, um die Granulatkérnchen
vollstandig zu vereinzeln. Im Elastomer verbleiben dann relativ dicke Faserblndel,
die weniger zur Verstarkung beitragen als ideal vereinzeltes Material (s.u.).

Die mechanische Belastung im Innenmischer fihrt zur Verkirzung der Fasern — der
Effekt der Fasern im Verbund hangt aber unmittelbar mit deren Lange zusammen.
Die dynamische Bestandigkeit der ausgewéhlten Muster liegt bei der Flachsverstarkung

tendenziell besser als bei kommerziellem Polyester-Kurzschnitt.

Die Versuche, die Haftung zwischen Cellulosefaser und Elastomer mit etablierten, an
sich gut wirksamen Systemen zu erhdhen, fihrten nur in einigen Féllen zum Erfolg. Ein
Grund durfte sein, daB man zur Verbesserung immer die gesamte Rezeptur optimieren
muB, was im Projekt jedoch nicht mdglich war — ein einfaches ,Hinzufigen® von
Haftvermittler bringt eher zufallig die gewlnschten Ergebnisse. Im Fall der Trankung der
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Granulate mit RFL-Dip oder Gummilésung liegt vermutlich eine andere Ursache vor: Hier
durfte die ,verkleisternde” Ausristung das Auftrennen der Granulate und das Vereinzeln
der Fasern im Innenmischer behindern — entsprechend resultieren dickere Faserblndel,
die weit weniger zur Verstarkung beitragen als ideal vereinzelter Kurzschnitt.
Theoretische Betrachtungen zeigen den Uberraschend groBen Effekt der Feinheit auf die
Faserverstarkung - dieser EinfluB lbersteigt bei groben Fasern den der Lange deutlich !
Dieses Ergebnis stltzt die oben geduBerten Vermutungen
zum geringeren Effekt des Flachses im Vergleich zu Lycoell — Flachs ist wesentlich
gréber als Lyocell,
zum EinfluB der Mischzeit und -temperatur — wenn es wahrend des Mischens nicht
gelingt, die PE-Komponete aufzuschmelzen und die Cellulosefasern zu vereinzeln,
dann verbleiben grébere Strukturen im Elastomer, die wiederum weniger zur
Faserverstarkung beitragen,
zum mangeinden Erfolg der Uber Trankung der Granulate aufgetragenen
Haftvermittler — hier gilt sinngeman das gleiche wie fir unzureichende Temperaturen
und Zeiten beim Mischen
Daneben wurden auch orientierende Untersuchungen durchgefihrt, das Potential der
Fasergranulate fir Thermoplastische Elastomere (TPE) abzuklaren. Die Tests zeigten,
daB bei hinreichender Verarbeitungszeit (in einem Schneckenaggregat) eine
Vereinzelung der Cellulosefasern maoglich ist und daB diese Fasern die TPE-Matrix
deutlich verstarken.
Zusammenfassend kann man also festhalten, daB sich die Projektidee — das Einbringen von
Cellulose-Kurzschnitt in ein Elastomer Uber die Aufmachung ,Fasergranulat® — realisieren
laBt, daB dieses Granulat bis hin in den industriellen MaBstab verarbeitbar ist und

Elastomermischungen anisotrop verstarkt.

Allgemein bleiben die Effekte, insbesondere von Flachs, allerdings hinter den urspringlichen
Erwartungen zurlick; das auBergewdhnliche Spannungs-Dehnungs-Verhalten der Naturfaser
Ubertragt sich nur teilweise auf den Verbund. Mit der (im Vergleich zu anderen
Verstarkungsfasern) relativ geringen Feinheit von Flachs ist die vermutlich wichtigste
Ursache bereits benannt. Daneben kénnten auch die Sprédigkeit des Flachses und die
daraus folgende Faserverkirzung beim Compoundieren eine Rolle spielen. Hinsichtlich
Feinheit und Sprddigkeit liegt Lyocell deutlich besser, und tatsachlich wirkt Lyocell — trotz
geringerer Steifheit | - in den meisten der hier verglichenen Falle héher verstérkend als
Flachs.

Bezlglich des PES-Kurzschnitt muB man — neben der Feinheit und dem RFL-Dip - noch
sehen, daB Flachs eine hoéhere Dichte hat. Da die Verstarkung einer Matrix immer vom
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Volumengehalt der Faser abhangt, bendtigt man ohnehin weniger Gew-% Polyester flr den
unmittelbaren Vergleich zum Flachs.

Im Laufe des Projekts wurde natdrlich darliber nachgedacht, ob man diese Einflisse noch
besser herausstellen kann. Dies erscheint jedoch kaum méglich: Um die Grobheit des
Flachses auszublenden, muB man das Material mechanisch, ggf. auch chemisch, weiter
aufschlieBen. Beim AufschluB verandert sich jedoch nicht nur die Feinheit, sondern sinkt
auch die mittlere Lange ab, was letztlich den Zugewinn durch die héhere Feinheit nivellieren
darfte.

Im besonderen zu Fasergranulaten sei noch einmal hervorgehoben, daBB deren Verarbeitung

in Gummimischungen immer dann unproblematisch ist,
wenn die Granulate als thermoplastische Komponente PE-Fasern enthalten und
wenn die Mischungen im Kneter Temperaturen von > 130°C ausgesetzt waren — bei
dieser Temperatur schmilzt PE und gibt die eigentliche Verstarkungsfaser frei.

Bei TPE hangen diese Angaben vom konkreten Werkstoff ab.

Weitere Verbesserungen im Eigenschaftsbild der Cellulosefaser-verstarkten Elastomere
sollten eintreten, wenn man deutlich tber 130°C mischt, da dann die PE-Faser schneller
schmilzt und das Granulatkorn rascher zerfallt. Solche Temperaturen sind beim Mehrstufen-
Mischproze3 von Gummi machbar, bei TPE treten sie ohnehin auf.

Alternativ. ware auch eine verbesserte Faserfreisetzung denkbar, wenn man als
thermoplastische Komponente Werkstoffe verwendet, die noch niedrigere Schmelzpunkte als
PE haben. Solche Fasern gibt es, zum Beispiel auf Basis PVA, Hier treten jedoch
Schwierigkeiten aus ganz anderer Richtung auf. So dlrfte bereits die Herstellung der
Granulate problematisch sein. Weiterhin ist zu erwarten, daB beim Trocknen oder auch
schon durch die Lagerung ein Verkleben der Granualtkérnchen eintritt, das die
Rieselfahigkeit und somit die Handhabung verschlechtert — also genau die Vorteile, die das
Granulat mit sich bringt.

AbschlieBend sei noch darauf verwiesen, daB mit Untersuchungen wie hier im Bericht
erértert immer nur Beispiele behandelt werden kénnen. Die Welt des Gummis und der TPE -
und damit von Compounds, die haufig aus zehn und mehr Komponenten bestehen - ist
derart vielfaltig, daB der EinfluB der Fasern fir jeden Fall neu dargestellt werden muf3; im
Grunde ist es unmdglich, generelle Technologien und Effekte zu postulieren. Vielmehr
kénnen die Ergebnisse dieses Projekts nur einen AnstoB geben, daB es sinnvoll ist,
Naturfaser- oder Lycoellgranulate in kiinftige Uberlegungen einzubeziehen.
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11.1.2. Gegenliberstellung der Ergebnisse und der vorgegebenen Ziele

Im letzten Abschnitt wurden die wichtigsten Ergebnisse erlautert. Die nachfolgende Tabelle

faBt diese Resultate zusammen,
gegeniberstellt;
Abbildungen angedeutet.

indem sie sie den Zielen der einzelnen Arbeitspakete
Einzelheiten werden Uber die Angabe der jeweiligen Tabellen bzw.

Ziel des Arbeitspakets

Kurze Zusammenfassunqg der Ergebnisse

1.) Auswahl und Vorbereitung der Fasern und
des Gummis
- Versuchsplanung
Beschaffung von Natur- und Lyocellfasern
Beginn Faseréffnung; Herstellung von
Béndern, Faserschnitt
Vorbereitung Herstellung bzw. Beschaffung
von Gummi-Mischungen

Das Versuchsprogramm wurde zusammen
mit dem Industriepartner konzipiert;
begonnen werden sollte mit Compounds auf
Basis von Nitrilkautschuk (NBR), spater mit
EPDM-Mischungen. AuBerdem prufte das
TITK Mischungen anderer Firmen und stellte
erste Kardenbander fir Granulate her.
(Tabelle 1; Vergleichswerte in zahlreichen
anderen Tabellen)

2.) Recherche
Sichtung der verdéffentlichten Erfahrungen
zum Gebiet ,fasergefillter Gummi*
Recherche der Literatur und Patente

Die durchgesehene Literatur unterstreicht die
Relevanz des abgeschlossenen Forschungs-
vorhabens. Erkenntnisse aus neueren
Arbeiten zum Einsatz von Naturfasern in
Gummi reihen sich in die Darstellung der
Effekte von Fasern allgemein ein (siehe
Literaturangaben im Text).

3.) Entwicklung von Standardverfahren zum
Einmischen der Fasern/der Granulate

auf dem Labor-Mischwalzwerk
um die ,theoretisch* méglichen Veréanderungen
(insbesondere Anisotropie) abzuklaren

im Laborextruder
Versuche zur Machbarkeit des direkten
Einmischens von Granulat

im Innenmischer
praxisnaher Tests zur Dispergierbarkeit der
Fasern auf dem Innenmischer des
Industriepartners

Entsprechend der vorgesehenen Aktivitaten
wurden die vorgesehenen Methoden auf die
speziellen Fragestellungen des Projekts
angepaft (Abschnitt 11.1.1.1.2 und Abb. 2
bis 5 sowie Angaben bei den verschiedenen
Versuchsreihen Uber die gesamte Arbeit).

4.) Entwicklung von Priifmethoden zur
Beurtellung der Faser-Verteilung
Messungen der Orientierung der Fasern
Uber mechanische Tests und Uber
Quellungsvorgénge
Bewertung der Homogenitéat der
Faserverteilung

Die verwendeten, zum Teil auf die
besonderen Werkstoffe modifizierten
Prifmethoden werden vor allem unter den
Abschnitten 11.1.1.1.3 sowie 1.1.5.1 erlautert,
weitere Angaben finden sich bei den
verschiedenen Versuchen.

Quellungstests wurden vielfach durchgefihrt,
ergaben jedoch analoge Aussagen wir die
Spannungs-Dehnungs-Messungen und
wurden deshalb im Bericht nicht beschrieben.
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Ziel des Arbeitspakets

Kurze Zusammenfassunqg der Ergebnisse

5.) Untersuchungen zur Dispergierbarkeit

(alternativ zum Granulieren)

- gezielte Offnungs-, Mischungs- und
Oberflachenbehandlungen an den Fasern,
Herausfinden der Zusammenhange
zwischen den Eigenschaften der
Kurzfasern und deren Verteilbarkeit

Im Projekt wurde herausgearbeitet, daB —
neben der Verteilbarkeit des Kurzschnitts -
die Feinheit eine besondere Bedeutung far
die Effekte der Fasern im Gummi hat.
Entsprechend beeinflussen alle MaBnahmen,
auf die die Feinheit anspricht, den Erfolg der
Faserverstarkung. Dabei muB3 man auch
gegenlaufige Abhangigkeiten beobachten;
z.B. macht ein intensiverer AufschluB3 die
Faser feiner, verkirzt sie aber auch (z.B.
Tabellen 2 bis 4 und 13, Abb. 11).

6.) Entwicklung einer Technologie zum
Einbringen der Faser

Versuche zur Realisierung der Projektidee, ein
faserverstarktes thermoplastisches Granulat
herzustellen, dessen thermoplastische Fasern
bereits bei Verarbeitungstemperatur des
Gummis schmelzen und so in dosierter Weise
die Kurzfasern in die Elastomermatrix
freisetzen — beispielhaft am TITK-Proze

Dieser Punkt wird in Abschnitt I11.1.1.3. und
dann in allen folgenden Arbeiten, die
Granulate verwenden, behandelt.

Letztlich gelang es, stabil und mit hoher
Produktivitat ein Granulat aus niedrig
schmelzender Synthesefaser und
Cellulosefaser herzustellen. Das
Hauptproblem bestand darin, daB trotz des
niedrigen Schmelzpunktes die Polymer-
Viskositat so groB sein muB, daBB beim
Granulieren keine Schmelze abtropft sowie
der aufgeschmolzene Mantel des
Granulatkorns hinreichend schnell erstarrt
und so die aufgelagerte Pultrusions-Kréfte
Ubertragen kdnnen.

7.) Praktische Arbeiten zum Einbringen der
Fasern / Granulate in Gummi

Durchfihrung der eigentlichen Arbeiten -
entsprechend des unter AP3/AP4 entwickelten
methodischen Instrumentariums wird an allen
Mustern aus AP5 und AP6 Uberprift, inwieweit
geeignete Faservorbehandlungen, vor allem
aber ein Granulat unterschiedlicher
Konstruktion die Faserverteilung verbessern;
Ableitung von Anséatzen zu ersten
Optimierungen.

Hier zeigte sich, daB Flachs- und Lyocell-
Kurzschnitt auf dem Walzwerk eingebracht
werden kann und dort praktisch relevante,
Verstarkungseffekte hervorruft, flr das
Einmischen im Kneter nur Granulate
brauchbar sind. Die besten Ergebnisse erzielt
man, wenn die thermoplastische Komponente
aus PE besteht und die Granulate nicht
langer als 6 mm sind (Tabellen 2-4,14-16,17-
20).

8.) Praktische Arbeiten zum Einbringen der
Granulate in TPE

Betrachtungen zum Effekt der Fasern bzw.
Granulate in TPE - Einbringen der Fasern im -
im Laborextruder oder im Spritzgie3-
Automaten

Verschiedene TPE wurden in
unterschiedlichen Prozessen mit Flachs- und
Lyocell-Granulaten auf Basis von PE
versetzt. Sichert man eine ausreichende
Compoudierzeit, so verteilen sich diese
Granulate beim Extrudieren in TPE sehr gut
und bewirken eine interessante anisotrope
Verstarkung; eine unmittelbare Zugabe beim
SpritzgieBen ist jedoch nicht méglich (Tabelle
39)
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Ziel des Arbeitspakets

Kurze Zusammenfassunqg der Ergebnisse

9.) Haftung zwischen Faser und Gummi
Versuche zur Verbesserung der Haftung
zwischen Cellulosefaser und Elastomermatrix
mit bekannten Haftsystemen,

der in die Matrix eingebracht wird

oder auf die Faser

oder in das thermoplastische Granulat
eingebracht wird.

Hier wurden verschiedene Ansatze verfolgt —
zum einen die Ausristung der Fasern bzw.
der Granulate mit unterschiedlichen
Systemen (Tranken mit RFL-Dips oder mit
Lésungen von Elastomermischungen, die
Haftsystem enthalten), zum anderen die
Integration von Haftsystem in den
elastomeren Compound.

Grundsatzlich ist es méglich, die
Performance der Kurzfasern im Gummi durch
eine verbesserte Anbindung an die Matrix zu
steigern, allerdings muB man fur jedes
System eine mafBgeschneiderte Lésung
finden (z.B. Tabellen 5 bis 13, 21 bis 26 u.a.).

10.) Arbeiten zur werkstofflichen Modellierung
- Berechnungen zum theoretischen Potential
von faserstarktem Gummi
daraus Darstellung des Zusammenhangs
zwischen Kernparametern von Fasern und
Elastomer-Matrix , um den
Verstarkungseffekt vorauszusagen

Der Abschnitt 11.1.1.5. erdrtert diese Arbeiten:
Das theoretische Verstarkungs-potential der
Naturfasern wird in den realen Tests nicht
erreicht. Die Ursachen dafur sind vielfaltig,
darfte aber vor allem mit dem relativ hohen
Durchmesser der (verwendeten)
Flachsfasern, mdglicherweise auch mit
ungenigendem AufschluB der Granulate
unter den gewahlten Verarbeitungs-
bedingungen zusammenhangen.

11.) Prifungen zum dynamischen
Leistungsvermégen

dynamische Charakterisierung von
ausgewahlten Proben

Dynamische Tests sind nur im Vergleich
zwischen verschiedenen Faser-
Verstarkungen sinnvoll. Die Tabellen 40 und
41 zeigen, daB Flachs hier besser
abschneidet als ein kommerziell verfugbarer
Polyester-Kurzschnitt !

12.) Optimierung der Prozesse

- Optimierung der angearbeiteten Lésungen,
Suche nach alternativen Ansétzen, die
sowohl aus technischer als auch aus
wirtschaftlicher Sicht die Verwendung
cellulosischer Fasern erlauben

Zusammen mit der Industrie wurden eine
Vielzahl anderer Varianten getestet:
Haftvermittler-haltige Granulate, lockerere
Aufmachung der Granulate, verschiedene
Granulatlangen, verschiedene Gehalte an
Granulat u.a. (Tabellen 21 bis 34).

13.) Konzeption einer industriellen Fertigung

- Abklarung des technologischen Rahmens
fur den industriellen Einsatz
Empfehlungen, wie man die anderen
bekannten Granulatverfahren zur
Herstellung Elastomer-geeigneter
Cellulosefasern nutzen kann

Im Rahmen eines GroBversuchs wurde die
Eignung der TITK-Granulate fir die
industrielle Praxis nachgewiesen.

Es zeigte sich, daB Granulate der
Zusammensetzung 80 % Cellulose / 20 % PE
bei einer Lange von < 6 mm gut zu
verarbeiten sind und wirtschaftlich relevante
Effekte bringen.

14.) Zusammenfassende Betrachtungen,
AbschluBbericht

abschlieBende Sichtung und Diskussion aller
Aktivitdten; Verfassen eines AbschluBberichts

ProjektabschluB mit diesem Bericht
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1l.2. Wichtigste Positionen des zahlenmaBigen Nachweises

Neben den Personalkosten sind wichtige Positionen des zahlenméaBigen Nachweises wie
folgt zu begrinden:

Beschaffung von DOW PP C  Das Polypropylen diente zur Herstellung der PP-basierten
11-70 RNA Granulate.

Beschaffung von PE-LD K10 Das Polyethylen diente zur Herstellung der PE-basierten
Granulate.

mehrfache Ausrustung von Die Firma MEP-OLBO ist Weltmarktfihrer bei Systemen, die

Granulaten mit RFL-Dip bei die Anbindung zwischen Textil und Gummi verbessern.

der Firma MEP-OLBO Deshalb erschien dieser Partner als besonders geeignet,
Versuche mit Cellulosfaser-Granulaten Gber die Ausriistung
mit speziellen Haftvermittlern zu begleiten.

Gummimischungen (NR, Die Materialien flossen ein in die durchgefuhrten Versuche
EPDM, SR/SBR u.a.) mit Gummimischungen.

Thermoplastische Elastomere Die Materialien flossen ein in die durchgefiihrten Versuche
(Polylan, Thermolast u.a.) mit den TPE.

andere niedrig schmelzende  Diese Materialien sollen im Nachgang des Projekts zur
Thermoplaste (SAN, PA 12 Herstellung von Granulate dienen, insbesondere als
[UBESTA], PLA) Verstarkung fur spezielle TPE.

PP-Batche mit Stabilisatoren  Diese Materialien sollen im Nachgang des Projekts zur
Herstellung von Granulaten dienen, insbesondere als
Verstarkung fir spezielle TPE — Gber die Stabilisatoren soll
eine verbesserte Alterungsbestandigkeit des gesamten
Systems erzielt werden.

Chemikalien / Die Positionen dienten zur Unterstitzung der Arbeiten in
Verbrachsmaterial Labor und Technikum.
unterschiedlichster Art
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Beschaffung von Polyamid Versuche zur Herstellung von Granulaten auf Basis von
PAG B27E niedrig schmelzenden thermoplastischen Fasern zusammen

mit Cellulose und Polyamidfasern, um die hohe
Festigkeit/Steifheit des PA zur Verstarkung von Gummi
auszunutzen; diese Versuche schlugen bereits im Ansatz
fehl wegen der notwendigen hohen thermischen Belastung
der Cellulosekomponenten

1.3. Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

11.3.1. Aktualitdt der Problemstellung

Integriert man Fasern in ein Elastomer und richtet diese Fasern im Laufe des
Herstellungsprozesses in eine Vorzugsrichtung aus, so bietet sich flr die Produkte ein ganz
neues Eigenschaftsspektrum. Der Abschnitt 11.1.1.5.1. (S. 49) zeigt das Potential von
faserverstarktem Gummi an Hand einer Vielzahl von Literaturstellen auf; eigene frihere
Arbeiten und auch die Untersuchungen aus dem abgeschlossenen Projekt kénnen eine
ganze Reihe dieser Ergebnisse bestédtigen. Es sei vor allem noch einmal herausgehoben,
daB sich das Spannungs-Dehnungs-Verhalten der Vulkanisate bereits durch den Zusatz von
relativ geringen Fasermengen dramatisch verandert (vgl. auch Abb. 6 und 7). Diese
Veranderungen gestatten, die dynamische Bestandigkeit von anisotrop belasteten Bauteilen
zu optimieren. Dies gilt sinngem&B auch fir Thermoplastische Elastomere (z.B. [76]).

DaB nach wie vor an diesem Themenkreis gearbeitet wird, zeigt die interessante Entwicklung
Sulfron® der Firma TEIJIN TWARON [115]. Hier nutzt man hochsteifen Aramid-Kurzschnitt,
um die Lebensdauer - also das dynamische Verhalten ! - von Reifen zu verbessern [15-18].
Auch die Einarbeitung der an sich wenig verstarkenden [116] Holzfasern wird praktiziert
[117].

11.3.2. Notwendigkeit der Arbeiten

Die Effekte von Fasern in Gummi und TPE stehen also auBer Frage. Dies gilt grundséatzlich
und uneingeschrankt auch far cellulosischen Kurzschnitt, insbesondere fir cellulosische
Naturfasern. Zusatzlich zu den bereits zitierten Arbeiten [14,27-31] sei auf einige
Untersuchungen [118-131] aus Landern, die sowohl bei der Gewinnung von Naturfasern als
auch bei der Herstellung von Gummiartikeln eine wichtige Stellung in der Welt erreicht

haben, verwiesen.
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Voraussetzung fir die effektive Celluloseverstarkung ist aber eine homogene Verteilung der
Fasern in der elastomeren Matrix — diese Frage steht vor jedem Anwender. Bei Kontakten
mit der Industrie wird immer wieder Interesse an einer verbesserten Technologie zur

Einarbeitung von (cellulosischen) Fasern in Gummi und TPE bekundet.

11.3.3. Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Die Bearbeiter konnten die abgeschlossenen Untersuchungen nur durchfihren, weil bereits
im Vorfeld eine Vielzahl von Kenntnissen vorlag
zum grundsatzlichen Effekt von Fasern in unterschiedlichen Elastomersystemen,
zu den Schwierigkeiten, die beim Ubergang vom TechnikumsmaBstab in die Praxis der
Gummindustrie auftauchen,
zum AufschluB, zur Handhabung, zur Verarbeitung und zur Priifung von Naturfasern und
von Lyocellfasern,
zu Verbundwerkstoffen aus Naturfasern und Thermo- bzw. Duroplasten,
und vor allem zur Herstellung von Fasergranulaten.
Erst die Bindelung der Kompetenzen in allen diesen Gebieten ermdéglichte eine umfassende
Betrachtung der Themenstellung.
Die Bearbeiter glauben, daB mit der Vielzahl der hier dargestellten Versuche ein Grundstein
gelegt ist, Natur- und Lyocellfasern in Elastomere einzubringen und im industriellen MaBstab
entsprechende Erzeugnisse zu produzieren.

1.4. Voraussichtlicher Nutzen, insbesondere der Verwertbarkeit des Ergebnisses
im Sinne des fortgeschriebenen Verwertungsplans

11.4.1. Vooraussichtlicher Nutzen aus wissenschalftlich-technischer Sicht

Im Projekt sollten praktisch umsetzbare Ldsungen gefunden werden, das Potential
cellulosischer Natur- und Regeneratfasern als Verstarkungsmaterial in Elastomeren besser
auszunutzen. Wie oben angedeutet, war der vorgeschlagene Ldsungsweg auf Basis
umfangreicher Kenntnisse und Erfahrungen des TITK konzipiert. AuBer Frage stand, daB
sich unter den Voraussetzungen einer idealen Verteilung, Ausrichtung und Anbindung der
Kurzfasern die textilen Eigenschaften zumindest teilweise auf das gesamte Elastomersystem
Ubertragen lassen. Genau diese Voraussetzungen waren jedoch zunachst zu schaffen und
stellten damit gleichzeitig das Risiko des Projektes dar: Es war offen, ob man Uber das
konzipierte Programm L&sungen finden kann, die sich sowohl aus technischer als auch aus
6konomischer Sicht praktisch umsetzen lassen.
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Nach AbschluBB des Projekts kann man diese Fragestellungen positiv beantworten:
Es gelang, Uber die Technologie des TITK einen wirtschaftlichen ProzeB zur Herstellung
von Fasergranulat aus Cellulosics und einer niedrig schmelzenden thermoplastischen
Komponente zu entwickeln.

- Eine Vielzahl an Versuchen bewies die grundsatzlich bessere Verarbeitbarkeit dieses
Granulats im Vergleich zu Kurzschnitt aus Naturfaser oder Lyocell, und zwar sowohl im
Technikum als auch im IndustriemaBstab.

Mit den neuartigen Granulaten ist nun die Voraussetzung geschaffen, Kurzschnitte auch auf
Basis von Naturfasern und von Lyocell in Elastomer einzubringen. Damit kann das Potential
dieser Fasern fir Gummi und TPE erschlossen werden.

Far den Anwender gilt es, die jeweils fir sein Produkt und sein Verfahren optimale
Konfiguration an Fasergranulat zu finden und die Rezeptur auf die Faserverstarkung
abzustimmen. Dem TITK durften sich daraus eine Vielzahl neuer Tétigkeitsfelder er6ffnen.

11.4.2. Voraussichtlicher Nutzen aus wirtschaftlicher Sicht

Im Antrag wurde abgeschatzt, daB - unter der Voraussetzung, die technischen
Fragestellungen und Probleme des Projekts lassen sich I6sen - die wirtschaftlichen Risiken
relativ niedrig liegen; ein Granulat auf Basis cellulosischer Fasern sollte sich in der
Gummiindustrie durchaus vermarkten lassen. Wie Gesprache mit verschiedenen Vertretern
der Industrie immer wieder zeigen, gibt es ein groBes Interesse an Ldsungen, Fasern in

Gummi oder TPE zu integrieren.

II.5. Wahrend der Durchfiihrung des Vorhabens dem ZE bekannt gewordene
Fortschritte auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stellen

Speziell auf dem Gebiet ,Cellulosefaser-gefiillte Elastomere” bzw. ,Cellulosefaser-Granulate
fur Elastomere” wurden den Bearbeitern im Laufe des Projekis keine Fortschritte anderer
Stellen bekannt.

Zu den Aktivitdten allgemein auf dem Gebiet ,Cellulosefasern in Kunststoffen® sei
beispielsweise auf [19] oder auf die interessanten Zusammenstellungen der Fachagentur fur
Nachwachsende Rohstoffe (www.fnr.de) verwiesen.
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I.6. Erfolgte oder geplante Veroffentlichungen

Es ist vorgesehen, die Arbeiten in Technische Textilien zu publizieren. Weiterhin wird eine
Kurzfassung der Ergebnisse auf der Internet-Plattform des TITK (www.titk.de) présentiert.
Darliber hinaus wird es einen Vortrag auf der Tagung naro.tech 2010 in Erfurt geben.
Weitere Vortrage hangen von der Akzeptanz der externen Veranstalter beziglich des
Themas ab.

Darlber hinaus bieten Fachmessen eine Gelegenheit fir die Bekanntmachung der Arbeiten.

Teil lll : Anlage Erfolgskontrollbericht

lll.1. Beitrag des Ergebnisses zu den férderpolitischen Zielen

Obwohl die Cellulosefasern (cellulosische Naturfasern und Lyocell) in Verbundbauteilen vor
allem mittlerer Beanspruchung ein immenses Potential bieten, werden sie in
Elastomerartikeln bisher kaum eingesetzt. Dies ist um so Uberraschender, da gerade
Naturfasern im letzten Jahrzehnt in einem verwandten Bereich — bei thermo- und
duroplastischen Composites - einen stabilen Marktanteil erobern konnten. Das Projekt sollte
dazu dienen, hier einen entscheidenden Schritt voranzukommen und neue Einsatzgebiete
fir Naturfasern und Lyocell aufzuzeigen.

Die Gummiindustrie ist im Gegensatz zu vielen anderen Bereichen, etwa der Textil- und
Bekleidungswirtschaft, in Deutschland noch in ihrer ganzen Vielfalt vertreten. Daher dirften
sich die vorwiegend positiven Ergebnisse aus dem abgeschlossenen Projekt unmittelbar in
Deutschland umsetzen lassen.

Der Zusammenhang zu den Zielen des Férderprogramms ,Nachwachsende Rohstoffe* stellt
sich aus Sicht der Bearbeiter folgendermaBen dar:

Das Projekt sollte

1. einen Beitrag fir eine nachhaltige Rohstoff- und Energiebereitstellung leisten:
Die Einfiihrung von Naturfasern in Gummi- bzw. Elastomerprodukte substituiert die bisher
verwendeten Synthese-Kurzfasern und/oder energetisch aufwendig herzustellende andere
Fallstoffe, ggf. sogar einen Teil des Polymers.

2. die Umwelt durch Ressourcenschutz, insbesondere umweltvertrédgliche Produkte und

CO--Emissionsminderung, entlasten:

Cellulosische Naturfasern sind ,Nachwachsende Rohstoffe” im Sinne der FNR-Definition; sie
kommen aus der Landwirtschaft und werden auBerhalb des Bereichs ,Ernahrung® stofflich
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genutzt. Cellulosische Regeneratfasern vom Typ Lyocell werden aus dem nachwachsenden
Rohstoff Holz nach einem umweltfreundlichen neuen ProzeB hergestellt, ihr zunehmender
Eingang in den Markt dirfte mittelfristig den 6kologisch problematischen Viskose-ProzeB
zurtckdrangen.
Damit sind beide Fasern von der materiellen Basis her CO,-neutral, Ressourcen-schonend
und bieten Alternativen fir die Land- und Forstwirtschaft.
3. die Wettbewerbsfahigkeit der deutschen Land- und Forstwirtschaft sowie der vor- und
nachgelagerten Bereiche stdrken:
Uber das Projekt wird den Naturfasern eine hohe Wertschépfung verliehen.
Das gleiche gilt aber auch flr die faserverstarkten Elastomerprodukte. Vor allem weiche,
kostenglnstige Vulkanisate, die bisher flr Fasern kaum aufnahmefahig waren, kdnnten
durch ein neuartiges Granulat in einen hochwertigen, anisotrop funktionellen Werkstoff
transformiert werden.
Das Projekt flgte sich in den ,Schwerpunkt 3.2.4 Fasern (pflanzlichen Ursprungs)“ des
Foérderprogramms ,Nachwachsende Rohstoffe“ ein, und zwar in den Punkt ,ErschlieBung
neuer und Erweiterung bestehender Verwendungsbereiche®, und stellte ein produktions- und
verwendungsorientiertes, anwendungsbezogenes Forschungs-, Entwicklungs- und
Demonstrationsvorhaben dar.
Uberdies bringt die Substitution von derzeit genutzten synthetischen Kurzfasern, ggf. auch
von Anteilen an Fullstoffen oder Elastomer, durch cellulosische Natur- oder Lyocellfasern die
folgenden 6kologischen Effekte:
Bei cellulosischen Naturfasern handelt es sich um einen nachwachsenden Rohstoff, der
grundsétzlich als Non-Food-Produkt hergestellt und CO,-neutral entsorgt werden kann.
Lyocell basiert ebenfalls auf einem nachwachsenden, einheimischen Rohstoff. Somit
verringert sich der Anteil an Energie- und Erdélintensiven Komponenten im elastomeren
System.
Ein Fasergranulat, wie im Projekt entwickelt, verteilt sich schnell in der elastomeren
Matrix und entfaltet dort eine hohe Wirkung. Damit wird Energie (reduzierte Mischzeit)
und chemischer Rohstoff (durch die partielle Substitution anderer Gummi-Bestandteile)

gespart.

Der Bezug zu den aktuellen forderpolitischen Zielen zeigt sich auch darin, daB die
Fachagentur Nachwachsende Rohstoffe weiterhin auf dem Gebiet ,Naturfaser” aktiv ist: Im
Rahmen einer erst kirzlich begonnenen Férderung - im Netzwerk FENAFA - arbeiten 15
Unternehmen und Institute zusammen, um in unterschiedlichen Verfahren und Produkten die
Verstarkung von Naturfasern auszunutzen. Auch das hier abgeschlossene Projekt paBt sich
in diese Richtung ein.
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lll.2. Wissenschaftlich-technisches Ergebnis des Vorhabens, erreichte

Nebenergebnisse und wesentliche gesammelte Erfahrungen

Die Ergebnisse des Vorhabens wurden bereits in Abschnitt

11.1.1.10. erortert.

unmittelbaren Vergleich zur Aufgabenstellung des Projekts ergibt sich das folgende Bild:

Aufgabenstellung im Projektantrag

Erzielte Ergebnisse

Konzeption eines Naturfaser- bzw.
Lyocellfaser-verstarkten Granulats mit
niedrig schmelzenden thermoplastischen
Matrixwerkstoffen (angepaft an wichtige
Kautschuktypen und an
Thermoplastisches Elastomer TPE)

Auf Basis des TITK-Verfahrens wurde ein
solches Granulat entwickelt; als giinstig —
sowohl im GranulierprozeB als auch in der
Verarbeitung - erwies sich eine Konstruktion
,80 Gew-% Flachs bzw. Lyocell / 20 % PE" in
Langen von < 6 mm.

Untersuchungen der Verarbeitbarkeit
dieses Granulates in reprasentativen
Gummi-Compounds (Innenmischer,
Mischwalzwerk, Extruder)

Das Granulat 148t sich in Innenmischern ohne
Probleme handhaben, auch eine Dosierung
im Extruder ist méglich. Um eine Vereinzelung
und homogene Verteilung der Fasern zu
sichern, sind beim Compoundieren
Temperaturen von mindestens 130°C zu
erreichen.

Untersuchungen der Verarbeitbarkeit
dieses Granulats in TPE (Extruder,
SpritzguB)

Extrusionprozesse mit TPE und Zusatzen des
neuen Granulats waren unproblematisch. Fur
den SpritzguB ist eine vorhergehende
Compoundierstufe notwendig.

Arbeiten zum Einsatz von Haftvermittlern
und zum Integrieren dieser Haftvermittler
in das Granulat

Der Einsatz von Haftvermittlern bedarf der
Betrachtung des jeweiligen Systems, kann
unter optimierten Bedingungen aber den
Effekt der Faserverstarkung deutlich erhdhen.
Das Integrieren von Adhésiv in das Granulat
darf die Auflésbarkeit des Granulats beim
nachfolgenden Compoundieren nicht
beeinflussen.

Entwicklung anderer Technologien, die
letztlich zu einer guten Dispergierbarkeit
der Fasern im Gummi fihren (besondere
Offnungs- und Mischungsprozesse)

Beim Compoundieren auf dem Walzwerk
kénnen auch gut aufgeschlossene Fraktionen
an Kurzschnitt verwendet werden. Das
Mischen im Kneter oder im Extruder erfordert
jedoch immer Cellulosefaser-Granulat.

Darstellung der erreichbaren statischen
Parameter in unterschiedlichen
elastischen Werkstoffen und auf
verschiedenen Aggregaten

An zahlreichen Gummirezepturen und an
einigen TPE wurde demonstriert, welche
Effekte mit cellulosische Kurzfasern
erreichbar sind. Allerdings missen die
Einflisse der Fasern bei jedem Werkstoff
immer wieder neu abgeklart und optimiert
werden.

Darstellung der erzielbaren Verbesserung
im dynamischen Verhalten solcher
Werkstoffe

Im dynamischen Vergleich zu kommerziellem
Kurzschnitt fallen die getesteten
Cellulosefaser-verstarkten Muster erstaunlich
gut aus.

Aufzeigen der praktischen
Uberfihrbarkeit

Versuche beim Industriepartner zeigten die
grundsatzliche Anwendbarkeit der
Cellulosegranulat in der Praxis auf.

Damit wurde das Projekt erfolgreich abgeschlossen.

Im
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lll.3. Fortschreibung des Verwertungsplans

111.3.1. Erfindungen/Schutzrechtsanmeldungen, die vom Zuwendungsempfdnger oder von
am_ Vorhaben Beteiligten gemacht oder in Anspruch genommen wurden, sowie deren
standortbezogene Verwertung und erkennbare weitere Verwertungsmoglichkeiten

Im Projektverlauf wurden vom TITK keine Erfindungen oder Schutzrechte angemeldet oder
in Anspruch genommen.
Nach dem Kenntnisstand der Bearbeiter gilt das auch fir die am Projekt beteiligten

Industriepartner.

111.3.2. Wirtschaftliche Erfolgsaussichten nach Projektende (mit Zeithorizont)

111.3.2.1. Der Markt ,Elastomere Produkte*”

Der Umsatz der deutschen Kautschukindustrie lag in den letzten Jahren in der
GrdéBenordnung von 15 Milliarden €, die knappe Hélfte davon wurden exportiert [132]. Dieser
Umsatz teilte sich etwa jeweils zur Halfte auf Reifen und auf Technische
Elastomererzeugnisse auf [133]. Die Zahl der Beschéftigten betrug Ende 2007 Uber 67.000.
In Tharingen, dem Bundesland des TITK, hatte die Gummi- und Kunststoffwarenindustrie
2008 einen Anteil knapp 9 % am Gesamterlds des Verarbeitenden Gewerbes und
beschéftigte Uber 15.000 Menschen [134].

Genau wie die anderen Bereiche der Volkswirtschaft fielen diese Zahlen im letzten Jahr stark
ab. So sank der Umsatz im technischen Bereich (also ohne Reifen) im ersten Halbjahr 2009
gegendber dem Vorjahreszeitraum um 23 % auf 4,4 Milliarden € ab. Zwar zeigen sich
inzwischen Aussichten auf Besserung, aber dennoch ist die deutsche Kautschukindustrie
noch weit vom Niveau der Vorjahre entfernt [135].

Trotz dieses Einbruchs bleibt festzuhalten, daB es sich hier um einen Markt mit einem
riesigen Volumen handelt.

111.3.2.2. Potentieller Markt flir ,Faserqgefiillte Elastomere*”

Ein exaktes Marktpotential abzuschatzen ist schwierig:
Einerseits kann der Einsatz von Fasern in Gummi in ganz unterschiedlichen Segmenten,

sogar bis hin zu Reifen [17,18], erfolgen.
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Andererseits sind fur die Produktgruppen, die schon jetzt Fasern enthalten (z.B. Riemen,
Schlauche, Formelemente), bei den Bearbeitern keine exakten Zahlen verflgbar;
ohnehin dlrfte es unmdglich sein, aus derartigen Angaben auf die Menge an
eingesetzten Fasern zu schlieBen.
Aus unterschiedlichen Grinden, vor allem durch den Druck nach standiger Innovation und
der gleichzeitigen Verteuerung der Rohstoffe (insbesondere der Polymere), sollte der Einsatz
von Fasern aber in vielen Bereichen interessant bleiben bzw. werden. Fasern mit hoher
Performance bei gleichzeitig gutem 6ékologischen Image und geringem Preis wie eben die
cellulosischen Natur- und Lyocellfasern sollten daher ein groBes Potential haben.
Mengen von 5...10 % Kurzschnitt sind typisch flr faserverstarkte Rezepturen. Nimmt man
eine durchschnittliche Verwendung von wenigstens 0,1...0,5 % Fasern an, so ist das bei

einer jahrlichen Verarbeitung von 1,5 Mio. Tonnen Gummi immerhin eine GréBenordnung
von 1.500...7.500 t Fasern.

Weiterhin ist zu bedenken, daB neuartige Lésungen fir die einfachere Incorporierung der
Fasern in Gummi auch AnstéBe zum steigenden Einsatz bei anderen, insbesondere
thermoplastischen Kunststoffen haben kénnten.

Daneben sei auch darauf verwiesen, daB sich der Markt an technischen Gummiartikeln, wie
schon erwéahnt, auf eine riesige Zahl an véllig unterschiedlichen Erzeugnissen auffachert, die
im einzelnen ganz eigene Umséatze und Gewinne erlauben — gerade kleine Stickzahlen und
Spezialanfertigungen sind wegen des notwendigen Know-hows haufig wesentlich profitabler
als die Massenserien etwa fir den Automobilbereich.

111.3.2.3. Vergleich zwischen der Lésung ,Cellulosefaser-Granulat” und anderen Anbietern

Es ist problematisch, genaue Preise zu Konkurrenzprodukten in Erfahrung zu bringen.
Trotzdem soll aber wenigstens die GrdBenordnung der Kosten flir geeignete Fasern
verdeutlicht werden:

Ein wichtiger Lieferant fur Kurzfasern sind die Schwarzwélder Textilwerke STW
Schenkenzell. Diese Firma bietet u.a. latexierte Polyester-Kurzfasern an. Solche Fasern
wurden von den Bearbeitern selbst getestet, auch im Rahmen dieses Projekts - sie bieten
ein hervorragendes Verstarkungspotential. Der Preis der Fasern (1...4 mm) betragt ca. 9...14
€/kg (bei groBerer Abnahmemenge). Vergleicht man dieses Beispiel mit dem Grundpreis
eines Naturfaser-verstarkten PE-Granulates, so bewegt sich dessen Preis unter 2 €/kg;
Lyocell-Granulat durfte etwas darUber liegen.

Damit bieten Granulate auf Basis Naturfaser und auch auf Basis Lyocell einen deutlichen
Kostenvorteil.
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Hinzu koénnte ein Effekt kommen, der hier gar nicht abgeschatzt werden kann: Die
Ergebnisse am ausgewahlten (TITK-)Granulat fur Elastomere sollte auch anderen
Naturfaser-Granulat-Anbietern und damit dem ganzen Feld der Naturfaser-verstarkten
Kunststoffe einen deutlichen Impuls verleihen und so letztlich zu verstarktem Anbau und
Einsatz von Naturfasern in Deutschland beitragen.

111.3.3. Wissenschaftliche und/oder technische Erfolgsaussichten nach Projektende (mit
Zeithorizont

Die folgenden Gedanken dienen dazu, die wissenschaftlich/technischen Erfolgsaussichten

nach dem Ende des Projekis zu umreiBen. Dies betrifft vor allem die Zukunft des

Fasergranulats:
Der Schwerpunkt im Projekt lag bei den cellulosischen Naturfasern. Diese Fasern weisen
ein Kraft-Dehnungs-Verhalten auf, das sich von den ublicherweise in der Gummiindustrie
genutzten Polyester- oder Polyamid-Kurzfasern abhebt. Da sich Naturfasern aber nur
schwer in Gummi dispergieren lassen, war deren tatsachliches Potential fir Elastomere
Uberhaupt nicht bekannt.
Jetzt nach AbschluB der Arbeiten ist klar, daB auch unter Praxisbedingungen die
Naturfasern — vorausgesetzt, sie sind gut in der Matrix verteilt - bei hinreichender Feinheit
eine hohe anisotrope Verstarkung bewirken kénnen. Wegen der geringen Kosten des
Naturfaser-Granulats steht damit ein interessantes neues Produkt fir die Gummiindustrie
zur Verflgung.
Sinngeman qilt dies auch fur Lyocell. Lyocell weist zwar nicht so ein ginstiges Kraft-
Dehnungs-Verhalten wie etwa Flachs auf, steht daftr aber in hoher Reinheit und
GleichmaBigkeit zur Verfigung und ist feiner als Flachs. Dadurch bietet sich das nur
wenig teurere Lyocell-Granulat ebenfalls fir Elastomererzeugnisse an, z.B. fir helle
Artikel.
Verfahren zur Herstellung von faserverstérkten thermoplastischen Granulaten wurden in
verschiedenen Firmen bis nahe an die industrielle Umsetzung gefihrt und haben sich in
zahlreichen Produktionsversuchen bewahrt. Die Erweiterung des Verfahrens auf
niedrigschmelzende (Matrix-)Polymere war nun eine ganz neue Richtung. Damit werden
alternative M0dglichkeiten zur optimalen Incorporation von Fasern in Kunststoffe
geschaffen, und zwar nicht nur fir dieses Projekt, sondern darUber hinaus auch generell
fur alle Situationen, in denen eine Faser in einer thermisch nur gering belastbaren Matrix

verteilt werden muB.
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Somit bot das Projekt die Gelegenheit, dem neuen ProzeB zur Herstellung (Natur-)
faserverstarkter Granulate am Beispiel des TITK-Verfahrens einen universellen
Charakter zu verleihen.

Ein weiterer Aspekt ist das thermische Verhalten von Cellulosefasern unter
Einsatzbedingungen der Elastomerprodukte - im Gegensatz zu den Ublicherweise
verwendeten Synthesefasern tritt bei héheren Temperaturen keinerlei Erweichung auf.
Da nun die Voraussetzung einer homogenen Verteilung im Elastomer Uber das Granulat
prinzipiell geldst scheint, sollten sich Cellulosefasern als gutes und relativ billiges
Verstarkungsmaterial vor allem auch fur thermisch anspruchsvolle Anwendungen
erschlieBen lassen.

Neben klassischen Gummiprodukten wurde auch die Integration von Fasern in
Thermoplastische Elastomere TPE betrachtet. TPE stellen elastische Werkstoffe einer
neuen Generation mit hohen Wachstumsraten dar. Nachteilig an TPE sind immer wieder
deren geringere Widerstandsfahigkeit gegen permanenten Druck und gegen hdhere
Temperaturen. Mit dem Fasergranulat ist es gelungen, eine auch fur TPE geeignete
Faseraufmachung zu entwickeln. Damit wird es mdglich, tUber die Kurzfaser-Verstarkung
sowohl die Deformierbarkeit durch Druck als auch durch hdéhere Temperaturen zu

reduzieren.

Das TITK als wirtschaftsnahe Forschungseinrichtung arbeitet in vielféltiger Weise mit einer

groBen Zahl an Industriepartnern zusammen. Weiterhin wirkt das TITK bzw. einzelne

Mitarbeiter in einer ganzen Reihe von Netzwerken mit:

Arbeitsgemeinschaft verstarkter Kunststoffe - technische Vereinigung e.V., Frankfurt
Arbeitskreis "Technische Textilien" Gesamttextil, Berlin

Arbeitskreis "Oberflachen" Gesamttextil, Berlin

AusschuB fur Forschung und Innovation des Verbandes der Wirtschaft Thiringens, Erfurt
Automotive Thiringen e.V.

CC-Nano-Chem, Chemische Nanotechnologie flr neue Werkstoffe, Saarbriicken
DECHEMA Frankfurt

Dialog Textil-Bekleidung, Heimstetten

Européische Technologieplattform Textil- und Bekleidungsindustrie, Brissel (B)
Fachbeirat fir Nachwachsende Rohstoffe beim Tharinger Ministerium fir Landwirtschaft,
Naturschutz und Umwelt

FEKM, Innovationsnetzwerk - Forschung und Entwicklung Kunststofftechnik -
Mitteldeutschland, Leipzig

Forschungsvereinigung Raumliche Elektronische Baugruppen e.V., Erlangen
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FILK, Verein zur Foérderung des Forschungsinstitutes fur Leder- und
Kunstledertechnologie, Freiberg/Sachsen

FITR, Forschungsinstitut fir Tief- und Rohrleitungsbau Weimar e.V., Weimar
Férdergemeinschaft fir den Lehrstuhl Kunststofftechnik der TU Chemnitz e. V., Chemnitz
Forderer und Freundeskreis der TU limenau, limenau

Forderkreis der Fachhochschule Jena e.V., Jena

Forderverein Cetex Chemnitzer Textilmaschinenentwicklung e. V., Chemnitz
Forschungsgemeinschaft Biologisch Abbaubare Werkstoffe e.V. (FBAW), Hannover
Forschungsvereinigung Werkstoffe aus nachwachsenden Rohstoffen e. V., Rudolstadt
Forum Technik & Pharma in Bayern e.V., Nlrnberg

FTVT, Forschungs- und Technologieverbund Thiringen e.V., Erfurt

Geschichtsverein Chemiestandort Schwarza e.V., Rudolstadt

Gesellschaft der Freunde und Férderer der Friedrich-Schiller-Universitét Jena e. V., Jena
Gesellschaft fur Kunststoffe im Landbau e. V. (GKL), Hannover

Hans-Kndll-Institut fir Naturstoff-Forschung Jena e. V., Jena

HITK, Hermsdorfer Institut fir Technische Keramik e.V., Hermsdorf

IPA - Thuringer Kompetenzzentrum fir Innovative Polymer Anwendungen an der
Technischen Universitat lImenau, limenau

Kriminalistisches Institut Jena e.V., Jena

Kunststoff-Zentrum Leipzig gGmbH, Leipzig

mtex, Internationale Messe fur Technische Textilien im Fahrzeugbau, Chemnitz
naro.tech, Messe fir Nachwachsende Rohstoffe, Erfurt

Polykum e.V.

Férdergemeinschaft flr Polymerentwicklung und Kunststofftechnik in Mitteldeutschland,
Halle/Saale

Polymermat e.V., Rudolstadt

Solarlnput e.V., Verein zur Férderung der Photovoltaik und Solarthermie e.V., Erfurt
Suddeutsches Kunststoffzentrum, Warzburg

TITV, Textilforschungsinstitut Thiringen-Vogtland e. V., Greiz

TUV, Technische Uberwachung Thiringens e.V., Erfurt

UMU, Union mittelstandischer Unternehmen e.V., Mlnchen

Verband der Flockindustrie Europa, Freiburg

Verband der Nord-Ostdeutschen Textilindustrie e. V., Chemnitz

Gerade auch diese Kooperationen werden es sein, die die Ergebnisse des hier

abgeschlossenen Projekts in die Praxis tragt.
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111.3.4. Wissenschaftliche und wirtschaftliche Anschlu3fdhigkeit flir eine mdégliche notwendige
ndchste Phase bzw. die ndchsten innovatorischen Schritte zur erfolgreichen Umsetzung der

Ergebnisse

111.3.4.1. AnschluBfdhigkeit flir den Antragsteller

Strategiefeld und Schwerpunkt des Antragstellers ist die Entwicklung und Verarbeitung von
polymeren Werkstoffen, sowohl im Compound als auch im Composite. Damit flieBen auch
die neu gewonnenen Erkenntnisse in den Wissens- bzw. Transfer-Pool des TITK ein und
sind fUr alle zukinftigen Arbeiten abrufbar und vermarktbar. Dieser Nutzen I&Bt sich nicht in
Zahlen ausdricken, hat jedoch unmitteloaren EinfluB auf die wissenschaftlich-technische
Kompetenz des Instituts.

Im Gegensatz zu vielen anderen Bereichen, etwa der Textil- und Bekleidungs-Wirtschaft, ist
die Gummiindustrie noch ihrer ganzen Vielfalt in Deutschland vertreten. Aus verschiedenen
Grinden durfte sich mittelfristig daran auch nichts &ndern. So wird sich jede Entwicklung des
TITK auf dem Gebiet ,Elastomer” direkt auf die Vermarktung des eigenen Potentials in
Deutschland auswirken. Mit Veroffentlichungen und Prasentationen der Ergebnisse des
Projekts dirfte der Bekanntheitsgrad des TITK auf diesem Sektor steigen und das Institut
dadurch zunehmend am groBen Markt der Gummiartikel partizipieren.

Das abgeschlossene Forschungsvorhaben wird eine ganze Reihe von nachfolgenden
Entwicklungen befruchten. Zun&chst und vor allem werden das direkte Auftrdge von bzw.
Folgeprojekte mit kmU’s zur Konzipierung und Prifung konkreter fasergefillter
Elastomerprodukte sein. Auch die schon abgeschlossenen bzw. laufenden Projekte sind aus
Sicht des beantragten Vorhabens noch einmal neu zu bewerten: Mdglicherweise lassen sich
mit einem Fasergranulat die dort erarbeiteten Effekte noch besser herausheben.

Auf der anderen Seite werden die Ergebnisse aus der neuen Entwicklung aber auch
allgemein die Richtung ,Fasergranulate® positiv beeinflussen (insbesondere Naturfaser-
Granulate). Dies gilt in gleichem MaBe fUr die apparativen Voraussetzungen wie flr den
technologischen Rahmen, und zwar fur jegliche Kunststoff-Prozesse.

11.3.4.2. AnschluBfihigkeit flir Unternehmen aus der Industrie

Unmittelbarer Partner im Projekt ist die Firma Woco Industrietechnik Bad Soden —
Salmunster. Woco hatte beabsichtigt, mit dieser Zusammenarbeit Erfahrungen auf dem
Gebiet fasergeflliter Elastomere zu sammeln und schon wéhrend des Projekis Tests in
geeigneten Produkten durchzufihren. Dies ist erfolgt, unterliegt jedoch der Geheimhaltung.
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Das gleiche gilt fir die anderen Unternehmen, die das TITK im Rahmen des Projekts mit

Gummimischungen und Verarbeitungstests unterstiitzt haben.

Die allgemeine Bedeutung des Projekts fur die Wirtschaft wurde bereits angedeutet.
Grundsatzlich gilt: Immer dann, wenn elastische Bauteile zu entwerfen sind, die gleichzeitig
sehr hart und trotzdem dynamisch hoch bestédndig sein mussen, ist der Einsatz von
Kurzfasern angezeigt. Noch mehr trifft dies fir Elemente zu, bei denen ein anisotropes
Spannungs-Dehnungs-Verhalten gefordert wird. Naturfasern mit ihrem hohen Modul und
gleichzeitig geringem Preis, aber auch Lyocell-Fasern als beliebig zu gestaltende Vorstufe,
bieten hier ein groBes Potential. Neben den schon aufgefihrten Vorteilen sei noch einmal
darauf verwiesen, daB Cellulosefasern bei Ublichen Gebrauchstemperaturen nicht erweichen
und zu vielen Elastomeren eine gute Haftung aufbauen kénnen.

Der Erfolg einer Verstarkung mit Kurzfasern hangt von den bereits mehrfach genannten
Voraussetzungen

einer guten Verteilung und Vereinzelung der Fasern im Gummi,

einer moglichst perfekten Orientierung der Fasern in der Matrix,

einer hinreichenden Faser-Matrix-Haftung und

der thermischen und chemischen Bestandigkeit der Faser bzw. des gesamten Systems
ab. Der erste Punkt ist am wichtigsten — der Effekt der Fasern steht und féallt mit deren
Verteilung in der Matrix. Aber gleichzeitig ist er auch am schwierigsten zu realisieren. Die
ideale Losung ware eine Prozedur, bei der die Kurzfasern ohne gréBeren Umrlstaufwand an
die jeweilige Gummirezeptur und Verarbeitungslinie angepaBt werden kénnen. Diese Lésung
ist jetzt verfligbar — es sind die verschiedenen, zum Teil marktverfigbaren Naturfaser-
Granulatprozesse.

Dazu gehért auch und insbesondere der GranulatprozeB des TITK: Als Ausgangspunkt
stehen billige Hybrid-Kardenbénder aus einer Mischung von Verstarkungs- und Matrixfasern,
als Ergebnis verfestigte, geschnittene Pellets, die auf den jeweiligen Einsatz
MaBgeschneidert werden kénnen.

Die wirtschaftliche AnschluBfahigkeit fir die Unternehmen besteht nun darin, daB das
entwickelte Cellulosefaser-Granulat in konkrete Produkte einflieBen kann. Beispielhaft dafir
seien Riemen oder andere Kraftibertragungselemente, Schlauche, Dampfer, Formteile und
ggf. auch Reifen genannt.
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11l.4. Arbeiten, die zu keiner Lésung gefiihrt haben

Die Aktivitédten, die zu keiner Lésung gefuhrt haben, wurden bereits im Abschnitt I1.1.1. bei

der Beschreibung der Ergebnisse genannt. Die wichtigsten Punkte waren:

Far die Gummicompounds erwiesen sich Polypropylen und Polyester-Biko-Faser als
thermoplastische Komponente als nicht geeignet. Offensichtlich muB die Faser, die im
Granulat die eigentliche Verstarkungskomponente (Naturfaser oder Lyocell)
zusammenhalt, sehr schnell erweichen bzw. aufschmelzen und so frihzeitig die
Cellulosic freigeben — nur so steht beim Mischen noch hinreichend Zeit zum Verteilen
und Vereinzeln zur Verfugung.

Polyamid ist bereits wegen der thermischen Beanspruchung beim Granulieren nicht
nutzbar.

Eine vorangehende RFL-Impréagnierung von Kurzschnitt ist nicht praktikabel.
Vorbehandlungen der Granulate mit Stearinsdure — beabsichtigt war hier eine bessere
Dispergierung durch die Fettsaure — bringen keine positiven Effekte.

llL.5. Prasentationsmoglichkeiten fir mégliche Nutzer

Maogliche Nutzer kénnen sich zu den Ergebnissen dieses Projekts

als Vortrag auf der Tagung naro.tech 2010 in Erfurt,

als Kurzfassung auf der Internet-Plattform des TITK www.titk.de,

als Veroffentlichung (angestrebt wird die Zeitschrift Technische Textilien)

als Bericht tiber den Ausleihdienst der wissenschaftlichen Bibliothek des TITK,
Uber den Wissenschaftlichen Beirat des TITK

informieren.

lll.6. Einhaltung der Ausgaben- und Zeitplanung

Das Projekt wurde entsprechend der beantragten Ausgaben- und Zeitplanung durchgeftihrt.
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