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MAH
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Mol%
NF-
NFR
NMT
OH-Gruppe
p
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PET
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Kohlendioxid

compoundiert, regranuliert und zu Folien extrudiert
als Granulat gemischt und zu Folien extrudiert
Elastizitatsmodul

Epoxidharz

Europaische Union

Faser-Kunststoff-Verbund
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Thermogravimetrische Analyse
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Abstract

The work presented here supports the industrial use of natural fibre reinforced com-
posite materials under mass production circumstances. Potentials for optimising the
materials’ properties are offered and evaluated with regard to their effect on the
process chain material — coupling agent — processing. The possibility to use these
materials in mass production applications are improved by optimising each partial

stage.

Throughout the world there exists a great variety of suitable applications for this
group of composites affecting the raw materials choice. The Europe’s market is
stamped by the requirements of the automotive industry, the important markets of
Japan and the USA are dominated by civil engineering and landscaping applications.
A yearly increase of 18 % in Europe, 25 % in Japan and 14 % in the US is expected.
The US market offers the largest market volume of more than 480000 t exceeding

the European Market for nearly five times.

To enhance the fields of application for natural fibre reinforced thermoplastics the
common techniques of the film-stacking and the compression moulding process are
used to manufacture optimised composites based on polypropylene and bast (hemp,
flax) as well as leaf (sisal) and wood (spruce) fibres. Therefore new semi finished

parts for the compression moulding process had to be developed.

Within the manufacturing of natural fibre reinforced polypropylene using the film-
stacking process material and process parameters were identified to transfer the
gathered knowledge to the compression moulding process. It has been seen that
most problems are caused by the organic origin of the fibres. Especially the addiction
of the fibres to decompose when treated with higher temperatures under pressure

hampers their use in thermoplastic composites.

By investigating wood fibres as reinforcements, which differ from bast fibres in their
chemical composition the influence of the process parameters temperature and pres-
sure on the composite properties were evaluated and verified for hemp fibre rein-
forced polypropylene. The minimum process time was observed and in order to en-
hance the fibre-matrix-adhesion by using coupling agents the diffusion of the cou-

pling agent molecules was determined theoretically. Therefore a model was evalu-
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ated dealing with the maximum mass flow of coupling agent being transferred in the

fibre-matrix-interface because of mass transfer mechanisms.

In order to optimise the wetting of the fibres with the matrix different possibilities to
modify the fibres were investigated. Drying the fibres prior to the manufacturing of the
composite is an easy and effective way to improve the fibre-matrix-adhesion. The
tensile strength of all composites rose conspicuously. The removal of dust and water
soluble substances by washing led to a higher tensile strength only with the sisal fi-

bre reinforced composite. Washing the other fibres led to decreasing fibre wetting.

Fibre substances like lignin and pectin were removed using the mercerisation tech-
nique. Composites made from these chemically retted fibres show the more disinte-
grated fibre structure and a worse wet ability of the fibre surface with the polypropyl-
ene. Hence the tensile and bending strength was not enhanced. The Charpy impact

strength of the composite raised distinctly.

The use of coupling agents based on maleic acid crafted polypropylene led to an in-
creasing tensile strength up to 58 % compared to the composite manufactured with
pre-dried fibres. The bending strength raised about 109 %. The Charpy decreased
about 60 to 80 %. Flax fibre reinforced composites showed the highest tensile
strength, sisal fibre reinforced composites offered the highest Charpy. No differences
between copolymeric and homopolymeric polypropylene when using PP-MAH as

coupling agents were determined.

The kind of application of the coupling agent in the compound has an major effect on
the amount of coupling agent to be added. The closer the coupling agent is brought
to the fibres surface at the beginning of the impregnation step the less amount has to
be used. If using an aqueous suspension the least amount had to be added as the
coupling agent remains directly on the fibre surface after drying. Mixing the coupling
agent with the polypropylene hinders the well dispersed PP-MAH to act in the fibre-

matrix-interface effectively, so the amount of coupling agent has to be increased.

The comparison of coupling agent containing compounds which differ in the amount
of coupling agent and the molar mass distribution showed the amount of coupling
agent related to the mass of fibres to be the important parameter to dose the PP-

MAH. The mean molar mass distribution had no effect on the compounds’ properties.
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Transferring the knowledge gained from the film-stacked composites to the compres-
sion moulding process offered the possibility to use jute long fibre reinforced granules
(LFT) under optimised processing conditions. The composites gained from the mol-
ten and pressed granules showed the highly dependency of the mechanical proper-
ties to the fibre direction in the part. If the fibres are able to flow along the cavity and
direct themselves into parallelism the tensile and bending strength increases in the
main flow direction and decreases perpendicular to this direction. The impact
strength decreases with raising orientation of the fibres. The jute fibre surface pre-
sents a better adhesion to the polypropylene as the surfaces of the hemp, flax and

sisal fibres, which could be improved by adding PP-MAH as coupling agent.

A newly developed pelletised semi finished part with sisal fibre reinforcement and the
development of a direct impregnation process using solely a horizontal plasticating
unit completes the work. Using an established plasticating extruder offers the possi-
bility for the compression moulding industry to process natural fibre reinforced poly-
propylene with less investment. The compression moulded sisal fibre reinforced
polypropylene showed varying fibre directions and disproportionate fibre-matrix-
adhesion. As a result of the plasticating process in some parts bended fibres are still
visible after compression moulding. Hence the used single-screw plasticator is not
able to equalize the molten material. Increasing the compaction pressure was not
possible as some parts showed beginning fibre degradation. Adding PP-MAH im-
proved the fibre-matrix-adhesion but the positive effect of the materials’ strength was
not as clear as found for the film-stacked composites. Regarding the additional ex-
penditures for compounding and the coupling agent costs the use of PP-MAH in

compression moulded parts seems not to be useful.

Compared to the compression moulded glass fibre reinforced polypropylene from
GMT and LFT-materials the natural fibre reinforced composites cannot reach the
high level of material properties. Optimising the fibre-matrix-interface increases the
properties but they are still lower than the properties of the glass fibre reinforced
composites. Therefore the natural fibre reinforced materials are not able to substitute
the traditional GMT and LFT, they rather should be used in new applications with

lower demands.
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1 Einleitung und Problemstellung

1.1 Einleitung

Mit Beginn der 80er Jahre des letzten Jahrhunderts wurde der Gesellschaft die End-
lichkeit der Erddlvorkommen ins Gedachtnis gerufen. Der aufkommende Gedanke
des Umweltschutzes flhrte zur verstarkten Forderung, den Einsatz von Materialien
aus nachwachsenden Rohstoffen zu forcieren. Anfang der 90er Jahre bedingte der
breite Einzug neuer aktiver und passiver Sicherheitssysteme in das Automobil, wie
Airbags, Antiblockiersysteme, Traktionskontrollen und Allradantrieb, einen deutlichen
Anstieg des Fahrzeuggewichts und dadurch die Zunahme des Kraftstoffverbrauchs.
Steigende Kraftstoffpreise und scharfere Abgasauflagen, sowie die Unterzeichnung
des Kyoto-Protokolls und der Vertrage von Rio de Janeiro, erhdhen den Druck auf

die Industrie verbrauchsgunstige und umweltfreundliche Fahrzeuge zu entwickeln.

Nachdem die Optimierung des Luftwiderstands der Fahrzeuge mittlerweile im Fahr-
zeugbau zur Selbstverstandlichkeit wurde, ist die Senkung des Fahrzeuggewichtes
ein weiteres Entwicklungsziel, das positiv auf den Fahrzeugverbrauch einwirken soll.
Hochfeste Stahle, Aluminium und der partielle Einsatz hochbelastbarer Faserver-
bundstrukturen tragen zur Reduzierung der Karosseriemasse bei [1]. Auch im Innen-
raum findet ein Umdenken hin zu faserverstarkten Kunststoffen statt, wobei der Ein-
satz neuer Materialentwicklungen mit verbesserten Eigenschaften die bisher einge-
setzten Holzfaserformstoffe [2, 3] oder geflllten Thermoplaste [4, 5, 6] ersetzen sol-
len. Naturfaserverstarkte Kunststoffe erscheinen flr diesen Einsatzbereich pradesti-
niert zu sein, da sie dem Ruf nach geringerer Dichte und natirlichen Ursprungs ge-

recht werden.

Im Automobilbau verwendete Verkleidungsteile aus naturfaserverstarkten Kunststof-
fen basieren auf Polypropylen, Polyurethan, Phenolharz und Epoxidharz. Eine Opti-

mierung der Faseranbindung an die Matrix erfolgt aus Kostengriinden nicht.

Die Anforderungen, die an Naturfasern im industriellen Einsatz zur Verstarkung von
FKV gestellt werden und die Hauptprobleme, die diesem Einsatz entgegenstehen,

sind in Tabelle 1.1 gegenubergestellit.
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Tabelle 1.1: Anforderungen an Naturfasern zum Einsatz in FKV

Voraussetzungen fiir den Einsatz von Naturfa-
sern in FKV im industriellen Einsatz

Hauptprobleme beim Einsatz von Naturfasern
in FKV im industriellen Einsatz

Anbausicherheit und Einhaltung von Spezifikatio-
nen

Wasseraufnahme und Gleichgewichtsfeuchte der
Fasern

Wirtschaftliche Erzeugung

Begrenzte Lagerfahigkeit der textilen Halbzeuge

Geeignete Aufarbeitungs- und Produktionsverfah-
ren

Temperatur- und Druckempfindlichkeit der Fasern
bei der Verarbeitung

Standardisierte Faserqualitat

EigenschaftseinbuRen durch die werkstoffliche
Verwertung

Reproduzierbares mechanisches Eigenschaftsni-

Keine Mdoglichkeit zur Verbrennung aulRerhalb der

veau Verwertungsquoten der AltautoV

Reproduzierbare optische Eigenschaften

Bestandigkeit gegen Feuchte und biologischen
Abbau im Verbund

Geringe Emissionen und reproduzierbares Ge-
ruchsverhalten

Bis vor wenigen Jahren wurde den naturfaserverstarkten Kunststoffen, speziell den
Thermoplasten, auch in Deutschland ein hohes Marktpotential mit deutlichen Zu-
wachsraten aulderhalb der Automobilindustrie prophezeit [7]. Dies fuhrte zu Anstren-
gungen der o6ffentlichen Hand, Einsatz und Anbau nachwachsender Rohstoffe mit
Forschungsgeldern zu unterstitzen [8] und auf die Etablierung einer Naturfaserwirt-
schaft in Deutschland als zweites ,Standbein“ der Landwirtschaft zu dringen. So exis-
tierten 1998 funf Unternehmen in Deutschland, die sich mit dem Aufschluss von Fa-
serpflanzen und der Erzeugung von Naturfasern fur technische Zwecke auseinander
setzten. Der geringe Einsatz dieser Werkstoffe aufgrund der oben genannten Prob-
leme fiihrte zum Aufbau von Uberkapazitdten und zum Konkurs zweier Unterneh-
men. Die Folge ist ein Ausweichen der Industrie auf am Weltmarkt angebotene Fa-
sern, was wiederum grol3e Nachteile fir den einheimischen Naturfasermarkt nach
sich zieht. Das schwindende Interesse der Offentlichkeit am Oko-Image und der In-
dustrie an einheimischen Fasern, sowie der Wegfall von Faseraufschlusskapazitat im
Lande, hemmt den groR3serientechnischen Einsatz dieser Materialien in anderen, ho-

her belasteten Strukturen.

Das in Deutschland fast ausschlieRlich von der Automobilindustrie gepragte Anwen-
dungsfeld [9] wird von Anwendungen im Innenraum als Verkleidungstrager dominiert

[2, 10]. Dies sind einfache, niedrig beanspruchte Teile, fur die ein niedriges Kosten-
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limit von den Herstellern vorgegeben wird. Durch den Einsatz billiger Fasern, z.B.
gerissener Konfektionsabfalle, und sehr kostengunstiger Matrixmaterialien, wie Phe-
nolharze oder Polypropylen, kdnnen diese Bauteile im vorgegebenen Kostenrahmen
verwirklicht werden. Je nach Bauteil missen zur Erreichung der geforderten mecha-
nischen Eigenschaften Glasfasern oder metallische Einleger eingearbeitet werden,
die einer rein werkstofflichen Verwertung der Bauteile entgegenstehen. Im Bereich
der Turverkleidungstrager wird bereits verstarkt auf holz- oder bastfaserverstarkte
Kunststoffe [11] zurlickgegriffen. Okologische Vorteile der Bauteile sind zwar er-
wulnscht, werden jedoch kaum gefordert, und beim Erlés nicht als Bonus bericksich-

tigt.

Mit der EinflUhrung der EU-Richtlinie 2000/53/EG uber Altfahrzeuge [12] und den dar-
in festgesetzten Verwertungsquoten, die unabhangig vom zu verwertenden Material
anzuwenden sind, wurde der Einsatz von Werkstoffen auf Basis nachwachsender
Rohstoffe noch unattraktiver. Die im Vorfeld vielfach geforderte Sondereinstufung fur
Werkstoffe aus nachwachsenden Rohstoffen zur Verbrennung wurde nicht gewahrt.
Gemal der Gesetzgebung [13, 14] sind alle verwendeten Materialien bei der Erfll-
lung der Verwertungsquote gleich zu berlcksichtigen, unabhangig von der Herkunft
oder den dadurch erreichten Einsparungen im Primarenergieverbrauch. Dies hat zur
Folge, dass bei der Herstellung von Turverkleidungstragern im Automobilbau ver-
starkt auf unverstarkte Kunststoffe zurickgegriffen wird, da diese eine einfache
werkstoffliche Verwertung ermdglichen. Eine Erhéhung des metallischen Anteils im
Fahrzeug, der einen hoheren Kraftstoffverbrauch des Fahrzeugs bedingt, jedoch
werkstofflich sehr einfach zu rezyklieren ist, wirde die Einhaltung der gesetzlich ge-
forderten Verwertungsquote vereinfachen. Die so festgelegten Verwertungsquoten
hemmen somit nicht nur den Einsatz von Materialien aus nachwachsenden Rohstof-

fen, sondern den Einsatz faserverstarkter Kunststoffe im Automobil allgemein.

In anderen fur Materialien aus nachwachsenden Rohstoffen interessanten Marktbe-
reichen, wie dem Bauwesen, dem Landschaftsbau oder dem Sport- und Freizeitbe-
reich erfolgt der Einsatz naturfaserverstarkter Kunststoffe nur sehr zégerlich. Beson-
ders im Bauwesen existieren Ansatze neue Produkte zu entwickeln und eine erhohte
Funktionalitat der Bauteile zu erreichen. Da die Verwendung dieser Produkte mit den
etablierten Methoden der Holz- oder Metallverarbeitung im Bauwesen erfolgen soll

[15], mUssen die Bauteile mehrfach Uberdimensioniert werden, um z.B. ausreichend
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nagelfahig zu sein. Die belastungsgerechte und kostenoptimierte Auslegung der
Bauteile ist dadurch nicht moglich und im Vergleich mit den kostengunstigen Materia-

lien Holz oder Stahl sind die Neuentwicklungen oftmals teurer.

Mit der Entwicklung von Koffern fur Musikinstrumente [16] oder Tabletts [17] aus na-
turfaserverstarkten Kunststoffen, eréffnen sich neue Anwendungsmdglichkeiten fir
diese Werkstoffe im Sport- und Freizeitbereich. Bei der Herstellung von Sportgeraten
wurden Naturfasern bereits als Mittellage in einem Sandwichaufbau mit Kohlenstoff-
fasergewebe als Decklagen und Epoxidharz als Matrix eingesetzt. Ein Einsatz dieser
Materialien ohne Aufbringen von Kaschierungen ist bisher noch nicht denkbar, da der
Verbraucher pflanzenspezifische Nachteile, wie die Empfindlichkeit gegenuber
Feuchte und der deshalb forcierte mikrobiologische Abbau der Pflanzen, auch fir
naturfaserverstarkte Kunststoffe assoziiert. Dies stiinde einer Marktdurchdringung

der Produkte entgegen.

In Nordamerika steigt die Nachfrage nach naturfaserverstarkten Thermoplasten seit
Mitte der 90er Jahre an. Extrudierte Profile aus holzfaserverstarkten Thermoplasten
werden zum Bau von Zaunen, Spielgeraten oder den dort beliebten Holzdecks und
Holzveranden eingesetzt [18, 19] und ersetzen so kesseldruckimpragnierte Massiv-
holzer. AulRer der Moglichkeit, direkt geeignete Profile mit holzahnlichen Oberflachen
zu extrudieren und so diverse Bearbeitungsschritte der Holzer einzusparen, wird die
steigende Nachfrage durch die Gesetzgebung unterstitzt, die die Verwendung von
Chrom-Kupfer-Arsenat, einem Holzschutzmittel, das zur Kesseldruckimpragnierung
in Amerika eingesetzt wurde, auf Spielplatzen und anderen 6ffentlichen Einrichtun-
gen, untersagt. Neueste Entwicklungen zielen auf den Einsatz der Profile im Fens-

terbau ab.

Auf dem japanischen Markt liegt der Schwerpunkt in der Verwendung einheimischer
Holzer in Thermoplast-Holz-Extrudaten [20]. Verwendung finden die hergestellten
Profile z.B. in Larmschutzwanden oder zur Herstellung von Schranksystemen [18].
Neben Werkstoffen auf Basis Polyethylen oder Polypropylen erfolgt auch die Herstel-
lung von PVC-basierten Verbunden [21]. Seit 1999 werden diese Materialien auch

zur Herstellung von Fertighausern in Japan genutzt [22].
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1.2 Markte und Marktprognosen

Eine ausreichende Betrachtung potentieller Einsatzbereiche neuer Materialien und
den daraus resultierenden Marktpotentialen setzt eine ausreichende Verfligbarkeit

der Materialien voraus.

Im Jahr 1999 betrug die Masse der in der Welt erzeugten, aufgeschlossenen Fasern
uber 24 Millionen Tonnen (Tabelle 1.2), wovon Wolle und die traditionellen Langfa-
sern aus Baumwolle, Flachs und vereinzelt auch Hanf zur Herstellung von Textilien
verwendet wurden. Der Groldteil der technischen Naturfasern wird zur Herstellung
von Zellstoff eingesetzt. In der EU wurden in 1999 lediglich ca. 10 % der verarbeite-
ten Fasermenge in anderen technischen Anwendungsfeldern, z.B. als Verstarkungs-

fasern in Verbundwerkstoffen oder zur Herstellung von Dammstoffen, genutzt [9].

Tabelle 1.2: Verfugbarkeit der Naturfasern fur textile und technische Zwecke

in 1999 [9]
Faser Wichtigste Herkunftslander Produktion 1999 [t]
Baumwolle China, USA, Indien, Pakistan 18.200.000
Jute Indien, Bangladesch, China 2.900.000
Wolle Australien 1.430.000
Flachs China, EU, Osteuropa 630.000
Juteéhnlicze Fasern, z.B. Indien, Bangladesch, China 470.000
enaf
Sisal Sudamerika, China, Ostafrika 380.000
Kokos Indien, Sri Lanka 270.000
Ramie China 170.000
Abaca Philippinen, Ecuador 98.000
Hanf China, EU, Osteuropa 71.000
Gesamt 1999 24.619.000

Der bedeutendste Abnehmer flr Naturfasern im Verbundwerkstoffbereich ist die Au-
tomobilindustrie. Eine Umfrage unter Automobilzulieferern der EU in 1999 zeigte ein
Marktvolumen von 21.300 t, wovon allein durch deutsche und 6sterreichische Unter-
nehmen etwa 68% der Fasern verarbeitet wurden. Die deutsche Automobilindustrie
ist mit ca. 2/3 der Naturfasergesamtmenge der wichtigste Abnehmer in Europa. Zu-
satzlich wurden durch sie in 1999 ca. 50.000 — 60.000 t Baumwoll-Reil3fasern und
50.000 — 70.000 t Holzfasern verarbeitet [9].
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Innerhalb der letzten Jahre bis 2001 verzeichnete dieser Markt eine mittlere jahrliche
Zuwachsrate von 22%. Neuere Marktprognosen der Automobilhersteller bis zum Jah-
re 2005 gehen trotz der aktuellen Altfahrzeuggesetzgebung von einem jahrlichen
Zuwachs von 14 — 15% aus. Das Gesamtmarktvolumen fur den Einsatz naturfaser-
verstarkter Kunststoffe in deutschen PKW wird in 2005 nach vorsichtigen Schatzun-
gen etwa 26.000 t betragen [23].

18.000
—o-Flachs
15.000 + | -+ Exoten (Jute etc.)
-o-Hanf
§ 12.000 1 | —m-Gesamt
[}]
»
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©
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Bild 1.1: Naturfasereinsatz fur Verbundwerkstoffe im Automobil in Deutschland und
Osterreich 1996 bis 2000 [23]

100%
80%-
T 60%
S
L
g 40%:
20%1
0%
1996 ‘ 2002 1996 ‘ 2002 1996 ‘ 2002
Kompaktklasse Mittelklasse Oberklasse
\ B Holzfaserstoffe I Naturfaserverbunde O Thermoplaste \

Bild 1.2: Marktanteile verschiedener Materialien fur TUrinnenverkleidungstrager [2]



Einleitung und Problemstellung 7

Die Verwendung von Flachsfasern konsolidiert sich auf relativ hohem Niveau. Hanf
und tropische Naturfasern, wie Sisal, Jute und Kenaf, verzeichnen eine steigende
Nachfrage, die speziell aus dem verstarkten Einsatz der gréberen Sisal- und Hanffa-
sern als FlieRhilfe fir Kunststoffe in Flachsvliesen resultiert. Mit dem geplanten Auf-
bau einer technischen Hanffaserindustrie in Rumanien, deren Kapazitat bei etwa
7.000 t/a liegen soll, konnten verstarkt Hanffasern in der Automobilindustrie einge-

setzt werden [9].

Neben dem vermehrten Einsatz in deutschen Automobilen ist durch die zunehmende
Verwendung in anderen europaischen PKW eine weitere Steigerung des Marktvolu-
mens zu erwarten [9]. Zusatzlich zeichnen sich neue Anwendungsbereiche beim Bau

von Lastkraftwagen [24] und in Schienenfahrzeugen [25] ab.

In Abhangigkeit der Fahrzeugklasse variiert neben der Preisgestaltung auch das An-
forderungsprofil an die Bauteile und dadurch an die eingesetzten Materialien. Im
Segment der Klein- und Kleinstfahrzeuge ist das Anforderungsprofil an z.B. Turver-
kleidungen hauptsachlich durch den niedrigen Preis bestimmt. Im Bereich der Mittel-
klassefahrzeuge Uberwiegen Design- und Qualitatsanspriche, sowie Marketingstra-
tegien der Automobilhersteller. Beim Bau von Oberklassefahrzeugen muss eine Ge-
wichtsminimierung der Bauteile angestrebt werden, wodurch das Anforderungsprofil

weiter verscharft wird [2].

Tabelle 1.3: Marktpreise von Naturfasern flr den Einsatz in Verbundwerkstoffen,
Deutschland 1999 und 2000 [9]

Naturfaser Preis in €/kg*

Flachskurzfasern aus der EU, fir FKV 0,46 — 0,67
Flachs-Schwungwerg aus Osteuropa ab 0,36

Hanfkurzfasern aus der EU, fir FKV 0,46 — 0,62
Hanfwerg aus Osteuropa, gute Qualitat (1998) ca. 0,51

Jutefasern neu, aus Bangladesch, fiir FKV 0,56 — 0,62
Sisalfasern neu, aus Afrika und Stidamerika, fiur FKV 0,56 — 0,74
Kenaffasern neu, aus Bangladesch, fiir FKV 0,54 - 0,62
Kokosfasern, beste Qualitat 0,36 — 0,41
ReiBbaumwolle aus sortenreinen Konfektionsabféllen 0,15-0,20

* ursprunglich in DM/kg angegeben. Umrechnungsfaktor: 1€ = 1,95583 DM.

Sobald nicht nur Preisvorstellungen das Anforderungsprofil beherrschen, kénnen

naturfaserverstarkte Kunststoffe steigende Marktanteile erreichen. Substituiert wer-
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den im Bereich der Tragstrukturen fur Turinnenverkleidungen zunehmend holzfaser-
basierte Werkstoffe. Bei den Kompaktfahrzeugen zeichnet sich der zunehmende

Einsatz kostengunstiger unverstarkter Thermoplaste ab [2].

Nicht nur das Eigenschaftsprofil und die Verfligbarkeit, sondern auch die Rohstoff-
preise haben einen enormen Einfluss auf das Marktpotential naturfaserverstarkter
Kunststoffe. Tabelle 1.3 gibt einen Eindruck der in 1999 und 2000 erzielten Faser-
preise. Zum Vergleich sind Rezyklatfasern aus Konfektionsresten, die sogenannte

Reillbaumwolle, angeflhrt.

Die Gesamtwachstumsrate des westeuropaischen Marktes flr holz- und naturfaser-

verstarkte Kunststoffe soll bis zum Jahre 2010 jahrlich etwa 18 % betragen [19].

Der nordamerikanische Markt wird hauptsachlich von holzfaserverstarkten Verbun-
den dominiert. Mit einem Gesamtvolumen von 480.675 t in 2002 Ubertraf dieser den
Westeuropaischen Absatzmarkt fir naturfaserverstarkte Kunststoffe von 84.825 t bei
weitem, ca. 80 % wurden in der nordamerikanischen Bauindustrie eingesetzt. Das
Einsatzgebiet Infrastruktur, z.B. Bau von Strandpromenaden, Piers u.a., besitzt mit
11,3 % den zweitgroRten Marktanteil, gefolgt von der Automobilindustrie und dem
Industrie- und Verbrauchersegment (Campingtische, Parkbanke, Paletten). Marktun-
tersuchungen prophezeien dem Einsatz thermoplastischer naturfaserverstarkter
Extrudate zum Bau von Terrassen und Fenstern, durch neue Anwendungsgebiete
zum Bau von Turen und Zaunen, eine jahrliche Steigerung von 30 % fur die nachsten
acht Jahre. Die jahrliche Wachstumsrate des gesamtem nordamerikanischen Markt
wird fur das nachste Jahrzehnt mit 14 % prognostiziert. Momentan betragt die Markt-
durchdringung der holz- und naturfaserverstarkten Kunststoffe lediglich 4 % der in

Frage kommenden Einsatzgebiete [19].

Ahnliche Wachstumsraten von jahrlich (iber 25 % verzeichnet der japanische Markt
[18]. Haupteinsatzgebiet ist auch hier das Bauwesen und der Landschaftsbau. Eine
Vorreiterrolle Ubernehmen japanische Unternehmen beim Einsatz holzfaserverstark-
ter Thermoplaste in der Mdbelindustrie, wo bereits komplette Schranksysteme am
Markt erhaltlich sind. Neueste Entwicklungen japanischer Firmen nutzen die Mog-
lichkeit das Eigenschaftsprofil der Verbundwerkstoffe zu beeinflussen, und risten die
Werkstoffe flr die Mdbelherstellung mit photokatalytisch wirksamen Titandioxid aus.

Dies bewirkt eine Eindammung des Bakterienwachstums auf den Oberflachen. An-



Einleitung und Problemstellung 9

wendungsziele sind Kliniken, Wartezimmer, Toiletten, aber auch Restaurants und
Kindergarten [18].

Zusammenfassend ist zu bemerken, dass der europaische Markt von den Einsatz-
maoglichkeiten in der Automobilindustrie gepragt ist. Weitere, in anderen Regionen
etablierte, Anwendungsfelder sind das Bauwesen, der Landschaftsbau und die Mé6-
belindustrie, aber auch der Freizeitbereich. In diesen Anwendungsfeldern ist das
groflite Wachstumspotential zu erwarten, womit noch héhere Wachstumsraten als die

bereits prognostizierten 14 — 18 % pro Jahr verwirklicht werden kdénnten.

1.3 Problematik

Der Einsatz naturfaserverstarkter Kunststoffe in technischen Anwendungen erfolgt
nahezu ausschliel3lich in etablierten Bereichen, in denen bewahrte Materialien sub-
stituiert werden. AulRer dem engen Kostenrahmen erweisen sich die Materialeigen-
schaften oft als eigentliche Hirde bei der Etablierung der hier betrachteten Materia-
lien. Die essentielle Fragestellung ist dabei die Verbesserung der Benetzungseigen-
schaften der hydrophilen Faser durch die hydrophobe Matrix unter strikter Einhaltung
der Kostenziele. Neben einer Optimierung der Verbundeigenschaften und der Faser-
Matrix-Grenzflache auf das jeweilige Anforderungsprofil hin, kann durch die versierte
Wahl von Halbzeugen, Additiven und Verarbeitungsverfahren eine kostenoptimale

Herstellung des Bauteils unter GroRRserienbedingungen erreicht werden.

Stand der Technik ist das Formpressen von Naturfaser-Hybridvliesen, zu deren Her-
stellung die Naturfasern mit den Polymerfasern gemischt und zu Vliesen vernadelt
werden. Im Verarbeitungsschritt wird das Material Gber Matrixschmelzpunkt erwarmt
und zu Bauteilen verpresst, wobei die Impragnierung und Konsolidierung in der Kavi-
tat vollzogen wird. Problematisch an diesem Prozess sind relativ lange Aufheizzeiten
der Materialien von bis zu 20 Minuten, da das Halbzeug durch die eingeschlossene
Luft isolierend wirkt. Durch die Nutzung von Kontaktheizungen kann die Aufheiztem-
peratur zwar verkurzt werden, die Adhasionsneigung des schmelzflissigen Matrix-
materials an den Heizflachen und die Degradationsneigung der Fasern bei hohen
Kontakttemperaturen beeintrachtigten die Handhabbarkeit. In Formpressvliesen lie-
gen die Fasern ungeschutzt gegen biologische Abbauprozesse vor, weshalb sie nur

begrenzt lagerfahig sind.
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Weitere Einschrankungen existieren im Einsatz von Haftvermittlern zur Modifizierung
der Faser-Matrix-Haftung und in der Designfreiheit der Bauteile, da das flachige
Halbzeug die gesamte Kavitat uberdecken muss, denn durch die Vernadelung wird
ein FlieRen der Fasern unterbunden. Haftvermittlersysteme kdnnen nur entweder
compoundiert mit dem Matrixsystem oder als Polymerfasern in das Vlies eingebracht
werden. Die Kosten fur compoundierte Matrixfasern betragen in etwa das vier- bis
sechsfache der reinen PP-Fasern. PP-Granulat oder —Folien sind deutlich gunstiger,

als die zusatzlich im Spinnprozess verarbeiteten PP-Fasern am Markt erhaltlich.

Das FlieRpressen naturfaserverstarkter Thermoplaste ermdoglicht die Herstellung
komplexerer Bauteile, da die Fasern mit der Matrix wahrend des Pressvorgangs in
der Kavitat flieBen konnen. Bei diesem Prozess wird ein schmelzflissiges Plastifikat
in das temperierte Werkzeug eingelegt und durch schnelles Schliel3en der Kavitat
unter Erzeugung eines Pressdrucks zum Flie3en gebracht. In der Regel erfolgt keine
vollstandige Werkzeugbelegung, damit die Fasern sich wahrend des Flielens aus-
richten kdnnen. Mit diesem Verfahren konnen auch Verrippungen und Hinterschnei-
dungen erzeugt werden. Die Problematik dieses Prozesses sind die kaum am Markt
erhaltlichen Halbzeuge. Es existieren langfaserverstarkte flachige Halbzeuge, die
naturmattenverstarkten Thermoplaste NMT, die in einem Umluftofen erwarmt und als
Plastifikatpaket in das Werkzeug eingelegt werden. Die Aufheizzeiten sind mit denen
der Verarbeitung glasmattenverstarkter Thermoplaste GMT identisch und mit
ca. 8 Minuten kurzer, als die der Formpressvliese. Problematisch ist jedoch die Tem-
peratur-Zeit-Fihrung, da der Aufheizprozess nicht unter Luftabschluss verlauft und
die Selbstentzindungsgefahr der Plastifikate bei ungewollten Anlagenstillstandszei-

ten gegeben ist.

Stabchengranulate, die mit Glaslangfaserverstarkung seit Jahren am Markt etabliert
sind, kénnen nur mit Naturkurzfaserverstarkung bezogen werden. |hr Anwendungs-
feld ist das Spritzgussverfahren, die Verarbeitung im Plastifizier-Press-Verfahren ist
jedoch auch mdglich, da dort jedoch nicht die hohen Dricke der Spritzgussverarbei-
tung verwirklicht werden konnen, ist das Eigenschaftsniveau der Verbunde niedrig.
Endlosfaserstrange, die zur Herstellung der Stabchengranulate in der Regel einge-
setzt werden, missen wegen der begrenzten Faserlangen aus Naturfasern Uber Tex-
tilprozesse hergestellt werden. Die dazu aufzuwendenden Mehrkosten durch den

Bedarf langer, spinnfahiger Fasern sprengt meist den gesetzten Kostenrahmen.
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Die Hauptproblematik des breiteren Einsatzes naturfaserverstarkter Thermoplaste in
der Pressverarbeitung liegt also in der Verfugbarkeit eigenschafts- und kostenopti-
mierter Halbzeuge, die eine schnelle Verarbeitung und eine langere Lagerfahigkeit

erlauben.

1.4 Zielsetzung der Arbeit

Vor dem Hintergrund der oben beschriebenen Problematik sollen die hier dargestell-
ten Arbeiten einen Beitrag zur Bereitstellung optimierter Halbzeuge und Plastifikate
fur die presstechnische Verarbeitung naturfaserverstarkter Thermoplaste leisten. Ziel
ist die Untersuchung von in Pressprozessen erzeugten Verbunden unter Optimierung
des Eigenschaftsprofils, so dass eine Auswahl angepasster, unter Grol3serienbedin-
gungen verarbeitbarer Werkstoffe flr unterschiedliche Anforderungsprofile zur Verfu-

gung steht.

Basierend auf einer Auswahl an naturlichen Blatt- und Bastfasern und Polypropylen
als Matrixwerkstoff erfolgt die Herstellung der Faser-Kunststoff-Verbunde (FKV) in
statischen Pressversuchen. Hier werden neben den typischen Pressparametern
Temperatur, Druck und Zeit auch werkstoffliche Einflussparameter, wie Modifikati-
onsverfahren der Faserhalbzeuge, verschiedene Matrixsorten mit unterschiedlicher
Schmelzviskositat oder unterschiedliche Haftvermittlercompounds untersucht. Der in
der Kavitat stattfindende eindimensionale FlieRprozess kann dabei nahezu isotherm
gefuhrt werden, wodurch die Effektivitdt verschiedener Applikationsverfahren der
Haftvermittlersysteme in den FKV charakterisiert werden kénnen. Durch die Mecha-
nismen der StoffUbertragung ist diese Effektivitat mit den Pressparametern Druck,
Temperatur und Zeit gekoppelt. Da eine von der Zeit entkoppelte Untersuchung des
HaftvermittlerstoffiUbergangs in die Faser-Matrix-Grenzflache nicht moglich ist, wird
die durch Transportphanomene maximal Ubertragbare Haftvermittiermenge mit den
Gesetzen der Stoffubertragung theoretisch ermittelt. Bei einem schnellen Stofftrans-
port des Haftvermittlers in die Faser-Matrix-Grenzflache kénnte die Ausbeute des
Haftvermittlers durch eine Verlangerung der isothermen Konsolidierungsphase des
Pressprozesses gesteigert werden. Im Umkehrschluss kénnte die Haftvermittiermen-
ge gegenuber in schnellen Prozessen verarbeiteten FKV erniedrigt und so die Addi-

tivkosten gesenkt werden.
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Das in den statischen Pressversuchen gewonnene Know-how wird auf den Fliel3-
pressprozess Ubertragen und durch weiterfuhrende Untersuchungen verifiziert. Im
Plastifizier-Press-Verfahren werden dazu neue Halbzeuge verarbeitet und deren Ei-
genschaftsprofil charakterisiert und optimiert. Mit den aus beiden Pressverfahren
gewonnenen Kennwerten steht ein Materialportfolio optimierter naturfaserverstarkter
Thermoplaste fur die Pressverarbeitung zur Verfugung. Bild 1.3 fasst die prinzipielle

Vorgehensweise der Arbeiten zusammen.

Matrix Polypropylen ngst;'se:;";_t;:%_l ) Ba:?at:;?rs?-lr:nf
- PP-Homopolymer - Var. PP-MAH-Gehalte Flachs, Jute
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v
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2 Materialien

Das Verstandnis des Materialverhaltens naturfaserverstarkter Kunststoffe setzt
Grundkenntnisse Uber die am Markt erhaltlichen und zur Verstarkung geeigneten
Fasern, sowie den daflr entwickelten Faseraufschlussverfahren voraus. Im Mittel-
punkt sollen dabei die zur Verstarkung von Polypropylen und im Rahmen der hier
dargestellten Arbeiten eingesetzten Fasern und ihre Gewinnung mit den fir den Ein-
satz in FKV wichtigen Eigenschaften stehen. Zum Faseraufschluss der zur Charakte-
risierung des Verarbeitungsfensters eingesetzten Holzfasern sei auf die Arbeiten von
Harms verwiesen [26]. Eine genauere Betrachtung der landwirtschaftlich bedeuten-
den Pflanzeneigenschaften, z.B. des Einflusses von Witterung und Standort auf Fa-
serqualitat und Faserertrag, erfolgt in [27, 28]. In der Literatur existieren Untersu-
chungen, bei denen eine grofl3e Artenvielfalt an Fasern zur Verstarkung eingesetzt
wurde. Eine ausfuhrliche Darstellung einer Vielzahl von Faserpflanzen ist in [29] ge-

geben.

Naturfaserverstarkte Kunststoffe werden, analog zu den verbreiteten Faser-
Kunststoff-Verbunden mit Glas-, Aramid- oder Kohlenstofffaserverstarkung, durch
Einbetten einer reil3festen Faser in die duktile Matrix erhalten. Je nach eingesetzter
Matrix kommen die bekannten Verarbeitungstechniken der Harzinjektion [30], des
Pressens [31, 32], des Spritzgusses [33, 34] oder des Umformens [35] zum Einsatz.
Aufgrund der Hygroskopizitat, der Temperaturempfindlichkeit und der begrenzten
Faserlange werden das Handlaminierverfahren, mit oder ohne Aushartung im Au-
toklaven, nicht und die Wickeltechnik selten [36] zur Herstellung von Bauteilen ge-
nutzt. Stattdessen existieren Verfahrensneuentwicklungen, die speziell auf die Ei-
genschaften der Naturfasern zugeschnitten sind. Ein Beispiel daflr ist das Express-
Verfahren [4], bei dessen Entwicklung auf die thermische Schonung der Fasern be-

sonderen Wert gelegt wurde.

Wie bei allen FKV sind die Eigenschaften der Verbunde durch das Eigenschaftsprofil
der verwendeten Fasern, des Matrixmaterials und der Haftung zwischen den Fasern
und der Matrix in der Grenzschicht bedingt, durch die aul3ere Krafte von der duktilen
Matrix auf die Verstarkungsfasern Ubertragen werden [37]. Sind ein Teil der
eingesetzten Fasern nicht in der Belastungsrichtung des Verbundes ausgerichtet,

wie dies bei Faservliesen und Geweben der Fall ist, kann nur ein Teil des
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Faserverstarkungspotentials im Verbund genutzt werden. Die mechanischen Eigen-
schaften der Verbundstruktur mit Vlies- oder Gewebeverstarkung sind deshalb, im

Vergleich zu unidirektional verstarkten Verbunden, niedriger.

Die zur Herstellung der Verbunde eingesetzten Verarbeitungstechniken knnen auch
zur Abnahme der Fasereigenschaften fihren. Lufteinschllsse bilden sich aus ther-
modynamischen Grinden in der Faser-Matrix-Grenzschicht aus und beeinflussen
dadurch die kraftibertragende Flache zwischen Matrix und Verstarkung. Durch ge-
eignete Wahl der Verarbeitungsparameter Druck, Temperatur und Zeit kann die Zahl
der so entstehenden Fehlstellen minimiert werden. Bei zu hohem Druck-Temperatur-
Zeit-Niveau kommt es zur Degradation der Fasern und der Matrix und dadurch zur
Verschlechterung der Verbundeigenschaften [38]. Einen gro3en Einfluss auf die Ver-
bundeigenschaften Ubt auch das Kristallisationsverhalten des Matrixmaterials im
Verbund aus. Aulder durch den bei der Abklihlung oder Aushartung wirkenden Tem-
peraturverlauf, bewirken Fremdstoffe in der Matrix eine Anderung des Kristallisati-
onsverhaltens. Fasern und Fuller konnen eine Nukleierung der Matrix in Form

zusatzlicher Kristallisationskeime bewirken [39].
21 Naturfasern

211 Einflussfaktoren auf die Eigenschaften der Naturfasern

Zusatzlich zu diesen allgemeinen Betrachtungen Uber die mechanischen Eigenschaf-
ten der FKV, ergeben sich durch die eingesetzten Fasern Abweichungen im morpho-
logischen Verhalten der Verbunde und dadurch weitere Moglichkeiten der Beeinflus-
sung der mechanischen Eigenschaften. Naturfasern sind keine homogen aufgebau-
ten Fasern, sondern bestehen aus verschiedenen Inhaltsstoffen, die einen Faser-
Polymer-Verbund bilden. Regeneratfasern, die aus nachwachsenden Rohstoffen
synthetisiert wurden, besitzen eine homogene Zusammensetzung [40] und sind da-
durch mit den anderen synthetischen Fasern, den Glas-, Kohlenstoff- oder Aramidfa-

sern, direkt vergleichbar.

Die aus Faserpflanzen gewonnenen und momentan zur Verstarkung von Kunststof-
fen bevorzugten pflanzlichen Fasern, werden bei Bastfasern durch Aufschlielen des
Strohs gewonnen. Frucht- und Samenfasern zeichnen sich durch ihr Vorkommen in

den Samenkapseln oder als Bestandteile der Frichte aus. Je nach Pflanzenart und
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technischem Entwicklungsstand haben sich unterschiedlichste Grobaufschlussver-
fahren zur Gewinnung der technischen Fasern etabliert. Allen pflanzlichen Naturfa-
sern gemein sind die chemischen Komponenten, die in unterschiedlichen Anteilen
den Aufbau der Faserpflanze ermdglichen. Bei den pflanzlichen Fasern bilden stets
die kristallinen Cellulosemolekilketten das Grundgertst der Fasern, weshalb auch
die Bezeichnung Cellulosefasern verwendet wird. Die Bestandteile des Pflanzen-
leims, Lignine, Pektin und Hemicellulosen, verkleben die Celluloseketten zu den Na-

turfasern. Tierische Fasern bestehen aus den Grundstoffen Keratin oder Fibroin.

Die genaue Zusammensetzung der pflanzlichen Faser wird von einer Vielzahl von
Einflussfaktoren bestimmt. Durch das gewahlte Aufschlussverfahren werden aul3er-
dem selektiv Inhaltsstoffe entfernt, weshalb die chemische Zusammensetzung der

technischen Faser auch vom gewahlten Aufschlussverfahren abhangt.

21.2 Aufbau der Fasern

Die fur den Einsatz in FKV interessanten technischen Fasern oder Faserblindel
mussen aus den geernteten Pflanzenteilen herausgeldst und gereinigt werden. Un-
aufgeschlossenes Stroh ist kaum von technischem Interesse. Exemplarisch sei hier
der Faseraufschluss anhand einer Flachspflanze demonstriert, in deren Stangel etwa
20 bis 50 technische Faserblindel vorhanden sind (Bild 2.1). Der Aufbau anderer
Bastfaserpflanzen unterscheidet sich hauptsachlich in den Spiralwinkeln und in der

Faserzusammensetzung [41, 42].
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Bild 2.1:  Querschnitt eines Flachsstangels [43] und Aufbau einer technischen
Faser [44]

Die technischen Faserbundel bestehen aus 10 bis 15 Faserstrangen, die durch wei-

tergehende Faseraufschlussverfahren zuganglich werden [29]. Unter dem Begriff
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technische Faser ist ein im Querschnitt verringertes technisches Faserbundel zu ver-
stehen. Die vollstandige Zerlegung der technischen Faserbindel in deren Einzelfa-
sern fuhrt zu den Elementarfasern, die analog zum Stangel aus einem Lumen und
mehreren umgebenden Schichten aufgebaut sind, die aus einer Kleberschicht mit

Verstarkungsfasern gebildet werden. Die Anordnung der Elementarfasern in den Fa-

serwanden ist dem Bild 2.1 zu enthehmen.

Tabelle 2.1: Nomenklatur der Faserarten am Beispiel Flachs

Bezeichnung Sl Maflmale Tecl_1n|scher Aufschlussverfahren
Durchmesser Lange Einsatz
Stroh, Stangel 1-3mm 60 - 120 cm - Raufen, Schneiden
Bastfaserblindel, R
technische Vliese Roste,
- 500 um 60— 100 cm . ’ mechanischer
Faserblndel, Dammstoffe
Aufschluss
Faserbast
Technische Faser Textile Schwingen, Hecheln,
Lo 50 —-100 ym 30-60cm | Produkte, tech- Kardieren, Feinaufloser,
Elementarfaserbiindel . . .
nische Vliese Tensidaufschluss
Extrudate, tech- Dam}g](‘)c:gﬁ;(iae%snchluss,
Elementarfaser 10 — 26 ym 20 -50 mm | nische Vliese, 9
o Enzymaufschluss,
Garne, Textilien
Ultraschallaufschluss
Mesofaser oder .
fibrille 500 nm k. A. Papiere Pulpen
Mikrofaser oder Chemischer Aufschluss
o 4—-10nm k. A. - und mechanische
-fibrille . .
Dispergierung
Mikrokristalline Chemischer Aufschluss
0,8—1nm 70 — 350 nm | Nanocomposites und mechanische
Cellulose . :
Dispergierung
Elementar- oder 28 A kA - Keines bekannt
Cellulosefibrillen

Mit k. A.: keine Angaben verfiigbar.

Je nach Faserart variieren die chemische Zusammensetzung der Fasern, die Spiral-
winkel und der Elementarfaserquerschnitt in Durchmesser und Form.

213 Fasergewinnung

Der in den Naturfasern vorhandene naturliche Werkstoffverbund muss zur Verbesse-
rung des Eigenschaftsniveaus und zur Verringerung des Faserdurchmessers aufge-
|6st werden. Dies geschieht je nach Faserart durch einen etwaigen Roéstprozess und

weitere Aufschlussverfahren, bzw. Kombinationen derselben.
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Die Faserroste hat sich bereits mehrfach als ein Hauptparameter zur Beeinflussung
der Fasereigenschaften erwiesen [41]. Zu geringe Rdstzeiten fihren zu geringen Fa-
serfeinheitsgraden und zu hohen Pektin- und Hemicellulosegehalten, zu lange Rost-
zeiten zu einem Abbau der Celluloseketten. Tabelle 2.2 gibt einen Uberblick der fiir

die verwendeten Fasersorten gangigen Rostverfahren.

Tabelle 2.2: Ubersicht der Rést- und Aufbereitungsverfahren

Faserpflanze Rostverfahren Aufbereitung
Taurdste, Wasserrdste, Klassische Langfasergewinnung, technische
Flachs, Hanf mechanischer Aufschluss, | Kurzfasergewinnung, mechanische Aufberei-
Tensidaufschluss tung (z.B. Cottonisierung)
Wasserrdste mit Enzymen | Abziehen der Fasern von Hand, Waschen und
Jute . ;
und Mikroorganismen Trocknen
Sisal Keine Réste Mechanisches Dekortieren, Waschen und
Trocknen, eventuell Bleichen in der Sonne
Holzschliff, Mechanische, Thermomechanische,
Holz (Fichte) Keine Roste Chemische und Chemothermischmechanische
Pulpverfahren

Die im Rahmen der Arbeiten eingesetzten Hanf- und Flachsfasern wurden aus tau-
gerosteten Pflanzenstangeln gewonnen. Bei der Taurdste bleibt das aufzuschlielen-
de Stroh in der Regel zwei Wochen, unter unglnstigen Bedingungen bis zu sechs
Wochen, auf dem Feld liegen. Dies fuhrt zu einem guten Stangelaufschluss, jedoch
auch zu einem unerwunschten teilweisen Abbau der Cellulose. Regen oder zu lange

Rostzeiten begunstigen die Verrottung des Strohs [45].

Die in dem langfaserverstarkten Stabchengranulat verwendeten Jutefasern wurden
wassergerdsteten Stangeln entnommen, wozu das aufzuschlieRende Stroh in ein
Wasserbecken gelegt wird. Der Stangelaufschluss erfolgt bei der Kaltwasserroste
innerhalb von 14 bis 30 Tagen und bei der Warmwasserroste innerhalb von drei bis
funf Tagen durch die dem Stroh anhaftenden Mikroorganismen [29]. Zur Verbesse-
rung der Roste kdnnen weitere Enzyme oder Chemikalien zugegeben werden. Durch
den hohen Anteil organischer Substanzen im Abwasser treten Behandlungsprobleme
bei der Abwasserentsorgung auf. Mehrere Spullvorgange und die Trocknung der
Stangel runden den Rdéstvorgang ab [41]. Genaue Angaben Uber die eingesetzte Art
der Wasserroste waren nicht zuganglich, da die Jutefasern zur Verstarkung von Po-
lypropylen in Form von langfaserverstarkten Stabchengranulaten vom LFT-Hersteller

und nicht vom Fasererzeuger bezogen wurden.
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Die eingesetzten Sisalfasern wurden durch Auffasern gebrauchter Kaffeesacke ge-
wonnen. Sisalfasern werden maschinell aus den Blattern der Sisalpflanze gequetscht

(dekortiert) und getrocknet.

Tabelle 2.3: Zusammensetzung der eingesetzten Naturfasersorten

Faser Hanf Flachs Jute Sisal Holz
(Bast, Stangel) | (Bast, Stangel) | (Bast, Stangel) (Blatt)
Cellulosegehalt 74,4 60 — 85 51-75 65 - 85 39-45
[Gew.%]
Ligningehalt 3,7 22-8,5 10-15 4-12 26 -34
[Gew.%]
Hemicellulose- 17,9 9-20 12-20 10-12 30-33
gehalt [Gew.%)]
Pektingehalt 0,1 2-10 0,2-1,0 0-0,8 0
[Gew.%]

Tabelle 2.3 gibt einen Uberblick tber die in der Literatur verfiigbare Zusammenset-
zung der eingesetzten Fasersorten. Die verwendeten Fasern kdnnen aufgrund von
Wachstumsbedingungen, Aufschlussbedingungen und Zichtungsformen von den
Werten abweichen. Im Rahmen der Arbeit erfolgt lediglich eine Abschatzung zwi-
schen Holzfasern und den anderen Fasern, weshalb die genaue Zusammensetzung

der Fasern nicht benotigt wurde.

214 Eingesetzte Naturfasern und textile Halbzeuge

Zur Untersuchung der unterschiedlichen Pressverfahren wurden sowohl Stangelfa-
sern, als auch Blattfasern, sowie Holzfasern eingesetzt. Tabelle 2.4 gibt einen Uber-

blick der Fasereigenschaften.

Das direkte Einbringen der endlichen Naturfasern in die Verbundwerkstoffe ist nur
aulerst selten mdglich. In der Regel werden mit textiltechnischen Prozessen Faser-
halbzeuge hergestellt, die eine Handhabung der Fasern erleichtern. Die momentan
bedeutendsten Mengen an Naturfasern werden im Faserverbundbereich zur Herstel-
lung von flachigen Bauteilen oder Abdeckungen eingesetzt, wozu meist Mischfaser-
vliese eingesetzt werden, die sowohl Matrix, als auch Fasern in vernadelter Form
beinhalten und nach dem Aufheizen Uber Schmelzpunkt im kalten Werkzeug zum

Bauteil konsolidiert werden [46].
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Tabelle 2.4: Eingesetzte Naturfasern

Faser Hanf Flachs Jute Sisal Holz
(Bast, Stangel) | (Bast, Stangel) | (Bast, Stangel) (Blatt)

Sorte Mannl. Hanf Faserlein k. A. k. A. Fichte
Vorkommen gem. Zone gem. Zone trop. Zone trop. Zone gem. Zone
Aufschluss Tauroste, Tauroste, Wasserroste, Keine Roste, Thermo-

mechanischer | mechanischer | mechanischer | mech. dekor- mechanisch
Aufschluss Aufschluss Aufschluss, tiert, gezwirnt, gepulpt,
Weichmacher- gewebt und nach Refiner,
Behandlung gerissen ungebleicht
Durchmesser 28 - 224 28 - 208 15-200 52 - 450 10 - 200

[um]

Faserldnge 20 - 128* 33 -115* 25 - 30* 17 - 172* 1,8-4

[mm]

Faserdichte 1,43 1,38 1,40 1,20 1,22

[g/dm?]

Mit * geschnitten, k. A.: keine Angaben verfligbar.

Vliese werden in einem Zweischrittverfahren hergestellt. Die Faserflocken werden
dabei aerodynamisch uber Kastenspeiser auf ein Forderband als Faserflor abgelegt
(Bild 2.2). Rotierende Paddel I6sen die Faserknauel auf. Uber vor- und zuriick-
schwingende Bleche werden die Naturfasern moglichst gleichmaRig verteilt, wodurch

eine Vorzugsrichtung der Fasern quer zur Produktionsrichtung entsteht.

Fasern

/ Kastenspeiser

Paddel

abgelegter
Flor
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Bild 2.2: Schema aerodynamische Vlieslegung

Im zweiten Schritt erfolgt dann die Verfestigung des Flors zum Vlies. Durch das
mehrmalige Legen und Wiederauffasern der Vliese kann eine zunehmende Faser-

vereinzelung erreicht werden. Aerodynamisch gelegte Vliese konnen durch das Ein-
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bringen pulvriger oder wassriger Binder mit anschlieBendem Anschmelzen oder

Ausharten im Durchlauftrockner verfestigt werden [47].

Nadelbalken

y
X
g ——
Faser
2. Durchziehen
einzelner Fasern in \ Einstichloch
z-Richtung

Nadel

Bild 2.3: Schema der Vliesverfestigung durch Nadeln

Bei der Herstellung von Nadelvliesen durchdringen auf dem Nadelbalken sitzende
Nadeln den Faserflor und nehmen, durch ihre Hakenform, beim Herausziehen ein-
zelne Fasern der untersten Lage mit an die Oberflache (Bild 2.4) [48]. Dadurch resul-
tiert aulRer der aerodynamisch erzeugten zweidimensionalen Wirrlage der Fasern in

der x-y-Ebene, die Ausrichtung eines geringen Faseranteils in z-Richtung.
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Bild 2.4: Vernadeltes Hanfvlies mit Ausschnittsvergréf3erung (aufgehellt, rechts)

Weitere Vliesverfestigungswege sind die aerodynamische Verfestigung mit Druckluft
oder die Wasserstrahlverfestigung. Zur Verbesserung des Trankungsverhaltens kon-
nen grobere Naturfasern, meist Sisal oder Hanffasern, in feinen Vliesen, z.B. Flachs-
faservliesen, eingearbeitet werden. Nach dem Nadeln bilden diese Stérungen der

Faserpackung Kanale, durch die die Matrix das Faserhalbzeug einfacher penetrieren

kann.
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Eine vereinfachte Form der Vliese sind Kardenbander. Mittels einer Karde werden
die Fasern von anhaftenden Schaben befreit und Uber eine Anordnung von kam-
menden Walzen zu einem gering verfestigten Flor abgelegt. Kardenbander besitzen
im Vergleich zu Vliesen eine geringere Breite und eine geringere Festigkeit. Die in
Kapitel 4.3.1 beschriebenen Verfahren zur Bereitstellung schmelzflissiger Plastifika-
te fur das FlieBpressverfahren konnen mit Kardenbandern anstatt der eingesetzten
Nadelvliesstreifen durchgeflhrt werden. Voraussetzung jedoch ist die geringe Ver-
festigung der Fasern im Halbzeug. Bild 2.5 zeigt ein aus Hanffasern hergestelltes
Kardenband (rechts) und das verwendete Vliesband (links), das durch Zuschneiden

des in Tabelle 2.5 beschriebenen Sisalvlieses gewonnen wurde.

W Naturfasern sind endliche Fasern, die
durch Faseraufschluss- und Faserrei-
nigungsprozesse weiter verkurzt wer-
den. Um ein endloses Fasergebilde zu
erhalten, werden Garne oder Zwirne

aus den Fasern gesponnen. Diese in

J der Textiltechnik etablierten Prozesse

F 100 mm 4 sind aufgrund der geringeren Faser-

Bild 2.5: Leicht vereinzelbare textile feinheiten und -langen der technischen
Faserhalbzeuge Fasern nur teilweise verwendbar.

Garne und Zwirne bilden in der Regel jedoch das Ausgangsmaterial zur Herstellung
von Geweben und Gelegen, auRerdem werden sie in der Wickeltechnik oder zur

Herstellung von LFT-Granulaten eingesetzt [49].

Gewebe werden Uber Webprozesse, die aus der Textilherstellung bekannt sind, her-
gestellt. Analog zur Textiltechnik sind dabei samtliche Bindungsarten herstellbar.
Aufgrund des sehr hohen Preisniveaus bei geringen Flachengewichten, werden kei-
ne fur die Konfektionsherstellung entwickelten Gewebe zur Verstarkung von FKV
eingesetzt. Ein weiterer Nachteil dieser Gewebe ist die starke Drehung der einge-
setzten Garne, woraus nur geringe Steigerungen der Verbundfestigkeit im Vergleich
zum unverstarkten Verbund resultieren. Fur technische Zwecke aus technischen
Hanffasern hergestellte Gewebe sind auch auf dem Markt verfugbar und zeichnen

sich durch geringe Garndrehung der Schuss- und Kettfaden aus. Mit einem Preisge-
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fuge von ca. 6,50 €/m? bei einem Flachengewicht von 395 g/m? sind auch diese Ge-

webe nur fur hoch gewinnorientierte Anwendungen einsetzbar.

Flachs-Nadelvlies F25mm H Flachs-Gewebe F 25 mm 4 Flachs-Gelege F25mm H

Bild 2.6:  Textile Halbzeuge aus Flachs: Nadelvlies, Gewebe mit Leinwandbindung
und UD-Gelege (von links nach rechts)

Gelege aus Naturfasern sind bisher selten am Markt erhaltlich. Es existieren
unidirektional angeordnete Flachsfasern, die zu einer Gelegestruktur mit einem
Flachengewicht von 80 — 150 g/m? vernaht sind (Bild 2.6 rechts). Bei den meisten
Arbeiten mit unidirektional naturfaserverstarkten Kunststoffen erfolgt die Herstellung
der Prufplatten mit der Wickeltechnik [36] oder durch das gerichtete Einbringen der
Fasern von Hand [50]. Gro3serientechnisch spielt die unidirektionale Ausrichtung der

Naturfasern deshalb bisher noch keine Rolle.

Tabelle 2.5: Eigenschaften der verwendeten Faservliese

Hanf Flachs Sisal

Aufbereitung Taurdste, mech. Auf- Taurdste, mech. Auf- Rezyklat aus gerisse-
schluss, Vlies vernadelt | schluss, Vlies vernadelt nen Kaffeesacken,
Vlies vernadelt

Flachengewicht

It. Hersteller [g/m?] 400 400 300
Flachengewicht
Verteilung [g/im?] 305 - 445 350 - 470 115-375
Flachengewicht 378 400 240

Median [g/m?]

Im Rahmen der in Kapitel 3 beschriebenen Untersuchungen wurden Nadelvliese aus
taugerdsteten Flachs- und Hanffasern, sowie aus Sisalrezyklatfasern eingesetzt.
Tabelle 2.5 gibt einen Uberblick tiber diese Halbzeuge. Die Halbzeuge zeichnen sich
durch eine ungleichmallige Faserverteilung Uber der Vliesflache aus. Speziell das
Sisalrezyklatfaservlies weist Fehlstellen bis hin zu Léchern auf. Um die Qualitat der

Faserverteilung zu charakterisieren, wurden ca. 100 Probekorper von 98 x 158 mm
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aus dem Vlies gestanzt und gewogen. Die daraus ermittelten Flachengewichte sind

in Form von Massenverteilungskurven im Bild 2.7 dargestellt.

100%
90% | —— Hanf
80% - -= Flachs
70% -
60% - - Sisal

50% +--------------------
40% -
30% -
20% -
10% -
0% At ;
100 200 300 400 500
Flachengewicht [g/m?]

Massenverteilung

Bild 2.7: Flachengewichtsverteilung der eingesetzten Faservliese

Besonders das Sisalvlies weist dabei eine sehr breite Verteilung mit einem mittleren
Flachengewicht von 240 g/m? auf, was deutlich von den vom Hersteller angegebenen
300 g/m?* abweicht. Der Medianwert des Hanfvlieses von ca. 378 g/m? weicht von
den angegebenen 400 g/m? deutlich weniger ab, der fur das Flachsvlies ermittelte
Wert von 400 g/m? stimmt mit den Herstellerangaben Uberein. Da im Rahmen der
vorliegenden Arbeiten der Faseranteil vor dem Verpressen gravimetrisch eingestellt
wurde, beeinflusst diese Abweichung den Fasergehalt der Verbunde nicht. Ein deut-
licher Einfluss auf die Eigenschaften zeigen jedoch die lokalen Abweichungen des
Faseranteils im hergestellten Verbund, was durch die Streuung des Flachengewichts
verursacht wird. Die an den einzelnen Probekorpern ermittelten statisch mechani-
schen Kennwerte wurden deshalb auf einen einheitlichen Faseranteil im Verbund
normiert. Der Normierungsansatz ist zusammen mit den verwendeten Prufverfahren

in Kapitel 3.2 dargestellt.

2.2 Matrixsysteme

Zur Herstellung naturfaserverstarkter Kunststoffe kann nur eine eingeschrankte Zahl
an Polymeren eingesetzt werden. Die Zersetzungstemperatur des thermisch emp-
findlichsten Inhaltsstoff der Naturfasern, des Lignins, von 230 °C (Bild 2.8), bzw. ca.

200 °C bei gleichzeitigem Einwirken des Verarbeitungsdrucks, limitiert den Schmelz-



24 Materialien

punkt der einsetzbaren Thermoplaste. In der Regel kdnnen Thermoplaste mit einem
Schmelzpunkt unter 170 °C problemlos eingesetzt werden, hoher schmelzende Po-
lymere, wie Polyamid 11 und Polyamid 12, miussen eine niedrig viskose Schmelze

aufweisen um eine Durchtrankung der Fasern zu ermdglichen.

Holzfaser TG METTLER
4,383 mg Rate: 20.0 “C/min Ident: 1.0 Inst.fuer Verbundwerkstoffe

e ¥ Verlust Feuchte

iAbbau Lignin

iAbbau Cellulose

L M A S B s e S S e e e e e e L
100. 200, 300. 400. 500. °c

Bild 2.8: Thermogravimetrische Analyse von Naturfasern (hier: Fichtenholz)

Zur Impragnierung von Naturfasern stehen thermoplastische Kunststoffe zur Verfu-
gung, die im verarbeitungstechnisch relevanten Temperaturbereich von max. 210 °C
ausreichend fliefahig sind. Aus der Gruppe der Polyolefine kommt das Polyethylen
[51, 52, 53] zum Einsatz. Am weitesten verbreitet in Forschung und Industrie ist das
Polypropylen, zu dessen Verstarkung alle existierenden und technisch interessanten
Naturfasern untersucht wurden [54, 55, 56]. Auslandische Arbeiten setzen Polystyrol
[57] und Polyvinylchlorid [58] ein. In von der Industrie durchgeflhrten Untersuchun-
gen [59] kam auch ein Acryl-Butadien-Styrol-Blockcopolymer und ein PP-EPDM-

Blend als Matrixmaterial zum Einsatz.

Wenige Untersuchungen existieren zur Verstarkung von Polyamiden mit Naturfasern,
z.B. zu holzfaserverstarktem PA 6 und PA 12 [60], oder zu cellulosefaserverstarktem
PA 6.6 [61, 62], PA 6 und PA 12 [60]. Die hohe Schmelztemperatur von PA 6 und
PA 6.6 beeintrachtigt nicht die Einsatzmdglichkeit reiner Cellulosefasern, da Cellulo-

se eine Zersetzungstemperatur von Uber 350 °C aufweist (Bild 2.8). Die holzfaser-
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verstarkten PA 6-Verbunde zeigen deutliche Degradationserscheinungen der Ver-
starkungsfasern [60]. Ein hohes Einsatzpotential besitzt auch das PA 11, das aus
RizinusoOl synthetisiert wird [63], und ein nicht bioabbaubares Polyamid aus nach-

wachsenden Rohstoffen mit einer Schmelztemperatur von 185 °C darstellt.

Tabelle 2.6: Eigenschaften der eingesetzten Polypropylentypen

Material Bezeichnung Anwendung temsp;:gt‘s:'z[- °C] I[\gl;: 02?;;’1’?;;
Polypropylen- PP-Copol Organobleche 163 8

copolymerisat

Polypropylen- PP-Homo Organobl_e(_:he, Di- 163 100
homopolymer rektplastifizieren
Polypropylen- PP-LFT LFT 163 52
homopolymer
Polypropylen- PP-Comp Direktplastifizieren, Pel- 130 23
Compound letverfahren
Polypropylen
10000 i
-0- PP-Homo (200 °C)
——PP-Copol (190 °C)
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Bild 2.9: Viskositatsverlaufe der eingesetzten Matrizes
Im Rahmen der hier vorgestellten Arbeiten wurde auf das verbreitete Polypropylen
zuruckgegriffen (Tabelle 2.6). Teilweise wurde auch ein polypropylenbasierter Com-

pound eingesetzt, der als Pulver verfugbar war.

23 Modifizierungsmoglichkeiten und Haftvermittler

Naturfasern besitzen aufgrund ihrer Bestandteile Hydroxylgruppen auf der Oberfla-
che und sind deshalb aulerst polar, bzw. hydrophil. Die Gleichgewichtsfeuchte un-
behandelter Naturfasern liegt bei etwa 5 — 12,6 Gew.% [64, 65]. Ist es beim Fa-
seraufschluss das Ziel, den Celluloseanteil der Naturfaser aufgrund besserer me-
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chanischer Eigenschaften zu maximieren, nimmt mit abnehmendem Ligninanteil die
Polaritat der Faser zu. Thermoplastische Kunststoffe sind durch ihre Polymerstruktur
meist unpolar, weshalb das Benetzungsverhalten der polaren Fasern mit unpolaren

Matrizes sehr schlecht ist.

Ein Cellulosemolekil mit einem Polymerisationsgrad von 3000 Glucose-Molekilen,
wie es in Naturfasern vorkommt, besitzt 17.996 Hydroxylgruppen, d.h. ca. 18.000
theoretische Maoglichkeiten um mit Wassermolekulen Wasserstoffbriickenbindungen
aufzubauen. Ein Gramm Cellulose besitzt 1,11x10*' OH-Gruppen, wovon sich
9,21x10"® OH-Gruppen allein an der Oberfliche befinden [66]. Thermoplastische
Kunststoffe, wie Polyolefine, PS oder PVC besitzen keine hydrophilen Gruppen. Le-
diglich PMMA, PET und die Polyamide verfligen Uber vereinzelte Hydroxyl- oder
Carboxylgruppen, die Wasserstoffbrickenbindungen mit den Hydroxylgruppen der
Cellulose aufbauen kénnten. Da die Schmelzpunkte dieser Kunststoffe, mit Ausnah-
me des PA 11 und PA 12 oberhalb der Zersetzungstemperatur des Lignins liegen,
konnen sie nicht mit Naturfasern verstarkt werden. Aufgrund der langen
Monomermolekile der niedrig schmelzenden Polyamide, die nur eine Gruppe mit

geringer Polaritat enthalten, ist die Polaritat von PA 11 und PA 12 dulRerst gering.

Samtliche MalRnahmen der Faser-Matrix-Modifizierung haben deshalb zum Ziel, den
Polaritatsunterschied zwischen der Faseroberflache und der Matrix zu vermindern.
Dazu bieten sich die Hydrophobierung der Faseroberflache oder das Einbringen von

Haftvermittlern, die sowohl polare, als auch unpolare Molekilgruppen besitzen, an.

2.31 Fasermodifizierung

Die einfachste Mdglichkeit Naturfasern zu hydrophobieren, ist das Waschen und an-
schlieRende Trocknen der Fasern. Durch den Waschvorgang werden wasserlosliche
Stoffe, wie z. B. Pektin, teilweise oder ganz aus der Faser gelost. Das Trocknen der
Faser allein stellt keine Hydrophobierung der Fasern dar, da die Feuchteaufnahme
reversibel verlauft. Das Wasser wirkt im FKV als Trennmittel in der Faser-Matrix-

Grenzflache.

Naturfasern besitzen an ihrer Oberflache in geringem Umfang Wachse und Fette, die
dem Schutz der Pflanze dienen. Durch einen Waschvorgang mit einer Losung von

Ethanol in Wasser kdnnen diese Inhaltsstoffe entfernt werden [67].
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Eine seit Jahren industriell genutztes und sehr effektives Verfahren zur Veranderung
der Faseroberflache ist das Alkalisieren und Mercerisieren der Naturfasern. Durch
das Einwirken von konzentrierter Natronlauge auf die cellulosische Naturfaser erfol-
gen Orientierungsanderungen der Cellulosestruktur von Cellulose | zu Cellulose I
[67]. Durch die Umwandlungen in der Gitterstruktur der Cellulose schrumpfen die
Naturfasern deutlich in ihrer Lange und quellen im Durchmesser. Die Alkalisierung
bewirkt auch eine Verkurzung der Celluloseketten und die Abnahme des Polymerisa-
tionsgrads [67]. Zudem werden wasserlosliche Stoffe, sowie Wachse und Fette ent-
fernt. Wird der Faserschrumpf durch Einspannen der Fasern unterdriickt, kann eine
Festigungssteigerung der Fasern durch isometrische Alkalisierung erhalten werden.
Der Umwandlungsgrad der Cellulose geht dabei zurtick. Eine weitere Steigerung der
Faserfestigkeit ist durch eine Belastung der Fasern wahrend des Mercerisierens zu
erreichen. Schrumpffrei alkalisierte Fasern zeigen eine deutliche Abnahme des Fa-

serquerschnitts [67].

Bei Untersuchungen zur Einwirkzeit und Konzentration der eingesetzten Natronlauge
auf die Fasereigenschaften von Flachsfasern, konnte die maximale Festigkeits- und
Steifigkeitssteigerung bei einer Natronlaugekonzentration von ca. 26 Gew.%, einer
Behandlungsdauer von 20 Minuten und einer Badtemperatur von 20 °C festgestellt
werden [67]. Erfolgt nach der Umsetzung mit Natronlauge, der sogenannten Alkali-
sierung, eine Neutralisation der Fasern mit Essigsaure, wird das Verfahren als Mer-

cerisierung bezeichnet.

Im Rahmen der hier vorgestellten Untersuchungen wurden Hanffaservliese in
30 gewichtsprozentiger Natronlauge alkalisiert, mit Wasser nachgewaschen und mit
Essigsaure neutralisiert. Die Behandlungszeiten betrugen 10, 20 und 30 min. Auf ein
Einspannen der vernadelten Vliese wurde verzichtet, um die Auswirkungen des Mer-
cerisierens auf das Schrumpfverhalten der Vliese und eine eventuelle Stutzwirkung
der Vernadelung zu charakterisieren. Nach einem abschlieRenden Trocknungsschritt
fur sechs Stunden bei 110 °C standen die Vliese zur Charakterisierung und weiteren

Verarbeitung bereit.

Zur Untersuchung des Schrumpfverhaltens der Vliese wurden je zwei Vliese pro Fa-
serart mercerisiert und in ihrer Lange und Breite an je funf Stellen mit einem Mess-

schieber vermessen. Die Differenz zwischen Mittelwert der Ergebnisse und dem
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Ausgangsmal} der gestanzten Vliese wurde auf das Ausgangsmal’ bezogen und als

Schrumpf des textilen Halbzeugs betrachtet.

Hanfvlies mercerisiert

50% O Schrumpf in Vlieslegerichtung

B Schrumpf senkrecht zur Vlieslegerichtung

40% -

30% -

Schrumpf

20% -

10% -

0%
10 min 20 min 30 min

Alkalisierungszeit

Bild 2.10: Einfluss der Alkalisierungsdauer auf das Schrumpfverhalten von merceri-

sierten Hanffaservliesen

Die vernadelten Roésthanffaservliese zeigen eine deutliche Abnahme der geometri-
schen Abmessungen durch den Alkalisierungsschritt (Bild 2.10). Wahrend der maxi-
male Schrumpf normal zur Vlieslegerichtung bereits nach 10 Minuten erreicht ist,
nimmt die Vlieslange in der Produktionsrichtung weiter ab. Nach einer Behandlungs-
dauer von 30 Minuten betragt der Schrumpf in Vlieslegerichtung ca. 36 %. Die durch
den Vernadelungsschritt indizierte Faserverfestigung ist somit kaum in der Lage den

wahrend der Mercerisierung auftretenden Faserschrumpf zu unterdriicken.

Rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen der textilen Halbzeuge vor und
nach den Mercerisierungsprozessen zeigen die Entfernung der wasserldslichen Sub-
stanzen, der Fette, der Wachse und des Lignins. Die unbehandelten Faserbundel
besitzen einen Uberzug polymerer Faserbestandteile (Bild 2.11 oben links). Nach
einer Einwirkzeit von 10 Minuten (Bild 2.11 oben rechts) sind die Elementarfasern an
ihrer Oberflache vom Uberzug befreit, jedoch noch zum technischen Faserbiindel
verklebt. Eine Einwirkzeit von 30 Minuten (Bild 2.11 unten rechts) bewirkt den Abbau
der Kleberschicht zwischen den Fasern und einen teilweisen Faseraufschluss bis zu
den Elementarfasern. Die zunehmende Verdrillung der Elementarfasern ist auf die

Umwandlung der Molekulstruktur von Cellulose | zu Cellulose Il zurtickzufihren.
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Hanf mercerisiert 20 min

Bild 2.11: Faseroberflachen bei unbehandelten (oben links) und bei mercerisierten
Flachsfasern (oben rechts 10 min, unten links: 20 min, unten rechts:
30 min)

2.3.2 Haftvermittler

Ein aus der Technologie der Glasfaserherstellung bekanntes Verfahren ist das Auf-
bringen von Zusatzstoffen auf die Faseroberflache als Schlichte. Diese bewirken ei-
nerseits eine Verbesserung der textilen Verarbeitungseigenschaften, andererseits
eine verbesserte Faser-Matrix-Haftung. Technische Naturfasern bendtigen aufgrund
ihrer geringen Bruchneigung keine Schlichte, um zu Vliesen verarbeitet zu werden.
Die Aufbringung eines Haftvermittlers im Zuge der Faseraufbereitung ist nur Uber
einen eigenen Prozessschritt mdglich. Haftvermittler werden momentan entweder
durch Lésemittelimpragnierung der Fasern oder durch Einarbeiten in die Matrix in

den Verbund eingebracht.

Als Haftvermittler werden Substanzen eingesetzt, die Uber einen polaren und einen
unpolaren Molekiilrest verfligen und so einerseits mit der polaren Faseroberflache

und andererseits mit der unpolaren Matrixoberflache kompatibel sind. Die Veranke-
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rung des Haftvermittlers erfolgt meist durch eine chemische Reaktion des Haftver-
mittlers mit den Hydroxylgruppen der Faseroberflache. Polymerseitig verfugen einige

Haftvermittler Gber Molekulgruppen, die dem Matrixmaterial ahneln.

Zur Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung in naturfaserverstarkten Polyolefinen
haben sich Polyolefinketten mit aufgepfropftem Haftvermittler bewahrt. Am weitesten
verbreitet ist der Einsatz von maleinsaureanhydridgepfropftem Polypropylen und Po-
lyethylen. Mit Maleinsdureanhydrid gepfropfte thermoplastische Elastomere auf Basis
von Styrol-Ethylen-Butadien-Styrol-Blockcopolymeren sind ebenfalls erhaltlich [68].
Vergleichende Versuche von PP-MAH mit anderen Haftvermittlergruppen, Glycid-
methacrylat und Hydroxyethylmethacrylat auf Polypropylen, zur Modifizierung der
Grenzschicht in Holzfaser-Polypropylen-Verbunden, haben die Wirksamkeit aller
Haftvermittler gezeigt. Die Verbundeigenschaften konnten in der Reihenfolge PP-
HEMA<PP-GMA<PP-MAH gesteigert werden [69].

Maleinsaurehaltige Haftvermittler fur Polyolefine werden durch die radikalische Pfrop-
fung von Maleinsaureanhydrid auf Polyethylen- oder Polypropylenketten synthetisiert
[70, 71, 72]. Die Verwendung ahnlich polarer, molekular jedoch inkompatibler Haft-
vermittler fuhrt zu Einbuf3en in den Verbundeigenschaften, wie dies z.B. der Einsatz
von PP-MAH in holzfaserverstarktem HDPE zeigt [73].

Die Pfropfungsrektion des Maleinsaureanhydrids auf die Polymerkette hat grofden
Einfluss auf die Wirksamkeit des spater im Verbund eingesetzten Haftvermittlers.
MAH kann in Gegenwart eines Losungsmittels und eines Radikalinitiators bei gerin-
gen Temperaturen auf, z.B. Polypropylen gepfropft werden [70]. Dabei werden die
MAH-Gruppen ein- oder mehrfach an die ungekurzte Polymerkette angelagert, dar-
gestellt als Weg a in Bild 2.12. Der Pfropfungsgrad ist von der Temperatur abhangig
und wurde bei 120 °C und einer Reaktionszeit von 8 h zu 12,6 % bestimmt [70]. Al-
ternativ erfolgt die Propfungsreaktion auf schmelzflissiges PP im Extruder unter Zu-
gabe von Peroxiden [71, 74]. Durch die Einwirkung des Maleinsdureanhydrids auf
das Polypropylenradikal kommt es zum Kettenbruch (B-Scission) und zur endstandi-
gen Anlagerung eines oder mehrerer Maleinsdureanhydridmolekule (Weg b in Bild
2.12). Der Umsetzungsgrad betragt etwa 50 % des eingesetzten Maleinsaurean-
hydrids. Durch den Zusatz von Styrol kann die Ausbeute auf 85 % gesteigert werden
[74].
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Neben der Pfropfungstemperatur ist die Lange der im PP-MAH vorhandenen PP-
Kette vom eingesetzten Polymer abhangig. Pfropfungsversuche auf niedrigviskosem
Polypropylen (MFl23012,16: 100 cm?3/10 min) fihren zu PP-MAH mit sehr geringen Po-
lymerisationsgrad, der Einsatz von hochviskosem Polypropylen (MFl230/2.16:

2,1 cm?®*/10min) resultiert in einem deutlich verlangertem hydrophoben Rest [74].
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Bild 2.12: Pfropfungsmechanismus PP-MAH [71]

Systematische Untersuchungen mit unterschiedlichen PP-MAH-haltigen Haftvermitt-
lern haben den deutlichen Einfluss der Pfropfrate und des mittleren Molekulargewich-
tes des eingesetzten Haftvermittlers auf die erzielbaren Eigenschaftsverbesserungen
des Verbunds nachgewiesen [76]. Sehr gute Eigenschaften konnten dort mit einem
PP-MAH erzielt werden, dessen Molmasse etwa 10.000 g/mol bei einem Pfropfungs-
grad von ca. 5 % betrug. Hohere Pfropfungsgrade bei geringeren Molmassen oder
geringere Pfropfungsgrade in Verbindung mit hdheren Molmassen bewirkten eine
Reduzierung der Verbundeigenschaften. Auller vom optimalen Verhaltnis zwischen
Pfropfungsgrad und der im Haftvermittler vorhandenen Polypropylenkettenlange,
wurde auch ein Einfluss der sich bildenden Phasengrenzflache auf die erreichbaren

Eigenschaftsverbesserungen vermutet [76].

Am Markt erhaltliche Haftvermittlercompounds auf der Basis von maleinsaurean-
hydridgepropftem Polypropylen weisen gewichtsgemittelte Molekulmassen I\7Wvon

12.000 bis 250.000 g/mol auf. Der Gesamtgehalt an Maleinsaureanhydrid liegt zwi-

schen 0,2 und 10 Gew.% im Compound.
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Die im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Haftvermittler sind in Tabelle 2.7 darge-
stellt. Es handelt sich dabei ausschliellich um am Markt erhaltliche Haftvermittler auf
Basis maleinsaureanhydridgepfropften Polypropylens. PP-MAH_3 ist aufgrund der

hohen Herstellkosten inzwischen nicht mehr am Markt erhaltlich.

Tabelle 2.7: Ubersicht der eingesetzten Haftvermittler

Mittlere
Name Molmasse PP-MAH-(;-‘.-ehaIt Einsatzform
[Gew.%]
[g/mol)
PP-MAH_1 250.000 1 Folien, extrudiert und
compoundiert-extrudiert
PP-MAH_2 12.000 4 Folien, e>§trud|ert und
compoundiert-extrudiert
PP-MAH_3 10.000 5 Granulat
PP-MAH_4 k.A. 4 Pulver, Bestandteil des PP-Comp.
SPP'MAH 12.000 4 Wassrige Suspension
uspension

Die Wirkungsweise von Haftvermittlersystemen hangt neben der Konzentration im
Werkstoff und der inneren Heteropolaritat wesentlich von der Haftvermittlerkonzent-
ration in der Faser-Matrix-Grenzflache, der Reaktionsfahigkeit des Haftvermittlers,
der Konzentration der erreichbaren reaktiven Gruppen an der Faseroberflache, der
Reaktionsgeschwindigkeit und der Affinitat zur Matrix ab. Eine Betrachtung der in
Bild 2.12 dargestellten PP-MAH-Molekule, die entweder Haftvermittlergruppen ent-
lang der Hauptkette oder als endstandige Gruppe besitzen, lasst auf Unterschiede in
der Anbindung der Polypropylenmatrix an den Haftvermittler schlieRen. Die kurzketti-
gen PP-MAH mit endstandigem Maleinsaureanhydrid (PP-MAH b) reagieren mit ein-
zelnen Hydroxylgruppen der Cellulose. Die Polypropylengruppe des Haftvermittlers
ragt aufgrund der unterschiedlichen Oberflachenenergie von der Faser weg und ist
dadurch fur Verschlaufungen mit anderen Polypropylenketten des Matrixmaterials
zuganglich [66]. Langkettige PP-MAH-Molekule mit mehreren Maleinsaurean-
hydridgruppen (PP-MAH a) reagieren mit mehreren Hydroxylgruppen der Cellulose
und richten sich dadurch parallel zur Cellulosekette aus. Der Haftvermittler bildet ei-
nen Uberzug auf der Faser, der fiir Verschlaufungen mit der Matrix kaum zugénglich
ist. Die Kraftibertragung zwischen Matrix und Faser erfolgt fast ausschlief3lich tber

weitaus schwachere van der Waals-Krafte.
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Von Interesse bei der Betrachtung der Effektivitat von PP-MAH im Verbund sind
auch etwaige parallel ablaufende Reaktionen, die um die reaktiven Molekulgruppen
konkurrieren. Die Stabilitat der gebildeten Verbindungen unter den wirkenden Verar-
beitungsparametern  beeinflusst ebenso die Gite der Faser-Matrix-

Haftungsmodifizierung.

Die im Folgenden angefuhrten Reaktionen gelten fur alle PP-MAH-Molekule, unab-
hangig der Molmasse. Zur Vereinfachung wird deshalb vom PP-MAH b ausgegan-
gen. Fur das PP-MAH a gelten diese sinngemal. Da das Maleinsaureanhydrid als
polare Gruppe hydrophil ist, findet eine Reaktion mit der Luftfeuchtigkeit unter Bil-
dung von Maleinsaure statt (Bild 2.13).

H-C=C—H o
| Aktivierung — H—0
= = e
O=Cc c=0 /L_\A\ + I
|| Feuchte  ° 0 ° H
HO OH

Bild 2.13: Aktivierung der MAH-Gruppe und Reaktion mit Wasser

Diese Reaktion ist reversibel. In einem Trocknungsvorgang unter erhdhter Tempera-
tur spaltet die Maleinsauregruppe das Wassermolekul ab und es erfolgt die Umlage-
rung zum reaktiven Anhydrid. Maleinsaureanhydridhaltige Haftvermittlersysteme soll-
ten deshalb vor dem Einbringen in die Matrix bei Temperaturen Gber 100 °C getrock-
net und somit aktiviert werden [75]. Da die im Inneren des Granulats liegenden MAH-
Gruppen seit dem Extrusionsprozess keinen Kontakt mit Wasser hatten, sind die
Granulate auch ohne Trocknung im Verbund reaktiv. Durch den Trocknungsschritt

steigt jedoch die Reaktivitat der eingesetzten Haftvermittlermenge.
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Bild 2.14: Reaktion PP-MAH mit Cellulose

Maleinsaureanhydrid ist sehr selektiv fur Hydroxylgruppen und reagiert durch Ve-
resterung der OH-Gruppen oder durch die Ausbildung von Wasserstoffbriickenbin-

dungen. In Naturfasern existieren verschiedene Reaktionspartner, die Uber Hydro-
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xylgruppen verfligen. Bild 2.14 zeigt die Reaktion des PP-MAH mit einer Cellulose-
kette [76]. Reaktionen des Maleinsaureanhydrids mit OH-Gruppen anderer Faser-

substanzen erfolgen analog.

Zusammenfassend betrachtet, unterscheiden sich verschiedene PP-MAH in der Po-
sition des Haftvermittlers im Molekdl, der verbleibenden Polypropylenkettenlange, im
Propfungsgrad und somit in der Menge der im Compound vorhandenen unreagierten
Fremdsubstanzen (unreagierte Maleinsaure, peroxidische Initiatoren, Ausbeute-
verbesserer), dem Verhaltnis beider KenngroRen und dem Anteil an PP-MAH im
Compound. Industriell angebotene Compounds werden in der Regel durch Angabe
einer Saurezahl charakterisiert, die nur eine Aussage uUber alle im Compound vor-
handenen Maleinsaureanhydridgruppen zulasst. Die verschiedenen Haftvermittler
sind als Pulver, Granulate, Suspension oder als Zusatze in Folien, Fasern oder

Spritzgussgranulaten im Handel.

233 Applikationsmoglichkeit: Losemittelimpragnierung

PP-MAH als Haftvermittler kann auf unterschiedlichen Wegen in die Faser-Matrix-
Grenzschicht eingebracht werden. Die Art der Applikation besitzt einen gro3en Ein-
fluss auf die zur Verbesserung der Verbundeigenschaften einzusetzende Haftvermitt-

lermenge.

Ein unter Laborbedingungen durchflihrbares Verfahren ist das Auflésen des Haft-
vermittlers in siedenden Losemitteln, meist Toluol oder Xylol, und anschlieRender
Impragnierung der Fasern durch Tauchen. Schon geringe PP-MAH-Anteile von
1 Gew.% im Ldsemittel, bei einer Einwirkzeit von 10 Minuten, bewirken eine Verbes-
serung der Biegefestigkeit in Hanf-PP-Verbunden um 65 % [77]. Besonders vorteil-
haft bei diesem Applikationsweg ist die Unmischbarkeit des Losemittels mit Wasser.
An der Faser anhaftendes Wasser wird von dem Lésemittel verdrangt und kann nicht
mit den Maleinsaureanhydridgruppen reagieren oder eine Hydrolyse der gebildeten
Esterbindungen bewirken. Die gelésten PP-MAH-Molekile diffundieren aufgrund der
Polaritat der Faseroberflache zu dieser und reagieren mit den Hydroxylgruppen
(Bild 2.14). Einem groRserientechnischen Einsatz stehen die bedeutenden Mengen
an siedenden, leicht entzindlichen und teilweise auch krebserregenden Losemitteln
entgegen, die eine geschlossene Anlagentechnik bedingen und ein vermeidbar ho-

hes Risiko wahrend der Prozessflihrung darstellen.
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234 Applikationsmoglichkeit: Blenden mit dem Matrixsystem

Gangiger ist die Einarbeitung des PP-MAH-haltigen Compounds in das Matrixmateri-
al vor der Herstellung des Verbundes Uber Extrusion. Dies kann getrennt vom Im-
pragnierschritt mit anschlieliender Granulierung oder in einem der Verarbeitung vor-
geschalteten Extruder durchgefuhrt werden. Das PP-MAH-Granulat wird in einem
Doppelschneckenextruder in einem festen Verhaltnis zugegeben. Beide Granulate
schmelzen auf und werden Uber auf den Schnecken sitzende, kAmmende Mischein-
satze homogenisiert. Das Material verlasst als Strang den Extruderkopf, wird im
Wasserbad abgekuhlt und in einem Stranggranulator geschnitten. Nach anschlie-
Render Trocknung kann der Compound eingesetzt werden. Um das Eigenschaftsni-
veau der FKV deutlich zu steigern sind Zusatze an PP-MAH von ca. 3 — 5 Gew.% der

Matrix zuzufuhren [76].

Weitere Mdglichkeiten den Haftvermittler im FKV zu applizieren, ist der Einsatz von
Compoundfasern in Mischvliesen, die den Haftvermittleranteil beinhalten, oder das

Aufstreuen von Pulvermischungen aus Polymer und Haftvermittler.

2.3.5 Applikationsmoglichkeit: Suspensionsauftrag

Auler in Granulatform sind PP-MAH-haltige Haftvermittlercompounds auch als wass-
rige Suspension am Markt erhaltlich. Die Herstellung der Suspension erfolgt durch
Feinstzerkleinerung der PP-MAH-haltigen Compounds mit anschlieRender Dispergie-
rung und Stabilisierung durch Emulgatoren. Der Zusatz an Emulgator und Netzmittel
betragt ca. 10 Gew.% der eingesetzten Haftvermittlermenge. Typische Auftragsver-
fahren der Suspension auf die Naturfasern sind Tauchverfahren oder die Trankung in
Walzenstihlen (foulardieren). Die Suspension kann durch Zugabe von Wasser in

ihrer Viskositat beeinflusst werden.

Wahrend der anschlieRenden Trocknung der Vliese lagert sich der Haftvermittler an
die Faseroberflache an. Das zugegebene Netzmittel verbessert die Haftung des
Compounds auch auf unmodifizierten Faseroberflachen, die eine hydrophobe Fett-
und Wachsschicht aufweisen. Im Verarbeitungsschritt, z.B. im Pressverfahren, wird
der Haftvermittler aktiviert, schmilzt auf und reagiert mit den Hydroxylgruppen der

Faseroberflache.
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3 Statische Pressversuche

3.1 Intention

Die Verarbeitung von thermoplastischen FKV im FlieRpressverfahren ist durch das
FlieRen der schmelzflussigen Pressmasse in allen drei Raumrichtungen gepragt.
Wahrend dieses Vorganges treten aullerdem Temperatur- und somit Viskositatsan-
derungen der Pressmasse auf, die durch den Kontakt des Polymer-Faser-Gemisches
mit der weit unter Schmelzpunkt der Matrix temperierten Kavitat und dem aufge-
brachten Pressdruck, bzw. durch das herrschende Schergeschwindigkeitsfeld verur-
sacht werden. So entstehen Wechselwirkungen der einzelnen Einflussparameter,
deren getrennte Untersuchung dadurch erschwert wird. Bei naturfaserverstarkten
Thermoplasten, die unter Zugabe von Haftvermittlercompounds verarbeitet werden,
wird auch die Wirkungsweise der reaktiven Komponente durch die aul3eren Verarbei-
tungsparameter beeinflusst. Die nachfolgende Tabelle gibt einen Uberblick der im

Rahmen der Arbeit betrachteten Einflussparameter.

Tabelle 3.1: Untersuchte Material- und Verarbeitungsparameter

Verarbeitungsparameter zur Beeinflussung
der Bauteileigenschaften

Werkstoffparameter zur Beeinflussung der
Bauteileigenschaften

Temperatur Art des Matrixsystems

Druck Fasersorte, Faserbestandteile
Plastifikattemperatur Fasermodifizierung

Staudruck Art des Haftvermittlercompounds

Einlegeposition

Applikation des Haftvermittlercompounds

Reaktionszeit des Haftvermittlers

In statischen Pressversuchen, wie dem Film-Stacking-Verfahren, tritt ein eindimensi-
onales FlieRen der schmelzflissigen Matrix durch ein Faserhalbzeug an die Stelle
des dreidimensionalen FlieBvorganges von Faser und Matrix im FlieRpressen. Da-
durch ist es mdglich, die Auswirkungen einiger Einflussparameter unabhangig von
anderen Einflussfaktoren zu charakterisieren. Hierzu zahlen die Werkstoffparameter,
aber auch die fur statische Pressverfahren bedeutenden Verarbeitungsparameter
Temperatur, Druck und Presszeit. Die fur den FlieRprozess bedeutenden Verarbei-
tungsparameter, wie Staudruck oder Einlegeposition sind Uber den statischen Press-

versuch nicht zuganglich.
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Bei den Untersuchungen von Verarbeitungsparametern, wie dem Druck oder der
Schliefigeschwindigkeit wird das Verarbeitungsfenster einerseits von Mindestanfor-
derungen des Verarbeitungsprozesses, aber auch von den Materialbesonderheiten
der NF-FKV determiniert. Hier stand die Schonung der Verstarkungsfasern bei der

Parameterwahl im Mittelpunkt.

Aufgrund der nicht auflosbaren Wechselwirkungen zwischen der Presstemperatur
und der Presszeit einerseits und der Reaktionszeit und —fahigkeit des eingesetzten
Haftvermittlers andererseits, wird der in der Pressmasse stattfindende Stoffubergang
des Haftvermittlers theoretisch vereinfacht betrachtet, um dessen Einflusspotential
auf die Wahl der Presszeit abschatzen zu konnen. Sowohl die Auswirkungen der ge-
troffenen Vereinfachungen, als auch die Ubertragbarkeit der Berechnungen auf an-
dere Typen der Materialpaarung Naturfaser-Polypropylen-Haftvermittler werden

ebenso beleuchtet.

3.2 Probenherstellung und Charakterisierung der Verbunde

Alle in Kapitel 3 beschriebenen Verbunde wurden im Film-Stacking-Verfahren in be-
heiz- und kuhlbaren Presswerkzeugen hergestellt. Kennzeichnend ist die Anordnung
textiler Halbzeuge, meist aus Bast- oder Blattfasern, alternierend mit Polymerfolien
und anschlieBendem Verpressen zu flachigen Bauteilen. Die jeweils verwendeten
Verarbeitungsparameter sind den entsprechenden Kapiteln zu entnehmen. Aufgrund
der langen Rustzeiten wird dieses Verfahren zur Herstellung von Serienbauteilen
kaum eingesetzt. Im Bereich der Forschung und Prototypenherstellung ist es jedoch
das dominierende Verfahren zur Herstellung von Naturfaser-Thermoplast-

Verbunden.

Bild 3.1 zeigt den typischen Temperaturverlauf des Film-Stacking-Prozesses, bei
dem das Pressgut in die vorgeheizte Kavitat eingelegt wurde. Innerhalb etwa
65 Sekunden erreicht das zu verpressende Material eine Temperatur Uber der
Schmelztemperatur der Matrix. Nach einer Haltezeit von 10 bis 15 Minuten wird Uber
das Kuhlsystem dem Werkzeug und dem Pressgut Warme entzogen, bis das Bauteil
bei etwa 70°C dem Werkzeug entnommen werden kann. Wahrend des gesamten
Pressvorgangs wird der Pressdruck aufgebracht. Die Gesamtzykluszeit zur Verarbei-
tung von Naturfaser-PP-Verbunden betragt auf der eingesetzten Anlagentechnik

etwa 125 Minuten.
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Bild 3.1: Temperaturverlauf in der statischen Presse

Aus den Pressversuchen wurden ebene Platten erhalten, aus denen durch Sagen
und Schleifen Probekdrper in und senkrecht zur Vlieslegerichtung entnommen wur-

den.

Es wurden Zugversuche nach DIN EN ISO 527 an je funf Probekérpern (180 mm x
25 mm x Plattendicke) je Entnahmerichtung durchgefiuhrt und die Ergebnisse gemit-
telt. Die Belastungsgeschwindigkeit wurde zu 2 mm/min gewahlt, die Messlange be-
tragt 50 mm. Bei allen Verbunde konnten deutliche Abweichungen in den Messwer-
ten festgestellt werden, was auf die Abweichungen der lokalen Fasergehalte der ein-
gesetzten Naturfaservliese zurtickzufihren ist (vgl. Kapitel 2.1.4, insbesondere Bild
2.7). Um diese Abweichungen aus den Betrachtungen zu eliminieren, wurde die
Dichte der Probekdrper im Bruchbereich der Zugproben bestimmt, der Fasergehalt
berechnet und die Zugfestigkeitswerte auf einen festen Faservolumengehalt
von 30 % (Hanf-PP 40,2 Gew.%, Flachs-PP 39,4 Gew.%, Sisal-PP 36,1 Gew.%)

normiert.

Zur Dichtebestimmung wurde der in Bild 3.2 dargestellte Bruchbereich der Zugstabe
entnommen und die Dichte nach dem Auftriebsverfahren nach Archimedes in einer
Fllssigkeit mit bekannter Dichte (hier Isopropanol) bestimmt. Die Dichte der Refe-
renzflissigkeit wurde ebenfalls Uber das Auftriebsverfahren mittels eines Glassen-

kers mit bekanntem Volumen bestimmt.
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Bild 3.2: Lage der Probekorper zur Dichtebestimmung

Die zur Berechnung des Fasermassengehaltes weiter bendtigte Dichte der Fasern
wurde mittels Pyknometrie bestimmt. Das Messprinzip beruht auf der Verdrangung
einer Flussigkeit in einem bekannten Volumen durch die zu messende Probe. Beide
Verfahren zur Bestimmung der Dichte sind in DIN 53479 beschrieben. Abweichend
von der Norm wurde, zur Bestimmung der Faserdichte, funf Proben gemessen und
die Dichte der Referenzflissigkeit aus dem Pyknometervolumen und der FlUssig-
keitsmasse bestimmt. Fur alle Wageversuche stand eine Analysenwaage mit einer
Aufldsung von 10 g zur Verfiigung. Die Dichte der Polypropylenmatrix und der ein-
gesetzten Haftvermittlersysteme wurde aus Herstellerangaben zu 0,91 g/cm?

Ubernommen.

Tabelle 3.2: Dichte der eingesetzten Naturfasern

Fasersorte Hanf Flachs Sisal Fichte

Dichte [g/cm?] 1,43 1,38 1,20 1,18

Der Fasermassengehalt we,ser des Verbundes berechnet sich gemal Gleichung 3.1

mit den Dichten p; zu:

_ Prrobe — PMatrix (31)

WFaser -
Faser — P2 Matrix

Der Faservolumengehalt @raser folgt aus dem Fasermassengehalt Weaser durch:

WFaser / p Faser
Prasor = (3.2)
: WFaser / ,0 Faser + (1 - WFaser )/ ,0 Matrix

Mit Gleichung 3.3, die aus der Mischungsregel abgeleitet wird, kann der am Probe-
korper ermittelte Messwert Kgemessen @uf einen einheitlichen Faservolumenanteil @norm
normiert werden. Als BezugsgroRe wurde auf den am Matrixmaterial ermittelten

Kennwert zurickgegriffen, da die mechanischen Eigenschaften der Naturfasern gro-
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Ren Streuungen unterliegen, wie der Vergleich verschiedener Quellen zeigt. Glei-
chung 3.3 wurde zur Normierung der Zugfestigkeit und der Biegefestigkeit einge-

sefzt.

Norm

K = M ’ ngmessen + [1 - M} : KMatrix (33)

gemessen (ogemessen

mit dem gemessenen Kennwert Kgemessen, gemessenen Faservolumengehalt @gemessen

und dem Bezugsfaservolumengehalt @norm.

Die Bruchflachen der Zugprobekdrper wurden mittels Rasterelektronenmikroskopie
untersucht. Im Mittelpunkt stand dabei die Faser-Matrix-Haftung, die Faserverteilung,
sowie die Haftungs- und Versagensmechanismen der Verbunde. Die Impragnie-
rungsqualitat der Verbunde wurde an Hand von Schliffproben der Materialien unter-
sucht. Die Proben wurden dazu in Epoxydharz eingebettet, nach dem Ausharten

nass geschliffen, getrocknet und mit einem Auflichtmikroskop untersucht.

An den hergestellten Verbunden wurden auch Biegeversuche im Dreipunktverfahren
nach DIN EN ISO 178 durchgefuhrt. Charakterisiert wurden je vier Probekorper
(100 mm x 25 mm x Plattendicke) in und senkrecht zur Vlieslegerichtung. Die Belas-
tungsgeschwindigkeit wurde zu 2 mm/min gewahlt. Da hier die Bestimmung der Bie-
geeigenschaften zur Charakterisierung des Impragnierungsgrades der hergestellten
Materialien dient, wurde der Auflagerabstand in Anlehnung an Mayer [78] grof3 (48:1)
im Verhaltnis zur Plattendicke gewahlt, um eine Schubbelastung der Probekorper zu
vermeiden. Die so gewonnene Biegefestigkeit wurde analog zu den Ergebnissen der
Zugversuche auf einen einheitlichen Faservolumengehalt von 30 % normiert. Zur
Dichtebestimmung wurde jedoch der vollstandige Probekorper genutzt. Die gemes-
senen und normierten Werte wurden gemittelt und die Standardabweichung in Form

von Fehlerbalken in den Diagrammen berlcksichtigt.

Um die dynamisch-mechanischen Eigenschaften der Verbunde zu untersuchen,
wurde die Schlagzahigkeit nach Charpy gemaf DIN EN ISO 179 an je funf ungekerb-
ten Probekoérpern (50 mm x 10 mm x Plattendicke) in und senkrecht zur Vlieslege-
richtung bestimmt. Die eingesetzte Schlagmasse betrug 2,16 kg. Auf eine Normie-
rung der Messwerte in Anlehnung an die Ergebnisse der Zug- und Biegeversuche
wurde verzichtet, da keine befriedigenden Ansatze zur Berechnung der Schlagzahig-

keit eines Verbundes aus den Kennwerten der Fasern und der Matrix existieren.
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Aulerdem versagte das eingesetzte PP-Copol laut Hersteller im Schlagbiegeversuch

bei 23 °C ohne Bruch, weshalb keine Bezugswerte zur Normierung vorliegen.

Die im Kapitel 3.3.1 zur Optimierung der Pressparameter Druck und Temperatur un-
tersuchten holzfaserverstarkten Verbunde wurden auf einer halbautomatischen La-
borpresse in einem Tauchkantenwerkzeug der Kavitat 80 mm x 100 mm verarbeitet.
Aus den Verbundplatten wurden je vier Schulterprobekorper nach DIN 53504 S3A
entnommen und Zugversuchen nach DIN 53455 unterworfen. Die Belastungsge-

schwindigkeit betragt 5 mm/min.

Die zur Verifikation der in Kapitel 3.3.1 gewonnenen Ergebnisse untersuchten, hanf-
faserverstarkten Verbunde (Kapitel 3.3.2) wurden ebenfalls auf der halbautomati-
schen Laborpresse in einem Tauchkantenwerkzeug hergestellt. Die Plattengroflie
betrug 100 mm x 160 mm. Aus je zwei Platten wurden insgesamt vier Probekérper
(25 mm x 160 mm x Plattendicke) entnommen und nach DIN EN ISO 527 gepruft.
Alle Prufparameter wurden analog zu den bereits beschriebenen Zugversuchen nach
DIN EN ISO 527 gewahlt.

Bei der Werkzeugbelegung der im Kapitel 3.3 hergestellten Verbunde, wurden die
Fasern mdglichst homogen Uber der Flache verteilt. Da die Standardabweichung der
erhaltenen Messwerte gering ist, kann von einer gleichmafigen Faserverteilung aus-
gegangen werden, weshalb auf eine Normierung der Kennwerte auf einen einheitli-

chen theoretischen Fasergehalt verzichtet wird.

3.3 Untersuchung der Pressparameter Druck und Temperatur

Bei der Herstellung faserverstarkter Kunststoffe muss ein trockenes, meist bereits
textiltechnisch verarbeitetes Faserhalbzeug mit einem Polymer impragniert werden.
Thermoplastische Kunststoffe mussen hierzu in eine Schmelze Uberfuhrt werden, so
dass die Hohlraume der textilen Struktur im Impragnierprozess mit Polymer gefullt
werden konnen. Je nach eingesetzter Verstarkungsfaser sind nicht nur die Faserzwi-
schenraume zu penetrieren (Makroimpragnierung), sondern, insofern es sich um Fa-
serfilamente handelt, auch die Filamentzwischenraume (Mikroimpragnierung). Dabei
muss die vorhandene Luft vollstandig aus dem Verbund verfrachtet werden, wozu ein
gewisser Druckgradient im Material zu erzeugen ist, der den Fluss der hochviskosen
Schmelze in das Faserhalbzeug unterstitzt. Bei naturfaserverstarkten Verbunden

findet fast ausschlieRlich die Makroimpragnierung der Fasern statt, da die Cellulose-
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ketten mit Pflanzenleim zur Faser verklebt sind und somit kaum impragnierbare Fi-

lamentzwischenraume fur die thermoplastische Matrix zur Verfligung stehen.

Bei der Impragnierung in statischen Pressen wird die Matrix flachig, z.B. als Folie,
auf das Faserhalbzeug aufgebracht und durchstromt es in Dickenrichtung. Die sich

einstellende Flieligeschwindigkeit v beim eindimensionalen Flie3en eines Volumen-

stroms V durch ein homogenes poréses Medium mit der angestromten Flache A ist
mit dem FlieBwiderstand des Halbzeugs (Permeabilitat) K, der Fliel3fahigkeit der Mat-
rix (Viskositat) n und dem anliegenden Druckgradienten Ap/Ah Uber das FlieRgesetz
nach D’Arcy [79] verknUpft.

v:%:—%-% (3.4)
Durch die Variation der Verarbeitungsparameter Druck und Temperatur kann einer-
seits das Viskositatsverhalten und dadurch das Flie- und Impragnierverhalten der
Matrix beeinflusst werden, andererseits bewirkt die Erhdhung der Parameter eine
verstarkte Degradation der Naturfasern. Wie aus der in Bild 2.8 dargestellten ther-
mogravimetrischen Analyse einer Naturfaser zu erkennen ist, erfolgt zuerst die De-
gradation der Faserbestandteile Lignin und Pektin ab etwa 230 °C, wohingegen die
Cellulose bis etwa 350 °C stabil bleibt. Die zur Impragnierung benétigte Druckdiffe-
renz kompaktiert das Faserhalbzeug und bewirkt so die Abnahme der Permeabilitat.

Aulerdem sinkt die Degradationstemperatur der Fasern unter erhéhtem Druck.

Um bereits die beginnende Degradation der Verstarkungsfasern charakterisieren zu
konnen, wurden bei den nachfolgenden Untersuchungen Holzfasern eingesetzt, die
sich durch einen hohen Ligningehalt von etwa 25 bis 35 Gew.% und einen niedrigen
Cellulosegehalt von 40 bis 45 Gew.% auszeichnen. Anhand einer Versuchsreihe mit
hanffaserverstarktem Polypropylen (ca. 4 Gew.% Lignin und ca. 75 Gew.% Cellulo-

se) wurden die gewonnenen Ergebnisse fur cellulosereiche Fasern verifiziert.

3.31 Untersuchungen an holzfaserverstarkten Verbunden

Zur Untersuchung des Verarbeitungsfensters ligninreicher Naturfasern wurden die in
Tabelle 2.4 beschriebenen Holzfasern schichtweise alternierend mit PP-Folie in eine
Pressform eingebracht und auf einer Laborheizpresse unter Druck aufgeheizt. Der

Fasermassengehalt betrug einheitlich 35 Gew.% (ca. 29 Vol.%). Nach einer Press-
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zeit von 20 Minuten wurde die Kavitat mit dem Pressgut isobar innerhalb von
15 Minuten auf eine Temperatur von 25 °C abgekuhlt. Die gewahlten Pressparame-
ter betrugen 175 °C, 187 °C und 201 °C bei einem Pressdruck von 1 MPa, 5 MPa
und 10 MPa. Exemplarisch zeigt Bild 3.3 den in der Kavitat gemessenen Tempera-
turverlauf bei einem Pressdruck von 5 MPa und einer Maximaltemperatur von
187 °C.
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Bild 3.3: Temperaturverlauf in der Kavitat, Laborpresse: Tnax = 187 °C

Die so erhaltenen Platten wurden optisch auf Dunkelfarbungen und in Zugversuchen

charakterisiert.

Bild 3.4: Fichte-PP-Verbunde, Pressdruck 1 MPa, Presstemperatur 175 °C (1),
187 °C (2), 201 °C (3)
Die bei 201 °C gepresste Platte zeigt in allen drei Pressreihen die grofte Verfarbung.

Die nicht dargestellte, bei einer Temperatur von 201 °C und einem Druck von
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10 MPa verpresste Platte ist am Rand dunkel und in der Mitte stark verbrannt. Bei
einem Verarbeitungsdruck von 5 MPa ist auch die bei 187 °C hergestellte Platte be-
reits in der Mitte dunkler gefarbt. Das Einwirken des hohen Drucks von 10 MPa fluhrt
bei allen Verarbeitungstemperaturen zu starken Verfarbungen der Platten. Da die
Verfarbungen von Abbauprodukten des Materials hervorgerufen werden, wird von

einer Degradation der thermisch empfindlichen Verstarkungsfasern ausgegangen.

Bild 3.5: Fichte-PP-Verbunde, Pressdruck 5 MPa, Presstemperatur 175 °C (4),
187 °C (5), 201 °C (6)

o _ S
Bild 3.6: Fichte-PP-Verbunde, Pressdruck 10 MPa, Presstemperatur 175 °C (7),
187 °C (8)

Die an den Verbunden gemessene Zugfestigkeit bestatigt diese Annahme. Die bei
hohen Temperaturen hergestellten Verbunde weisen eine deutlich geringere Zugfes-

tigkeit als die bei 175 °C hergestellten Verbunde auf (Bild 3.7), was auf den zuneh-
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menden Abbau der Verstarkungsfasern zurickzufiihren ist. Die Erhéhung des Verar-

beitungsdrucks verstarkt den Einfluss der Temperaturerhdhung.

Wie Ubereinstimmend die reduzierte Zugfestigkeit bei einem hohen Pressdruck von
10 MPa, bzw. bei einer Temperatur von 201 °C in Bild 3.3 und die Fotos der herge-
stellten Platten in Bild 3.4 erkennen lassen, fihren diese Verarbeitungsparameter zur
Degradation der Verstarkungsfasern. Durch das gleichzeitige Einwirken von Tempe-
ratur und erhohtem Druck wird somit die in der TGA gefundene Degradationstempe-
ratur des Lignins von 230 °C (Bild 2.8) deutlich erniedrigt.
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Bild 3.7: Einfluss Verarbeitungsdruck und —temperatur auf die Zugfestigkeit von
HF-FKV

FUr den hier untersuchten ligninreichen Verbund konnten optimale Verarbeitungspa-
rameter zu 175 °C und 5 MPa bestimmt werden. Da andere Naturfasern, wie der im
Folgenden Uberwiegend genutzte Hanf einen deutlich geringeren Ligninanteil auf-
weist, ist der Beginn der Faserdegradation erst bei hoheren Temperaturen zu erwar-

ten.

3.3.2 Verifikation fiir hanffaserverstarkte Verbunde

Basierend auf den an holzfaserverstarktem Polypropylen gewonnenen Ergebnissen
wurden Pressversuche an hanffaserverstarktem PP-Copolymerisat durchgefiihrt. Der
Gewichtsanteil der getrockneten Fasern betrug 50 Gew.% (38,9 Vol.%) und der Haft-
vermittleranteil lag bei 0,01 Gew.% PP-MAH_3, bezogen auf die eingesetzte Faser-
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menge. Analog zu den in Kapitel 3.3.1 beschriebenen Untersuchungen an HF-FKV
wurden im Film-Stacking-Verfahren Platten hergestellt und Zugversuche durchge-
fuhrt.

Sisal-PP 1,5 MPa Sisal-PP 17,5 MPa

Bild 3.8: Faserzerstérung durch den Pressdruck (links: 1,5 MPa, rechts 17,5 MPa)

Durch hohe Pressdriicke kann die Struktur der Fasern zerstort werden. In Bild 3.8 ist
die Kompaktierung der innenliegenden Faserhohlraume, der Lumen, durch das Auf-
bringen eines mehr als 11-fachen Verarbeitungsdruckes gezeigt. Die Lumen sind fast
vollstandig kompaktiert und die Zellwande berthren sich. Durch diese Verdichtung
nimmt die Faserdichte zu. Ein Bruch der Zellwande im Knickbereich konnte nicht be-
obachtet werden. Da die Erhdhung des Pressdrucks auch zur Verringerung der Per-
meabilitat des Faserhalbzeugs fuhrt, wurde der Pressdruck zu 1,5 MPa gewahlt. Die
Schonung der Faserstruktur mit dem zentralen Lumen soll im Hinblick auf eine mog-

lichst geringe Dichte zur Gewichtsoptimierung der FKV im Mittelpunkt stehen.

Wie in Bild 3.9 an einer Schliffprobe
des bei 190 °C verarbeiteten Materials
zu erkennen ist, zeigen die Materialien
keine Lufteinschlisse, weshalb von
einem ausreichenden Pressdruck zur

Verdrangung der Luft aus dem Hanf-

vlies wahrend des Impragnierschrittes

Hanf-PP

Bild 3.9:  Schliffbild Hanf-PP (190 °C)

ausgegangen werden kann.

Der im Bild 3.10 gezeigte Einfluss der Verarbeitungstemperatur auf die Zugfestigkeit

der hergestellten Verbunde lasst auf eine optimale Verarbeitungstemperatur von
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190 °C schlieRen. Verbunde, die bei niedrigeren Temperaturen hergestellt wurden,
zeigen ein geringfugig niedrigeres Eigenschaftsniveau, die bei Temperaturen ober-
halb von 195 °C verarbeiteten Materialien besitzen eine deutlich geringere Zugfestig-
keit, was auf die beginnende Degradation der Naturfasern beim Verarbeitungsdruck

in Gegenwart des Haftvermittlersystems schlief3en Iasst.

Hanf + PP-Copolymerisat mit 0,01 Gew.% PP-MAH_3
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Bild 3.10: Einfluss der Presstemperatur auf die Zugeigenschaften von hanffaserver-
starktem PP
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Bild 3.11: Thermogravimetrische Analyse von NMT
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Die TGA eines handelsublichen naturmattenverstarkten Thermoplastes (NMT) der
Fa. Quadrant (18 Gew.% Flachs, PP-Copolymer) bestatigt die Sensitivitat der NF-
FKV gegenuber kombinierter thermischer und mechanischer Belastung durch den
beginnenden Abbau des Materials bereits bei einer Temperatur von ca. 200 °C
(Bild 3.11). Dabei ist zu beachten, dass die TGA bei Umgebungsdruck und nicht un-
ter wirkendem Pressdruck durchgefuhrt wird.

Im Vergleich mit den Ergebnissen aus dem vorigen Kapitel zeigt sich, dass die Zu-
sammensetzung der Fasern die Wahl der Verarbeitungsparameter beeinflusst. Die
Zusammensetzung der fur die weiteren Pressversuche eingesetzten Hanf-, Flachs,
Sisal und Jutefasern sind ahnlich (Tabelle 2.3), so dass die Verarbeitungsparameter
innerhalb der Pressverfahren nicht geandert wurden. Far alle weiterfUhrenden stati-
schen Pressversuche wurde ein Verarbeitungsdruck von 1,5 MPa und eine Verarbei-
tungstemperatur von 190 °C gewahlt, die Degradationsvorgange der Fasern vermei-

den sollen.

3.4 Betrachtungen zur Presszeit

Die Zeitspanne, die das Pressgut in der Kavitat ist, wird einerseits vom Aufheiz- und
Abkuhlverhalten der Materialien und des Werkzeugs und andererseits von der beno-
tigten Konsolidierungszeit beeinflusst. Aufheiz- und Abkuhlvorgange sind Uber Tem-
peratur-Zeit-Diagramme zuganglich (Bilder 3.1 und 3.3). In der Konsolidierungszeit
stellt sich eine homogene Temperaturverteilung im Pressgut ein. Neben dem Min-
destzeitbedarf zur Verfrachtung letzter Lufteinschlisse aus dem Verbund, wird bei
NF-FKV mit Haftvermittlersystemen die Konsolidierungszeit von der Reaktionszeit
des Haftvermittlers mit der Faseroberflache und dadurch hauptsachlich durch den
Stofftransport der reaktiven Komponente determiniert. Die Degradationsneigung der
Naturfasern unter den gewahlten Temperatur- und Druckbedingungen begrenzt die
Hochstkonsolidierungszeit. Die Presszeit ist deshalb innerhalb der vom Material und
der Anlagentechnik gegebenen Grenzen zu wahlen und wird durch die Pressparame-
ter Druck und Temperatur beeinflusst. Im Rahmen dieser Arbeiten wurden die
Pressparameter bei einer festgelegten Presszeit von 20 Minuten bestimmt. Da weder
Faserdegradationserscheinungen, noch unimpragnierte Bereiche festzustellen wa-
ren, ist die gewahlte Presszeit ausreichend. Zur Bewertung des Stoffibergangs auf

die Wahl der Presszeit, sei auf Kapitel 3.6.1 verwiesen.
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3.5 Einfluss der Faserbehandlung auf die Verbundeigenschaften

3.5.1 Einfluss des Waschens und Trocknens

Um den Einfluss der Fasermodifizierungsverfahren des Waschens und Trocknens
auf die Verbundeigenschaften serientechnisch verarbeiteter Bauteile charakterisieren
zu kdnnen, wurden Nadelvliese aus taugerdsteten Hanffasern, taugerosteten Flachs-
fasern und Sisalrezyklatfasern behandelt und als Verstarkungsmaterial in Polypropy-
len-Verbunden eingesetzt. Es wurden ebene Platten im Film-Stacking-Verfahren

hergestellt. Als Matrixmaterial wurden Folien aus PP-Copol (Tabelle 2.6) eingesetzt.

Zur Fasermodifizierung durch Trocknung wurden die Vliese bei einer Temperatur von
110 °C in einem Umluftofen fur sechs Stunden getrocknet. Der Feuchtigkeitsverlust
betrug bei den Hanffasern 7,2 Gew.%, bei den Flachsfasern 7,1 Gew.% und bei den

Sisalfasern 8,0 Gew.%.

Bei der Fasermodifizierung durch Waschen und Trocknen wurden die Vliese liegend
mit Wasser getrankt, im Wasserbad bewegt und fiur 18 h auf einem Gitter vorge-
trocknet. AnschlielRend erfolgte die Trocknung analog zu den anderen Vliesen. Bei
allen Vliesen wurden Staub und wasserlosliche Stoffe ausgewaschen, die im Was-
serbad zuruckblieben. Der Gesamtmasseverlust nach der Trocknung ergab
9,4 Gew.% beim Hanfvlies, 7,5 Gew.% beim Flachsvlies und 10,5 Gew.% beim Si-

salvlies.

Schliffbilder der hergestellten Verbunde zeigen die gute Impragnierung der Faser-
vliese. Bei den mit ungetrockneten Fasern hergestellten Verbunden (Bild 3.12 oben)
ist jedoch das schlechte Benetzungsverhalten der Fasern mit der Matrix zu erken-
nen. In der Faser-Matrix-Grenzflache ist noch Luft eingeschlossen, die in Form von
dunkleren Randern in den Schliffen zu erkennen ist. Bei den mit getrockneten Fasern
hergestellten Verbunden (Bild 3.12 unten) sind diese Hohlraume in geringerem Um-

fang ebenfalls zu erkennen.

Auffallend ist die Bildung von Lunkern innerhalb matrixreicher Bereiche der mit nicht
getrockneten Fasern hergestellten Verbunde, die in Bild 3.12 innerhalb der Kreise zu
erkennen sind. Es ist zu vermuten, dass die in den Fasern enthaltene Feuchtigkeit

durch den Aufheizprozess wahrend der Verarbeitung aus den Fasern in die flieRende
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Matrix transportiert wird und in dieser verbleibt. Die Folgen dieser Lunker sind auch

deutlich in den mechanischen Eigenschaften der Verbunde zu erkennen.

ELTL <
Flachs-PP, ungetrocknet

-

Hanf-PP, getrocknet Sisal-PP, getrocknet

Bild 3.12: Schliffbilder der Verbunde mit ungetrockneten und vorgetrockneten Fa-

sern
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Bild 3.13: Einfluss der Faserbehandlung auf die Zugfestigkeit der FKV



Statische Pressversuche 51
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Bild 3.14: Einfluss der Faserbehandlung auf die Biegefestigkeit der FKV

Wie in Bild 3.13 und Bild 3.14 zu erkennen ist, nimmt die Festigkeit der FKV durch
das Trocknen der Vliese zu. Die Eliminierung der Feuchtigkeit von der hydrophilen
Faseroberflache fuhrt zur Verbesserung der Faser-Matrix-Anbindung und zu einer
Steigerung der Verbundfestigkeit. Eine weitere Verbesserung der Faser-Matrix-
Anbindung durch die Entfernung wasserloslicher Stoffe der Fasern durch den
Waschprozess ist nur bei den Flachsfaserverbunden zu erkennen. Senkrecht zur

Vlieslegerichtung konnte eine geringe Abnahme der Festigkeit beobachtet werden.
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Bild 3.15: Einfluss der Faserbehandlung auf die Schlagzahigkeit der FKV
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Sisalfaserverstarkte Verbunde zeigen nur geringe Eigenschaftsverbesserungen
durch den Trocknungsprozess, der kombinierte Wasch- und Trocknungsprozess be-
wirkt die deutliche Festigkeitssteigerung des Sisal-FKV. Die Schlagzahigkeit der ge-
trockneten Bastfaserverbunde steigt durch die verbesserte Faser-Matrix-Haftung an.
Die Entfernung der wasserloslichen Substanzen aus dem Verbund fuhrt zu geringe-
rer Schlagzahigkeit der Verbunde. Die FKV mit Sisal zeigen ein gegenlaufiges Bild.
Dort wird die geringste Schlagzahigkeit bei dem Verbund mit getrockneten Fasern

erreicht.

Durch die Entfernung der in den gelieferten Fasern enthaltenen Feuchte kann eine
deutliche Verbesserung der Faser-Matrix-Anbindung erreicht werden, was die Ver-
besserung der Verbundfestigkeit bewirkt. Durch die verbesserte Kompatibilitat wird

die Schlagzahigkeit der Verbunde herabgesetzt.

Die Entfernung der auf der Faseroberflache befindlichen, wasserléslichen Substan-
zen fuhrt nur bei den sisalfaserverstarkten Verbunden zu einer Steigerung der Fes-
tigkeit bei zugleich hoher Schlagzahigkeit des Verbundes. Bei den bastfaserverstark-
ten Verbunden kann der Einfluss des Waschvorgangs gegenuber dem Trocknungs-

schritt vernachlassigt werden.

Alle innerhalb der nachfolgenden Untersuchungen eingesetzten Faservliese wurden,

wie oben beschrieben, vor der Verarbeitung vorgetrocknet.

3.5.2 Einfluss der Mercerisierung

Mit den mercerisierten Hanffaservliesen, deren Modifizierung in Kapitel 2.3.1 be-
schrieben ist, wurden durch Impragnierung mit PP-Copolymerisat im Film-Stacking-

Verfahren Platten hergestellt und deren Eigenschaften charakterisiert.

Bild 3.16 zeigt die Bruchflachen der gepruften Zugprobekorper aus hanffaserver-
starkten PP-Copolymerisat; mit getrockneten Fasern (links) und mit mercerisierten
Fasern (mitte 10 min, rechts 30 min). Alle Bruchflachen zeigen die schlechte Anbin-
dung der Matrix an die Verstarkungsfasern, was sich durch deutlich sichtbare Hohl-
raume zwischen der Faser und der Matrix auf3ert. Im mittleren Bild ist hauptsachlich
die Matrix zu erkennen, aus der die Fasern beim Bruch herausgezogen wurden. Der
mit den getrockneten Fasern hergestellte Verbund zeigt das duktile Versagensver-

halten der Matrix, in dem in der Bruchflache Polymerfaden zu erkennen
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sind. Dies lasst den Schluss zu, dass die Faser-Matrix-Haftung dieses Verbunds bes-
ser als bei den mercerisierten Fasern ist und lokal die Matrix die Faseroberflache

benetzte, was beim Faser-Pull-out wahrend des Bruchs zur Dehnung der Matrix und

zur Entstehung der Faden flhrte.

Hanf + PP-Copol —50 pm—| Hanf merc. 10 min + PP-Copol —50 pm—| Hanf merc. 30 min + PP-Copol —50 ym—|

Bild 3.16: Bruchflachen der Hanf-FKV, links: Fasern getrocknet, mitte: mercerisiert

10 min, rechts: mercerisiert 30 min

Besonders deutlich ist der durch die Mercerisierung verursachte Aufschluss der
technischen Faserblndel zu sehen. Die Fasern im mittleren Bild weisen einen deut-
lich geringeren Durchmesser, als die Fasern im linken Bild auf. Im rechten Bild sind
bereits vereinzelte Elementarfasern zu erkennen, die jedoch weiterhin als Bindel in
die Matrix eingebettet sind, weshalb die vergroRerte Faseroberflache kaum die Last-
ubertragung zwischen Faser und Matrix verbessern kann. Diese Effekte sind auch in

den mechanischen Eigenschaften der Verbunde zu erkennen.
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Bild 3.17: Einfluss der Mercerisierungsdauer auf die Zugfestigkeit der FKV
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Hanf + PP-Copolymerisat
b

Biegefestigkeit [MPa]
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Bild 3.18: Einfluss der Mercerisierungsdauer auf die Biegefestigkeit der FKV

Die Zugfestigkeit der Verbunde zeigt den Einfluss der Faser-Matrix-Haftung und der
zunehmenden Faservereinzelung. Die Verschlechterung der Faser-Matrix-Haftung
durch den Wegfall von Matrixbricken zur Faseroberflache zeigt sich in der deutlichen
Verringerung der Zugfestigkeit. Im Zuge des verstarkten Faseraufschlusses kann die
lastubertragende Faser-Matrix-Grenzflache zwar vergrof3ert werden, die Zugfestig-
keit des Verbundes mit fur 30 Minuten mercerisierten Fasern erreicht aber nicht den

Wert des Referenzmaterials ohne Fasermodifizierung.

Bei den Biegeeigenschaften ist eine Zunahme der Festigkeit mit der Mercerisie-
rungsdauer der Verstarkungsfasern zu erkennen, was ausschlie3lich auf die zuneh-
mende Faservereinzelung und die Verringerung der Faserdurchmesser zurtckzufih-
ren ist. Die Verschlechterung der Faser-Matrix-Anbindung auf3ert sich auch hier in

einem Abfall der Festigkeit im Vergleich zum Verbund mit getrockneten Fasern.

Die Auflosung der Faserbundel durch die Mercerisierung bewirkt eine Zunahme der
Schlagzahigkeit der Verbunde. Kurze Einwirkzeiten der Natronlauge fuhren jedoch
zu einer Versprodung des Verbundes. Hier zeigt sich der positive Einfluss der starker
aufgeschlossenen Fasern und der dadurch vergroRerten Faser-Matrix-Grenzflache,
die deutlich héhere Lasten unter dynamischer Beanspruchung ubertragen kann, als
die im Verbund mit getrockneten Fasern existierende Grenzflache, die bei kleinerer
Oberflache die bessere Faser-Matrix-Haftung aufweist. Die kurze Einwirkzeit von

10 Minuten fuhrt zur Entfernung der fir die Matrix benetzbaren Faseroberflachen-
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substanzen, bewirkt aber kaum Verbesserungen im Faseraufschluss und so nur eine

geringe VergroRerung der Faser-Matrix-Grenzflache.

Hanf + PP-Copolymerisat
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Bild 3.19: Einfluss der Mercerisierungsdauer auf die Schlagzahigkeit der FKV

Die Modifikation der Faseroberflache und der Verstarkungsfasern durch die Merceri-
sierung bewirkt flr kurze Mercerisierungszeiten den deutlichen Riickgang der Festig-
keit und der Schlagzahigkeit des Verbundes. Langere Einwirkzeiten fuhren zu einem
verbesserten Aufschluss der Faserbundel und dadurch zur héheren Schlagzahigkeit
der Verbunde. Die Festigkeit der mit mercerisierten Fasern hergestellten FKV errei-
chen allerdings nicht das Niveau der mit getrockneten Fasern hergestellten Verbun-
de. Auf die Mercerisierung der im Weiteren genutzten Faservliese wurde deshalb
verzichtet. AuRerdem besitzt das Mercerisierungsverfahren einen nicht unerhebli-
chen Zeitbedarf, der im Zuge einer grof3serienrelevanten Herstellung von Naturfaser-

FKV keinen zusatzlichen Nutzen erkennen lasst.
3.6 Einsatz von Haftvermittlercompounds

3.6.1 Einfluss der Presszeit auf die Haftvermittlerdiffusion

Neben der Moglichkeit durch Verbesserung des Faseraufschlusses die Lastlbertra-
gung im Verbund vom Matrixsystem zur Verstarkungsfaser zu vergrof3ern, kann
durch Modifizierung der Faser-Matrix-Grenzflache das Eigenschaftsniveau des Ver-
bunds gesteigert werden. Bei den naturfaserverstarkten Thermoplasten kommen

meist Haftvermittlersysteme zum Einsatz, die das Bindeglied zwischen Faseroberfla-
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che und Matrix bilden. Der einfachste Weg den Haftvermittler, der als geringer Anteil
in einem matrixverwandten Compound vorliegt, in den Verbund einzubringen, ist die
Einarbeitung in die Matrix, z.B. mittels eines Extruders. Fur polypropylenbasierte

Verbunde hat sich hier das maleinsaureanhydridgepfropfte Polypropylen bewahrt.

Das in der Matrix verteilte PP-MAH sammelt sich, aufgrund der polaren Haftvermitt-
lergruppen und der daraus resultierenden Energieunterschiede zum Matrixmaterial,
verstarkt an der Oberflache der Schmelze an [80] und steht beim Kontakt mit den
Fasern in der Faser-Matrix-Grenzflache zur Verfigung. Der in der Matrix verteilte
Haftvermittleranteil kann lediglich durch Stoffiibergangsvorgange in die Faser-Matrix-
Grenzflache gelangen. Eine nahere Betrachtung der Stofftransportphanomene an-
hand eines vereinfachten Beispiels tragt zum Verstandnis von Einflussfaktoren auf
die haftvermittelnde Wirkung von PP-MAH im Verbund und somit zum optimierten

Einsatz des Haftvermittlers bei.

Ziel dieses Kapitels ist zu Charakterisieren, inwieweit die Presszeit durch den Stoff-
Ubergang des Haftvermittlers in die Faser-Matrix-Grenzflache determiniert wird, oder
ob dieser Vorgang gegenuber der Impragnier- und Konsolidierungszeit vernachlas-
sigt werden kann. Limitierender Faktor ist hier die Degradation der Verstarkungsfa-

sern bei sehr langen Presszeiten.

Exemplarisch soll die Impragnierung eines Nadelvlieses aus taugerosteten Hanffa-
sern mit einem dunnflissigen Polypropylen (PP-Homo) mit einem Zusatz an PP-
MAH-haltigen Haftvermittlercompound von 5 Gew.%, bezogen auf das Matrixsystem,

betrachtet werden. Die wichtigsten Eckdaten fasst Tabelle 3.3 zusammen.

Naturfaserverstarkte Thermoplaste werden vorzugsweise in Pressverfahren oder im
Spritzguss verarbeitet. Eines der einfachsten Pressverfahren ist das Film-Stacking-
Verfahren, bei dem Polymerfolien mit textilen Halbzeugen in einem geschlossenen
Werkzeug positioniert, aufgeheizt, durch Aufbringen von Druck der Verbund konsoli-
diert und anschlieRend unter Druck abgekuhlt wird. Ausgehend von einem auf Uber
die Schmelztemperatur des Matrixsystems temperierten Werkzeug und unter An-
nahme isothermer Bedingungen im Werkzeug wahrend des Pressvorgangs, kann der

Stofftransport getrennt vom Warmeubergang betrachtet werden.
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Tabelle 3.3: Stoffdaten zur Abschatzung des diffusiven Stofftransports

Faserart Hanf, gerostet Matrixart Polypropylen-Compound
Textiles Halbzeug Nadelvlies Halbzeugform Folie
Flachengewicht 400 g/m? Gewichtsanteil PP wpp = 95 Gew.%
Dichte Hanf Praser = 1430 kg/m? Dichte PP ppp = 910 kg/m?
Mittlere Faserlange 57 mm Mittlere Molmasse PP MW! pp = 125.000 g/mol
Mittlerer Gewichtsanteil Haft- _ o
Faserdurchmesser 122 pm vermittler Wiy =5 Gew.%
Presstemperatur T=195°C Dichte prv = 910 kg/m?

Haftvermittler

SchlieRgeschwindigkeit
zur Aufbringung des v =15 mm/s
Pressdrucks

Mittlere Molmasse v _
Haftvermittler My =250.000 g/mol

Die erste Phase des Pressvorgangs wird durch das Schlie3en der Kavitat und dem
Aufbringen des Druckes innerhalb kurzer Zeit (ca. 1 s) gepragt. Das Matrixmaterial
impragniert in einer erzwungenen Stromung das textile Halbzeug. Der an der
Schmelzefront transportierte Haftvermittler reagiert mit den Hydroxylgruppen der Cel-
lulose Uber eine Veresterungsreaktion. Dadurch entsteht ein Konzentrationsgefalle
zwischen der Schmelzeoberflache und der Hauptmasse des Matrixmaterials (Kern).
Durch die erzwungene Stromung tritt ein konvektiver Stoffubergang des PP-MAH aus

dem Kern in die Grenzschicht auf.

Der konvektiv Ubertragene Stoffstrom in einem fluiden Medium ist proportional dem
Stofflibergangskoeffizienten D, der Phasengrenzflache dA und der Konzentrationsdif-

ferenz zwischen dem fluiden Medium ckem und der Phasengrenzflache Cpnasengrenze-

dN PP-MAH — -D PP-MAH " dA- (CPP—MAH,Kern - CPP—MAH,Phasengrenze ) (3-5)

Der Stoffibergangskoeffizient ist abhangig vom Geschwindigkeitsfeld des strémen-
den Mediums. Dies kann laminar oder turbulent sein und kann durch die dimensions-

lose Reynoldszahl charakterisiert werden.

oL o-Lp
|4 n

Re (3.6)

mit der mittleren Stromungsgeschwindigkeit w, der charakteristischen Lange L, der

Dichte p und der dynamischen Viskositat n, bzw. der kinematischen Viskositat v. Fur
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Reynoldszahlen kleiner der kritischen Reynoldszahl (Rexi = 2300, fur hydraulisch
glatte Rohre) handelt es sich um eine laminare und fur Reynoldszahlen grofer Reit

um eine turbulente Stromung.

L=1,5mm

1,0E+14
S turbulentes
% VOEY2 7 strsmungsfeld
g 1,0E+10
£ krit. Reynoldszahlf
o 1,0E+08 - :
Q = krit. Re = 1800
FEWOERE T it Re=2300
E = oEv04 | rit. ke = laminares
'g d krit. Re = 2800 Stromungsfeld
% 1,0E+02 - —— krit. Re = 3300
-‘E 1,0E+00 - presstechnisch lblicher SchlieBgeschwindigkeitsbereich

1,0E-02 + = ‘ ‘ ‘
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Bild 3.20: Einfluss der kritischen Reynoldszahl auf den Umschlagspunkt des Stro-
mungsfeldes

Die im strdomenden Medium ausgebildete Geschwindigkeitsverteilung hat gro3en Ein-
fluss auf den Stoffubergang, der bei turbulenter Stromungsverteilung ein Vielfaches
des Stoffubergangs bei laminarer Stromung betragt. Bei dieser Betrachtung der im
Pressversuch herrschenden Stromungsform wird die berechnete Reynoldszahl mit
der kritischen Reynoldszahl einer voll ausgebildeten Strdmung in hydraulisch glatten
Rohren (Reyit = 2300) verglichen. Beim realen Flielvorgang durch ein Nadelvlies
existieren Querschnittsanderungen der durchstromten Hohlraume, die die Ausbil-
dung einer stationaren Strdomung verhindern, auferdem ist die Einlaufstrdmung in
den durchstrémten Querschnitt zu beachten. Die sich im Einlaufbereich von Rohren
ausbildende Stromungsform, bei der die Stromungsgeschwindigkeit im Querschnitt
konstant ist, fuUhrt zu einer Stabilisierung der laminaren Stromung und damit zu einem
Anstieg der kritischen Reynoldszahl (Re = 2800 fur hydraulisch glatte Rohre) [81].
Der Einfluss der Oberflachenrauhigkeit der durchstromten Querschnitte auf die kriti-
sche Reynoldszahl kann im betrachteten Geschwindigkeitsbereich weitgehend ver-
nachlassigt werden, denn experimentelle Messungen an rauen Rohren zeigten

Schwankungen der kritischen Reynoldszahl zwischen 2160 und 2410 [81]. Im Ver-
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gleich mit der berechneten Reynoldszahl sind diese Einfliisse unerheblich, denn ein
Umschlag der wahrend der Impragnierung herrschenden laminaren Geschwindig-
keitsverteilung in ein turbulentes Stromungsfeld ist nahezu ausgeschlossen, wie
Bild 3.20 zeigt.

Die charakteristische Lange L ist aus den geometrischen Abmessungen des durch-
stromten Mediums zu wahlen. Bei einer durchstromten Rohre ist der Durchmesser,
bzw. ein Aquivalentdurchmesser einzusetzen [82]. Fiir den hier betrachteten Fall der
Stromung schmelzflissigen Polypropylens durch ein vernadeltes Wirrfaservlies ist
als charakteristische Lange der durchstromte Porendurchmesser zu wahlen. Dieser
ist geometrisch durch die in beliebiger Lage kreuzenden Naturfasern gegeben. Die
hier verwendeten Hanfvliese zeigen einige naherungsweise elliptische Poren mit ei-
nem Hauptdurchmesser von ca. 1,5 mm (Bild 2.4). Da hier die maximale Reynolds-
zahl des Stromungsfeldes betrachtet werden soll, wird die charakteristische Lange zu
1,5 mm gewahlt. Im hier betrachteten FlieRgeschwindigkeitsbereich, der durch die
SchlieRgeschwindigkeit der Presse gegeben ist, sind Abweichungen von L auf den

Umschlagspunkt des Stromungsfelds vernachlassigbar (Bild 3.21).
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Bild 3.21: Einfluss der charakteristischen Lange L auf den Umschlagspunkt des

Stromungsfeldes bei Reyit = 2300
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Zur Bestimmung der dynamischen Viskositat des stromenden Mediums ist die auf die
Polymerschmelze wirkende Schergeschwindigkeit zu beachten. Fur die Verarbeitung
von Polypropylen im Pressverfahren wird eine Schergeschwindigkeit von 10 s” an-
gegeben [37]. Rheologische Messungen an haftvermittlermodifiziertem PP (Homopo-
lymer mit 5 Gew.% Haftvermittleranteil, My, pp-van = 250.000 g/mol) ergaben eine dy-
namische Viskositat von 167,0 Pa s bei 190 °C und 80,3 Pa s bei 230 °C.

Mit dem Arrehnius-Ansatz [83]

AH1 1
T T,

nT)=n,-e" (3.7)

mit  mo:= Bezugsviskositat bei Ty
AH:= Aktivierungsenergie fur den FlieBprozess
R:= Ideale Gaskonstante, R = 8,314 J/mol K
T, To:= Temperatur in K

ergibt sich die Aktivierungsenergie fur das Stoffsystem zu AH = 35,5 kd/mol und die
dynamische Viskositdt bei 195°C und einer Scherrate von 9,48s' zu
n = 151,4 Pa s. Die Dichte der Schmelze wurde durch die Dichte von Polypropylen
bei 23 °C zu p = 910 kg/m?® abgeschatzt [63].

Unter der Annahme, dass das Polymer als Folie ganzflachig auf das Vlies aufge-
bracht ist und schmelzfllissig durch die Kompaktierung des Faser-Matrix-Aufbaus mit
der SchlieRgeschwindigkeit der Presse durch das Vlies stromt, ergibt sich die Fliel3-

geschwindigkeit zu ca. ® = 15 mm/s.

Daraus berechnet sich die Reynoldszahl zu Re = 1,4 x 10™* << Rey. Das schmelz-

flussige Polymer stromt also laminar durch das Nadelvlies.

Da laminare Stromungsfelder durch die Ausrichtung der Geschwindigkeitsvektoren in
Flierichtung gepragt sind, erfolgt der Stofftransport quer zur Flief3richtung aus-
schliel3lich durch Diffusion [82]. Die Stoffubertragung durch Diffusion beinhaltet den
Ausgleich von Konzentrationsunterschieden in einem geschlossenen System ohne
Austausch mit der Umgebung oder die Ausbildung einer zeitlich konstanten Stoff-

stromdichteverteilung unter stationaren Bedingungen quer zu einer laminaren Stro-
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mung [82]. Ziel dieses Bestrebens ist die Minimierung der inneren Energie des Ge-

samtsystems [84].

Die Diffusion von Makromolekulen in Polymeren, wie z.B. die Diffusion von PP-MAH
in einer PP-Schmelze, muss in Abhangigkeit des Polymerzustandes betrachtet wer-
den. Dabei wird zwischen dem glasahnlichen und dem gummiahnlichen Zustand der
Polymere unterschieden. Der Ubergang zwischen den beiden Zustanden erfolgt bei
der Glasubergangstemperatur Tg. Die Diffusionsvorgange in Polymeren bei Tempe-
raturen oberhalb Tg kdnnen mit den Diffusionsgesetzen nach Fick beschrieben wer-
den. Zur Beschreibung der Diffusionsvorgange unterhalb Tg existieren nach Crank
zwar Ansatze, die jedoch nicht ausreichend in der Lage sind, die im Versuch beo-
bachteten Phanomene zu beschreiben [85]. Da die Glaslibergangstemperatur von
Polypropylen bei statischer Messung Tg =-10 °C [63] betragt und hier die Pressver-
arbeitung des Materials bei 195 °C betrachtet wird, konnen samtliche Diffusionsvor-

gange mit den Fick’schen Gesetzen beschrieben werden.

Gemal Fick ist der durch Diffusion Ubertragene Stoffstrom I\'I1 proportional dem Dif-

fusionskoeffizienten D, der Phasengrenzflache A senkrecht zur Ubertragungsrichtung

x und dem Konzentrationsgradienten dc.

- do,

dN,=-D-dA- (3.8)
ax

mit der molaren Dichte als Quotient der Anzahl der Molen und dem Volumen.

Unter der Voraussetzung einer einheitlichen Konzentration der Stoffkomponente 1 in
der Phasengrenzfliche und bei Betrachtung der Stoffstromdichte rn, =N, /A verein-
facht sich Gleichung 3.8 zu:

__pder

3 o (3.9)

Gleichung 3.9 gilt nur bei aquimolarer Diffusion, d.h. dem Austausch gleichgrof3er

Stoffmengen Uber die Phasengrenze hinweg.

In dem hier betrachteten Beispiel kann die Faseroberflache als Phasengrenzflache
betrachtet werden, zu der die Haftvermittlermolekiile diffundieren und mit den Hydro-
xylgruppen der Naturfasern reagieren. Ausgehend von einer vorgetrockneten Faser,

findet der diffusive Stoffibergang einseitig zur Grenzflache statt. Stefan modifizierte
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das 1. Fick’'sche Gesetz (3.9) fur diesen Anwendungsfall fir Mischungen idealer Ga-
se und fuhrte einen zusatzlichen Stoffstrom ein, bestehend aus beiden Komponen-
ten, der aus dem Kern an die Phasengrenzflache und wieder als Strom der nicht dif-
fundierenden Komponente zurlick stromt. Die Stoffstromdichte ergibt sich damit zu:

c dc,
c—c, dx

A, =-D (3.10)

Aus der Betrachtung der Partialdriicke mit p, =c¢,/RT und Zp, =p (Gesamtdruck)

ergibt sich eine Zunahme der Konzentration der Komponente 2, die nicht durch die
Phasengrenze diffundieren kann, an der Grenzflache, was einen diffusiven Gegen-

strom der Komponente 2 von der Phasengrenzflache in den Kern hervorruft [82].

Gemal der Literatur werden die zur Beschreibung von Gasen gewonnenen Zusam-
menhange auch fur FlUssigkeiten genutzt, obwohl keine aquivalente theoretische

Grundlage zur kinetischen Gastheorie existiert [82].

Die Integration der Gleichung 3.10 in den in Bild 3.22 angegebenen Grenzen fuhrt

ZU.

C1,Phasen renze
7 dC1 1 o h1 _ D-c .In c— C1,Phasengrenze

s
C1kern Cc—¢, J'ds S C— C1,Kern

h,=-D-c (3.11)

0

Der Ubertretende Stoffstrom n, = N, g pnsrom + N1 UNd sSChematische Konzentrations-

verlaufe sind in Bild 3.22 dargestellt.
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Bild 3.22: Mengenstrome und Konzentrationsverlaufe bei einseitiger Diffusion Gber

der Grenzschichtdicke s nach [82]
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Die durch Diffusion an die Phasenoberflache transportierte Haftvermittlermenge in
Molen ist somit dem Diffusionskoeffizienten D, der molaren Dichte der Mischung c,
dem Kehrwert des Abstands der Phasengrenzflache zum Kern s und dem treibenden
logarithmischen Konzentrationsgefalle proportional. Das grof3te Problem bei der the-
oretischen Betrachtung dieser Problematik sind die fehlenden Ansatze fir den Diffu-

sionskoeffizienten.

Im Allgemeinen hangt der Diffusionskoeffizient von der Temperatur, vom Druck, von
der Konzentration und vom System diffundierender Stoff - Gemischpartner ab [86].
Es existieren jedoch einfache Ansatze zur Abschatzung des Diffusionskoeffizienten,
z.B. mit dem empirischen Ansatz nach Wilke und Chang [86], der fur die Diffusion
eines Stoffes 1 in einem Losungsmittel 2 ohne Dissoziation und bei grof3er Verdun-

nung des geldsten Stoffes, d.h. weniger als 5 Mol.%, fur Flissigkeiten gilt.

0,5
[)2:7,4.10—8.L.M (3.12)

7, \//\2'16
mit  D,:  Diffusionskoeffizient in cm?/s
T: Bezugstemperatur in K
n2:  dynamische Viskositat des Losungsmittels in cP
M,:  molare Masse des Losungsmittels in kg/kmol

Vir:  auf die Siedetemperatur bei 1,013 bar bezogenes Molvolumen des ge-
I6sten Stoffes in cm3®*/ mol

Az Assoziationsfaktor, fur Wasser 2,6, fir Methanol 1,9, fir Ethanol 1,5, fur
nicht assoziierende Stoffe 1,0

Das Molvolumen der Komponente 1 kann mit der Beziehung: V,,, =M, /p, aus der

mittleren Molmasse und der Dichte der Komponente 1 berechnet werden. Fur das
betrachtete Beispiel ergibt sich Vy,pp-van = 274.700 cm3/mol. Dabei ist zu beachten,
dass der eingesetzte Haftvermittler ein Compound aus PP-MAH und PP und unrea-
gierten Maleinsauremolekulen, sowie peroxidischen Reaktionsinitiatoren darstellt.
Gegenuber dem Gehalt an PP-MAH und PP kénnen die anderen Stoffe jedoch ver-
nachlassigt werden. Da der PP-MAH-Anteil im Haftvermittler 1 Gew.% betragt, be-
steht der Rest des Compounds aus PP, das durch die auftretende B-Scission (Bild
2.12) unterschiedliche Molmassenverteilungen aufweist. Die mittlere Molmassenver-

teilung des Haftvermittlers ist als Stoffwert angegeben und wird ndherungsweise so-
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wohl fur das PP-MAH, als auch fir das PP des Haftvermittlers angenommen. Die
mittlere Molmasse des Polypropylens in der Matrix kann aus den Molanteilen und
den mittleren Molmassen des PP-Homo und des aus dem Haftvermittler stammen-
den PP berechnet werden. Die Gewichtsanteile w; der Matrix und des Haftvermittlers
konnen mit Kenntnis der Molmassen M; in Molmassenanteile x; umgerechnet werden:
w; /M,

X =311 3.13

T Swm, B9

Der Molanteil des Haftvermittlercompounds ergibt sich zu xyy = 2,6 Mol%, der Molan-

teil des PP-Homopolymers zu Xpp-Homo = 97,4 Mol%. Die Molmasse der Matrix be-

rechnet sich damit zu M = Xpp .00 - Mpp_rome + Xuy - M,y = 128.250 kg/kmol.

Der Gewichtsanteil an PP-MAH in der Matrix betragt 0,05 Gew.%. Dies entspricht
einem Molanteil xpp.man = 0,03 Mol%, der Molanteil an PP ergibt sich somit zu
99,97 Mol%. Bezogen auf die Matrix betragt der Molanteil an PP aus dem Haftver-
mittlercompound Xpp v = 2,57 Mol%. Die mittlere Molmasse des in der Matrix vor-
handenen Polypropylens errechnet sich analog zu MPP = 128.175 kg/kmol. Durch den
geringen Molanteil von nur 0,03 Mol% ist die gro3e Verdinnung der Ubergehenden
Komponente in der kontinuierlichen Phase sichergestellt und die Nutzung des Ansat-

zes fur den Diffusionskoeffizienten (Gleichung 3.12) ist zulassig.

Mit einer experimentell ermittelten und mit Gleichung 3.7 auf die Versuchstemperatur
ubertragenen dynamischen Viskositat des PP n,=164,5Pas und einem abge-
schatzten Assoziationsfaktor von 1,5 (vergleichbar mit Ethanol) ergibt sich der Diffu-

sionskoeffizient zu D, =5-10"° m?s.

Die in Gleichung 3.11 ermittelte treibende logarithmische Konzentrationsdifferenz

kann, gemal der Literatur [82], durch ein logarithmisches Mittel ersetzt werden:

Cupn —Cak ;
CZ _ ,Phasengrenze ,Kern mlt C2,i — C—C“ (314)

m

| n CZ,Phasengrenze

CZ,Kern

Gleichung 4.7 erhalt dadurch die Form:

h1 =T C1,Phasengrenze - C1,Kern ) (3 1 5)
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Mit Hilfe der Gleichung 3.15 kann der aus dem Kern in die Phasengrenzflache trans-

portierte Molenstrom der Komponente 1 berechnet werden.

Um eine Ubertragung der Gleichung auf das betrachtete Beispiel zu ermdglichen,
sind einige Vereinfachungen zu treffen. Der Stofflbergang soll als stationarer Vor-
gang betrachtet werden. Da der Ubertragene Stoffstrom vom treibenden Konzentrati-
onsgefalle der Uubergehenden Komponente abhangt und dies mit fortschreitender
Diffusion abnimmt, weil sich die Haftvermittlerkomponente durch die Reaktion an der
Faseroberflache verringert, ist zur Abschatzung des wahrend der Pressphase maxi-
mal Ubertragbaren Haftvermittlerstroms die Betrachtung des sich zu Beginn einstel-
lenden Stoffstroms durch Diffusion sinnvoll. Vereinfachend soll von einer konstanten
Konzentration des Haftvermittlers im Kern und einer vollstandigen, instantanen Reak-
tion des Haftvermittlers an der Phasengrenze ausgegangen werden. Daraus folgt,
dass die Haftvermittlerkonzentration in der Phasengrenze null und im Kern gleich der
zugegebenen Konzentration ist. Die Berucksichtigung des realen Haftvermittler-
verbrauchs mit fortschreitender Reaktions- und Verarbeitungszeit fuhrt zu einer Ver-

minderung der Ubertragenen Molenstromdichte.

Einen ahnlichen Einfluss hat die Beachtung der real existierenden Veresterungsreak-
tion, anstatt der vollstandigen instantanen, d.h. unendlich schnell verlaufenden Reak-
tion. Veresterungen sind Gleichgewichtsreaktionen, deren Reaktionsgeschwindigkeit
und Richtung von der Konzentration der Reaktionspartner und der Produkte abhangt.
Bei einer unvollstandigen Reaktion mit endlicher Reaktionsgeschwindigkeit verbleibt
ein Teil des PP-MAH in der Grenzflache, woraus eine Abnahme des treibenden Kon-
zentrationsgefalles resultiert. Ein anderer Teil des Haftvermittlers in der Phasen-
grenzflache wird, aufgrund der langen Verweilzeit, durch den in den Kern flieRenden
Stefanstrom (vgl. Bild 3.22) aus der Phasengrenzflache transportiert. Beides bewirkt
die Verringerung der effektiv in die Phasengrenzflache transportierten Haftvermitt-

lermenge.

Im realen Diffusionsprozess ergeben sich ausschlieRlich zeitabhangige Molenstrom-
dichten fur den Haftvermittler, sobald eine Gleichgewichtsreaktion in der Phasen-
grenze betrachtet wird. Zu Beginn der Reaktion stellt die Summe aus dem Fick’schen
Stoffstrom und dem Stefan’schen Stoffstrom aus dem Kern in die Phasengrenze den

maximal Ubertragenen Stoffstrom des Haftvermittlers dar, da der Haftvermittlergehalt
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in der Phasengrenze null ist und dadurch kein durch den Stefanstrom aus der Pha-

sengrenzflache Ubertragener Haftvermittlerstrom existiert.

Da bei einer Veresterungsreaktion neben dem Ester auch Wasser entsteht, bewirkt
dies eine Verringerung des Haftvermittlerumsatzes wahrend der Reaktion. Der Ein-
satz ungetrockneter Fasern und dadurch die Zufuhr von Wasser in die Phasengrenz-
flache fuhrt somit zu einer Verringerung des diffusiv transportierten Haftvermittler-

stroms, da das Reaktionsgleichgewicht zu den Edukten verschoben wird.

Die zur Berechnung der Molenstromdichte bendtigte molare Dichte der Matrix kann

mit: ¢ = p/M berechnet werden. Die Konzentrationen der Einzelkomponenten er-

geben sich durch Multiplikation der molaren Dichte der Matrix ¢ mit dem jeweiligen

Molanteil x;. Die molare Dichte des betrachteten Systems betragt

¢ = 0,007096 kmol/m?3, die des Haftvermittlers im Kern cqkem = 2-10°kmol/m?® und
die des Polypropylens im Kern cukem = 0,007094 kmol/m3. Die molare Dichte des
Haftvermittlers in der Phasengrenzflache ist durch die vollstandige Reaktion gegeben
C1,phasengrenze = 0. Aus einer Massenbilanz und unter Beachtung der Massenerhaltung
ergibt sich die molare Dichte des Polypropylens in der Phasengrenzflache zu

CZPhasengrenze = 0,007096 km0|/m3.

Der Abstand zwischen dem Kern und der Phasengrenzflache s ist eine geometrische
Grole, die fur das betrachtete Beispiel zu ermitteln ist. Innerhalb dieser Betrachtun-
gen wird von einem Stofflbergang in einem impragnierten Faservlies ausgegangen.
Mit den zur Ermittlung der Reynoldszahl betrachteten Porendurchmessern ergibt sich

der Abstand zur Halfte des Porendurchmessers: s = 0,75 mm.
Die Stoffstromdichte ergibt sich somit aus Gleichung 4.12 zu i, =13-10""" kmol/m?s.

Anschaulicher ist die Angabe des durch stationare Diffusion in die Phasengrenze
zwischen Faser und Matrix transportierten Massestroms an Haftvermittler, wozu die
Phasengrenzflache ermittelt werden muss. Im betrachteten Fall wird ein vernadeltes
Roésthanfvlies mit einem Flachengewicht von 400 g/m? eingesetzt. Idealisiert soll die
Faserform durch starre Zylinder mit typischen Abmessungen aproximiert werden.
Aufgrund der MolekulgroRe des Haftvermittlers reagiert das PP-MAH ausschlieBlich
mit den an der Oberflache befindlichen Hydroxylgruppen, weshalb die innere Ober-
flache der Fasern vernachlassigbar ist. Als mittlerer Faserdurchmesser wurden

122 ym und als mittlere Faserlange 57 mm an Einzelfasern ermittelt. Das mittlere
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Gewicht einer Faser betrug etwa 0,001 g. Aus dem Flachengewicht und der Faser-
einzelmasse kann die spezifische Faserzahl zu 400.000 m? berechnet werden. Aus
der Faseroberflache und der spezifischen Faserzahl ergibt sich die spezifische Ober-
flache zu Aspezifisch = 8,75 m?/m?. Werden die BerUhrpunkte der Zylinder gegenuber
der Oberflache vernachlassigt, kann die spezifische Oberflache als Phasengrenzfla-

che eingesetzt werden.

Dies stellt eine weitere Vereinfachung
dar, da die Fasern als starre Rohren oh-
ne Beruhrpunkte betrachtet werden. Re-
ale Fasern zeigen variierende Faser-
durchmesser und -langen, sowie unter-

schiedliche Aufschlussgrade. Einzelne

Fasern entsprechen sogar aufgefacher- _ :
ten Elementarfaserbiindeln (Bild 3.23). Hanffaser 200 um—
Bild 3.23: Hanffaserbundel im Vlies

Dadurch steigt die spezifische Oberflache des Vlieses deutlich an. Zwischen den zur
Faser verkleisterten Elementarfasern existieren Hohlrdume, die zusatzlich zum Lu-
men der Elementarfasern die innere Oberflache der Fasern bilden. Die spezifische
Oberflache des Vlieses wird dadurch nochmals vergroRert. Aufgrund der GroRenver-
haltnisse der Haftvermittlermolekile und der Porengrof3e ist die innere Oberflache fur

die Haftvermittler jedoch nicht zuganglich.

Der maximal ubertragbare Massenstrom an PP-MAH /’-'I1 in die Grenzflache ergibt

sich damit durch

H,=n, A ‘M (3.16)
1 1 1

Phasengrenze
zu H, =28-10""kg/s m2,

Der hier berechnete Massenstrom nimmt im realen Verlauf durch den in der Reaktion
verbrauchten Haftvermittleranteil mit der Zeit ab. Bild 3.24 zeigt den berechneten
Verlauf des Haftvermittlerstroms und des PP-MAH-Anteils, bezogen auf die Faser-
masse im Pressprozess. Durch die Temperaturerhbhung nimmt der Haftvermittler-
strom zu, die Verringerung des treibenden Konzentrationsgefalles durch den Reakti-

onseinfluss und die Temperaturerniedrigung wahrend des Kuihlschrittes bewirkt den
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Riickgang des Haftvermittlerstroms. Begrenzt werden die Kurven durch das Uber-

schreiten der Matrixschmelztemperatur.

Hanf-PP-Homo + PP-MAH_1
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Bild 3.24: Berechneter Haftvermittlerstrom und PP-MAH-Gehalt wahrend der Press-

verarbeitung im Matrixmaterial

Die insgesamt (ibertragene Haftvermittlermenge wurde zu 4,034 x 10° kg pro 1 m?
Vliesflache berechnet. Der Stofftransport auRerhalb der Schmelze wurde dabei ver-
nachlassigt. Der Stofftransport in den Auf- und Abkuhlphasen wird vereinfacht vom

Warmefluss entkoppelt betrachtet.

PP-Homo + PP-MAH_1

7,0E-12

——5 Gew.% PP-MAH_1
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1,0E-12 - M

0,0E+00 w ‘ \ ‘ \ ‘ \ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
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Presstemperatur [°C]

Massenstromdichte [kg/m3s]

Bild 3.25: Einfluss der Presstemperatur auf die Massenstromdichte bei einer Scher-

rate von 11 s™ fiir verschiedene PP-MAH-Gehalte
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Der Uber Diffusionsvorgange Ubertragbare Massenstrom wird auch durch die Verar-

beitungsparameter Druck und Temperatur beeinflusst. Die Temperatur des Systems

beeinflusst fast alle Stoffdaten. So ist die Viskositat der Polymere direkt mit der Tem-

peratur verknupft. Der Diffusionskoeffizient ist auller von der Viskositat auch direkt

von der Temperatur abhangig. Mit steigender Temperatur nimmt der Stofftransport in

die Phasengrenzflache zu, wie dies Bild 3.25 bis 3.27 verdeutlichen.

Massenstromdichte [kg/m?s]

Bild 3.26:

Massenstromdichte [kg/m?s]

Bild 3.27:
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Einfluss der Presstemperatur auf die Massenstromdichte bei einer Scher-

rate von 105 s fiir verschiedene PP-MAH-Gehalte

PP-Homo + PP-MAH_1
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Einfluss der Presstemperatur auf die Massenstromdichte bei einer Scher-
rate von 340 s™ fiir verschiedene PP-MAH-Gehalte
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Der Einfluss des Verarbeitungsdruckes auf die Viskositat der Polymere ist nach
Mayer [78] bis zu einem Verarbeitungsdruck von etwa 350 bar unbedeutend. Somit
ergibt sich keine direkte Beeinflussung des betrachteten Vorgangs durch Anderun-
gen des Verarbeitungsdrucks, da dieser zur Schonung der Hohlstruktur der Elemen-

tarfasern in der Regel weniger als 30 bar betragt.

Die Viskositat des Matrixsystems wird auf3er von der Temperatur auch vom einge-

setzten Polymer und von der Scherrate beeinflusst.

PP-Homo + PP-MAH_1

9,0E-12 —-5 Gew.% PP-MAH_1

8,0E-12 - -2 2,5 Gew.% PP-MAH_1
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5,0E-12 -
4,0E-12 -
3,0E-12 -
2,0E12 -

10E12 M

0,0E+00 T a
0,1 1 10 100 1000
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Massenstromdichte [kg/m3s]

Bild 3.28: Einfluss der Scherrate auf die Massenstromdichte bei einer Presstempera-
tur von 190°C fur verschiedene PP-MAH-Gehalte

PP-Homo + PP-MAH_1
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Bild 3.29: Einfluss der Scherrate auf die Massenstromdichte bei einer Presstempera-
tur von 200°C fur verschiedene PP-MAH-Gehalte
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~—5 Gew.% PP-MAH_1 PP-Homo + PP-MAH_1

9,0E-12
8,0E-12 | -8 2,5 Gew.% PP-MAH_1
7,0E-12 | —1 Gew.% PP-MAH_1

6,0E-12 |
5,0E-12 |
4,0E-12 -
3,0E-12 |
2,0E-12 |
1,0E-12 -

0,0E+00 T T T rrorT T T T T T T T LI R R

0,1 1 10 100 1000
Scherrate [1/s]

Massenstromdichte [kg/m?s]

Bild 3.30: Einfluss der Scherrate auf die Massenstromdichte bei einer Presstempera-
tur von 210°C fir verschiedene PP-MAH-Gehalte

Bild 3.28 bis 3.30 zeigen, dass die mit der Steigerung der Scherrate verbundene Vis-
kositatserniedrigung des Matrixsystems die Massenstromdichte, und somit die Uber-
tragene Haftvermittlermenge in die Faser-Matrix-Grenzflache, steigert. Fir eine
Scherrate von 320s” und bei einer Temperatur von 190 °C berechnet sich

der maximal uUbertragene Stoffstrom (5 Gew.% PP-MAH_1 in PP-Homo) zu
I-'I1 =57-10"kg/s m?, was in etwa einer Verdopplung gegeniiber einer Scherrate

von 10 s entspricht.

Zusammenfassend bleibt zu bemerken, dass der bei der Impragnierung von Naturfa-
servliesen mit haftvermittlerhaltigem Polypropylen durch Diffusion in die Faser-
Matrix-Grenzflache Ubertragene Haftvermittlerstrom auf3erst gering ist. Mit dem hier
prasentierten Modell kann ein Maximalwert der Ubertragenen Stoffstromdichte in Ab-
hangigkeit der eingesetzten Materialien, deren Konzentrationen, der Temperatur und
der Zeit abgeschatzt werden. Der daraus kalkulierbare, maximal durch Diffusion
Ubertragene Massenstrom an Haftvermittler ist mit grolen Fehlern behaftet, da er
direkt von der wahren Faseroberflache des textilen Halbzeugs abhangt, die nicht di-

rekt zuganglich ist.

3.6.2 Variation der Polypropylenmatrix

Auf dem Markt sind neben Polypropylen-Copolymeren auch reine Polypropylen-

Homopolymere erhaltlich. Durch die Unterschiede in der Molmassenverteilung vari-
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iert auch die Viskositat der Schmelze. Um den Einfluss unterschiedlicher Polypropy-
lene und deren Impragnierverhalten auf die mechanischen Eigenschaften der Natur-
faser-FKV zu untersuchen, wurde zur Herstellung hanffaserverstarkter Verbunde ne-
ben dem PP-Copolymerisat auch ein PP-Homopolymer eingesetzt. Die Herstellung
und Charakterisierung der Platten erfolgte wie in Kapitel 3.2 beschrieben, die einge-
setzten Hanffaservliese wurden, wie in Kapitel 3.5.1 beschrieben, vor der Verarbei-
tung getrocknet. Als Haftvermittlersystem wurde PP-MAH_2 mit dem Matrixsystem

compoundiert und der Compound zu Folien extrudiert.

Des weiteren wurden Platten aus sisal- und flachsfaserverstarktem PP-Copol herge-
stellt, bei denen der Haftvermittlergehalt an PP-MAH_2 auf ca. 1,3 Gew.%, bezogen
auf die Fasermasse, eingestellt wurde. Die Verarbeitungsbedingungen wurden ge-
mal den Ergebnissen aus Kapitel 3.3.2 gewahlt. Unterschiede im Impragnierungs-
verhalten des deutlich héher viskosen PP-Copol im Vergleich zum PP-Homo (siehe

Bild 2.9) konnten nicht festgestellt werden.

PP-MAH_2 compoundiert
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Bild 3.31: Einbringen des Haftvermittlers durch Extrusion: Einfluss unterschiedlicher

Polypropylene auf die Zugfestigkeit

Durch den Ersatz des PP-Copolymerisats durch das PP-Homopolymer konnte die
Faser-Matrix-Haftung zu den Rosthanffasern kaum beeinflusst werden. Die im Zug-
versuch ermittelte Verbundfestigkeit ist beim faserverstarkten PP-Homo niedriger, als

beim auf PP-Copol basierenden Verbund. Durch Zugabe von PP-MAH als Haftver-
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mittler kann die Verbundfestigkeit um 15 % bis 55 % auf ein identisches Niveau ge-
steigert werden (Bild 3.31).

PP-MAH_2 compoundiert
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Bild 3.32: Einbringen des Haftvermittlers durch Extrusion: Einfluss unterschiedlicher

Polypropylene auf die Biegefestigkeit

Die Biegefestigkeit der Verbunde entspricht im Verlauf der Zugfestigkeit; der homo-
polymerbasierte Verbund ohne Haftvermittlerzusatz zeigt eine geringere Festigkeit
als der Copolimerisatbasierte. Durch Zugabe des PP-MAH kann auch hier das Ei-
genschaftsniveau deutlich um 42 % bis 108 % gesteigert werden, der homopoly-
merbasierte Verbund erreicht quer zur Vlieslegerichtung sogar eine geringflgig ho-

here Biegefestigkeit.

Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen der Zugprobenbruchflache lassen
ebenso keinen Unterschied zwischen den unterschiedlichen Matrixsystemen erken-
nen. In Bild 3.33 sind dazu oben die Verbunde ohne Haftvermittlerzusatz und unten
die Verbunde mit einem Zusatz von 0,13 Gew.% abgebildet. Bei den Verbunden oh-
ne PP-MAH ist die Faser-Matrix-Grenzflache deutlich als Hohlraum wahrnehmbair,
weshalb von einer schlechten Benetzbarkeit der Faseroberflache mit den Matrizes
ausgegangen werden kann. Durch Zugabe des Haftvermittlersystems nimmt die Be-
netzbarkeit zu, die Matrix berthrt die Faser. Das dominierende Versagensmuster bei
den Verbunden mit Haftvermittler ist der Faser- und Matrixbruch, wogegen bei den

oberen Bildern der Faserauszug uberwiegt. Gut zu erkennen ist der matrixverspro-
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dende Einfluss des Haftvermittlersystems, da die Bruchflache der Matrizes flachig-

sprode und nicht faserig-duktil, wie in den oberen Bildern, ausgepragt ist.

F——50 ym—

Bild 3.33: Bruchflachen der Hanf-FKV, oben: unmodifiziert, unten: mit
ca. 0,13 Gew.% PP-MAH_2 modifiziert

Hanf + PP-Copol + PP-MAH_2 —50 um—— Hanf + PP-Homo + PP-MAH_2
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Bild 3.34: Einbringen des Haftvermittlers durch Extrusion: Einfluss unterschiedlicher

Polypropylene auf die Schlagzahigkeit
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Das Versagensverhalten beeinflusst hauptsachlich die dynamischen Eigenschaften
der Verbunde, was an Hand der Schlagzahigkeit deutlich wird. Nach Zugabe des
Haftvermittlers zeigen die Verbunde eine deutliche Abnahme der Schlagzahigkeit.
Fir hohe Haftvermittlergehalte nimmt die Schlagzahigkeit zu. Die copolymerisatba-
sierten Verbunde besitzen eine geringfugig hdhere Schlagzahigkeit, als die mit PP-
Homo hergestellten Verbunde (Bild 3.34).

-y e : ] m“;'@“
Hanf-PP-Copol Flachs-PP-Copol

< .
Hanf-PP-Copol + 0,13 Gew.% PP-MAH_2

Flachs-PP-Copol + 0,13 Gew.% PP-MAH_2 Sisal-PP-Copol + 0,13 Gew.% PP-MAH_2

Bild 3.35: Schliffbilder der PP-Copol-Verbunde

Analog zu diesen Verbunden wurden Platten mit Flachs- und Sisalfaserverstarkung
hergestellt. Als Matrixsystem wurde das PP-Copol eingesetzt. Bild 3.35 zeigt Schliff-
bilder der Verbunde ohne (obere Bildreihe) und mit 0,13 Gew.% PP-MAH_2 als Haft-
vermittler (untere Bildreihe). Die hanffaserverstarkten Verbunde sind links, die flachs-
faserverstarkten mittig und die sisalfaserverstarkten Verbunde rechts dargestellt. Zur
besseren Darstellung der Faser-Matrix-Grenzflache sind die mit Haftvermittler herge-

stellten Verbunde in einer starkeren VergroRerung abgebildet.

Durch die Zugabe des Haftvermittlersystems ist bei allen Verstarkungsfaserarten ei-
ne Verbesserung der Benetzbarkeit durch die Matrix feststellbar. So zeigen einige
Fasern in mit Haftvermittler ausgerusteten Verbunden dunnere dunkle Umrandungen
der Kontur, andere Fasern sind, speziell bei den Bastfaser-FKV kaum noch von der

Matrix zu unterscheiden.
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Die verbesserte Faser-Matrix-Haftung ist auch in der Steigerung der Verbundfestig-
keit feststellbar. Sowohl die Zugfestigkeit, als auch die Biegefestigkeit der Verbunde
nimmt in Gegenwart des Haftvermittlers zu (Bilder 3.36 und 3.37).

PP-Copol + PP-MAH_2 compoundiert
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Bild 3.36: Einbringen des Haftvermittlers durch Extrusion: Einfluss der Faserart auf

die Zugfestigkeit

PP-Copol + PP-MAH_2 compoundiert
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Bild 3.37: Einbringen des Haftvermittlers durch Extrusion: Einfluss der Faserart auf

die Biegefestigkeit

Die bastfaserverstarkten Verbunde erreichen ein hdheres Festigkeitsniveau, als das
sisalfaserverstarkte Polypropylen. Die Flachsfaser-PP-Verbunde besitzen die hdchs-

te Zugfestigkeit, die Biegefestigkeit ist auf dem Niveau der Hanffaserverbunde.
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PP-Copol + PP-MAH_2 compoundiert
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Bild 3.38: Einbringen des Haftvermittlers durch Extrusion: Einfluss der Faserart auf

die Schlagzahigkeit

Wie schon zuvor bei den hanffaserverstarkten Verbunden, nimmt auch bei den mit
Flachs- und Sisalfasern-PP-Copolymerisat-Verbunden die Schlagzahigkeit in Ge-
genwart des PP-MAH als Haftvermittler deutlich ab (Bild 3.38). Die Verbesserung der
Faser-Matrix-Haftung und die Versprodung des Matrixsystems fuhren auch hier zum

verschlechterten Kraftabbau bei Schlagbeanspruchung.

Werden die Verbunde hinsichtlich ihres Eigenschaftsprofils verglichen, zeigt sich ein
héheres Eigenschaftsprofil der Bastfaserverbunde bei statischer Belastung. Die Si-
salfaserverbunde ertragen dagegen groRere dynamische Lasten. Die Zugabe von
PP-MAH bewirkt die Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung und dadurch die Ver-
besserung der Verbundfestigkeit, die dynamisch aufgebrachte und bis zum Bruch
ertragbare Energie wird dabei jedoch deutlich reduziert. Unterschiede in den Ver-
bundeigenschaften bei der Nutzung von PP-Homopolymer anstatt PP-Copolymerisat
sind nur bei den ohne Haftvermittler hergestellten Verbunden und bei der Schlagza-
higkeit der Verbunde festzustellen. Das Impragnierverhalten beider Matrixsysteme ist
trotz des grof3en Viskositatsunterschieds im Rahmen der gewahlten Pressparameter

identisch.
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3.6.3 Einfluss der Haftvermittlerapplikation: Blendfolien

Eine Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung in naturfaserverstarkten Thermoplasten
hangt, wie bereits festgestellt, von der dort verfugbaren Haftvermittlermenge ab. Die
theoretische Betrachtung der Haftvermittlerdiffusion in die Grenzflache in Kapi-
tel 3.6.1 hat den Stoffibergang als sehr zeitaufwendigen Vorgang identifiziert, d.h.
fur die Modifizierung der Verbunde ist die Verfugbarkeit des Haftvermittlers in der
Grenzflache wahrend des Impragnierschrittes von Bedeutung, da der nachfolgende

Stofftransport wahrend des Konsolidierungsschritts vernachlassigbar ist.

Far den effektiven Einsatz eines Haftvermittlersystems ist somit die Verteilung der
Haftvermittlermolekile im Matrixsystem wichtig. Um diesen Einfluss charakterisieren
zu konnen, wurden hanffaserverstarkte Verbunde im Film-Stacking-Verfahren mit
dem Matrixsystem PP-Homo und PP-MAH_1 hergestellt, bei denen der Haftvermittler
entweder direkt mit dem PP-Granulat in einem Extruder aufgeschmolzen und Uber
eine Breitschlitzdise zu einer Folie extrudiert wurde (direkt) oder bei denen der Haft-
vermittler in einem vorgeschalteten Compoundierextruder dem Polymer beigemischt,
der erhaltene Strang granuliert und daraus die Folie extrudiert wurde (compoundiert).
Es ist anzunehmen, dass durch den Compoundierschritt der Haftvermittler gleichma-
Riger im Matrixsystem verteilt vorliegt, als in den direkt extrudierten Folien. Die Her-
stellung und Charakterisierung der Verbunde erfolgte, wie im Kapitel 3.2 beschrie-

ben.
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Bild 3.39: Einfluss Compoundierschritt auf die Zugfestigkeit der FKV
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Aus dem Verlauf der Zugfestigkeit (Bild 3.39) in Abhangigkeit der eingesetzten Haft-
vermittlermenge wird der groRe Einfluss der Haftvermittlerverteilung in der Matrix auf
die erreichbaren Verbundeigenschaften deutlich. Durch die Einarbeitung des Haft-
vermittlers steht nur ein begrenzter Anteil in der Faser-Matrix-Grenzflache zur Verfu-
gung. Dadurch muss, um identische Eigenschaften des Verbunds zu erreichen, mehr

Haftvermittler in den Verbund eingebracht werden.

Hanf + PP-Homopolymer
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Bild 3.40: Einfluss Compoundierschritt auf die Biegefestigkeit der FKV

Im Umkehrschluss kann bei direkter Extrusion der Matrixfolien mit geringen Haftver-
mittleranteilen eine hohe Verbundfestigkeit erreicht werden. Die Zugabe von nur
0,01 Gew% PP-MAH, bezogen auf die Fasermasse, bewirkt nach der Compoundie-
rung und Extrusion die Steigerung der Verbundeigenschaften um ca. 1 — 4 %. Wird
der Haftvermittler direkt mit der Matrix zu einer Folie extrudiert, erfolgt eine Steige-
rung der Zugfestigkeit um 35 — 48 % (Bild 3.29). Der Einfluss auf die Biegefestigkeit
der Verbunde ist ebenso deutlich (Bild 3.40).

VergrofRerungen der im Zugversuch erzeugten Bruchflache dieser Verbunde zeigt
eine bessere Anbindung der Matrix, die ohne Compoundierschritt verarbeitet wurde
(Bild 3.41 links). Die Matrix benetzt die Faseroberflache und durch die Zugbeanspru-
chung wurden einzelne Elementarfasern aus dem Faserbundel gezogen. Bei der zu-
vor compoundierten Matrix ist ein geringer Spalt an der Faser-Matrix-Grenzflache
festzustellen. Durch die Zugbelastung wurde das ganze Faserbindel aus der Matrix

gezogen, bevor es durch Faserbruch versagte.
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——s50 u
Bild 3.41: Faser-Matrix-Haftung der Verbunde mit ca. 0,01 Gew.% PP-MAH_1

Hanf + PP-Homo + PP-MAH_1 direkt —50 um—— Hanf + PP-Homo + PP-MAH_1 compoundiert

Wie in den vorherigen Kapiteln ausgefiihrt, bewirkt die Zugabe des Haftvermittlers
eine Versprodung des Verbundes und dadurch eine verminderte Schlagzahigkeit.
Liegt der Haftvermittler nicht in der Faser-Matrix-Grenzflache, sondern im Matrixsys-
tem vor, musste dieser Effekt verstarkt festzustellen sein. Die Schlagzahigkeit der
hier untersuchten Verbunde zeigt zwar die Versprodung des Materials durch die Zu-
gabe des Haftvermittlers, das Niveau der Schlagzahigkeit ist jedoch vom Compoun-

dierschritt unabhangig.
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Bild 3.42: Einfluss Compoundierschritt auf die Schlagzahigkeit der FKV

3.64 Einfluss der Haftvermittlerapplikation: Suspensionsauftrag

Mit den in Kapitel 2.3 vorgestellten Haftvermittlersuspensionen eréffnet sich die Mog-
lichkeit der Haftvermittlerapplikation auf die Faser wahrend des Trocknungsschrittes

vor der Verarbeitung. Zusatzlich wird der Haftvermittler direkt auf die Faseroberflache
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appliziert, wo er in der Faser-Matrix-Grenzflache zur Verfugung steht. Um das im
vorhergehenden Kapitel gefundene Optimierungspotential zu verifizieren, wurden
vorgetrocknete Hanf-, Flachs- und Sisalfaservliese mit einer wassrigen PP-MAH-
Suspension getrankt und flr zehn Stunden bei einer Temperatur von 110 °C im Um-
luftschrank getrocknet. Die aufgebrachte Haftvermittlermenge wurde durch Wagen
bestimmt.

Hanf + PP-Copol + PP-MAH_2 compoundiert —50 ym—— Hanf + PP-Copol + PP-MAH-Suspension —50 ym——

Bild 3.43: Bruchflache des mit PP-MAH-Suspension modifizierten Verbundes

(rechts) und der Referenzprobe

Als Referenz wurden Verbunde mit PP-MAH_2 als Haftvermittler hergestellt. Dazu
wurde der Haftvermittler mit dem Polypropylen compoundiert und aus dem erhalte-
nen Granulat Folien gepresst, die zur Herstellung der Verbunde im Film-Stacking-
Verfahren genutzt wurden. PP-MAH_2 bildet auch die Haftvermittlerkomponente der
PP-MAH-Suspension. Die Verarbeitungs- und Prufparameter sind dem Kapitel 3.2 zu

entnehmen

Unabhangig vom Applikationsverfahren bewirken beide Haftvermittlersysteme eine
Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung, was durch die gute Benetzbarkeit der Fa-
seroberflachen mit der Matrix (Bild 3.43) und auch durch die Steigerung der
Verbundfestigkeit (Bilder 3.44 und 3.45) zu erkennen ist. Bei den mit der
Haftvermittlersuspension ausgerusteten Verbunden wird die maximale Zugfestigkeit
bereits bei einem PP-MAH-Gehalt von 0,019 Gew.%, bezogen auf die Fasermasse,
erreicht. Fur groRere Haftvermittleranteile stellt sich ein leicht abfallendes
Eigenschaftsniveau der Festigkeit ein. Die im Dreipunktbiegeversuch ermittelte

Festigkeit durchlauft ein Maximum bei einem Haftvermittlergehalt von 0,177 Gew.%.
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Bild 3.44: Einfluss der HV-Applikation auf die Zugfestigkeit der FKV

Hanf + PP-Copolymerisat
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Bild 3.45: Einfluss der HV-Applikation auf die Biegefestigkeit der FKV

Die mit haftvermittlerhaltiger Folie hergestellten Verbunde zeigen auch die Zunahme
der Festigkeit durch Zugabe des Haftvermittlersystems. Um die vergleichbare Zug-
festigkeit des mit der Suspension modifizierten Verbundes zu erreichen, muss der
Haftvermittleranteil in etwa verdoppelt werden. Die Biegefestigkeit dieser Verbunde
erreicht bei einem Haftvermittlergehalt von 0,133 Gew.% das Maximum, das Uber

dem der anderen Verbunde liegt.
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Hanf + PP-Copolymerisat PP-MAH_2 in VR
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Bild 3.46: Einfluss der HV-Applikation auf die Schlagzahigkeit der FKV

Wie anhand Bild 3.46 zu erkennen ist, bewirkt das Haftvermittlersystem auch bei die-
sen Verbunden die Reduzierung der Schlagzahigkeit. Die mittels Suspensionsauftrag
hergestellten Verbunde zeigen eine etwas hdhere Schlagzahigkeit, was durch die
Konzentration des Haftvermittlers in der Faser-Matrix-Grenzflache zu einer geringe-
ren Versprodung des Polypropylens fiihren kénnte. Anhand der in Bild 3.43 darge-
stellten Bruchflachen kann dies jedoch nicht bestatigt werden.

Auler mit Hanffaserverstarkung wurden auch Verbunde mit Flachs- und Sisalfasern

hergestellt, um das Verarbeitungs- und Eigenschaftspotential der PP-MAH-

Suspension mit anderen Naturfasern zu quantifizieren.

Sisal-PP-Copol + 0,146 Gew.% PP-MAH

Bild 3.47: Schliffbilder der mit PP-MAH-Suspension modifizierten Verbunde mit op-

timierter Festigkeit

Bild 3.47 zeigt Schliffbilder der hergestellten Verbunde. Die Impragnierung der Fa-
sern mit Matrix zeigt keine Fehlstellen, eine Impragnierung der in den Faserbundeln
erkennbaren Poren fand jedoch kaum statt. Die Benetzung der Faseroberflache ist
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gut, lediglich der sisalfaserverstarkte Verbund weist vereinzelt geringe Hohlrdume

zwischen der Faser und der Matrix auf.

PP-Copolymerisat + PP-MAH-Suspension
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Bild 3.48: Auftrag des Haftvermittlers als Suspension: Einfluss des PP-MAH-
Gehaltes auf die Zugfestigkeit

PP-Copolymerisat + PP-MAH-Suspension
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Bild 3.49: Auftrag des Haftvermittlers als Suspension: Einfluss des PP-MAH-
Gehaltes auf die Biegefestigkeit

In Ubereinstimmung mit den an hanffaserverstarkten Materialien gewonnenen Er-
kenntnissen fuhrt der Einsatz der Haftvermittlersuspension zu einer Verbesserung
der Verbundfestigkeit (Bild 3.48 und 3.49) und zur Verringerung der Schlagzahigkeit

(Bild 3.50). Die flachsfaserverstarkten Materialien besitzen die hochste Zugfestigkeit
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der betrachteten Verbunde. Die Biegefestigkeit der bastfaserverstarkten Materialien
ist in etwa identisch. Die sisalfaserverstarkten Verbunde offerieren die geringste Fes-
tigkeit und Steifigkeit, durch ihre Duktilitat jedoch die hdchste Schlagzahigkeit. Eine
fundierte Aussage Uber den Mindest- oder Optimalgehalt an Haftvermittler flr die
flachs- und sisalfaserverstarkten Verbunde kann nicht getroffen werden, da jeweils

nur ein Referenzmaterial hergestellt wurde.

PP-Copolymerisat + PP-MAH-Suspension
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Bild 3.50: Auftrag des Haftvermittlers als Suspension: Einfluss des PP-MAH-
Gehaltes auf die Schlagzahigkeit

Auler zusammen mit dem Polypropylen kénnen Haftvermittlersysteme auch direkt in
Form von Suspensionen auf das Faserhalbzeug aufgebracht werden. Durch die
Madglichkeit die Suspension mit Wasser zu verdinnen, konnen auf einfachem Wege
auch aulerst geringe Haftvermittlermengen direkt in die Faser-Matrix-Grenzschicht
eingebracht werden, wo schon geringe PP-MAH-Gehalte eine deutliche Steigerung
der Faser-Matrix-Haftung bewirken. Vor dem Hintergrund einer kostenoptimierten
Herstellung von Verbunden aus naturfaserverstarkten Thermoplasten erscheint dies
ein sehr effizienter Weg der Haftvermittlerapplikation zu sein, der auf der anderen
Seite langere Trocknungszeiten der Vliese, aufgrund der zusatzlich eingebrachten

Wassermenge, bedingt.
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3.6.5 Einfluss des Haftvermittlergehaltes auf das Werkstoffverhalten

Maleinsaureanhydridgepfropftes Polypropylen ist in Form verschiedener Compounds
am Markt erhaltlich, die sich durch Unterschiede im Haftvermittlergehalt und zugleich
in der Molmassenverteilung auszeichnen. Es konnten keine Compounds identifiziert
werden, die sich in nur einer Kenngrof3e unterscheiden. Inwieweit sich diese
Parameter auf die Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung der Verbunde auswirkt, ist

in diesem Kapitel zu klaren.

Hanffaserverstarktes PP-Homopolymer wurde mit PP-MAH_1 und PP-MAH_2 modi-
fiziert, indem der Haftvermittler mit dem Polymer compoundiert und zu Folien extru-
diert wurde. Die Plattenherstellung erfolgte im Film-Stacking-Verfahren mit den in
Kapitel 3.2 dargestellten Parametern. Die Charakterisierung und Auswertung der Er-
gebnisse erfolgte analog zu den bisherigen Untersuchungen. Das Gewichtsmittel des
PP-MAH_1 betragt mit 250.000 g/mol etwa das 20-fache des Gewichtsmittels des
PP-MAH_2, der PP-MAH-Gewichtsanteil im Compound betragt mit 1 % jedoch nur
ein Funftel. Die Haftvermittler wurden im Compoundierschritt in Anteilen von
3 Gew.% und 5 Gew.% dem PP-Homo zugegeben. Zusatzlich wurde ein Compound
mit einem PP-MAH_1-Anteil von 1 Gew.%, bezogen auf das PP-Homo, hergestellt.
Durch die unterschiedlichen PP-MAH-Gehalte in den Haftvermittiercompounds ergab
sich ein auf die eingesetzte Fasermasse bezogener PP-MAH-Anteil zwischen
0,01 Gew.% und 0,4 Gew.%. Der Anteil in mit PP-MAH_1 hergestellten Verbunden
ist dabei geringer als der in mit PP-MAH_2 modifizierten FKV.

Beide Haftvermittler bewirken die deutliche Steigerung der Zugfestigkeit um 42 % bis
57 % und der Biegefestigkeit um bis zu 108 %. Das mit PP-MAH_1 modifizierte Ma-
terial zeigt das Erreichen einer haftvermittlerunabhangigen Zugfestigkeit von
ca. 52 MPa ab einem PP-MAH-Gehalt von 0,05 Gew.%, bezogen auf die Fasermas-
se. Die mit PP-MAH_2 modifizierten Verbunde erreichen das Niveau bei der gerings-
ten zugegebenen Haftvermittiermenge von 0,13 Gew.%. Ein ahnliches Bild zeigt der
Einfluss des Haftvermittlergehaltes auf die Biegefestigkeit. Das mit PP-MAH_2 modi-
fizierte Material zeigt keine weitere Zunahme der Biegefestigkeit ab einem Haftver-
mittlergehalt von 0,13 Gew.%. Die Biegefestigkeit der mit PP-MAH_1 modifizierten

Verbunde steigt linear mit der zugegebenen Haftvermittiermenge an.
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Zugfestigkeit [MPa]

Bild 3.51:

Biegefestigkeit [MPa]

Bild 3.52:

Aus dem Vergleich beider Diagramme (Bild 3.51 und 3.52) kann auf ein einheitliches
Materialverhalten beider Verbunde, unabhangig von der Molmassenverteilung des

eingesetzten Haftvermittlers geschlossen werden. Lediglich der PP-MAH-Gehalt be-
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wirkt die Anderung der Festigkeit.

Die Schlagzahigkeit der Verbunde zeigt ein entsprechendes Verhalten, denn bereits

geringe Anteile an PP-MAH fuhren zum deutlichen Rickgang der Schlagzahigkeit.
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Hoéhere PP-MAH-Anteile wirken sich dagegen kaum auf das niedrige Schlagzahig-

keitsniveau aus.
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Bild 3.53: Einfluss des HV-Compounds auf die Schlagzahigkeit von Hanf-PP-
Verbunden

In Bild 3.54 sind dazu die Bruchflachen einiger Verbunde dargestellt. In den Bildern
3.51 bis 3.53 sind Referenzlinien mit der Angabe des jeweiligen Bruchflachenbildes
eingezeichnet. Im Bild 1 betragt der Haftvermittleranteil 0,01 Gew.%, im Bild 2
0,05 Gew.%, im Bild 3 0,13 Gew.% und im Bild 4 0,21 Gew.%, jeweils auf die Fa-
sermasse bezogen. Die Bruchflache des hanffaserverstarkten PP-Homo ist in Bild
3.33, oben rechts dargestellt. Sollte das Verhalten der untersuchten Verbunde unab-
hangig von der Molmassenverteilung der eingesetzten Haftvermittlercompounds nur
vom fasermassenbezogenen PP-MAH-Gehalt abhangen, misste auch anhand der

Bruchflachen ein einheitliches Bild abzuleiten sein.

Bild 1 zeigt eine flachig-spréde Polypropylenmatrix, in die Hanffaserblndel eingebet-
tet sind. Die Faseroberflache ist kaum von der Matrix benetzt und in der Faser-
Matrix-Grenzflache ist teilweise ein Hohlraum zu erkennen, der auf eine schlechte
Anbindung schliel3en lasst. Der in Bild 2 dargestellte Verbund wird auch von einer
sproden Matrix und Faserbiindel mit unbenetzter Oberflache gebildet, teilweise wur-
den die Faserbundel durch die Bruchkraft in kleinere Faserbtindel zerteilt. Hohlrdume
in der Faser-Matrix-Grenzflache sind kaum zu erkennen. Der Auszug der Fasern

scheint das dominierende Versagensverhalten zu sein. In Bild 3 ist der Verbund mit
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der grofdten Festigkeit dargestellt. Die Fasern sind Uberwiegend gebrochen und teil-
weise sind Risse in den Matrixbereichen zu erkennen. Einige Faserbundel sind durch
den Bruch bis in die Elementarfasern zerteilt. Das Versagensverhalten ist vom Bruch
der Matrix, der Fasern und dem Aufspleilien der Faserbiundel gekennzeichnet. In
Bild 4 nimmt die Zahl der erkennbaren Elementarfasern deutlich zu und die Matrixbe-
reiche zeigen tiefe Risse, die sich bis in die Faserblndel auswirken. Die vier Bruch-
bilder zeigen ein einheitliches Verhalten, dass von der Verbesserung der Faser-
Matrix-Haftung und der zunehmenden Versprodung der Matrix dominiert wird. Ab-
weichungen durch die Veranderungen im Matrixsystem, die durch die unterschiedli-

chen Haftvermittlercompounds verursacht werden konnten, sind keine erkennbar.

R
Hanf + PP-Homo + 0,13 Gew.% PP-MAH_2

Bild 3.54: Bruchflache der Hanf-PP-Zugproben mit unterschiedlichen Haftvermittler-

compounds

Somit liegt der Schluss nahe, dass Unterschiede in der Molmassenverteilung der
eingesetzten Haftvermittlercompounds bei den hier verwendeten geringen Anteilen
am Matrixsystem keine bedeutende Rolle spielen. Lediglich der fur die Faser-Matrix-
Grenzflache zur Verfigung stehende Anteil an PP-MAH bewirkt eine Anderung der

Verbundeigenschaften.
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3.6.6 Ubersicht der Ergebnisse der statischen Pressversuche

Im Zuge der presstechnischen Verarbeitung naturfaserverstarkter Thermoplaste in
statischen Pressverfahren konnten Verarbeitungs- und Materialparameter festgelegt
werden, die zur Umsetzung im FlieRpressverfahren wichtig sind. Die bedeutenden
Problematiken in der Verarbeitung von Naturfasern in Thermoplasten werden durch
die organische Herkunft der Fasern verursacht. Speziell die Degradationsneigung
der Fasern unter erhohtem Druck und Temperatur und die unbefriedigende Faser-

Matrix-Haftung der Verbunde, erschweren den Einsatz dieser FKV.

Durch den Vergleich von Holz- und Bastfasern, die sich in den Anteilen der chemi-
schen Bestandteile unterscheiden, konnte der Einfluss der Verarbeitungsparameter
Druck und Temperatur auf die Verbundeigenschaften gezeigt werden. Das optimale
Temperatur-Druck-Regime wird von der chemischen Zusammensetzung der Fasern
determiniert und wurde fur gerdstete Bastfasern zu 190 °C Pressmassentemperatur
und 1,5 MPa Pressdruck identifiziert. Der wahrend der Verarbeitung aufzubringende
Mindestzeitbedarf wird durch das Aufheizverhalten der Fasern in der temperierten
Kavitat und das Impragnierverhalten der Matrix bestimmt. Im Hinblick auf den Einsatz
von Haftvermittlersystemen wurde der maximale Stofftransport des Haftvermittlers in
die Faser-Matrix-Grenzflache modelliert. Aufgrund der geringen Diffusionsgeschwin-
digkeit muss der Stofftransport nicht bei der Festlegung des Mindestzeitbedarfs be-

rucksichtigt werden.

Um die Anbindung der Fasern an die Matrix zu optimieren, wurde der Einfluss ver-
schiedener Verfahren zur Fasermodifizierung und der Einsatz eines Haftvermittler-
compounds untersucht. Das Trocknen der Faserhalbzeuge vor der Verarbeitung hat
sich als einfaches und effektives Mittel zur Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung
gezeigt. Bei allen FKV konnte die Zugfestigkeit gesteigert werden (Hanf 16 — 19 %,
Flachs 31 — 36 %, Sisal 8 — 11 %). Durch das Entfernen von Staub und wasserlosli-
chen Substanzen im Waschprozess konnte lediglich die Zugfestigkeit der Sisal-FKV
um bis zu 37 % verbessert werden. Teilweise fuhrte der Waschprozess jedoch zu
einer Verschlechterung der Faser-Matrix-Haftung.

Mittels des Mercerisierverfahrens wurden Faserbestandteile aus den Verstarkungs-
fasern entfernt und die Fasern zu FKV verarbeitet. Der verbesserte Faseraufschluss

wird von einer schlechteren Benetzbarkeit der Faseroberflache mit der Matrix beglei-
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tet, weshalb keine Steigerungen der Verbundfestigkeit zu erkennen waren. Die

Schlagzahigkeit der Verbunde konnte jedoch deutlich gesteigert werden.

Der Einsatz von Haftvermittlercompounds auf Basis Maleinsdureanhydrid, die als
Bindeglied in der Faser-Matrix-Grenzschicht fungieren, bewirkte die Steigerung der
Zugfestigkeit um bis zu 58 % im Vergleich zu den mit getrockneten Fasern herge-
stellten Verbunden. Die Biegefestigkeit der Verbunde konnte um bis zu 109 % ge-
steigert werden. Die Schlagzahigkeit ging dabei auf etwa 60 % — 80 % zuruck. Die
groldte Zugfestigkeit konnte dabei mit Flachs als Verstarkungsfasern erzielt werden,
die beste Schlagzahigkeit mit sisalfaserverstarkten Verbunden. Unterschiede in den
Verbundeigenschaften durch den Ersatz des PP-Copolymerisats durch ein PP-
Homopolymer konnten unter dem Zusatz des Haftvermittlers nicht beobachtet wer-

den.

Die Applikation des Haftvermittiercompounds im FKV hat deutliche Auswirkungen auf
die Effektivitat und somit auf die einzusetzende Menge des Haftvermittlers. Je naher
der Haftvermittler der Faseroberflache zu Beginn des Impragnierschrittes ist, desto
geringer ist die einzusetzende Menge zur Verbesserung der Faser-Matrix-Haftung.
Geringste Mengen wurden bei der Applikation des Haftvermittlers als wassrige Sus-
pension auf das Faserhalbzeug bendtigt. Wird der Haftvermittler mit der Matrix innig
compoundiert, behindert die homogene Verteilung des HV-Compounds im Matrixsys-
tem die effektive Verfligbarkeit des Haftvermittlers in der Faser-Matrix-Grenzschicht,
weshalb zur Erreichung der identischen Verbundfestigkeit eine grélkere Menge an

Kopplungssubstanz einzubringen sind.

Der Vergleich verschiedener Haftvermittlercompounds, die Uber die identische reak-
tive Komponente verfugen, zeigt, dass das Verhaltnis der Maleinsauregruppen zur
Fasermasse der entscheidende Parameter zur Dosierung des Haftvermittlers dar-
stellt. Die mittlere Molmassenverteilung des Compounds zeigte im Rahmen der ge-
ringen eingesetzten Haftvermittleranteile keinen Einfluss auf die Verbundeigenschaf-

ten.
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4 FlieBpressen naturfaserverstarkter Thermoplaste

Das FlieBpressen glasfaserverstarkter Kunststoffe ist ein seit Jahren am Markt
etabliertes Verarbeitungsverfahren. Allgemein wird zwischen der Verarbeitung du-
roplastischer und thermoplastischer Pressmassen unterschieden. Kennzeichnend fur
den Prozess ist das dreidimensionale Flie3en der Pressmasse bis zum Erreichen der
Werkzeugrander, dass durch das SchlieRen der Kavitat und der Aufbringung des
Verarbeitungsdrucks hervorgerufen wird. Die Pressmasse, bestehend aus einer Mi-
schung der Fasern und der Matrix, bedeckt dabei nicht vollstandig die Kavitat, um
den FlieRprozess und die damit verbundene Umorientierung der Verstarkungsfasern

in FlieRrichtung zu ermdglichen.

Das FlieBpressen faserverstarkter Thermoplaste findet breite Anwendung bei der
Verarbeitung glasmattenverstarkter Thermoplaste (GMT) [87, 88]. Bereits Anfang der
90er Jahre wurde ein naturfaserverstarktes Pendant mit Sisal- oder Flachsfaserver-
starkung entwickelt und am Markt positioniert [89]. Die Aufheizung der flachigen
Halbzeuge erfolgt analog dem GMT-Prozess im Umluftofen. Bei der Verarbeitung
wird das Uber Schmelztemperatur der Matrix erhitzte Plastifikat in die temperierte

Kavitat eingelegt und zu Bauteilen verpresst.

Im Bereich der faserverstarkten Thermoplaste konnten mit der Entwicklung langfa-
serverstarkter Pressgranulate (LFT), bzw. der SerieneinfUhrung des LFT-
Direktverfahrens erfolgreich neue Wege der Halbzeugfertigung und der halbzeuglo-
sen Herstellung glasfaserverstarkter Thermoplaste beschritten werden. Die in
Schneckenplastifizierern und Extrudern erzeugten flie3fahigen Plastifikate, sind im
Bereich der naturfaserverstarkten LFT-Granulate noch nicht [90] fur Serienanwen-
dungen verflugbar. Troster et al. [91] und ReuBmann et al. [92] berichten Uber die
momentan aktuelle Entwicklung des LFT-Direkt-Verfahrens, bei dem die Compoun-
dierung der Matrix und das Einarbeiten der Fasern in einer Anordnung aus Ein- und
Zweischneckenextrudern vollzogen wird. Die Verarbeitung von Naturfasern wird noch
als Zukunftspotential des Verfahrens angeflihrt. Schi6Rer et al. [93] dagegen zeigen
die Moglichkeiten des Pressens von Plastifikaten aus naturmattenverstarkten Ther-
moplasten (NMT) in der Serienproduktion automobiler AuRenbauteile auf. Auch bei
diesen Verarbeitungsverfahren ist der thermischen Degradationsneigung naturfaser-

verstarkter Thermoplaste Rechnung zu tragen. Tabelle 4.1 zeigt typische Verarbei-
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tungsparameter des FlieBpressens in Abhangigkeit der Verstarkungsfaser und des

Halbzeugs.

Tabelle 4.1: Vergleich der Pressparameter

Material Nadel-GMT NMT PP-GF-LFT PP-NF-LFT
Faser Glas Flachs, Sisal Glas Jute
Matrix PP PP PP PP
Ofentemp. [°C] 235 200
Umluft ein ja ja
e
Temp. Zone 2 [°C] 205 160
Temp. Zone 3 [°C] 205 160
Temp. Zone 4 [°C] 205 165
Temp. Zone 5 [°C] 220 165
Temp. Zonoe 6 (Austrag) 230 170
[°C]

Staudruck [bar] 40 30 -100
Vortrocknen nein nein nein ja
Plastifikattemp. [°C] 235 200 235 185 -200
Plastifizierzeit [s] 480 480 110 110

Werkzeugtemp. [°C] 70-80 70 - 80 70 - 80 70-80

Innerhalb der hier dargestellten Untersuchungen kam ein Jute-PP-Stabchengranulat
(LFT) zum Einsatz. Aus Sisalfasern und Thermoplastpulver wurde ein dosierfahiges
Halbzeug (Pellet) hergestellt und analog zum LFT im Plastifizier-Press-Prozess ver-
arbeitet. Als Referenzmaterial wurden Sisalfasern und verschiedene Thermoplast-
pulver im Plastifizierer zur direkten Herstellung von Pressmassen ohne Halbzeug-

schritt genutzt.

4.1 Probenherstellung und Charakterisierung der Verbunde

Aus den Materialien wurden ebene Platten mit einem Fasergewichtsanteil von 30 %
(Jute 21,8 Vol.%, Sisal 24,5 Vol.%) gepresst und hinsichtlich des Verarbeitungs- und
Eigenschaftsprofils, sowie des Einflusses unterschiedlicher Haftvermittlergehalte

charakterisiert.

Basierend auf den in Kapitel 3 dargestellten Ergebnissen, wurde die Plastfikattempe-

ratur auf 190 °C festgelegt. Der Pressdruck bewirkt den dreidimensionalen Fluss des
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Plastifikats in der Kavitat und ist deshalb mit 17,5 MPa deutlich hoher, als der in den
statischen Pressversuchen gefundene Verarbeitungsdruck. Vor der Verarbeitung
wurden die einzusetzenden Halbzeuge, sowie das Haftvermittlergranulat, bei einer
Temperatur von 110 °C flr 12 h entweder in einem Granulattrockner (Stabchengra-
nulat, PP-MAH_2) oder in einem Umlufttrockenschrank (Sisalvlies, Pellets) getrock-

net.

Die oben aufgefuhrten Halbzeuge wurden im absatzweise arbeitenden Plastifizier-
Press-Prozess zu ebenen Platten verpresst. Die Plattendicke ergab sich aus der ein-
gelegten Pressmasse zu 2,7 — 4,0 mm. Bei dem verwendeten Plattenwerkzeug han-
delt es sich um ein Oltemperierbares Tauchkantenwerkzeug, dass wahrend der
Pressverarbeitung Uber eine nahezu konstante Oberflachentemperatur verfugt. Bei
allen Pressungen betrug die Patrizentemperatur 70 °C und die Matrizentemperatur
80 °C.

Zur Plastifizierung der Halbzeuge kam ein Einschnecken-Horizontal-Plastifizierer mit
einem Schneckendurchmesser von 80 mm und einem L/D-Verhaltnis von 26:1 zum
Einsatz. Der Austragsdisendurchmesser betrug 80 mm. Der Staudruck wurde zu
50 bar gewahlt. Verpresst wurden die Halbzeuge auf einer servohydraulischen paral-
lelgeregelten Rahmenpresse. Die Plastifizierzeit betrug ca. 165 Sekunden, die

Presszykluszeit 70 Sekunden.

Aus den erhaltenen Platten wurden aus dem FlieRbereich je finf Probekdorper in
HauptflieBrichtung und senkrecht dazu in NebenflieRrichtung fir die Charakterisie-
rung der Zugeigenschaften (180 mm x 25 mm), der Biegeeigenschaften (100 mm x
25 mm) und der Schlagzahigkeit (50 mm x 10 mm) entnhommen. Die Dicke der Pro-

bekdrper entsprach der Plattendicke.

Zur Charakterisierung der mechanischen Materialeigenschaften unter quasistatischer
Last wurden Zugversuche nach DIN EN ISO 587 durchgefihrt. Die Einspannlange
der Probekorper betrug 100 mm. Samtliche Messungen fanden unter einer quasista-
tischen Belastung mit einer Prifgeschwindigkeit von 2 mm/min bei 23 °C und
55 %r.F. statt. Zusatzlich wurden Dreipunktbiegeversuche nach DIN EN ISO 178
durchgefiuhrt. Die Belastungsgeschwindigkeit betrug 5 mm/min, das Verhaltnis von
Stutzweite zu Plattendicke 16:1. Schlagbiegeversuche nach DIN EN ISO 179 an un-

gekerbten Probekdrpern mit einer Schlagmasse von 2,16 kg vervollstandigen das
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zerstorende Werkstoffprifprogramm. Die Kennwerte der funf innerhalb einer Rich-
tung aus den Platten entnommenen Probekdrper wurde arithmetisch gemittelt, die
Standardabweichung berechnet und als Fehlerbalken in die Diagramme Ubernom-

men.

Auf eine Normierung der Kennwerte analog zu den Untersuchungen in Kapitel 3
wurde verzichtet, da die Platten eine inhomogene Faserausrichtung aufwiesen. Bei
den mit Naturvliesen verstarkten Verbunden im vorigen Kapitel sind die Fasern unge-
richtet, so dass sich theoretisch ein fast homogenes Eigenschaftsprofil des Materials
einstellt. Bei flie3gepressten Bauteilen ist die Orientierung der Fasern in verschiede-
nen Bereichen der Bauteile erwinscht. Eine Extrapolation der quer zur Faserrichtung
gemessenen Eigenschaften zu hoheren Fasergehalten verfalscht die Materialeigen-
schaften, da diese quer zur Verstarkungsfaser von den Matrixeigenschaften be-
stimmt werden. Aus der GroRe der Standardabweichung der Messwerte kann aul3er-
dem auf die Homogenitat der Faserverteilung geschlossen werden. Diese Betrach-

tungen sind dem jeweiligen Unterkapitel zu entnehmen.

Untersuchungen zur Faser-Matrix-Haftung, zum Versagensverhalten und zur Faser-
verteilung wurden analog zu Kapitel 3 mittels Licht- und Rasterelektronenmikroskopie
durchgefuhrt.

Bei den im Folgenden angefuhrten Betrachtungen werden die Begriffe ,in Hauptfliel3-
richtung“ (HFR) und ,in NebenflieRrichtung“ (NFR) zur Kennzeichnung der Lage der
Probekdrper in den Bauteilen, bzw. Platten benutzt. Die HauptflieRrichtung ist ge-
genuber der NebenflieRrichtung durch einen deutlich langeren FlieRweg des Materi-
als bis zum Erreichen des Kavitatsrandes gekennzeichnet und befindet sich senk-
recht zur eingelegten Plastifikatlange. Die Bezugsgrofle der Probekorper ist die Lan-

ge der Proben.

4.2 FlieBpressen naturfaserverstarkter Stabchengranulate

Im Rahmen der hier dargelegten Ergebnisse wurden FlieRpressversuche mit jutefa-
serverstarktem Polypropylen durchgefuhrt. Das Material wurde als LFT-
Stabchengranulat unter Serienbedingungen im Impragnierradprozess (Kapitel 4.2.1)
hergestellt und im Plastifizier-Press-Verfahren verarbeitet. Bild 4.1 links (A) zeigt das
LFT-Stabchengranulat und die dem Plastifizierer enthommene Pressmasse. Bild 4.1

rechts zeigt ein im FlieBpressverfahren hergestelltes Versuchsbauteil mit Rippen.
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Das eingesetzte LFT-Granulat ist ein mit 30 Gew.% Jutefasern verstarktes Polypro-
pylen, bei dem produktionsbedingt verzwirnte Jutefasern mit der Matrix ummantelt
wurden. Das Stabchengranulat weist eine Faserlange entsprechend der Granulat-
lange von 25 mm, bei einem Granulatquerschnitt von 3,4 x 2,2 mm auf. Die Faser-

bindel sind, aul3er an den Schnittflachen, vom Polypropylen umschlossen.

Bild 4.1: LFT-Stabchengranulat (links A), daraus hergestelltes Bauteil (rechts) und
Sisal-PP-Pellets (links B)

Je 400 g Stabchengranulat wurden mit Haftvermittlercompound PP-MAH_2 als Gra-
nulat von Hand vermischt und dem Plastifizierer zugegeben, um ein homogens Mi-
schungsergebnis zu erzielen. Mit den in Tabelle 4.1 dargestellten Verarbeitungspa-

rametern wurde eine Pressmassentemperatur von 191 °C erreicht.

421 Herstellung naturlangfaserverstarkter Stabchengranulate

Das LFT-Stabchengranulat wurde im Impragnierradverfahren, bei dem ein endloser
Faserstrang Uber die Oberflache eines porosen Rades aus Sintermetall gezogen
wird, hergestellt [94]. Das Matrixmaterial dringt durch einen Extruder verflissigt durch
die Poren des Rades an die Oberflache und impragniert die Fasern. Nach einer Ka-
librierung Uber geeignete Dusen kann das Stabchengranulat geschnitten werden. Da
Naturfasern nicht endlos sind, mussen textile Halbzeuge, speziell Garne oder Zwirne
eingesetzt werden, die in der Lage sind, die im Prozess eingebrachten Zugkrafte zur

Erzeugung des Impragnierungsdrucks zu ertragen. Nachteilig beim Einsatz verzwirn-
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ter Fasern ist die Faserdrehung, die im Granulat erhalten bleibt und nur durch hohe
Staudriicke wahrend des Plastifizierens vermindert werden kann [32].

T

Jute-PP-LFT Stabchengranulat Langsschnitt

Bild 4.2:  Quer- und Langsschnitt des Jute-PP-LFT Stabchengranulats

Die Verstarkungsfasern liegen nicht unidirektional, sondern in Bogenform im Stab-
chengranulat vor. Dies ist auch im Langsschnitt des Stabchengranulats zu erkennen
(Bild 4.2 rechts). Das mittlere Faserblindel ist entlang der Langsachse geschnitten,
die ober- und unterhalb liegenden Faserbundel schief zur Langsachse, was durch die
Faserdrehung im Zwirn hervorgerufen wird. Die Faserbundel sind bereits im unverar-
beiteten Halbzeug fast vollstandig impragniert, wie im Querschnitt des Halbzeugs in

Bild 4.2 links zu erkennen ist.

4.2.2 Einfluss der FlieBweglange auf die Eigenschaften der Verbunde

Im FlieRBpressprozess wird das Plastifikat in der Kavitat positioniert und verpresst. Je
nach der dabei zuriickzulegenden FlieBweglange richten sich die Verstarkungsfasern
entlang der Stromung aus. Um den Einfluss dieses Effektes auf die Vereinzelung der
verzwirnten Jutefasern im Bauteil zu untersuchen, wurden Platten mit mittig in der
Kavitat und Platten mit in Randlage positionierter Pressmasse hergestellt, so dass
die FlieRweglange nahezu verdoppelt werden konnte.

Bei den aus LFT-Stabchengranulat hergestellten Verbunden existiert ein deutlicher
Einfluss der im Bauteil vorhandenen FlieRwege auf das mechanische Eigenschafts-
profil der Verbunde. Versuche mit kurzen FlieRwegen, zeigen wahllos orientierte
Verstarkungsfasern, was sich in einer niedrigeren Verbundfestigkeit auszeichnet. Die
Abhangigkeit der Messwerte von der FlieRrichtung ist deutlich geringer, als bei den
Materialien mit langen FlieBwegen. Quer zur Faserrichtung betragt die Zugfestigkeit

der Materialien mit langen FlieRwegen weniger als 50 %.



98 FlieRpressen naturfaserverstarkter Thermoplaste
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Bild 4.3: Einfluss des FlieBwegs auf die Zugfestigkeit von Jute-PP
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Bild 4.4:  Schliffbilder von Jute-PP-LFT mit unterschiedlichen FlieBweglangen
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Bild 4.4 zeigt die Faserverteilung der Verbunde. In dem mit kurzen FlieRwegen her-
gestellten Material (links) sind die Faserbundel ohne Vorzugsrichtung angeordnet. In
etwa die Halfte der Fasern ist senkrecht, die andere Halfte in Langsrichtung der Fa-
sern geschnitten. Der Verbund, der mit langeren FlieRwegen verpresst wurde, zeigt
ahnlich elliptische Schnittflachen der Fasern, was auf parallel liegende Faserblndel
schlieen lasst. Im Gegensatz zum linken Bild ist die Zwirnstruktur weiter aufgelost

und die Faserblindel vereinzelter.

Die Abhangigkeit der Verbundfestigkeit von der FlieRrichtung ist auch im Biegever-
such zu erkennen. Durch die langeren FlieRwege wird die Faserausrichtung verstarkt
und ein hoheres Eigenschaftsniveau erreicht. So Ubertrifft die an Verbunden mit lan-

geren FlieBwegen gemessene Biegefestigkeit, die der Verbunde mit geringer Fa-
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serausrichtung um ca. 34 %. In NebenflieRrichtung geht dagegen die Biegefestigkeit

um fast 11 % zuriick.

Jute-PP-LFT
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Bild 4.5: Einfluss des FlieRwegs auf die Biegefestigkeit von Jute-PP
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Bild 4.6: Bruchflachen von Jute-PP in Abhangigkeit der Entnahmerichtung

Der Einfluss der Entnahmerichtung auf die Materialeigenschaften ist auch in der
Bruchflache der Verbunde mit in Randlage eingelegtem Plastifikat zu erkennen
(Bild 4.6 links). Das Versagensverhalten des in HauptflieRrichtung belasteten Ver-
bunds wird durch den Auszug der Verstarkungsfasern dominiert. Zurick bleiben duk-
tile Polymerfasern, die durch die Zugbelastung entstanden sind. Die in Nebenfliel3-
richtung belastete Struktur versagt auch in der Faser-Matrix-Grenzflache, allerdings
I6st sich die Matrix von den Verstarkungsfasern ab. Der Verbund versagt sprode, die

Bildung duktiler Polymerfasern ist nicht zu erkennen (Bild 4.6 rechts).



100 FlieBpressen naturfaserverstarkter Thermoplaste

Jute-PP-LFT

—
»

—
N
|
—

£ 10 - j {
=
X,
T 8-
4
o
S 6 ‘
N
(<))
s
S 4
(/2]
2,

LFT mittig eingelegt LFT lange FlieRwege

Bild 4.7: Einfluss des FlieRwegs auf die Schlagzahigkeit von Jute-PP

Die Schlagzahigkeit der Verbunde wird ebenso von der Faserausrichtung beeinflusst.
Die FKV mit geringer Faserausrichtung sind deutlich schlagzaher, als die anderen
Verbunde. Eine Abhangigkeit der Messwerte von der Entnahmerichtung konnte nicht
festgestellt werden, die Streuung der Messwerte ist davon unabhangig. Die grolie
Standardabweichung der Schlagzahigkeit kann auf die inhomogene Faserverteilung

der Verbunde zurtckgefuhrt werden.

iE
Jute-PP-LFT

Bild 4.8: Faser-Matrix-Grenzflache von Jute-PP

Die in Bild 4.6 links vorhandenen Polymerfasern nach Zugbelastung lassen auf eine

geringe Benetzung der Faseroberflache mit der Matrix schlieen. Rasterelektronen-
mikroskopische Vergroflerungen der Faser-Matrix-Grenzflache (Bild 4.8) zeigen ein
Spalt von ca. 1 bis 2 ym zwischen der Faseroberflache und der umgebenden Matrix.
Bei hohen Vergrdélkerungen von 1:7.500 sind jedoch Matrixbriicken (Lange ca. 2 um,

Durchmesser ca. 300 nm) zwischen der Faser und dem Polymer zu erkennen, die
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unter Zugbelastung zur Bildung der Polymerfasern in der Grenzflache und zum dukti-

len Versagen des Verbunds fuhren.

Die Ursache der Matrixbricken zur polaren Faseroberflache ohne Zugabe eines
Haftvermittlers kdnnte im zur Herstellung der Fasern verwendeten Aufschlussverfah-
ren liegen. Jutefasern missen mittels eines Weichmacher-Petroleum-Gemisches
modifiziert werden, um spinnfahig zu sein. Ruckstande dieses Gemisches verbleiben

an der Faseroberflache und kdnnen dort lokal als hydrophobes Netzmittel wirken.

423 Modifizierung der Jute-PP-Verbunde mit Haftvermittlern

Die Untersuchungen mit hanf-, flachs- und sisalfaserverstarkten Verbunden haben
den positiven Einfluss von PP-MAH auf die Verbundfestigkeit gezeigt (vgl. Kapitel 3).
Im FlieBpressverfahren wurden Verbunde aus Jute-PP-LFT unter Zugabe von PP-
MAH_2 hergestellt, um die Faser-Matrix-Haftung zu optimieren und die Verbundei-
genschaften zu steigern. Die Aufbringung des Haftvermittlers als Suspension wurde
nicht eingesetzt, da die Fasern im Halbzeug bereits mit der Matrix ummantelt sind
und dadurch die Verteilung des Haftvermittlers auf der Granulatoberflache aus Po-
lypropylen zu erwarten ist. Die eingesetzte Haftvermittlermenge betragt 0,12 Gew.%,

bzw. 0,2 Gew.%, bezogen auf die Fasermasse.

Jute-PP-LFT + PP-MAH_2
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Bild 4.9: Einfluss des Haftvermittlergehalts auf die Zugfestigkeit von Jute-PP

Durch die Additivierung der LFT-Stabchengranulate mit PP-MAH_2 wahrend des
Plastifizierens kann eine Steigerung der Zugfestigkeit um ca. 20 % (Bild 4.9) und der
Biegefestigkeit um ca. 12 % (Bild 4.10) erreicht werden. Durch die nahezu Verdopp-
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lung der eingebrachten Haftvermittlermenge konnte nur eine geringe Steigerung der
Zugfestigkeit erreicht werden, die Biegefestigkeit bleibt im Rahmen der Standardab-
weichung konstant. Wie bereits bei den statischen Pressversuchen in Kapitel 3.6 ge-
zeigt wurde, nimmt auch bei den flieRgepressten Materialien die Schlagzahigkeit un-

ter Zugabe des Haftvermittlers ab, die groRe Streuung der Messwerte lasst jedoch

nur die Tendenz erkennen.
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Bild 4.10: Einfluss des Haftvermittlergehalts auf die Biegefestigkeit von Jute-PP
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Bild 4.11: Einfluss des Haftvermittlergehalts auf die Schlagzahigkeit von Jute-PP

Die mikroskopische Untersuchung der Bruchflachen der modifizierten FKV zeigt ei-

nerseits eine gute Faser-Matrix-Haftung, andererseits ein sprodes Matrixsystem. In
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der Bruchflache erfolgte fasst ausschlief3lich Faserbruch und kein Faserauszug (Bild
4.12 rechts). Die Jutefasern sind durchweg mit Polymer tberzogen, die Polymerbe-
reiche zeigen eine glattflachige, sprode Bruchflache. Das unmodifizierte Material
zeigt dagegen die schlechte Anbindung der Fasern an die Matrix, das dominierende

Versagensverhalten ist der Auszug der Fasern aus der Matrix.

Bild 4.12: Bruchflache von Jute-PP ohne Haftvermittler (links) und mit 0,20 Gew.%
PP-MAH_2 modifiziert

Die Verbesserung der Benetzbarkeit ist auch an den Schliffproben in Bild 4.13 zu
sehen. Die Verstarkungsfasern des Verbundes ohne Haftvermittler sind trotz voll-
standiger Impragnierung gut wahrnehmbar, da die Faser-Matrix-Grenzflache als
Hohlraum zu erkennen ist. Mit PP-MAH ausgerustete FKV weisen vorwiegend nur
das Faserlumen als Hohlrdume auf, der Ubergang zwischen Faseroberflache und

Matrix ist kaum wahrzunehmen (Bild 4.13 rechts).

Jute-PP-LFT mit 0,20 Gew.% PP-MAH_2 50 um —

Bild 4.13: Faser-Matrix-Haftung in Jute-PP ohne Haftvermittler (links) und mit
0,20 Gew.% PP-MAH_2 modifiziert
Die Eigenschaften der aus jutefaserverstarkten Polypropylen-Stabchengranulaten

hergestellten Verbunde zeigen eine deutliche Abhangigkeit von der Faserverteilung.
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Lange FlieRwege begunstigen die Ausrichtung der Fasern, was zur Festigkeitssteige-
rung in Faserrichtung, jedoch zur Abnahme der Festigkeit senkrecht zur Faserrich-
tung und zur Verminderung der Schlagzahigkeit fuhrt. Die Jutefaseroberflache weist
im Vergleich zu den Hanf-, Flachs- und Sisalfasern eine etwas bessere Benetzbar-
keit durch das Matrixsystem auf, die durch Zugabe von Haftvermittlercompounds

auch beim bereits impragnierten Stabchengranulat noch gesteigert werden kann.
4.3 FlieBpressen sisalfaserverstarkter Thermoplaste

431 Halbzeugloses Direktverfahren

Die Idee die Halbzeugfertigung mit dem Plastifiziervorgang zu kombinieren und so
eine deutliche Kostensenkung durchfihren zu kénnen, wurde mit dem LFT-D-
Prozess bereits in die Verarbeitung von glasfaserverstarkten Thermoplasten Uber-
nommen [91]. Es existieren auch Untersuchungen zur Verarbeitung von Naturfasern
mit dieser Anlagentechnik, wobei der Einzug der Naturfasern ohne vorherigen Halb-
zeugschritt, wie die Vliesherstellung, sehr problematisch ist [92]. Im Zweischnecke-
nextruder werden die Verstarkungsfasern mechanisch stark belastet. Die Kombinati-
on aus mindestens drei Doppelschneckenextrudern lasst diese Technologie nur fur
grol3e Stuckzahlen wirtschaftlich arbeiten, was der Herstellung sehr preisgunstiger
naturfaserverstarkter Bauteile mit meist geringen Stlickzahlen entgegen steht. Kleine
Verarbeiter thermoplastischer Pressmassen verfigen meist Uber deutlich kosten-
gunstigere Einschneckenplastifizierer, die zur Verarbeitung glasfaserverstarkter
Thermoplaste eingesetzt werden. Da momentan noch kaum naturfaserverstarkte
Pressgranulate am Markt erhaltlich sind, wird diese Anlagentechnik nicht zur Herstel-

lung naturfaserverstarkter FlieRpressmassen eingesetzt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein vereinfachtes Direktplastifizierverfahren entwi-
ckelt, das auf der Nutzung eines Plastifizierers zur Bereitstellung naturfaserverstark-
ter Thermoplast-Pressmassen beruht. Gering vernadelte Vliese oder alternativ Kar-
denbander werden unter Zugabe von Thermoplastgranulat oder —pulver taktgesteu-
ert dem Plastifizierer zugegeben. Nach dem Aufschmelzen des Thermoplastes er-
folgt der Austrag des Plastifikats, der Transfer in die Kavitat und das Verpressen zum
Bauteil. Bei den hier beschriebenen Versuchen wurde ein PP-Homopolymer (PP-
Homo, Tabelle 2.6), mit und ohne Haftvermittler (PP-MAH_2, Tabelle 2.7), und ein
PP-Compound-Pulver (PP-Comp, Tabelle 2.6), mit Haftvermittleranteil (PP-MAH_4),
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eingesetzt. Die Sisalvliese (vgl. Kapitel 2.1.4, insbesondere Bild 2.5) wurden in Strei-

HFRT

fen (0,1 x 10 m) geschnitten, getrocknet und mit Trennpapier aufgerollt.

Bei der Direktplastifizierung der Sisal-
fasern und des Polypropylenpulvers
wurde das Sisalband in der Einfulloff-
nung des Plastifizierers positioniert, bis
durch die Schneckendrehung ein Ein-
zug des Fasermaterials erfolgte. Zeit-

gleich wurde das Matrixgranulat oder

-pulver Uber eine volumetrische Do-

Sisal-PP-Homo direkt F 100 mm 4

Bild 4.14: Direktplastifizierte Platte

siereinheit in den Einzug zugegeben.

Der Ubergang zweier Faserrollen wurde durch Uberlappen der Vliesbahnen erreicht,
woraus nur geringe Abweichungen im Faser-Matrix-Verhaltnis resultieren. Im Zuge
der Kompaktierung der Pressmasse durch den Staudruck im Plastifizierer kann von
einer Homogenisierung des Plastifikats ausgegangen werden. Faserreiche Bereiche
aufgrund der Rolleniberlappungen waren weder im Plastifikat noch in den hergestell-

ten Platten aufzufinden.

Die Fliel3fahigkeit der erzeugten Plastifikate war niedriger, als die Jute-PP-LFT-
Plastifikate, da die Kavitat ohne Temperaturerhdhung auch trotz dinnflissigem Mat-

rixsystem (PP-Homo) nicht gefullt werden konnte (Bild 4.14).

4.3.2 Modifizierung der Sisal-PP-Verbunde mit Haftvermittlern

Sisalfaserverstarktes Polypropylen wurde im Direktverfahren auch unter Zugabe von
PP-MAH als Haftvermittler verarbeitet. Zum Einsatz kam einerseits PP-MAH_2 als
Haftvermittler in einer Mischung mit PP-Homo, beides in Granulatform, andererseits
PP-MAH_4 als Bestandteil in PP-Comp, das als Pulvermischung vorlag. Beide Mat-
rixsysteme konnten identisch verarbeitet werden. Die Ergebnisse der mit PP-Comp.
hergestellten Platten sind in Kapitel 4.3.3 im Vergleich zu den Sisal-Pellets angefluhrt,
die ebenfalls mit PP-Comp als Matrixsystem hergestellt wurden. Der Fasergehalt be-
trug jeweils 30 Gew.% (24,5 Vol.%).

Die Zugabe des PP-MAH_2 erfolgte in fasermassebezogenen Anteilen von 0,21 %

und 0,35 %. Die Zugfestigkeit der Verbunde steigt in HauptflieRrichtung mit Zugabe
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des Haftvermittlers an. Senkrecht zur FlieRrichtung ist kein Einfluss auf die Zugfes-
tigkeit innerhalb der Standardabweichung feststellbar (Bild 4.15).

Sisal + PP-Homo + PP-MAH_2
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Bild 4.15: Einfluss des Haftvermittlergehalts auf die Zugfestigkeit von im Direktver-

fahren verarbeiteten Sisal-PP

Mikroskopische Aufnahmen der Verbunde in Bild 4.16 zeigen analog zu den bisheri-
gen Versuchen die verbesserte Benetzbarkeit der Faseroberflache durch die Matrix.
Der beim unmodifizierten Material zwischen Faserbindel und Matrix wahrnehmbare

Hohlraum verschwindet durch die Zugabe des Haftvermittlers.

Sisal-PP direkt N ' Sisal-PP direkt mit 0,21 Gew.% PP-MAH_2 Sisal-PP direkt mit 0,35 Gew.% PP-MAH_2

Bild 4.16: Faser-Matrix-Haftung in Sisal-PP ohne und mit Haftvermittler

Die Biegefestigkeit der Verbunde zeigt den identischen Verlauf, in HauptflieRrichtung
nimmt die Festigkeit in geringem Umfang zu, normal zu dieser kann der haftvermit-
telnde Einfluss durch die deutliche Streubreite der Messergebnisse nicht verifiziert
werden. Die Schlagzahigkeit der Verbunde ist nahezu unverandert bei allen Verbun-
den gleich niedrig, da bei den in Kapitel 3.6 beschriebenen sisalfaserverstarkten

Verbunden mit PP-Copol, ohne Zugabe eines Haftvermittlers, etwa die 2,5-fache
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Schlagzahigkeit gemessen wurde. Selbst bei Zugabe von 0,15 Gew.% PP-MAH_2 zu
diesen Verbunden konnte die Schlagzahigkeit zu mindestens 9 kJ/m? bestimmt wer-
den (vgl. Bilder 3.34 und 3.38).

Sisal + PP-Homo + PP-MAH_2
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Bild 4.17: Einfluss des Haftvermittlergehalts auf die Biegefestigkeit von im Direktver-

fahren verarbeiteten Sisal-PP

Sisal + PP-Homo + PP-MAH_2
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Bild 4.18: Einfluss des Haftvermittlergehalts auf die Schlagzahigkeit von im Direkt-

verfahren verarbeiteten Sisal-PP

Mit dem vereinfachten Direktverfahren ist es gelungen mit geringem Anlagenaufwand
unter Nutzung eines Plastifizierers und einer volumetrischen Dosiereinheit naturfa-

serverstarkte Pressmassen fur den Flie3pressprozess zur Verfugung zu stellen. Die
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mechanischen Eigenschaften der hergestellten Verbunde sind in HauptflieRrichtung
im Bereich der mit Sisalvlies verstarkten Verbunde, die in Kapitel 3.6 mitbetrachtet
wurden. Die Festigkeit in Nebenflielrichtung und die Schlagzahigkeit sind deutlich
geringer und konnten durch Zugabe von PP-MAH als Haftvermittler nicht verbessert

werden.

4.3.3 Entwicklung von neuen Halbzeugen: Pellets

Alternativ zum Direktplastifizieren wurden Sisal-Thermoplast-Pellets (Bild 4.19) ent-
wickelt, die anstatt LFT-Stabchengranulat im Plastifizier-Press-Verfahren verarbeitet
werden konnen [32]. Als Matrixmaterial wurde ein Polypropylen-Compound (PP-
Comp Tabelle 2.6) und als Haftvermittler eine PP-MAH-haltige Suspension (Tabelle
2.7) eingesetzt.

Es wurde ein Verfahren zur Herstellung von naturfaserverstarkten Thermoplastpel-
lets entwickelt, bei dem die Fasern wahrend der Halbzeugherstellung nicht verkurzt
und nur kurzfristig einer Temperatur von Uber 190 °C ausgesetzt werden. Besonders
vorteilhaft erscheint die Maoglichkeit den Haftvermittler, maleinsdureanhydrid-
gepfropftes Polypropylen (PP-MAH), direkt auf die Fasern aufbringen zu kdnnen.
Das PP-MAH wird in Form einer wassrigen Haftvermittlersuspension in Gegenwart
von destilliertem Wasser auf die Fasern aufgebracht und dient auch als Bindersys-
tem, das Fasern und Matrix fixiert. Die Fasern werden dazu mit PP-MAH-Suspension
impragniert und mit dem Matrixpulver zu Pellets verarbeitet. Nach dem anschlie3en-
den Trocknungsschritt fur 40 Minuten bei 120 °C erfolgt das kurzzeitige Anschmelzen
der aulRersten Matrixpulverschicht bei 210 °C fur etwa eine Minute und ein
lagerstabiles und dosierbares Halbzeug fir den Plastifizierpressprozess wird
erhalten. Die Pellets sind dimensionsstabil, obwohl im Kern noch
unaufgeschmolzenes Polypropylenpulver vorhanden ist. Die Fasern zeigen keine

Temperaturbeeintrachtigung und ihr Geruch ist heuartig, wie beim Ausgangsmaterial.

Bei den hier betrachteten Materialien wurde ein PP-MAH-Gehalt von 0,33 Gew.%,
bezogen auf die Fasermasse, bei einem Fasergewichtsanteil von 30 % (24,5 Vol.%)
eingestellt. Die Pellets wurden handisch geformt.
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Sisal-PP-Pellets F— 25 mm — Annahmeverhalten der Sisal-PP-Pellets 25 mm—

Bild 4.19: Sisal-PP-Pellets (links) und Annahmeverhalten im Plastifizierer

Die Verarbeitung der aus Sisalfasern hergestellten Pellets erfolgte analog zur LFT-
Verarbeitung. Die Halbzeuge wurden dazu von Hand in die Einfull6ffnung des Plasti-
fizierers dosiert. Bild 4.19 rechts zeigt das gute Annahmeverhalten der Pellets im
Plastifizierer. Die Plastifizier- und Pressparameter sind der Tabelle 4.1 und dem Ka-
pitel 4.2 zu entnehmen. Die Plastifikattemperatur betrug 188 °C. Als Referenzmateri-
al wurde sisalfaserverstarktes PP-Comp. im Direktverfahren hergestellt. Zur Darstel-

lung der Verfahrensweise sei auf das vorherige Kapitel verwiesen.

Sisal-PP + 0,326 Gew.% PP-MAH_4 Pellet
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Bild 4.20: Verlauf der Pressarbeit bei der Verarbeitung von Sisal-PP-Pellets

Wahrend des Pressvorgangs der aus dem Plastifizieren der Pellets und dem Di-
rektplastifizieren erhaltenen Pressmassen, wurde der Verlauf der von der Presse
aufgebrachten Kraft und der vom Querhaupt zurtickgelegte Weg Uber der Zeit er-

fasst. Aus diesen Daten ist die von der Presse verrichtete Arbeit Uber der Zeit zu-
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ganglich. Bild 4.20 zeigt den Verlauf der Pressarbeit bei der Verarbeitung der Plasti-

fikate, die aus der Verarbeitung der Pellets erhalten wurden.

Das erste Kurvenmaximum, das nach etwa 4,5 bis 5 Sekunden erreicht wird und im
Bereich von 12,0 bis 12,3 kJ liegt, gibt den maximalen Arbeitsaufwand zum Fullen
der Kavitat an. Daraus kann jedoch nicht auf den Fullzustand des Werkzeuges ge-
schlossen werden. Das Plastifikat ist vielmehr soweit abgekunhlt, dass kein FlieRen
mehr stattfindet. Im weiteren Pressprozess steigt die Arbeit um etwa 1,5 kJ an, was
zum Ausgleich des Bauteilhbhenschrumpfes im Werkzeug wahrend des weiteren

AbkUlhlprozesses aufgebracht werden muss.

Sisal-PP + 0,326 Gew.% PP-MAH_4 direkt
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Bild 4.21: Verlauf der Pressarbeit bei der Verarbeitung von Direktplastifikat

Bild 4.21 enthalt die aquivalente Darstellung der Arbeit, die zum Verpressen der im
Direktplastifizieren erzeugten Plastifikate aufzubringen ist. Die mittleren zusammen-
liegenden Kurven geben exemplarisch den Arbeitsbedarf der Mehrheit an Pressun-
gen wieder, die beiden anderen Kurven entsprechen dem héchsten und niedrigsten
erfassten Arbeitsbedarf. Der zum FlieRpressen der Plastifikate bendétigte Arbeitsauf-
wand lag im Bereich von 11,1 bis 11,2 kJ, woran sich eine Steigerung um 1,2 bis
1,3 kJ bis zum Offnen der Kavitat anschliet. Der nach dem Maximum verzeichnete
Arbeitsbedarf sinkt innerhalb von etwa 20 Sekunden auf Null ab. Bei den Darstellun-
gen wird allerdings nach einem anfanglichen Abfall ein konstanter Wert erfasst, was

mit der Umschaltung der Pressensteuerung vom kraftgeregelten Programmschritt
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zum geschwindigkeitsgeregelten Programmschritt zusammenhangt. Der Arbeitsbe-

darf zur Offnung des Werkzeugs wird deshalb nicht betrachtet.

Bei der untersten Kurve, d.h. der Pressung mit dem geringsten Arbeitsaufwand, be-
tragt die bis zum Erstarren des Plastifikats verrichtete Arbeit etwa 8,8 kJ, die maximal
zu verrichtende Arbeit 9,8 kJ.

Den groften Arbeitsbedarf zur Herstellung einer Platte gibt die oberste Kurve wieder,

deren erstes Maximum 14,5 kJ und das Hauptmaximum etwa 15,6 kJ betragt.

Von besonderem Interesse bei der Analyse des Pressarbeitsverlaufes ist einerseits
der absolute Arbeitsbedarf, andererseits die Streubreite der Arbeitsverlaufe mehrerer
aufeinanderfolgender Verarbeitungsdurchgange, da qualitativ aus einem Vergleich
der Zahlenwerte auf die Viskositat des Plastifikats und aus der Streubreite der Werte

auf die Homogenitat der Plastifikate geschlossen werden kann.

Daraus ist abzuleiten, dass die aus den Pellets erhaltenen Plastifikate deutlich ho-
mogener als die zu Beginn aus dem Direktplastifizieren erhaltenen Plastifikate wa-
ren. Dies kann durch die breite Flachengewichtsverteilung der Sisalvliese (Bild 2.7)
verursacht werden, die auch als Faserhalbzeug im Direktplastifizierprozess einge-
setzt wurden, so dass die Viskositat der erzeugten Plastifikate aufgrund der Abwei-
chungen des Faser-Matrix-Verhaltnisses schwankte. Vergleichend bleibt festzustel-
len, dass zum Verpressen der Plastifikate, die durch Direktplastifizieren der Sisalfa-
sern und des Polypropylenpulvers hergestellt wurden, ein um etwa 1 kJ geringerer

Arbeitsbedarf notig ist, als bei der Verarbeitung der Plastifikate aus Pellets.

Die Platten weisen je nach den ver-
wendeten Halbzeugen grol3e Unter-
schiede in der Faserrichtung und der
Faserimpragnierung auf. Die aus dem
Pelletplastifikat verpressten Platten
besitzen bogenformig in unterschiedli-

chen Radien angeordnete Verstar-

kungsfasern, die vereinzelt gering bis

Sisal-PP-Comp. + 0,33 Gew.% PP-MAH_4 Pellet F 100 mm 4

Bild 4.22: Sisal-PP-Compound-Platte
mit 0,33 Gew.% PP-MAH_4

aus Pellets gepresst

nicht impragniert sind. Die Fasern flie-
Ren parallel zum Einlegebereich in
HauptflieRrichtung HFR (Bild 4.22).
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Teilweise sind auch noch die in Pellets kreisférmig liegenden Fasern im Bauteil er-
kennbar. Das FlieBvermdgen des Plastifikats ist geringer, als das der jutebasierten

Plastifikate, was durch ein schlechtes Werkzeugfullverhalten deutlich wurde.

Die im Direktverfahren impragnierten Sisalfaserplatten zeigen eine bevorzugte Aus-
richtung der Fasern in Flielrichtung, in NebenflieRrichtung gerichtete Fasern sind
kaum festzustellen. Dies entspricht der fur direktplastifiziertes Sisal-PP-Homo gefun-
den Faserausrichtung in der Platte (Bild 4.14). Die Impragnierung der Fasern mit
Matrix ist durchweg einwandfrei, die Farbung der Platten entspricht den aus Pellets
hergestellten Platten. Der Geruch der sisalverstarkten Platten ist unabhangig von der
Halbzeugwahl deutlich wahrnehmbar und entspricht dem verstarkten Eigengeruch

der Fasern vor der Verarbeitung.

Die ungleiche Faserverteilung der Verbunde ist auch in Bild 4.23 zu erkennen. Das
direktplastifizierte Material links zeigt Uberwiegend in eine Richtung ausgerichtete
Fasern, im aus Pellets hergestellten Verbund liegen die Fasern regellos und teilweise
auch gebogen vor. Beim direktplastifizierten Material sind teilweise flachige Matrixbe-
reiche zwischen den Fasern zu erkennen, die auf ein eher zah-duktiles Materialver-
halten schlieRen lassen. Diese Bereiche sind bei dem aus Pellets hergestellten Mate-
rial kaum zu erkennen, die Fasern sind besonders an den Beruhrpunkten in die Mat-

rix eingebettet.

o L

Sisal-PP + 0,326 Gew.%

Bild 4.23: Faserverteilung in der Bruchflache bei Sisal-PP mit 0,33 Gew.%
PP-MAH_4 (links: direkt, rechts: Pellet)
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Bild 4.24: Einfluss des Verarbeitungsverfahrens auf die Zugfestigkeit von Sisal-PP-
Verbunden

Die Ergebnisse der statisch-mechanischen Werkstoffcharakterisierung zeigen kaum

Unterschiede der Sisal-PP-Comp-Verbunde. Sowohl die Zugfestigkeit, als auch die

Biegefestigkeit liegen auf gleichem Niveau, lediglich die in HauptflieRrichtung ge-

messene Zugfestigkeit des aus Pellets erhaltenen Verbunds ist niedriger als die Zug-

festigkeit des Direktplastifizierten.
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Bild 4.25: Einfluss des Verarbeitungsverfahrens auf die Biegefestigkeit von Sisal-PP-
Verbunden
In den Bildern 4.24 bis 4.26 sind auch die Eigenschaften von direktplastifiziertem si-

salfaserverstarktem PP-Homopolymer zum Vergleich eingetragen. Das mit PP-Homo
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hergestellte Material weist eine hohere Zug- und Biegefestigkeit in HauptflieRrichtung

bei verminderter Festigkeit in NebenflieRrichtung, auf.

Die Schlagzahigkeit der Verbunde zeigt ein uneinheitlicheres Bild. Die Schlagzahig-
keit der Sisal-PP-Comp-Verbunde ist um ca. 100 % hodher, als die des Sisal-PP-
Homo-Verbunds. Dies wird durch den Einsatz des PP-Compounds hervorgerufen,
der als Vliesbindesystem fur die Automobilindustrie schlagzah modifiziert wurde. Alle
drei Materialien zeigen stark schwankende Messwerte, was auf die inhomogene Fa-

serverteilung zuruckgefihrt werden kann.

Die Anbindung der Fasern an die Matrix ist bei dem sisalfaserverstarkten PP-Comp
trotz des Einsatzes von PP-MAH als Haftvermittler nicht optimal. Zwar kdnnen sehr
gut impragnierte Faserbundel in beiden Materialien gefunden werden, wie dies Bild
4.27 zeigt, es existieren aber auch weniger benetzte Fasern, bei denen die Matrix
nicht an die Faseroberflache heranreicht (Bild 4.23). Das Versagensverhalten ist
vielschichtig, es kann Faserbruch, aber auch Faserauszug innerhalb eines Verbun-
des beobachtet werden. Die Matrixbereiche haben flachig-sprode und in anderen

Bereichen des Verbundes faserig-duktil versagt.
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Bild 4.26: Einfluss des Verarbeitungsverfahrens auf die Schlagzahigkeit von Sisal-
PP-Verbunden

Die Ursache dieser Inhomogenitat kann der eingesetzte PP-Compound sein, der
durch Blenden verschiedener Polymere hergestellt wurde. Da die Schmelztempera-

tur mit 130 °C deutlich unter der des reinen Polypropylens mit 163 °C liegt
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(Tabelle 2.6) ist von der Einarbeitung eines anderen Thermoplasten auszugehen.
Das Benetzungsverhalten der Faseroberflache mit verschiedenen Matrizes ist trotz
des PP-MAH als Promotor nicht identisch, da, wie bereits in Kapitel 2.3.2 angefuhrt,
nur bedingte Vertraglichkeit der PP-Kette des Haftvermittlers mit anderen Thermo-

plasten erreicht werden kann.

e 4 r d\ ] P, g ¥ |
Sisal-PP + 0,326 Gew.% PP-MAH_4 Pellet F— 70um —

Bild 4.27: Faser-Matrix-Haftung bei Sisal-PP-Comp. mit 0,33 Gew.% PP-MAH_4
(links: direkt, rechts: Pellet)

Anhand der in den Kapiteln 4.3.2 und 4.3.3 betrachteten Verbunde konnte die Taug-
lichkeit sowohl der neu entwickelten Halbzeuge (Pellets), als auch des vereinfachten
Direktplastifizierverfahrens zur Bereitstellung sisalfaserverstarkter Pressmassen fur

den Flie3pressprozess gezeigt werden.

Die flieRgepressten Sisal-PP-Verbunde zeichnen sich durch eine ungleichmalige
Faserverteilung im Bauteil und teilweise durch die im Material variierende Faser-
Matrix-Haftung aus. In einigen Bauteilen war die wahrend des Plastifizierprozesses in
das Plastifikat eingebrachte Faserorientierung auch noch im Bauteil in Form von bo-
genformig angeordneten Verstarkungsfaserbindeln zu erkennen. Daraus ist zu
schlieen, dass der eingesetzte Einschneckenplastifizierer das Plastifikat nicht aus-
reichend homogenisierte. Da die Sisalfasern speziell unter Zugabe von PP-MAH
teilweise Verfarbungen zeigten, die auf die beginnende Degradation der Fasern
schlielen lassen, wurde von der Erhohung des Staudrucks Uber 50 bar oder einer

Erhdhung der Plastifikattemperatur abgesehen.

Die Zugabe von maleinsaureanhydridgepfropftem Polypropylen als Haftvermittler
verbesserte die Benetzbarkeit der Faseroberflache mit der Matrix. Die in Kapitel 3

gefundene deutliche Steigerung der Verbundfestigkeit konnte ebenso wenig beo-
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bachtet werden, wie der drastische Abfall der Schlagzahigkeit. Im Hinblick auf den
anlagentechnischen Mehraufwand zur Trocknung und Einarbeitung des Haftvermitt-
lers, sowie den zusatzlichen Materialkosten, erscheint der Einsatz des Haftvermittlers

in diesen Materialien wenig zielfuhrend zu sein.

5 Vergleich der optimierten Materialien und Pressverfahren

Naturfaserverstarkte Kunststoffe werden als Substitut flir etablierte Werkstoffe, z.B.
holzfaserverstarkte Pressmassen eingesetzt. Vielfach wird der Ersatz von glasmat-
tenverstarkten Kunststoffen angestrebt. Im folgenden Bild 5.1 sind fliel3gepresste
glasmattenverstarkte Werkstoffe zusammen mit den im Rahmen dieser Arbeit opti-
mierten Werkstoffe dargestellt. Bild 5.2 vergleicht die dichtebezogenen Kennwerte.
Gegenuber anderen Portfolios von FKV, in denen die Zug- oder Biegefestigkeit der
Steifigkeit gegenuber gestellt wird, erfolgt hier der Vergleich mit den Ergebnissen der
ungekerbten Schlagzahigkeit, der besonders im bedeutenden Einsatzfeld der Auto-

mobilindustrie (siehe Kapitel 1) besonderes Interesse geschenkt wird.

140
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¥
=
§ 60 -
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N 40 -
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0 T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Schlagzahigkeit [kJ/m?]

Bild 5.1:  Vergleich der naturfaserverstarkten FKV mit etablierten Werkstoffen
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Die Kennwerte des verpressten LFT-Stabchengranulats Factor PP LGF30N wurden
von der Fact GmbH und die Kennwerte des verpressten GMT D100 F30 F1 von der

Quadrant AG aus den Uber das Internet verfugbaren Datenbanken Gbernommen.

Die statisch aus Vliesen gepressten Verbunde zeigen im Vergleich zu den flieRge-
pressten FKV ein hoheres Eigenschaftsniveau, besonders die Schlagzahigkeit ist
deutlich hoher. Bastfaserverstarkte Verbunde weisen, besonders die mit Flachsfa-
sern verstarkten, eine deutlich hdhere Zugfestigkeit, als die Sisalfaserverstarkten auf.
Die hochste Schlagzahigkeit der naturfaserverstarkten Verbunde wurde mit statisch
verpresstem Sisal-PP erzielt. Die Zugabe von Haftvermittlern bewirkt die Steigerung
der Verbundfestigkeit, besonders bei den statisch verpressten Verbunden. Die
Schlagzahigkeit dieser FKV nimmt dabei deutlich ab. Durch die Mercerisierung der
Hanffasern konnte die Schlagzahigkeit gegenliber mit nur getrockneten Fasern her-
gestellten Verbunden gesteigert werden. Die Festigkeit der Verbunde geht jedoch
stark zurtck. Im Vergleich zu den glasfaserverstarkten Pressmassen GMT und LFT
kann weder die Verbundfestigkeit noch die Schlagzahigkeit mit naturfaserverstarkten

Verbunden erreicht werden.
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Bild 5.2: Dichtebezogener Vergleich der naturfaserverstarkten FKV mit etablierten
Werkstoffen
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Das Eigenschaftsniveau der optimierten naturfaserverstarkten Thermoplaste reicht
nicht an die der glasfaserverstarkten Pressmassen heran. Das Ziel des Einsatzes
dieser Werkstoffklasse muss vielmehr in neuen Anwendungen gesucht werden, de-

ren Anforderungsprofil eher geringe Werkstoffeigenschaften voraussetzt.

6 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit leistet einen Beitrag zur Bereitstellung optimierter Halbzeuge
und Plastifikate fur die presstechnische Verarbeitung naturfaserverstarkter Thermo-
plaste. Weltweit ergeben sich unterschiedliche Anwendungsgebiete fur diese Materi-
algruppe, was sich auf die Wahl der eingesetzten Werkstoffe auswirkt. In Europa
wird der Markt von Anwendungen im Automobil gepragt, wogegen in den wichtigen
Markten Japan und USA der Einsatz im Bauwesen und Landschaftsbau Uberwiegt.
Die Marktprognosen sehen fur die nachsten Jahre ein weiteres, jedoch reduziertes
Wachstum voraus. In Europa werden 18 %, in Japan 25 % und im grof3ten Markt
USA 14 % jahrliches Wachstum erwartet. Durch die Steigerung der kostenspezifi-
schen Bauteileigenschaften wird eine Festigung bis Steigerung des Wachstums er-

wartet.

Am Markt existieren eine Vielzahl naturlicher Fasern, die fur den Einsatz in FKV ge-
eignet sind und deren Eigenschaftsprofil hauptsachlich durch ihre Zusammensetzung
determiniert ist. Die Degradationsneigung der Fasern limitiert die Zahl der einsetzba-
ren Thermoplaste deutlich. Im Mittelpunkt der Arbeiten stand deshalb das verbreitete

Polypropylen, dass zur Impragnierung der Fasern geeignet ist.

Zur Optimierung der Faser-Matrix-Anbindung wurden einfache kostengunstige Ver-
fahren charakterisiert, die eine deutliche Steigerung der mechanischen Eigenschaf-
ten ermdglichen. Ebenso wurden etablierte Fasermodifizierungsverfahren auf ihre
Anwendbarkeit fur Naturfaservliese unter Serienbedingungen hin betrachtet. Durch
den Zusatz geeigneter Haftvermittlerpolymere ist die deutliche Steigerung der Ver-
bundeigenschaften mdglich. Die Untersuchung der typischen KenngréRen Haftver-
mittlergehalt und Molmassenverteilung, sowie der Applikationsmoglichkeiten der
Haftvermittler flUhrte zur Steigerung des Eigenschaftsniveaus unter Minimierung des
Haftvermittlereinsatzes. Dabei hat sich gezeigt, dass die Einbringung des

Haftvermittlers mdglichst in die Faser-Matrix-Grenzflache besonders vorteilhaft ist, da
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mittlers mdglichst in die Faser-Matrix-Grenzflache besonders vorteilhaft ist, da der
Stofftransport des Haftvermittlers wahrend der Pressverarbeitung zu vernachlassigen

ist.

Um diese Aussagen uber die Haftvermittlereffektivitat treffen zu kénnen, wurde ein
Abschatzungstool flr den Stofftransport des Haftvermittlers aus der Matrix in die Fa-
ser-Matrix-Grenzflache entwickelt, dass eine Aussage uber den maximal erreichba-

ren Stoffstrom unter idealen Voraussetzungen ermoglicht.

Die in statischen Pressversuchen gewonnenen Erkenntnisse wurden auf den Fliel3-
pressprozess Ubertragen und an neuen Halbzeugen und an einem vereinfachten
Halbzeugdirektverfahren verifiziert. Der positive Einfluss der Haftvermittlersysteme
auf die Verbundeigenschaften konnte hier nur bedingt festgestellt werden. Die einge-
setzten Halbzeuge haben sich in den Untersuchungen als serientaugliche Rohstoffe

fur den Plastifizier-Press-Prozess erwiesen.

Ein direkter Eigenschaftsvergleich der optimierten Materialien mit langglasfaserver-
starkten Pressmassen zeigt das weitaus geringere Eigenschaftsniveau der naturfa-
serverstarkten Verbunde. Als Einsatzgebiete kommen deshalb nur neue Anwen-
dungsfelder oder die Substitution von Materialien mit geringeren Eigenschaften, be-
sonders bei dynamischer Beanspruchung, in Frage. Der Ersatz glasfaserverstarkter

Verbunde kann nur in Einsatzgebieten mit geringen Anforderungen erfolgen.
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