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Wenn die Faser mit dem Plattchen

Orientierungsverhalten von Zusatzstoffmischungen simulieren

Additive bestehen oft aus Zusatzstoffmischungen heterogener Komponenten. Deren Anisometrie fiihrt dabei

zu Bauteileigenschaften, die sehr stark von der Ausrichtung der Zusatzstoffe abhédngig sind. Daher ist die

Beschreibung des Orientierungsverhaltens fiir die Auslegung additivierter Kunststoffbauteile bereits in einer

friihen Phase der Bauteilentwicklung essenziell.

Simulierte Faserorien-
tierung fiir eine Zusatz-
stoffmischung aus
Fasern und Kugeln mit
jeweils einem Volu-
menanteil von 4%
(©KT)

Kunststoﬁe besitzen den grof3en Vor-
teil der kostengUnstigen Verarbei-
tung bei hoher Formgebungsvielfalt, was
sie als Werkstoff insbesondere fur kom-
plexe Bauteile im GroR3serienumfeld at-
traktiv macht. Um die Bauteileigenschaf-
ten auf die Anwendung mafzuschnei-
dern, werden Kunststoffe additiviert. So
lassen sich gezielt mechanische Eigen-
schaften durch faserformige Zusatzstoffe
erhdhen oder die Warmeleitfahigkeit
durch elektrisch leitfédhige Kupferplatt-
chen steigern.

Weil die Anforderungen an Kunststof-
fe steigen, werden Additive meist nicht
nur einzeln, sondern oft bereits als Zu-
satzstoffmischung aus heterogenen
Komponenten beigefiigt. Die Anisome-
trie der Zusatzstoffe fuhrt dabei zu an-
isotropen Bauteileigenschaften, die sehr
stark von der Ausrichtung der Zusatzstof-
fe abhdngig sind. Aus diesem Grund ist
die Beschreibung des Orientierungsver-
haltens fir die Auslegung additivierter

Kunststoffbauteile bereits in einer frihen
Phase der Bauteilentwicklung essenziell.
Technisch ist es daher Ublich, die aus der
Verarbeitung resultierende Zusatzstoff-
orientierung zu simulieren.

Erste Modelle und Messungen

Fur die Vorhersage der Orientierung wur-
den Theorien flr faser- und plattchenfor-
mige Zusatzstoffe aufgestellt und vali-
diert. So beschrieb Jeffery bereits 1923
die Bewegungsgleichung von Partikelnin
einem Stromungsfeld [1]. Das nur fur ver-
dinnte Suspensionen gultige Jeffery-
Modell wurde durch Folgar und Tucker
um einen Wechselwirkungsterm erwei-
tert, dessen Interaktionskoeffizient die
zentrale ModellgréBe darstellt [2]. In ers-
ten Versuchen wurde dieser Koeffizient
experimentell bis zu einem Fullgrad von
16% ermittelt, und es konnte gezeigt
werden, dass er vom Fllgrad @ und dem
Aspektverhaltnis r=L/I als Verhaltnis aus

groBter (L) und kleinster Kantenldnge (1)
der Partikel abhdngt und fir zunehmen-
de @ ansteigt. Sowohl Phan-Thien et al.
[3] als auch Bay [4] stellten darauf aufbau-
end empirische Modelle zur Bestimmung
des Interaktionskoeffizienten flr Suspen-
sionen hoherer Fullgrade auf, deren Er-
gebnisse allerdings in Widerspruch zuei-
nander stehen (Bild 1).

Wahrend Bay mit der Vorstellung ar-
gumentiert, dass Fasern bei zunehmen-
dem Fullgrad aufgrund der geringeren
Bewegungsfreiheit als Kollektiv stromen,
sind Phan-Thien et al. der Uberzeugung,
dass der Interaktionskoeffizient fir nied-
rige @-r-Werte stark zunimmt und sich
im Unendlichen dem Grenzwert 0,03
anndhert.

Mit den Faserorientierungsmodellen
konnten sowohl fir faserférmige als auch
fur plattchenformige Zusatzstoffe gute
Ergebnisse erzielt werden [1-5]. Bislang
gibt es fur Zusatzstoffmischungen aller-
dings kein geeignetes Modell und keine
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Bild 1. Interaktionskoeffizient in Abhdngigkeit des Produkts von Fillgrad und Aspektverhaltnis in

unterschiedlichen Modellen und Messungen (Quelle: IKT)

systematischen Untersuchungen bezig-
lich der Interaktionskoeffizienten. Da die
Form des Zusatzstoffs den Verlauf des In-
teraktionskoeffizienten stark beeinflusst,
ist allerdings davon auszugehen, dass ei-
ne Fullstoffwechselwirkung bei verschie-
den geformten Zusatzstoffen fur eine zu-
verlassige Aussage zur Orientierung be-
ricksichtigt werden muss.

Da das Folgar-Tucker-Modell bislang
ausschliel3lich fur jeweils eine Art von Zu-
satzstoff validiert wurde, liegt das aktuelle
Bestreben darin, dieses fur die Beschrei-
bung des Orientierungsverhaltens von
Mischsystemen zu erweitern. Hierflr wer-
den experimentell die Interaktionskoeffi-
zienten fUr orientierungsaktive (z.B. Fa-
sern oder Plattchen) und orientierungs-
passive (Kugeln) Zusatzstoffmischungen
bei unterschiedlichen Fullgraden und Zu-
sammensetzungen ermittelt. Darauf auf-
bauend wird ein analytisches Modell ent-
wickelt, das letztlich fur die Entwicklung

eines Simulationsmodells genutzt wer-
den soll.

Methode zur Bestimmung des
Interaktionskoeffizienten

Mithilfe einer statistischen Versuchspla-
nung wurden zundchst die Interaktions-
koeffizienten und Orientierungsvertei-
lungsfunktionen fir zwei unterschiedli-
che Zusatzstoffmischungen ermittelt,
und zwar sowohl fur die Mischung orien-
tierungsaktiver Kupferplattchen und ori-
entierungspassiver Glaskugeln als auch
fur die Mischung zweier orientierungs-
aktiver Zusatzstoffe (Kurzglasfasern und
Kupferplattchen). Zum Einsatz kamen
plattchenformige Kupferpartikel (Typ:
Cubrotec 5000, Hersteller: Schlenk Metal-
lic Pigments GmbH, Roth) sowie gemah-
lene Kurzglasfasern (Typ: CP 160, Herstel-
ler: MUhlmeier GmbH & Co. KG, Bérnau)
und Mikroglaskugeln (Typ: < 50 um, Her-
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Bild 2. Aufbau eines Couette-Rheometers (Quelle: IKT)

Kunststoffe 12/2019  www.kunststoffe.de

Stempel

Fiihrungsstange

Rollenlager

«————————— Kreisscheibe

© Kunststoffe

Filllstoffe SIMULATION

steller: MUhlmeier). Als Kunststoffmatrix
wurde ein 2-Komponenten-Epoxidharz-
system (Typ: Biresin CR82 (Harz) und Bire-
sin  CH80-1 (Harter), Hersteller: Sika
Deutschland GmbH, Stuttgart) verwen-
det. Insgesamt wurden Fullgrade von 0,5
bis 15 Vol-% betrachtet bei vier Zusam-
mensetzungen innerhalb eines Fullgrads
von 20:80 (Z1) bis 80:20 (Z4). Das aus-
hdrtende Epoxidharz ermdglicht es, die
Orientierung der Zusatzstoffe in der
Scherstromung festzuhalten und diese
anschlieBend zu analysieren. Fir die
experimentellen Untersuchungen wird
ein temperierbares Couette-Rheometer
(Bild 2) zur Erzeugung der Scherstrdmung
und zur Aushartung des Epoxidharzsys-
tems eingesetzt. »
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Bild 3. Experimentelle Vorgehensweise zur Bestimmung der Interaktionskoeffizienten (Quelle: IKT)

Die Suspension unterliegt im Becher
einer einfachen Scherstromung, die es
erlaubt, das Folgar-Tucker-Modell fur den
zweidimensionalen Fall anzuwenden.
Nach Aushdrtung der Suspension wird
im nachfolgenden Schritt eine Probe aus
dem Becher gefrast, in ein zusatzliches
Harzsystem eingebettet, geschliffen, po-
liert und fUr einen besseren Kontrast bei
der mikroskopischen Analyse besputtert
(Bild 3). Die Farbaufnahmen aus dem Mi-
kroskop wurden mithilfe der Open-
Source-Bildbearbeitungssoftware Fiji [6]
in Bilder mit 256 Graustufen (8 Bit) kon-
vertiert sowie Teilaufnahmen zu einem

Original

binarisiert

Motiv zusammengeflgt und zur Tren-
nung der Fullstoffe vom Hintergrund
binarisiert. Fasern, Kugeln oder Plattchen
werden in einem teilweise manuellen,
teilweise automatisierten Verfahren far-
big markiert. Mittels Auswertung des je-
weiligen Farbkanals lassen sich Fasern,
Kugeln und Plattchen dann unterschei-
den und ihre Orientierung durch Appro-
ximation mittels Ellipsen getrennt bestim-
men (Bild 4). Der Winkel zwischen Abszisse
und Hauptachse der Ellipse beschreibt
die Orientierung des Zusatzstoffs.

Die numerische Ermittlung des Inter-
aktionskoeffizienten erfolgt anschliefend

Ellipsen
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Bild 4. Ermittlung der Fullstofforientierung: Aus den am Mikroskop aufgenommenen Farbbildern

werden durch Binarisierung die Kanten der Partikel extrahiert. Aus den als Ellipsen modellierten

Partikeln ergeben sich die Orientierung und mithilfe eines Schwellwerts der Partikeltyp @Quelle: IKT)
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mittels der Software Matlab. Durch Varia-
tion des Interaktionskoeffizienten wird
die vereinfachte Folgar-Tucker-Gleichung
an die experimentelle Haufigkeitsvertei-
lung der Orientierungswinkel gefittet. Ein
Beispiel fur die Orientierungsverteilungs-
funktion zeigt Bild 5.

Ermittlung der
Interaktionskoeffizienten

Fur die Mischung von Kupferplattchen
und Mikroglaskugeln lassen sich die Kur-
ven flr die resultierenden Interaktions-
koeffizienten (Bild 6) bei konstantem As-
pektverhaltnis r=35 in vier Bereiche ein-
teilen:

B F(r Fullgrade < 1% nehmen die erhal-
tenen Werte der Interaktionskoeffi-
zienten mit steigendem Produkt aus
Flllgrad und Aspektverhaltnis konti-
nuierlich ab, was damit erklart werden
kann, dass Kupferpldttchen hier voll-
standige Bewegungs- und Rotations-
freiheit haben. Kollidiert ein Kupfer-
plattchen mit einer Mikroglaskugel,
wird der Orientierungswinkel deutlich
von der Stromungsrichtung abgelenkt.

B F(r Fullgrade von 1% bis 5% verrin-
gert sich der mittlere Abstand der
Plattchen, sodass eine Drehung beim
Kontakt mit einer Kugel unwahr-
scheinlicher wird, woraus ein Interakti-
onsminimum resultiert.
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B Fir Fullgrade Uber 5% liegt eine konzentrierte Suspension
vor. Die Zusatzstoffe beriihren sich untereinander so haufig,
dass ein annahernd feststoffartiges Verhalten angenommen
werden kann. Wird ein Kupferpldttchen durch die Anwesen-
heit einer Glaskugel von seinem ursprtinglichen Orientie-
rungswinkel abgelenkt, werden die umliegenden Kupfer-
plattchen davon ebenfalls beeinflusst, und es entsteht eine
Art Kettenreaktion.

B Fr Fillgrade Uber 7,5% ist das feststoffartige Verhalten be-
reits so ausgepragt, dass eine weitere Erhdhung des Full-
grads keine markante Anderung des Interaktionskoeffizien-
ten zur Folge hat.

Fur die Zusatzstoffmischung aus Kupferplattchen und Glasfasern
ist dhnlich wie bei der ersten Mischung ein signifikanter Anstieg
des Interaktionskoeffizienten ab der Stelle 1,75 zu erkennen
(Bild7). Zu denselben Ergebnissen kam auch Skrabala [5] in seinen
Untersuchungen zum Orientierungsverhalten von Kupferplatt-
chen. Da Proben mit einem Fullgrad dber 7,5% nicht mehr mit
der entwickelten Methodik herstellbar sind, ist keine sichere Aus-
sage Uber den weiteren Verlauf der Graphen moglich. Es 1&sst sich
aber vermuten, dass die Suspensionen wie bei der Zusatzstoffmi-
schung von Kupferpldttchen und Mikroglaskugeln ein feststoffar-
tiges Verhalten annehmen, sodass sich die Interaktionskoeffizien-
ten nur noch minimal erhdhen und ein Plateau entsteht.

Entwicklung eines Simulationsmodells

Basierend auf der Arbeit von Heinen [7] wurde in der Open-
Source-Software OpenFoam [8] das Faserorientierungsmodell
von Folgar-Tucker [2] um einen aktiven bzw. passiven Zusatz-
stoff erweitert, sodass die Orientierung von Zusatzstoffmi-
schungen (Multifillstoffen) vorhergesagt werden kann. Dazu
wurden orientierungsaktive und -passive Fillstoffe unterschied-
lich bertcksichtigt, da beispielsweise in einer Mischung aus
Kupferpldttchen und Glaskugeln nur die Kupferplattchen eine
Orientierungsbewegung ausfiihren. Die Gegenwart von orien-
tierungspassiven Zusatzstoffen dndert jedoch - beispielsweise
durch direkten Kontakt — die Orientierungsbewegung der ori-
entierungsaktiven Zusatzstoffe.

Besteht die Zusatzstoffmischung aus zwei orientierungsak-
tiven Partikeln, muss das Orientierungsverhalten beider Zusatz-
stofftypen unter Berlcksichtigung gegenseitiger Wechselwir-
kungen beschrieben werden. Da anzunehmen ist, dass sich die
Orientierungsbewegung bei einer Interaktion von beispiels-
weise Fasern und Pldttchen nicht wechselseitig gleich verhalt,
bedarf es zweier Teilmodelle. Unabhangig von der Zusatzstoff-
geometrie steigt die Wahrscheinlichkeit der Interaktion mit zu-
nehmendem Fillgrad. Eine weitere entscheidende Grol3e ist
das Aspektverhaltnis des Fullstoffs, da ein hoheres Aspektver-
haltnis mit einer groReren Interaktionswahrscheinlichkeit ein-
hergeht.

Zur ersten Anwendung und Uberprifung des Modells wird
als Simulationsgeometrie ein durchstréomter Flachkanal (Lange:
300mm, Kanalbreite: 16 mm, Tiefe: 2 mm) mit einer zylindrischen
Aussparung (Durchmesser: 12mm) verwendet (Bild 8). Das Re-
chengitter besteht aus 4000 Hexaederelementen mit einer ver-
ringerten Elementgrofe im Bereich der Aussparung. Als Rand-
bedingung wurde die Eintrittsgeschwindigkeit der Suspension
in den Flachkanal mit 2,3mm/s vorgegeben, wobei an den »
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Bild 5. Beispiel furr eine Orientierungsverteilungsfunktion @Quelle: IkT)

Wanden ideale Wandhaftung angenom-
men wird. Da es sich um eine druckgetrie-
bene Stromung handelt, ist der Druck am
Austritt mit O bar vorgegeben. Die Matrix
ist hierbei als inkompressibles und
newtonsches Fluid definiert. Die initiale
Zusatzstofforientierung am Eintritt wird
als zuféllig angenommen.

Die ersten Ergebnisse des erweiterten
Modells zeigen flr einen verwendeten
Zusatzstoff (Fasern) gute Ubereinstim-
mung mit den Ergebnissen von Hei-
nen [71. FUr eine Zusatzstoffmischung, be-
stehend aus einem orientierungspassiven
Zusatzstoff (hier: Glaskugeln mit Durch-
messer <50pum) und einem orientie-
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rungsaktiven Zusatzstoff (hier: Kurzglasfa-
sern mit einem Aspektverhaltnis von 67)
mit jeweils einem Volumenanteil von 4%,
konnen vergleichbare Ergebnisse erzielt
werden. Die Ergebnisse mit und ohne zu-
satzlichen orientierungspassiven Zusatz-
stoff zeigen jedoch im Vergleich miteinan-
der bislang nur geringfligige Unterschie-
de in der vorhergesagten Orientierung in
den Randschichten.

Im Titelbild ist der Orientierungsgrad
der Fasern in FlieBrichtung dargestellt.
Die Fasern werden im Allgemeinen in
der zentralen Kernschicht durch die re-
sultierenden Krafte der dominierenden
Dehnstromung sowie den Quelleffekt an
der FlieSfront senkrecht zur FlieBrich-
tung orientiert. In den Randschichten
hingegen steigt infolge der Wandhaf-
tung und der einfrierenden Schmelze
bzw. der temperaturabhdngigen Erho-
hung der Viskositat der Schergeschwin-
digkeitsgradient von der Mitte zur Wand
an. Dieser Effekt kann vor allem im Be-
reich vor und hinter der Aussparung be-
obachtet werden.

Bild 6. Interaktionskoeffizient fir eine Mischung aus Mikroglaskugeln und Kupferplattchen (siehe Bild rechts) @uelle: IKT)

—e— 71 (20:80)

72 (40:60)
0,05 —— 73 (60:40)
74 (80:20)

Interaktionskoeffizient C,
=
o
w

0,02
0,01
0
0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3.0
P ki Fill Aspektverhiltni
© Kunststoffe rodukt aus Fiillgrad ¢ und Aspektverhaltnis r

Bild 7. Interaktionskoeffizient flir eine Mischung aus Kurzglasfasern und Kupferplattchen (siehe Bild rechts) @uelle: IkT)
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Bild 8. Simulationsgeometrie des durchstromten Flachkanals mit zylindrischer Aussparung (Quelle: IKT)

Im Bereich der Aussparung kommt es
entsprechend dem vorliegenden Stro-
mungsprofil zu einer deutlichen Umorien-
tierung. Dabei féllt vor allem in diesem Be-
reich auf, dass die Ergebnisse eine Unste-
tigkeit aufweisen, die bislang nicht erklart
werden kann. Dementsprechend wird der
vorliegende Solver in aktuellen Untersu-
chungen intensiv auf eine korrekte Vor-
hersage gepriift.

Fazit

Es wurde eine Methode zur Bestimmung
der Interaktionskoeffizienten entwickelt,
validiert und auf zwei verschiedene Mul-
tifUllstoffsysteme mit orientierungsakti-
ven und orientierungspassiven Fillstof-

fen angewandt. Die experimentellen Er-
gebnisse bestdtigen die Ergebnisse von
Skrabala. So ist beispielsweise ein charak-
teristischer Anstieg des Interaktionskoef-
fizienten bei einem Fullgrad von 5% er-
kennbar, da an dieser Stelle der Ubergang
von einer halbverdiinnten zu einer kon-
zentrierten Suspension stattfindet. Bei
Fullgraden > 7,5% kommt es zu feststoff-
artigem Verhalten.

Weiterhin zeigte sich, dass ein ausge-
glichenes Mischungsverhéltnis zu einem
hoheren Interaktionskoeffizienten fihrt.
Um statistisch reprdsentative Zusammen-
hdnge Uber das Interaktionsverhalten
von Zusatzstoffmischungen abzuleiten,
sind allerdings weitere Versuche notwen-
dig. Darlber hinaus soll analysiert wer-

den, ob die Ergebnisse auf andere Stro-
mungen, wie beispielsweise Uberlagerte
Scher- und Dehnstrémungen, bei glei-
chem Fllgrad und Mischungsverhéltnis
Ubertragen bzw. umgerechnet werden
kénnen.

Obwohl eine Validierung des Modells
an Bauteilen noch aussteht, die fur An-
wendungen Relevanz besitzen, sind die
ersten Ergebnisse sehr vielversprechend.
Das Simulationsmodell soll schliefSlich auf-
wendige experimentelle Untersuchungen
zur Analyse der Zusatzstofforientierung er-
setzen und so flr beliebige Bauteile die
Vorhersage von bestimmten mechani-
schen oder thermischen Eigenschaften
bereits frihzeitig in der Produktentwick-
lung ermoglichen. m
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