/
Zeitschrift Kunststofftechnik WAK

Wissenschatftlicher

Journal of Plastics Technology drboiskres der

Universitéts-
Professoren der

q Kunststofftechnik
www.kunststofftech.com - www.plasticseng.com
archivierte, peer-rezensierte Internetzeitschrift
archival, peer-reviewed online Journal of the Scientific Alliance of Plastics Technology
eingereicht/handed in: 10.07.2020

angenommen/accepted: 18.01.2021

Frederik Obermeier (M.Sc.)!, Mara Schumacher (B.Eng.)!, Simon Barth (M.Sc.)?,
Prof. Dipl.-Ing. Peter Karlinger?!, Prof. Dr. Andreas Michanickl?,

Prof. Dr.-Ing. Michael Schemme?, Prof. Dr.-Ing. Volker Altstadt?

Technische Hochschule Rosenheim, F&E Kunststofftechnik und Holztechnik;
2Universitat Bayreuth, Lehrstuhl fir Polymere Werkstoffe

Verstarkung von Polypropylen mit Holzfasern
durch Direkt-Compoundierung

Ergadnzend zum bisherigen Stand der Wissenschaft und Technik wurden in dieser Veroffentlichung
Fichtefasern aus einem thermo-mechanischen Aufschlussprozess Uber einen Spritzgusscompounder
mit Polypropylen und Haftvermittler direkt compoundiert. Bei der direkten einstufigen Verarbeitung
wurde ein steigender Holzfaseranteil bis 30 Gew.-% untersucht. Die Charakterisierung der
Materialkombinationen erfolgte durch Zugversuche, Melt-Flow-Rate - Messungen, Dichtebestimmung,
Mikroskopie und Kerbschlagbhiegeversuche. Bei steigendem Holzfaseranteil wird eine Steigerung der
Zugeigenschaften, der Viskositat und der Dichte festgestellt. Die Kerbschlagzahigkeit bleibt bei
steigendem Holzfaseranteil im Rahmen der Standardabweichung konstant, ist jedoch im Vergleich
zum unveranderten Grundpolymer geringer.

Reinforcement of polypropylene with wood
fibres by direct compounding

In addition to the previous state of the art in science and technology, in this publication spruce fibres
from a thermo-mechanical pulping process were directly compounded with polypropylene and
coupling agent using an injection moulding compounder. An increasing wood fibre content of up to 30
wt.% was investigated in direct single-stage processing. The characterisation of the material
combinations is carried out by tensile tests, melt-flow-rate measurements, density determination,
microscopy and impact tests. An increase in tensile properties, viscosity and density is observed with
increasing wood fibre content. The impact strength is lower compared to the unchanged base
polymer, but remains constant within the standard deviation with increasing wood fibre content.

© Carl Hanser Verlag Zeitschrift Kunststofftechnik / Journal of Plastics Technology 17 (2021) 2



Obermeier, Schemme et al. Direkt-Compoundierung von Holzfasern

Verstarkung von Polypropylen mit Holzfasern
durch Direkt-Compoundierung

F. Obermeier, M. Schumacher, S. Barth, P. Karlinger, A. Michanickl,
M. Schemme, V. Altstadt

1 EINLEITUNG UND MOTIVATION

Bild 1: Hackschnitzel und Fasern aus Fichte (Hintergrund), Zugprtfstab und
Kerbschlagbiegeprtfstab aus Polypropylen mit 20 Gew.-% Fichte
(Vordergrund) Uber Spritzgusscompounder direkt compoundiert

Materialkombinationen aus Holz und Kunststoff sind seit langerer Zeit von
Interesse [1]. Bekannt ist der Einsatz von Holzmehl als Fullstoff in Extrusion und
Spritzguss [2]. Bezeichnet wird diese Produktklasse meist als WPC (Wood
Plastic Composite). Im Gegensatz zur Verwendung von Naturfasern (z.B.
Flachs, Hanf) resultiert eine Erhdhung des Holzmehlanteils lediglich in einer
Erhbéhung der Steifigkeit, jedoch nicht in der Verbesserung der Festigkeit. [3]
Des Weiteren stellen Bledzki et al. und Stadlbauer et al. die sinkende
Schlagzahigkeit bei steigendem Holzanteil als eines der Hauptprobleme von
WPCs dar [4, 5].

Diverse Untersuchungen zeigen, dass Holzfasern durchaus das Potenzial
haben, die mechanischen Eigenschaften zu verbessern [4-13]. Bisherige Unter-
suchungen beschranken sich hauptsachlich auf mehrstufige Verarbeitungs-
verfahren (Compoundierung, Granulierung, Spritzgiel3en).

Die direkte, einstufige Compoundierung von Glasfasern und Naturfasern Uber
einen Spritzgusscompounder ist bereits seit Langerem Stand der Technik [14-
18]. Zur Direkt-Verarbeitung von Holz in der Kunststofftechnik gibt es bisher nur
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wenige Studien [19]. In diesen Studien wurden keine Holzfasern, sondern
Holzmehl untersucht [17-19].

Ergadnzend zum Stand der Technik ist die Motivation dieser Arbeit die Direkt-
Compoundierung von Holzfasern (Fichtefasern) aus einem thermo-
mechanischen Aufschlussprozess auf einem Spritzgusscompounder. Dabei
sollte der Einfluss eines steigenden Holzfaseranteils auf die grundlegende
Mechanik, Viskositat und Dichte herausgearbeitet werden. Es wird beurteilt, ob
durch diesen Prozess und diese Werkstoffe grundsatzlich eine
Faserverstarkung maoglich ist.

Die Herstellung der Holzfasern durch einen Laborrefiner, deren Pelletierung
(3.2.1 Herstellung von Holzfasern) und die Weiterverarbeitung auf einem
Spritzgusscompounder (3.2.2 Direkt-Compoundierung) wurde an der TH
Rosenheim durchgefiihrt. Die Holzfasern wurden mit Polypropylen und
Haftvermittler direkt compoundiert. Ein steigender Holzfaseranteil bis 30 Gew.-
% wurde untersucht. Dabei wurden die verwendeten Materialien (Hackschnitzel,
Fasern, Pellets) anhand mikroskopischer Studien bestimmt und mit der Literatur
verglichen (4.1 Herstellung und Charakterisierung von Holzfasern). Nach
Bledzki et al. wurden in vielen Veroffentlichungen die verwendeten
holzbasierten Materialien nur sehr ungenau beschrieben [3, 5]. Dies erschwert
die Inter-pretation und die Vergleichbarkeit dieser Studien. Die Beurteilung der
Materialkombinationen erfolgte durch Zugversuche, Melt-Flow-Rate (MFR)
Messungen, Dichtebestimmung, Mikroskopie und Kerbschlagbiegeversuche.
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2 STAND DER WISSENSCHAFT UND TECHNIK

2.1 Holz- und Naturfasern in der Kunststofftechnik

Naturfasern sind in der DIN 60001 kategorisiert. Demnach kénnen Naturfasern
pflanzlichen, tierischen oder mineralischen Ursprungs sein. Pflanzliche
Naturfasern kdnnen in Samenfasern (z.B. Baumwolle), Bastfasern (z.B. Flachs,
Hanf, Kenaf) und Hartfasern (z.B. Sisal und Kokos) unterschieden werden.
Holzfasern werden in dieser Norm nicht erwahnt [20]. In der Kunststofftechnik
werden Holzfasern und Naturfasern folglich haufig separat genannt.

Holzfasern sind ein komplexer Werkstoffverbund. Die nachfolgende Darstellung
zeigt den schematischen Aufbau einzelner Tracheiden mit Lumen und deren
Verbindung aus Mittellamellen, Bild 2.

Fibrille

Tracheide

Lumen Mittel-

lamelle

Ca. 50 ym

< o
« >

Bild 2: Prinzipieller Aufbau von Holz nach [21]

Tracheiden setzen sich aus einer Primarwand (P) und drei Sekundar-
wandschichten (S1, S2 und S3) zusammen. Diese Schichten bestehen aus
Cellulosefibrillen, welche in Hemicellulose und Lignin eingebettet sind.
Tracheiden haben einen Hohlraum in der Mitte, welcher als Lumen bezeichnet
wird. Die einzelnen Tracheiden werden durch eine Mittellamelle verbunden,
welche zu 90 % aus Lignin besteht. Die Primarwand (P) besteht hauptsachlich
aus ungeordneten Cellulosefibrillen und Lignin. Die Dicke liegt im Bereich von
0,1 bis 0,2 pm. Die Sekundarwand S1 hat eine Dicke von 0,12 bis 0,35 ym und
besteht aus Fibrillen, welche einen Winkel von 40 bis 50° zur Faserachse
aufweisen. Die Schicht S2 hat eine Dicke von 1 bis 5 um, und die Fibrillen
verlaufen fast parallel zur Faserrichtung. S2 weist wenig Lignin und
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Hemicellulose auf, macht allerdings 80 bis 90 % des Faserwandmaterials aus.
Der Aufbau der Schicht S3 ist vergleichbar mit S1 und hat eine Dicke im
Bereich von 0,1 bis 0,14 ym. [21]

Bledzki et al. vergleichen die Dichte, Zugfestigkeit und Zugmodul von
Nadelholz, Naturfasern und Standardverstarkungsfasern der Kunststofftechnik,
Tabelle 1. Bledzki et al. nehmen fir die Dichte von Holz 1,5 g/cm3 an [5]. Dies
entspricht nach Kollmann der Dichte der Zellwand von Holz [22]. Die Rohdichte
von Fichte mit Lumen im darrtrockenen Zustand liegt im Bereich von 0,42 g/cm3
[23].

Faser Dichte Zugfestigkeit Zugmodul
[g/cm3] [MPa] [GPa]
Nadelholz (z.B. Fichte) 15 1000 40
Flachs 15 345-1035 27,6
Sisal 15 511-635 9,4-22
E-Glas 2,6 3400 73
Aramid (hochsteif) 1,45 3000 130
Carbon (hochfest) 1,78 3600 240

Tabelle 1: Zugfestigkeit und Zugmodul einiger typischer Verstarkungsfasern der
Kunststofftechnik im Vergleich zu Nadelholz [5, 24]

2.2 Compoundierung von Holzfasern

221 Mehrstufige Verarbeitungsverfahren

Bledzki et al. geben eine Ubersicht tber Veroffentlichungen zu Natur- und
Holzfasern als Verstarkung in Polymeren [3, 5]. Ergebnisse diverser
Untersuchungen zeigen die Verbesserung der mechanischen Eigenschaften
von Polypropylen durch verschiedene Holzfasern in Kombination mit
Maleinsaure-anhydrid als Haftvermittler. Die Vero6ffentlichungen beschréanken
sich auf mehrstufige Verarbeitungsverfahren. [4-13]

Schirp und Stender haben Kiefernfasern aus einem thermo-mechanischen
Aufschluss und mechanisch aufgeschlossenen Hanffasern in einem
zweistufigen Prozess extrudiert und untersucht. Als Referenzmaterial wurde
Holzmehl (J. Rettenmaier & Sohne, Lignocel® BK 40/90) verwendet. Der
Faseranteil wurde konstant bei 70 Gew.-% gehalten. Als Matrix wurden Fasern
aus Polypropylen mit Polyethylen Copolymer, Polypropylenfasern, Polypropylen
mit Maleinsédure-anhydrid und Gleitmittel verwendet. Die Materialkombinationen
wurden auf einem Heizmischer vermengt und auf einem konischen,
gegenlaufigen  Doppelschneckenextruder in Platten extrudiert. Ohne
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Maleinsdureanhydrid konnte bei Holzfasern und Hanffasern keine
Verbesserung der Festigkeit im Vergleich zum Holzmehl festgestellt werden. Mit
Haftvermittler konnte bei Hanffasern im Vergleich zu Holzmehl eine hdéhere
Biegefestigkeit erreicht werden. [6] Mit Polyethylen als Matrix konnten Schirp et
al. bei Buchefasern aus einem thermo-mechanischen Aufschluss keine
Verbesserung der Biegefestigkeit im Vergleich zu Holzmehl feststellen. [25]

Peltola et al. untersuchten chemisch gebleichten Zellstoff aus Kiefer und Fichte,
gebleichten Zellstoff aus Eukalyptus und Birke sowie mit Peroxid gebleichte
Fichtefasern aus einem thermo-mechanischen Aufschluss. Teilweise wurden
die Fasern vorab pelletiert, was die Dosierung vereinfachte. Als
Referenzmaterial wurde ein Holzmehl aus Kiefer und Fichte verwendet. Als
Matrix wurde Polypropylen und als Haftvermittler Maleinsaureanhydrid
verwendet. Die Materialien wurden Uber einen Doppelschneckenextruder und
eine Spritzguss-maschine mit einem Faseranteil von 30 Gew.-% verarbeitet.
Die Fasern fiuhrten zu deutlich besseren mechanischen Kennwerten im
Vergleich zum Holzmehl. Beim Grundpolymer wurde im Mittel eine Zugfestigkeit
von 22,5 MPa und eine Schlagzahigkeit von 65,5 kJ/m2 (ungekerbt) bestimmit.
Durch die Fichtefasern erhéhte sich die Zugfestigkeit im Mittel auf 35,5 MPa.
Die Schlagzéahigkeit sank auf 17 kd/m? [7].

Bledzki et al. untersuchten Faserverbunde mit PP und einer Kombination aus
Regeneratcellulose und Holzmehl (Jeluwerk, Jeluxyl Weho500, Fichte und
Tanne). Als Haftvermittler wurde ein Maleinsaureanhydrid verwendet. Die
Materialien wurden Uber einen Laborextruder vermischt und spritzgegossen.
Die Zugfestigkeit des Grundpolymers lag zwischen 25 und 30 MPa. Bei der
Materialkombination mit 40 Gew.-% Holzmehl stieg die Zugfestigkeit auf 49
MPa. Bei 40 Gew.-% Regeneratcellulose stieg die Zugfestigkeit auf 72 MPa.
Bei beiden Compounds lagen die Dichten im Bereich von 1,05 und 1,07 g/cm?3
[26].

2.2.2 Direkt-Compoundierung

Birkle et al. vergleichen die klassische mehrstufige Verarbeitung von
Compounds mit Holzfasern (Compoundierung, Granulierung, Spritzguss) mit
der Direkt-Compoundierung im Spritzgussprozess (IMC-Technologie). Bei der
Direkt-Compoundierung zeigt sich ein um 40 % geringerer Energieverbrauch.
Die schonende Verarbeitung durch nur ein einmaliges Aufheizen vermindert die
Geruchsemissionen und verbessert die Bauteileigenschaften. [14]

Im Teilvorhaben 9 des FENAFA-Netzwerkverbundes wurden verschiedene
Kombinationen von Polypropylen, Flachsfasern und Holzmehl (J. Rettenmaier &
So6hne, Lignocel® BK 40/90) untersucht. Thermoplast und Haftvermittler werden
nicht explizit genannt. Als Verarbeitungstechnologie wurde dabei der klassische
mehrstufige Prozess (Compoundierung, Granulierung, Spritzgief3en) mit einer
Direkt-Compoundierung im  Spritzgussprozess (KM 1300-14000 IMC)
verglichen. Dabei wurden Verarbeitungsparameter optimiert und die
Maschinenkomponen-ten der IMC-Technologie weiterentwickelt. Bei der
Verarbeitung Uber die IMC-Technologie wurden Prifkérper mit 20 Gew.-% und
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40 Gew.-% Holzmehl untersucht. Die Erh6hung des Holzmehlanteils von 20 auf
40 Gew.-% wirkte sich positiv auf die normierte Zugfestigkeit und negativ auf
die normierte Schlagarbeit aus [18].

Gusovius et al. zeigten in einer weiteren Veroéffentlichung im Rahmen des
FENAFA-Netzwerkverbundes die Verarbeitung von Hanf und Flachs in
Kombination mit Polypropylen (Borealis, BE170MO) und Haftvermittler (BYK,
Scona TPPP8112 GA). Verarbeitet wurden die Materialien Uber einen
Spritzgusscompounder (KM  1300-14000 IMC). Tabelle 2 zeigt die
mechanischen Kennwerte des Grundpolymers laut Datenblatt [27] sowie die
Messwerte der Mischungen mit 3 Gew.-% Haftvermittler und 30 Gew.-%
Naturfaseranteil [17]. Veroffentlicht wurde dieser Artikel im Rahmen eines
Buches von Fangueiro und Rana, in welchem die Veroffentlichungen der
International Conference on Natural Fibers aus dem Jahr 2015
zusammengefasst wurden [28].

' Grundpolymer | Grundpolymer | Grundpolymer
Material _ _
Unverstarkt mit Flachs mit Hanf
Naturfaseranteil [Gew.-%] - 30 30
Zugmodul [MPa] 1250 1970 2430
Zugfestigkeit [MPa] 25 21,5 26,9
Schlagzéahigkeit [kJ/m?] | 8 (Kerbe A) 8,16 11,35

Tabelle 2: Mechanische Kennwerte aus dem FENAFA-Netzwerkverbund von
direkt compoundierten Kunststoffen mit Naturfaserverstarkung,
Zugprifung nach ISO 527-1 und 527-4, Schlagzéahigkeit nach 1ISO
179-2 edgewise bei Raumtemperatur, die Kerbart der
Schlagzahigkeitsprufkorper ist nur beim Datenblattwert des
Grundpolymers bekannt [17, 27]

Guo und Kethineni untersuchten verschiedene Werkstoffe Uber einen
einstufigen direkten Spritzgussprozess. Dabei wurden die Materialien Uber
einen Trommelmischer vermengt und ohne Compoundierung direkt Uber eine
Spritzgussmaschine verarbeitet. Als Grundpolymer wurde ein Polypropylen
verwendet. Das Grundpolymer wurde in Kombination mit Holzmehl (P.J.
Murphy Forest Products, Hartholz), Glasfasern und Kohlenstofffasern
verarbeitet. Bei 20 Gew.-% Holzmehl sank die Zugfestigkeit des Verbundes um
etwa 24 %. Bei einer Mischung aus 10 Gew.-% Holzmehl und 10 Gew.-%
Glasfasern oder Kohlenstofffasern konnte die Zugfestigkeit um 30 % und 38 %
gesteigert werden [19].
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2.3 Zusammenfassung des Standes der Wissenschaft und
Technik sowie Ableitungen fur diese Arbeit

Die meisten Veroffentlichungen zu thermoplastischen Kunststoffen in
Verbindung mit Holzmehl oder Holzfasern beschreiben klassische mehrstufige
Verarbeitungsprozesse (Compoundierung, Granulierung und Spritzgiel3en).

Im Rahmen des FENFAFA-Netzwerkverbundes wurde die Direkt-Compoun-
dierung von Naturfasern und Holzmehl Uber einen Spritzgusscompounder
vergffentlicht.

Erganzend zum Stand der Technik ist die Motivation dieser Arbeit die Direkt-
Compoundierung von Holzfasern (Fichtefasern) aus einem thermo-
mechanischen Aufschlussprozess auf einem Spritzgusscompounder. Dabei
sollte der Einfluss eines steigenden Holzfaseranteils auf die grundlegende
Mechanik, Viskositat und Dichte herausgearbeitet werden. Es wird beurteilt, ob
durch diesen Prozess und diese Werkstoffe grundsatzlich eine
Faserverstarkung maoglich ist.

3 MATERIAL UND METHODEN

3.1 Material

Es wurde Fichtenrundholz aus dem Rosenheimer Umland verwendet und
daraus uber einen thermo-mechanischen Aufschluss Holzfasern (Holzstoff)
hergestellt. Dabei bleiben die Holzinhaltsstoffe Lignin und Polyosen im
Vergleich zu chemisch aufgeschlossenem Zellstoff weitgehend erhalten. Man
spricht auch von Ausbeuten gréRer 95 % bzw. der Massenverlust liegt unter 5
%. Die Schuttdichte der Fasern betrug 35 kg/m3. Zur Weiterverarbeitung auf
dem In-Mould-Compounder wurden die Fichtefasern zu Pellets mit einer
Schuttdichte von 110 kg/m? weiterverarbeitet (3.2.1).

Als Thermoplast wurde das Polypropylen Homopolymer HJ120UB von Borealis
verwendet. Laut Datenblatt betragt die Dichte des Polypropylens 0,905 g/cm?3
und hat einen MFR-Wert von 75 g/10 min bei 230°C und 2,16 kg Prifgewicht.
[29]

Als Haftvermittler wurde ein mit Maleinsaureanhydrid gepfropftes Polypropylen
Copolymer der Firma BYK Additives verwendet. Die Typenbezeichnung ist
SCONA TPPP 8112 GA. Der Gehalt von Maleinsaureanhydrid betragt laut
Datenblatt 1,4 % und der MFR-Wert liegt bei 80 g/10 min bei 190°C und 2,16 kg
Prifgewicht. [30]
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3.2 Methoden

3.2.1 Herstellung von Holzfasern

Das Fichtenrundholz wurde manuell entrindet und mit einem Trommelhacker
der Firma Bruks (Typ CV 400N-2M) zu Hackschnitzeln zerkleinert. Die
Zerfaserung der frischen  Hackschnitzel erfolgte auf einer 12¢
Laborrefineranlage vom Typ 12-1CP der Andritz AG. Der thermo-mechanische
Aufschluss fand bei 160°C bzw. 5,2 bar Sattdampfdruck fir 3 min statt. Fir die
Zerfaserung wurde die Mahlscheibe 12XASRO01 eingesetzt [31]. Die feuchten
Fichtefasern wurden Uber eine Pelletierpresse (Minch-Edelstahl, Typ RMP
250) zu Pellets weiter-verarbeitet. Bei der Pelletierung wird der Vorschub der
Dosierschnecke und die Komprimierung manuell geregelt.

3.2.2 Direkt-Compoundierung

Die Direkt-Compoundierung der Materialien Polypropylen, Haftvermittler und
Fichtepellets wurde auf einem Spritzgusscompounder von Krauss Maffei
(KM 300 CX IMC) durchgefuhrt. Nachfolgende Tabelle zeigt die Verarbeitungs-
parameter, Tabelle 3.

Der Haftvermittler und die Fichtepellets wurden vor der Verarbeitung 3 Stunden
bei 80°C in einem Umluftofen getrocknet. Die Materialien wurden gravimetrisch
dosiert. Das Polypropylen und der Haftvermittler wurden tber den regularen
Materialeinzug zugefihrt. Die Fichtepellets wurden Uber die Seitenbeschickung
in den Compounder eingebracht.

Drehzahl Extruder [1/min] 400
Massedurchsatz [kg/h] 7
Staudruck (Extruder) [bar] 60
Verarbeitungstemperatur [°C] 170
Zweistufiger Spritzdruck [bar] 1500/ 1000
Zweistufige Einspritzgeschwindigkeit [mm/s] 50/ 20
Umschaltpunktgesteuerter Nachdruck [mm] 16
Einstufiger Nachdruck [bar] 350
HeilRkanal [°C] 170
Werkzeugtemperatur [°C] 40

Tabelle 3: Parameter bei der Verarbeitung Giber den Spritzgusscompounder

Es wurde ein Multiprifkérperwerkzeug der TH Rosenheim verwendet, Bild 3.
Nachfolgende Abbildung zeigt die Geometrie des Werkzeugs bzw. der

Zeitschrift Kunststofftechnik 17 (2021) 2 95



Obermeier, Schemme et al. Direkt-Compoundierung von Holzfasern

Prufkorper. Der Multiprufkdrper enthalt vier regulare Zugprifstabe (Typ 1A),
zwei Zugprufstdbe mit Bindenaht (Typ 1A), vier Schlagbiegestabe ohne Kerbe
(Typ 1), vier Schlagbiegestdbe mit Kerbe (Typ 1, Kerbart B) sowie eine
Prufplatte mit Filmanguss. In dieser Veroffentlichung wurden zum Zwecke der
Materialprifung die regularen  Zugprufstdbe und die  gekerbten
Schlagbiegestébe verwendet.

Bild 3: Zur Materialprifung wurde ein Multiprifkorper mit einem Werkzeug
der TH Rosenheim verwendet

3.2.3 Materialpriufung

Die mikroskopischen Aufnahmen wurden mit einem Digitalmikroskop der Firma
Zeiss vom Typ Smartzoom 5 durchgefiihrt. Die Beleuchtung ermdglicht
Ringlicht und koaxiales Hellfeld.

Die Luftstrahlsiebanalysen wurden mit einem Luftstrahlsieb der Firma
Hosokawa Alpine vom Typ €200 LS durchgefihrt. Die verwendeten
Maschenweiten der Siebe betrugen 125, 315, 630, 1000, 1600 und 2500 um.
Die Probeneinwaage betrug 5 g. Das Luftstrahlsieb wurde in Kombination mit
einer Waage von Mettler Toledo vom Typ PB602-S verwendet.

Die Zugprifung wurde auf einer Zugprifmaschine von Zwick/Roell vom Typ
Z020 mit einer Kraftmessdose von 20 kN und taktilem Extensometer
durchgeflihrt. Die Kerbschlagbiegeprifung wurde auf einem Pendelschlagwerk
der Firma Zwick/Roell vom Typ HIT50P durchgefuhrt.

Die Messung der Melt-Flow-Rate wurde mit einem Schmelzindex-Prifgerat der
Firma Gottfert vom Typ MI-3 durchgefuhrt. Der Prufkanaldurchmesser betrug
9,5 mm. Im Zuge der MFR-Messungen wurde auch die Dichte der Schmelze
ermittelt.

Die Computertomographie (CT) wurde mit einem TomoScope XS Plus der
Firma Werth durchgefuhrt. Die maximale Lange des zu vermessenden Bauteils
betragt bei diesem Typ ca. 450 mm je nach Breite und Hohe. Die maximale
Auflésung betragt 60 Milliarden Voxel.
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4 ERGEBNISSE UND DISKUSSION

4.1 Herstellung und Charakterisierung von Holzfasern

Zur Herstellung von Holzfasern wurde Fichtenrundholz zu Hackschnitzeln
zerkleinert (3.2.1 Herstellung von Holzfasern). In nachfolgender Mikroskopie
eines Hackschnitzels aus Fichte ist die mikroskopische Struktur des Holzes
sichtbar. Die regelmaflige Anordnung der Tracheiden, Bild 2, ist durch den
Trommelhacker teilweise zerstort.

Bild 4: Ubersichtsbild einiger Hackschnitzel aus Fichte (links), Mikroskopie
eines Mikrotomanschnitts eines Hackschnitzels aus Fichte (rechts),
Querschnitt in Bezug auf die Wachstumsrichtung des Baumes,
Auflicht

Die Geometrie der Tracheiden variiert je nach Alter des Baumes, Lage im Stamm
und Umwelteinflissen in der L&nge zwischen 1,7 und 3,7 mm beziehungsweise
beim Durchmesser zwischen 20 und 40 um [32]. Daraus ergibt sich ein
durchschnittliches Langen-Durchmesser Verhaltnis von 97:1. Es wird ersichtlich,
dass ein GrofR3teil des Fichtenholzes aus freiem Volumen in den Lumen besteht,
die im lebenden Baum dem Stofftransport dienen. Die Literaturangaben der
Rohdichte von darrtrockener Fichte von 0,42 g/cm?3 [23] wird so verstandlich. Die
Dichte der Zellwand betragt laut Literatur im Mittel 1,5 g/cms3 [22].

Die Hackschnitzel wurden in einer Laborrefineranlage zu Holzfasern
aufgeschlossen (3.2.1 Herstellung von Holzfasern). Die Herstellung von
Holzfasern im Refiner zieht eine von der Auswahl der Aufschlussparameter und
der verwendeten Holzart abhangige Fasergrof3enverteilung nach sich. Die
Charakterisierung der Anteile an Faserblindeln, Einzelfasern und Feinanteil kann
optisch und gravimetrisch erfolgen. Nachfolgende Abbildung zeigt ein Faserbin-
del und eine Einzelfaser. Das Faserblndel besteht aus mehreren Einzelfasern
(Tracheiden). Die Einzelfaser besteht aus einer einzelnen Faser (Tracheide) mit
nur einem Lumen. Faserbruchstiicke und kleinere Partikel werden als Feinanteil
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bezeichnet. Nachfolgend wird der Begriff Holzfasern synonym fir ein Gemisch
aus Faserbiindel, Einzelfasern und Feinanteil verwendet.

wh e

Al

Bild 5: Ubersichtsbild einiger thermo-mechanisch hergestellter Fasern aus
Fichte (links), Mikroskopie eines Faserbiindels aus Fichte (Mitte),
Mikroskopie einer Einzelfaser aus Fichte (rechts)

Holzfasern sind Uber die klassischen Dosierer der Kunststofftechnik schwierig
zu verarbeiten, da sie nicht rieselfahig sind, Bild 5 (Ubersichtsbild der
Refinerfasern aus Fichte). Aus diesem Grund wurden die Holzfasern tber einen
Zwischenschritt zu Pellets verdichtet. Dabei werden die Holzfasern tber eine
Pelletieranlage (3.2.1 Herstellung von Holzfasern) durch eine Lochmatrize
gepresst. Nachfolgende Abbildung zeigt mehrere Fichtepellets und ein stark
vergroRertes Pellet. Pellets bestehen aus Faserbindeln, Einzelfasern und
Feinanteil. Durch die Pelletierung ist die Verarbeitung Uber eine klassische
gravimetrische Dosierung mdoglich. Ziel bei der Compoundierung ist, die
Holzfaserpellets wieder in Faserbindel und Einzelfasern aufzulésen, in der
Matrix zu dispergieren und homogen in das Bauteil einzubringen.

Bild 6: Ubersichtsbild einiger Pellets aus Fichtefasern (links), Mikroskopie
von einem Pellet aus Fichtefasern (rechts), auffallig ist die geringe
Komprimierung

Die Analyse der gravimetrischen GroRRenverteilung erfolgte dber ein
Luftstrahlsieb (3.2.3 Materialprifung). Nachfolgende Diagramme zeigen die
Analyse von Fasern und Pellets aus Fichte, Bild 7. Das Luftstrahlsieb lasst
keine ausreichende Aussage zur Geometrie der Fasern zu. Hierzu sind
optische Verfahren besser geeignet. Die geringe Standardabweichung bei der
Analyse der Fichtefasern deutet allerdings auf eine hohe Reproduzierbarkeit
hin. Die Standardabweichung bei den Pellets ist deutlich héher. Dies liegt
daran, dass sich von den Pellets wahrend der Siebung kleinere Teile ablésen,
Bild 6. Eine genauere Analyse der Fasergeometrien sowie des Langen-
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Durchmesser-Verhaltnisses (L/D Verhaltnis) uber optische
Faserlangenmesssysteme (FASEP Eco System, FibreShape Cross M) und
Computertomographie (TomoScope XS Plus) werden aktuell an der TH
Rosenheim untersucht.

50 50
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E i
'g 30 'g 30
Q
2 25 o2 25
2 <2
:g 20 & 1 =E 20 I
£ 15 - i g 15 I 1
s 10 | . : S 10 I
- 2 5| @
@ b ° o
125 315 630 1000 1600 2500 125 315 630 1000 1600 2500
Maschenweite des Priifsiebs [um)] Maschenweite des Priifsiebs [um)]
Bild 7: Luftstrahlsiebanalyse von Holzfasern aus Fichte (links) und deren
Pellets (rechts), n =3 £ SD
4.2 Direkt-Compoundierung von Holzfasern

421 Zugversuch, Viskositat und Dichte

Die Holzfaserpellets (Bild 6 und Bild 7) wurden tber den Spritzgusscompounder
(3.2.2) mit steigendem Holzanteil, Haftvermittler und Grundpolymer (3.1) direkt
compoundiert.

6000 60 30
% |
o
i Zugfestigkeit
5000 + - 1 50 25
Semdo G
Sso I | o
i p— ~
~ 4000 N I 40 © 20 «
< ~ I o o
a > il / = ™~
= I | = =)
3 3000 i 30 £ 15 =
3 o £
£ » E
g B e
N 2000 T 203 | 102
o
w
=
1000 ‘ 10 5
22 0
Holzanteil 10 Gew.-% 30 Gew.-%
Haftvermittler 0 Gew.-% 3 Gew.-% 3 Gew.-% 3 Gew.-% %>
pSchmeize [g/icm?] 0,78 £ 0,02 0,81+ 0,01 0,87 + 0,01 0,89 + 0,01 Q
Perkaltet [g/cm?] 0,90 + 0,01 0,95 + 0,01 0,99 + 0,02 1,03 + 0,01

Bild 8: Zugprufung nach ISO 527-2/1A von PP mit Haftvermittler und
unterschiedlichem Holzanteil, MFR-Messung, pschmeize UNd Perkaitet Mit
n=3xSD
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Die Mechanik wurde Uber die Zugprifung ISO 527-2/1A dberpruft. Zur
Charakterisierung der Viskositdt wurde eine MFR Messung der gespritzten
Prufkorper durchgefihrt. Bei der MFR-Messung wurde zudem die Dichte der
Schmelze (pschmeize) bei den Prifbedingungen ermittelt (10 kg, 170°C). Im
Vergleich dazu wurde die Dichte der Prifkorper im erkalteten Zustand (perkaitet)
geometrisch tUber deren Gewicht ermittelt, Bild 8.

Ein steigender Holzanteil fuhrt zu einer stetigen Erhdhung der Steifigkeit und
Festigkeit. Die Holzfasern haben eine Verstarkungswirkung. Nachfolgende
Tabelle zeigt die Messwerte des Diagramms im Vergleich zum Matrixpolymer
(Bild 8).

Holzanteil [Gew.-%)] 0 10 20 30
Zugmodul [MPa] 1352 + 20 2142 £+ 64 | 2937 + 207 | 3691 + 109
Zugfestigkeit [MPa] | 31,8+0,4 | 34,8+0,9 | 42,3+£2,2 | 499+0,9
MFR [g/10 min] 247+1,6 21,0+2,0 124+1,0 9,2+0,6

Tabelle 4: Messwerte des Diagramms (Bild 8), Zugprifung nach ISO 527-2/1A,
MFR-Messung mitn =3 £ SD

Der theoretische Faservolumenanteil lasst sich vom Fasergewichtsanteil mit
nachfolgender Gleichung ableiten [24] und wird in Tabelle 5 dargestellt. Die
Messung des Faservolumenanteils mittels CT wird aktuell an der TH
Rosenheim untersucht.

Y= L
lp + (1 _ ¢) X PFaser
Pmatrix
mit

Q: Faservolumenanteil
y: Fasergewichtsanteil (Tabelle 4)
DFaser: Dichte der Holzfaser (1,5 g/cm? Tabelle 1)
PMatrix: Dichte der Matrix (0,905 g/cm?> 3.1 Material)

Mit dem theoretischen Faservolumenanteil lasst sich der theoretisch maximale
Zugmodul parallel zur Faserrichtung errechnen. Die theoretische Betrachtung
ist stark vereinfacht unter den Annahmen, dass es sich um eine unidirektionale
und endlose Faserverstarkung handelt, die Belastung parallel zur Faser erfolgt,
Matrix und Faser isotrope Eigenschaften haben und die Faser-Matrix-Haftung
vollkommen ist [24].
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E Il = Epgser X @ + Enmarrix X (1 - (,0)

mit
EY: Zugmodul des Faserverbunds parallel zur Faserrichtung
EfFaser: E-Modul der Faser (40 GPa, Tabelle 1)
Q: Faservolumenanteil (Tabelle 5)
Ematrix: E-Modul der Matrix (1352 MPa, Tabelle 4)
Holzanteil [Gew.-%] 0 10 20 30
¢ Holzanteil [Vol.-%] 0 6 13 21

Theoretischer
Zugmodulll [MPa]

1352 3780 6417 9292

Gemessener
Zugmodul [MPa]

1352 +20 | 2142 +64 | 2937 +207 | 3691 + 109

Tabelle 5: Fasergewichtsanteil, theoretischer Faservolumenanteil, theoretischer
und gemessener Zugmodul

Der gemessene Zugmodul ist wesentlich niedriger als der theoretisch mdgliche
Zugmodul, Tabelle 5. Der Unterschied erklart sich durch die stark vereinfachten
Annahmen bei der Berechnung des theoretischen Zugmoduls. Bei der
Verarbeitung kénnen diese vereinfachten Annahmen kaum realisiert werden.
Bei direkt compoundierten Holzfasern handelt es sich um eine diskontinuierliche
Faserverstarkung.

Bei steigendem Holzanteil kann zudem eine stetige Abnahme der Melt-Flow-
Rate, also eine Erhéhung der Viskositat festgestellt werden. Die Erh6hung der
Viskositdt von thermoplastischen Schmelzen durch Fullstoffe oder
Verstarkungs-fasern ist allgemein bekannt.

Der Anstieg der Dichte mit steigendem Holzanteil (Bild 8) mag zunachst nicht
intuitiv erscheinen. Das verwendete Polypropylen hat laut Datenblatt eine
Ausgangsdichte von 0,905 g/cm3. Im darrtrockenen Zustand hat Fichte eine
Dichte von 0,42 g/cm3 [23]. Die niedrige Dichte von Fichte im darrtrockenen
Zustand liegt an dem grof3en freien Raum in den Lumen (Bild 4). Demnach
misste die Dichte des Verbundes bei einem steigenden Holzanteil sinken,
wenn die Luftanteile in den Lumen erhalten bleiben. Es zeigt sich jedoch, dass
sich die Holzfasern durch die Verarbeitung verandern. Entweder fiillen sich die
Lumen mit Schmelze oder die Zellwande der Tracheiden werden durch die
hohen Scherkrafte und Dricke (Compoundierung, Staudruck, Spritzdruck)
aufgebrochen oder komprimiert, Bild 9. Dies wird im Vergleich zu der
Prinzipskizze in Bild 2 deutlich. Die reine Dichte der Zellwénde betragt ca.
1,5 g/cm3 [22]. Durch das Fullen der Lumen oder Aufbrechen der Tracheiden
kommt es zu dem Anstieg der Dichte des Verbundes.
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Faserbilindel, Lumen
mit Polypropylen gefiillt

Einzelfasern

e

Durch die Verarbeitung
aufgebrochene Tracheiden

Bild 9: PP mit 20 Gew.-% Holzanteil und 3 Gew.-% Haftvermittler, Anschiliff,
koaxiales Hellfeld

In Bild 9 lassen sich Einzelfasern und Faserbindel erkennen. AulRerdem ist
Feinanteil erkennbar, also Holzstrukturen, welche kleiner sind als eine Einzel-
faser (4.1 Herstellung und Charakterisierung von Holzfasern). Die Holzfaser-
pellets (Bild 6) l6sen sich in Faserbindel, Einzelfasern und Feinanteil auf und
fugen sich homogen in die Matrix ein. Durch das Fullen der Lumen mit der
Matrix lasst sich auch die Verbesserung der Mechanik erklaren. Die Matrix
(Polypropylen) geht durch das Fillen der Lumen eine formschlissige
Verbindung mit den Holzfasern ein. Dies wird verstarkt durch die Verwendung
eines Haftvermittlers der zuséatzlich eine stoffschlissige Verbindung von dem
unpolaren Polypropylen zur Holzfaser schafft. Aufgrund der hohen Festigkeit
und Steifigkeit von Holzfasern (Tabelle 1) kommt es so zu einer
Verstarkungswirkung im Vergleich zum Grundpolymer.

Der Versuch mit 30 Gew.-% Holzanteil (Bild 8) wurde wiederholt, und die
Ergebnisse konnten bestatigt werden, Tabelle 6. Beim wiederholten Versuch
kam es zum leichten Abfall der Zugfestigkeit nach ISO 527-2/1A. Dies lasst sich
durch Schwankungen bei der Verarbeitung erklaren (Material, Mensch,
Maschine, Mitwelt). Bei dem Wiederholungsversuch konnte auf3erdem der
Effekt des Haftvermittlers nachgewiesen werden. Der Mittelwert der
Zugfestigkeit sank ohne Haftvermittler deutlich ab.

Versuchsreihe 1 (Bild 8) 2 2

Haftvermittler [Gew.-%)] 3 3 0

Holzanteil [Gew.-%)] 30 30 30
Zugfestigkeit [MPa] 49,9+0,9 44,7+ 2,4 30,9+0,6

Tabelle 6: Validierungsversuch und Effekt des Haftvermittlers auf die
Zugfestigkeit von PP mit 30 Gew.-% Holzanteil

Zeitschrift Kunststofftechnik 17 (2021) 2 102



Obermeier, Schemme et al. Direkt-Compoundierung von Holzfasern

4.2.2 Kerbschlagbiegeversuch

Die Schlagzéhigkeit bei steigendem Holzanteil wurde (Uber einen
Kerbschlagbiegeversuch nach 1ISO 179/1eB ermittelt, Bild 10. Es zeigte sich,
dass die Schlagzahigkeit im Vergleich zum Grundpolymer leicht abfiel. Bei
steigendem Holzanteil blieb die Schlagzéhigkeit im Rahmen der
Standardabweichung jedoch konstant.

6

p-Wert = 0,88
[ | p-Wert=0,35
p-Wert = 0,02

(6]

H

Schlagzahigkeit [kJ/m?]
w

-

] 00

N
j —
d

Versuchsreihe
Holzanteil 0 Gew.-% 10 Gew.-% | 20 Gew.-% | 30 Gew.-% | 30 Gew.-% | 30 Gew.-%

Haftvermittler 0 Gew.-% 3 Gew.-% 3 Gew.-% 3 Gew.-% 3 Gew.-% 0 Gew.-%
Messwert [kJ/m?] 52+0,7 33+0,6 34+0,7 32+0,6 3,0+£0,5 26+0,3

Bild 10:  Schlagzahigkeitsprifung 1ISO 179/1eB (edgewise, Kerbart B) von PP
mit und ohne Haftvermittler und unterschiedlichem Holzanteil aus
zwei Versuchsreihen, n = 10 + SD, p-Wert durch einfaktorielle
Varianzanalyse bei a = 0,05

Die konstante Schlagzahigkeit bei steigendem Holzanteil ist im Vergleich zum
Stand der Wissenschaft und Technik positiv hervorzuheben. Unter anderem
Bledzki et al. und Stadlbauer et al. stellen die sinkende Schlagzéhigkeit bei
steigendem Holzanteil als eines der Hauptprobleme von WPCs dar [4, 5]. Durch
die Compoundierung konnten die Holzfaserpellets (Bild 6) in der Matrix
dispergiert werden. Die Pellets Iésen sich in Faserblindel, Einzelfasern und
Feinanteil auf (Bild 9). Die konstante Schlagz&higkeit erklart sich durch die
homogene Einarbeitung der Pellets sowie durch die formschlissige und
stoffschlissige Verbindung von Matrix und Holzfaser (4.2.1 Zugversuch,
Viskositat und Dichte). Bei einer einfaktoriellen Varianzanalyse und einem
Alphaniveau von 0,05 besteht kein Unterschied zwischen der Schlagzahigkeit in
Versuchsreihe 1 mit 10, 20 sowie 30 Gew.-% Holzanteil (p-Wert = 0,88). Der
direkte Vergleich von Versuchsreihe 1 und 2 bei 30 Gew.-% Holzanteil zeigt
ebenfalls keinen Unterschied (p-Wert = 0,35). Bei Versuchsreihe 2 zeigt sich
bei gleichem Alphaniveau ein Unterschied mit und ohne Haftvermittler (p-Wert =
0,02).
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5 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

Ergdnzend zum Stand der Wissenschaft und Technik wird in diesem Artikel
belegt, dass durch die Direkt-Compoundierung von Holzfasern (Fichtefasern)
aus einem thermo-mechanischen Aufschlussprozess auf einem Spritzgusscom-
pounder eine Faserverstarkung moglich ist.

Ein steigender Holzanteil fuhrt zu einer stetigen Erhdhung der Steifigkeit und
Festigkeit. Die Holzfasern haben eine Verstarkungswirkung. Die Pelletierung
der Holzfasern ermdglicht eine einfache Dosierung Uber die gravimetrische
Dosiereinrichtung. Die Holzfaserpellets |6sen sich durch die Verarbeitung im
Spritzgusscompounder in Faserbtindel, Einzelfasern und Feinanteil auf und
fugen sich homogen in die Matrix ein. So bleibt auch die Kerbschlagzahigkeit
bei steigendem Holzfaseranteil im Rahmen der Standardabweichung konstant.
Die erreichten Werte fir Steifigkeit und Festigkeit mit einem Holzfaseranteil von
30 Gew.-% (Bild 8) Ubersteigen die Werte aus FENAFA mit 30 Gew.-% Hanf
und Flachs deutlich [17]. Prozess und Materialien aus FENAFA (Tabelle 2)
konnen sehr gut mit den Ergebnissen dieser Untersuchung verglichen werden.
Ein steigender Fullgrad fuhrt auBerdem zur Erhéhung der Dichte und der
Viskositat. Die Lumen der Holzfasern fillen sich teilweise mit Kunststoff. Die
Dichte der Zellwand ubersteigt die Dichte des Grundpolymers. So kommt es
zum Anstieg der Dichte des Verbundwerkstoffs.

Im Rahmen einer Entwicklungs-Kooperation mit der Firma Werth wurde eine
vergleichende Untersuchung von Computertomographie und Mikroskopie
durchgeftihrt, Bild 11. Es zeigt sich, dass mittels der Computertomographie
ebenfalls Faserbliindel und Einzelfasern detektierbar sind. Die Computer-
tomographie ermdglicht im Vergleich eine zerstérungsfreie Prifung und hat
einen deutlich geringeren Praparationsaufwand.

Bild 11:  Vergleichende Darstellung einer Computertomographie (links) und
einer Mikroskopie (rechts, Anschliff, koaxiales Hellfeld), PP mit
20 Gew.-% Holzanteil und 3 Gew.-% Haftvermittler
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Im Verlauf des Forschungsprojekts NFRipp werden weitere Untersuchungen
mittels Computertomographie zur Holzfasergeometrie, deren dreidimensionale
Lage, deren Dichte und deren Verformung durchgefuhrt. Das Verhalten der
Lumen in der Interaktion mit der Kunststoffschmelze beim Fullen wird weiter
untersucht.

Die Mdglichkeiten zu einer genaueren Analyse der Fasergeometrien beim
Compoundier- und Spritzgussprozess sowie des Langen-Durchmesser-
Verhéltnisses (L/D Verhaltnis) Uber optische Faserlangenmesssysteme (FASEP
Eco System, FibreShape Cross M) und Computertomographie (TomoScope XS
Plus) werden aktuell an der TH Rosenheim untersucht.

Des Weiteren werden vertiefende Untersuchungen und Parametervariationen
beim Refiner (z.B. Holzfaserart, Mahlscheibe, Druck) sowie beim Spritzguss-
compounder (z.B. Temperatur, Druck) durchgefihrt.
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