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Teil | = Kurzbericht

Die Forschungsarbeiten in den Arbeitspaketen wurden durch die Polymer Service GmbH Merseburg
(PSM) in enger Zusammenarbeit mit den Projektpartnern, der Exipnos GmbH, Merseburg und dem
Fraunhofer-Institut fir Mikrostruktur von Werkstoffen und Systemen (IMWS), Halle (Saale) planmaRig
oder planabweichend begonnen und entsprechend der formulierten Aufgabenstellungen, teils plan-
maRig, bei PSM jedoch teilweise mit zeitlichem Verzug, bearbeitet und erfolgreich abgeschlossen.
Aufgrund der durch den Projekttrager fiir PSM gewadhrten kostenneutralen Verlangerung des
Vorhabens gewahrleisteten die fiir das Erreichen der Projektziele geplanten Arbeiten dennoch einen
erfolgreichen Projektverlauf.

Biobasierte Kunststoffe, wie Polybutylensuccinat (PBS), sind eine vielfaltige Klasse von Polymeren,
die aus nachwachsenden Rohstoffen gewonnen werden. Im Gegensatz zu konventionellen, auf fossilen
Rohstoffen basierenden Polymeren bieten sie 6kologische Vorteile, etwa durch geringere Treibhaus-
gasemissionen und die Moglichkeit der Kompostierung. Sie finden Anwendung in einer Vielzahl von
Bereichen, zunehmend auch fiir technische Bauteile. Biobasierte und biologisch abbaubare Kunststoffe
werden jedoch haufig mit eingeschrankten mechanischen Eigenschaften assoziiert. Im Rahmen des
Projekts untersuchten die PSM, die Fa. Exipnos und das IMWS, wie sich teilkristalline biobasierte
Kunststoffe (neben anderen insbesondere PBS) gezielt modifizieren lassen, um deren Einsatzmoglich-
keiten zu erweitern. Die gewdhlten Ansadtze ermdglichten die Herstellung mechanisch leistungsfahiger
(beispielsweise hinsichtlich ihrer Schlagzahigkeit oder Werkstoffsteifigkeit), vollstandig biobasierter
und biologisch abbaubarer Spritzgussmaterialien mit vorteilhaften Morphologie-Eigenschafts-
Beziehungen. Damit leisten sie einen wichtigen Beitrag zum Ersatz erdolbasierter Kunststoffe und
erweitern das Potenzial nachhaltiger Materialalternativen auch fiir technisch anspruchsvolle Anwen-
dungsfalle erheblich.

Es gibt keine Anderungen bzgl. der wirtschaftlichen Erfolgsaussichten nach Projektende gegeniiber
der Antragstellung. Hinsichtlich einer wissenschaftlichen und/oder technischen Verwertung wurden
wesentliche Ergebnisse des Forschungsvorhabens bereits auf nationalen und internationalen Tagungen
in Form von Vortragen prasentiert und in Form von Aufsdtzen in Fachzeitschriften und Konferenz-
banden publiziert. Daneben kénnen die erhaltenen Forschungsergebnisse zur praxisbezogenen Lehre
an der Hochschule Merseburg und der Martin-Luther-Universitat Halle-Wittenberg aufbereitet werden.
Weiterhin erfolgt ein Transfer von Forschungsergebnissen im Rahmen von Weiterbildungsveranstaltun-
gen bzw. Workshops fiir die Industrie und Forschungseinrichtungen.

Teil Il - Eingehende Darstellung
1 Zusammenarbeit mit Partnern

Die Zusammenarbeit der Kooperationspartner gestaltete sich auferordentlich konstruktiv und
vertrauensvoll. Die Partner flihren auftretende Fragen und kleinere Probleme bei der Bearbeitung des
Projektes umgehend zu einer, fiir alle Seiten einvernehmlichen Lésung. Bereits vor dem Kick-Off-
Meeting bestand ein enger Kontakt per Telefon und E-Mail. Auf dem ersten stattgefundenen Treffen
der Partner (Kick-Off-Meeting, online) am 23.11.2023 fand ein intensiver Austausch und eine Ziel
flihrende Diskussion der inhaltlich-organisatorischen Vorgehensweise statt mit Vorstellung der Projekt-
idee, der Projektziele und des Zeitplans inkl. der Meilensteine sowie der Kooperationsvereinbarung.
Weitere Projekttreffen fanden am 14.08.2024 in Prasenz bei PSM und am 12.02.2025 in Prasenz bei
der Exipnos GmbH statt, auf denen, verbunden mit einem Kurzvortrag der Projektpartner, die weitere
Vorgehensweise spezifiziert worden ist und neue Forschungsergebnisse vorgestellt wurden. Durch die
raumliche Nahe der Partner (Halle und Merseburg) gab es auch zahlreiche weitere bi- und trilaterale
Treffen der Partner (z.B. auf wissenschaftlich-technischen Veranstaltungen), auf denen ein Feintuning



der Projektbearbeitung erfolgte. Weitere gegenseitige Kontakte bestanden per E-Mail und telefonisch
auch zwischen den Treffen.

2 Erzielte Ergebnisse

Im Folgenden werden die erzielten Ergebnisse entsprechend der bearbeiteten Arbeitspakete detailliert
aufgefiihrt.

AP K: Projektkoordination

Es wurde eine administrative und zeitlich-inhaltliche Koordination der Einzelvorhaben und des
Verbundvorhabens im Rahmen von Projektreffen, zahlreichen weiteren bi- und trilateralen Treffen der
Partner sowie durch gegenseitige Kontakte per E-Mail und telefonisch durchgefiihrt. Dazu z&hlt auch
die Koordination der Kooperationsvereinbarung, der Zwischenberichte fir die Jahre 2023/2024 und
2025, gemeinsamer Publikationen der Ergebnisse (siehe unten) und weiterer Aktivitdten zur Auflen-
darstellung des Projekts (beispielsweise in mehreren LinkedIn-Beitragen).

AP 1: Erforschung der Struktur-Eigenschafts-Beziehungen der Ausgangsmaterialien
AP 1.1: Erforschung von Rheologie und mechanischen Eigenschaften

Als Matrixmaterial wurde das biobasierte teilkristalline Polymer Polybutylensuccinat (PBS) verwendet
(siehe beispielsweise Aliotta et al. 2022 und Xu et al. 2010), ein linearer aliphatischer Polyester, der im
Vergleich zu Polylactid (PLA) eine héhere biologische Abbaubarkeit aufweist, sogar in SiR- und Meer-
wasser.

Es erfolgte die Erforschung der fur die Verarbeitbarkeit entscheidenden FlieBeigenschaften durch
rheologische Untersuchungen der verwendeten Ausgangsstoffe und die Bestimmung deren Schmelze-
flieRrate sowie eine Korrelation der rheologischen Daten. Weiterhin erfolgte die Erforschung des
mechanischen Eigenschaftsbildes im Kerbschlagbiegeversuch und im uniaxialen Zugversuch mit den fur
die angestrebten Anwendungen wichtigen GroRen (Steifigkeit, Festigkeit und Zahigkeit). Des Weiteren
wurden noch die Warmeformbestandigkeit der Ausgangswerkstoffe mittels HDT (heat deflection
temperature) und Vicat-Erweichungstemperatur analysiert.

L. Aliotta, M. Seggiani, A. Lazzeri, V. Gigante, P. Cinelli: A brief review of poly (butylene succinate) (PBS) and its main
copolymers: Synthesis, blends, composites, biodegradability, and applications. Polymers 14/4 (2022) 844.

J. Xu, B.H. Guo: Poly(butylene succinate) and its copolymers: Research, development and industrialization. Biotechnology
Journal 5/11 (2010) 1149-1163.

AP 2: Erforschung der Ausgangsmaterialien: Steuerung der teilkristallinen Morphologie

Es wurden polarisationslichtmikroskopische Untersuchungsverfahren und thermoanalytische Verfah-
ren (DSC) als Funktion der gewahlten Kautschukmodifikatoren, der Verfahren zur Kompatibilisierung
und der Fill-/Verstarkungsstoffe (verschiedene Naturkurzfasern in unterschiedlichen Anteilen) auf die
Kristallisationskinetik und teilkristalline Morphologie durchgefiihrt. Weiterhin erfolgten rheologische
Untersuchungen und die Bestimmung der Schmelzefliefahigkeit.

Mit Methoden zur Charakterisierung der Morphologie von isotherm kristallisiertem PBS konnte
gezeigt werden (siehe Bild 1), dass die sphérolithische Morphologie von PBS innerhalb eines relativ
kleinen Temperaturbereichs stark von eher feinspharolithisch bis sehr grobsphérolithisch variiert.
Beispielsweise flihrt die isotherme Kristallisation von PBS bei 90 °C zu Sphérolithen mit einer GréRe von
mehreren hundert Mikrometern. Durch schnelles Abschrecken aus der Schmelze wird die GrolRe der
Spharolithe auf etwa 10 pm reduziert. Die sich bei grobspharolitischer Morphologie bildenden
Korngrenzen sind Gefligefehler, die die Eigenschaften negativ beeinflussen. AuRerdem kann es durch
dieses Kristallisationsverhalten zu einem nicht akzeptablen Bauteilverzug wahrend des SpritzgieR-
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prozesses kommen. Der ausgepragte Einfluss der Verarbeitungsbedingungen (z.B. der Abkiihlbedingun-
gen, siehe Bild 1) auf die Morphologie und die Eigenschaften von PBS erfordert daher eine Steuerung
des Kristallisationsprozesses (z.B. durch eine Nukleierung beispielsweise mit Cellulose-Fasern, siehe
Bild 1) und/oder eine effiziente Schlagzidhmodifizierung. Daher wurde auch der Einfluss naturlicher
Kurzfasern auf das Kristallisationsverhalten und die mechanische Performance analysiert.

Schnelle Abkiihlung aus der Schmelze: Isotherme Kristallisation bei 90 °C: Isotherme Kristallisation bei 90 °C:
SphérolithgoRe: ca. 10 um SphérolithgéRe: mehrere 100 um Nukleierung an der Faseroberflache

Bild 1: Mikrostruktur von PBS in Abhangigkeit von der Abkiihlrate und einer Nukleierung (in Kooperation mit dem
Fraunhofer IMWS, Halle/Saale)

AP 3: Screening von Kautschukkomponenten fiir die Schlagzahmodifizierung

Ein zentrales Ziel des Projekts war die Herstellung von vollstandig biobasierten schlagzahmodifizierten
Polymeren mit insgesamt guter mechanischer Performance und vorteilhaften Morphologie-Eigen-
schafts-Beziehungen. Eine prinzipielle Moéglichkeit zur Schlagzahmodifizierung ist die Einbringung von
Naturkautschuklatices (siehe Bild 2) in das PBS wahrend der Compoundierung. Zusammen mit den
Partnern (Exipnos und IMWS) erfolgte die Ableitung der morphologischen Parameter fir effiziente
zahigkeitssteigernde Mechanismen, auf deren Basis die Festlegung von Latices mit geeigneter Partikel-
groRe unter Beriicksichtigung des Konzeptes der kritischen TeilchengroRe/des kritischen Teilchenab-
standes erfolgte.

TeilchengroRenverteilung:

0.4-2.8pum 0.1-1.0 pm 0.1-1.0 um 0.1-1.6 um 0.1-0.3 pm und
0.75-1.6 um
Besonderheiten:
geringer amoniakfrei gepfropft mit MMA
Amoniakgehalt

L

Bild 2: Untersuchte Naturkautschuklatices (in Kooperation mit dem Fraunhofer IMWS, Halle/Saale)

ez

Alternativ erfolgte durch PSM ein Screening verschiedener Naturkurfasern (Argeli, Bambus, Reis-
spelzen und Sisal) zur Erhohung der Harte (und damit auch der Kratzfestigkeit) sowie der Werkstoff-
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steifigkeit. Daran anschlieBend wurden eine polarisationslichtmikroskopische Analyse der von PSM
hergestellten faserverstarkten Produkte zur Aufstellung von verallgemeinerfahigen Struktur-Eigen-
schafts-Beziehungen durchgefiihrt (weitere Informationen finden sich unter AP 6 und AP 7.2).

AP 4: Vorvernetzung und Funktionalisierung der Kautschukmodifikatoren
AP 4.1 Evaluierung von Nano-Fiillstoffen

Statt der Untersuchungen zu Nano-Fillstoffen wurden bei PSM abweichend Untersuchungen zu Natur-
kurzfasern durchgefiihrt. Die mikromechanische Wirksamkeit der Verstarkung hangt empfindlich von
der Realisierung optimaler Faserlangen und Abstdande zwischen den Fasern, einer guten Dispergierung
der Fasern in der Matrix und der guten Anbindung der Fasern an die PBS-Matrix ab. Daher wurde
neben dem Einbringen von Latexpartikel zur Kristallisationssteuerung und Schlagzihigkeitserh6hung
von PBS alternativ auch der Einfluss der Zugabe von Naturkurzfasern auf das Kristallisationsverhalten
und die mechanische Performance gepriift.

Es wurden verschiedene Arten von Cellulose-Fasern aus Bambus (Bambusa nutans sps.), Argeli
(Edgeworthia gardneri, lokal zur Herstellung von nepalesischem Papier verwendet), Reisspelzen und
Sisal verwendet. Die kurzen Fasern wurden durch mechanisches Zerkleinern der gewaschenen und
getrockneten Rohfasern zu Partikeln mit einem Durchmesser von weniger als 250 um und anschlieRen-
der Behandlung mit verdiinnter Natronlauge hergestellt (fir die allgemeinen Methoden der Faserver-
arbeitung siehe Bhandari et al. 2024 und 2014). Die Endlange sowohl der Argeli- als auch der Bambus-
fasern betragt etwa 50-200 um mit einer breiten Verteilung, und der Faserdurchmesser betragt etwa
10-15 pm.

N.L. Bhandari, G. Bhandari, K. Bist, D. Adhikari, K.N. Dhakal, R. Adhikari, R. Lach, A.A. Kim, D.J. Yoo, M.B. Paudel: Comparative
investigation of fiber loading effect on morphological, micromechanical, and thermal properties of polyvinyl alcohol/biofillers-
based composites. International Journal of Biological Macromolecules 280/4 (2024) 136192.

N.L. Bhandari, W. Mormann, G.H. Michler, R. Adhikari: Functionalisation of bamboo and sisal fibres cellulose in ionic liquids.
Materials Research Innovations 17/4 (2014) 250-256.

AP 4.2 Upscaling
AP 6: Systematische Variation von Verarbeitungsbedingungen, der chemischen Kompatibilisierung
und der verwendeten Additive

Die Ergebnisse der AP 4.2 und AP 6 werden, da sie inhaltlich eng miteinander verwoben sind, hier
zusammen dargestellt.

Die Verwendung unmodifizierter Naturkautschuklatices fihrte nicht zum erwiinschten Erfolg (siehe
Tabelle 1 und Bild 3): Eine Erhéhung der Kerbschlagzahigkeit gegeniiber reinem PBS war demnach auf
diese Art und Weise nicht moglich.

Tabelle 1: Prozeduren zur Verbesserung der Zahigkeit von PBS

Praktikabilitat Einfluss auf die Zzhigkeit
Physikalische Vernetzung der Nicht moglich

Latexteilchen durch
Elektronenbestrahlung

Spritzguss unter Verwendung Moglich, jedoch ausgepragte Kaum erhohte Kerbschlagzédhigkeit im
unmodifizierter Latices Agglomeration der Latexteilchen Vergleich zu reinem PBS

Emulsion der Latices bei Variation des  Einfach durchfiihrbar; deutlich Stark erhohte Kerbschlagzahigkeit im
Emulgators und der Vorgehensweise; verringerte Agglomeration der Vergleich zu reinem PBS

Spritzguss unter Verwendung Latexteilchen

modifizierter Latices

Als tatsachlich im TechnikumsmalRstab (LosgréRe: 100 kg) gangbarer Weg, die mechanischen Eigen-
schaften einschlieRlich der Zahigkeit auch bei niedrigen Temperaturen zu verbessern, stellte sich die
Modifizierung von PBS mit Naturkautschuklatices in einem Losungsprozess mit zusatzlichem Direkt-
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spritzguss heraus (siehe Tabelle 1). Im Vergleich zu reinem PBS zeigt dieses vollstdndig biobasierte
schlagzdhe PBS eine stark verbesserte Zahigkeit bei —20 °C und Raumtemperatur (siehe Bild 3). Dieses
Verhalten steht mit einer relativ geringer Agglomerationsneigung der primaren Latexpartikel durch ihre
Modifizierung in Verbindung und hingt mit einem Ubergang von instabilem (wie es auch fiir reines PBS
typisch ist) zu stabilem Rissfortschritt zusammen. Das neu entwickelte schlagzahe PBS Uberschreitet
den in der automotiven Industrie geforderten Schwellwert fiir die Kerbschlagzihigkeit von 15 kJ/m?
und kann sich dadurch &hnliche Anwendungsfelder wie schlagzahmodifiziertes Polypropylen (PP)
erschlieRen, dem es in Verarbeitbarkeit und Eigenschaftsprofil ebenbiirtig ist. Vorteile gegeniiber PP
sind seine gute Recyclingfahigkeit und biologische Abbaubarkeit.

In Tabelle 1 sind die verfolgten Prozeduren zur Schlagzahigkeitserhohung, die mit der Variation der
Latices und deren Modifikation sowie der Variation der Verarbeitungsbedingungen einhergegangen
sind, zusammengefasst.
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Bild 3: Zdhigkeit der PBS-Werkstoffe

Als Matrixmaterial zur Herstellung der naturfaserverstarkten Verbundwerkstoffe wurde das bioba-
sierte teilkristalline Polymer Polybutylensuccinat (PBS) verwendet. Zum Vergleich wurde aulRerdem
eine Mischung aus 50 % PBS und 50 % Polylactid (PLA) (bezeichnet als PBS/PLA) verwendet.

Die Werkstoffe wurden durch Mikrocompounding der Matrix-Bestandteile und Fasern mit einem
MiniLab Il von HAAKE (Thermo Fisher) hergestellt und mittels Spritzguss wurden daraus kleine Zugpruf-
korper (75 mm lange Schulterstdbe Typ 5A: Dicke = 2 mm, Ldnge und Breite des parallelen Teils = 30
mm und 4 mm) mit einer HandspritzgieRmaschine (Minilet Il von HAAKE ThermoFisher) erzeugt. Die
Verbundwerkstoffe (die flir mechanische Tests verwendet wurden) enthielten 5 bis 25 M.-% Fasern in
der Polymermatrix. Es wurde beobachtet, dass alle Fasern (teils bis zu 25 M.-%) leicht in die Polymer-
matrix einarbeitbar waren, mit Ausnahme von Sisal, das nur zu etwa 5 M.-% hinzugefligt werden
konnte. Die Verarbeitungstemperatur betrug 190 °C, wahrend die Temperatur der SpitzgieRform bei
einer Temperatur von 32 °C lag.

Lichtmikroskopische Untersuchungen (Bild 4) an Diinnschnitten zeigten, dass Argeli- (Bild 4b) und
Bambus-Fasern (Bild 4c) bei einem Gehalt von 20 % gut in der Matrix verteilt sind, ohne dass sich
Agglomerate bilden (dies gilt auch fir Anteile von bis zu 22-25 %). Im Fall des PBS/Bambus-Verbund-
werkstoffs sind neben den kurzen Fasern, auch einige Holzpartikel sichtbar (die im PBS/Argeli-Verbund-
werkstoff nicht auftreten), welche fir die verminderte Verstarkungswirkung von Bambus ursachlich
sind. PBS weist teilweise recht groRe Spharolithe (bis zu einer GroRe von etwa 50 um) und eine breite
Verteilung der SpharolithengréRe auf (siehe Bild 4a), wahrend die Cellulose-Fasern eine ausgepragte
nukleierende Wirkung aufgrund der Bildung von Wasserstoffbriickenbindungen zwischen der Matrix
und den Fasern und des epitaktischen Wachstums der Spharolithe auf der Faseroberflache zeigen
(siehe Bild 4b und 4c). Daher sind in den Verbundwerkstoffen nur winzige Spharolithe mit einer GroRe
von mehreren Mikrometern zu finden, die in Bild. 4b und 4c kaum zu erkennen sind. Die Ergebnisse zu



den mechanischen Untersuchungen (Mikroeindringversuch und uniaxialer Zugversuch) zeigen daher,
dass der Elastizitatsmodul und die Martens-Harte besonders fir die Argeli-Fasern stark zunehmen
(siehe unten).

Aus den Ergebnissen zur Matrixvariation (PBS und PBS/PLA), der Variation der Faserart (aus Argeli,
Bambus, Reisspelzen oder Sisal) und des Faseranteils ergibt sich, dass hierbei ein Upscaling unproble-
matisch moglich erscheint, da die Kombination von Mikrocompounding und Spritzguss mittels Hand-
spritzgieBmaschine bereits zu einer sehr guten Faserdispergierung gefiihrt hat (siehe Bild 4). Es ist
bekannt, dass Compoundierungsverfahren im Technikums- bzw. IndustriemaRstab aufgrund hoherer
Scherkrafte beim Mischen und héherer Verweilzeiten der Schmelze zu einer weiteren Erhéhung der
Dispergierungsrate fihren kénnen.

Bild 4: Transmissionslichtmikroskopische Aufnahmen von Diinnschnitten unter polarisiertem Licht: (a) reines PBS,
(b) PBS/Argeli-Verbundwerkstoff mit 20 % Fasern und (c) PBS/Bambus-Verbundwerkstoff mit 20 % Fasern®

AP 7: Methodenentwicklung zur Priifung
AP 7.1 Bruchzdhigkeit

Es erfolgte eine methodische Erforschung zur Weiterentwicklung von modernen Verfahren der Bruch-
mechanik und die Adaptierung dieser Verfahren auf schlagzahmodifizierte biobasierte Kunststoffe.
Aufgrund des hohen experimentellen Aufwands wurden zwei PBS-Werkstoffe ausgewahlt, die sich
stark in ihrem Rissausbreitungs- und Bruchverhalten unterscheiden. Um auch die Stabilitdt der
mechanischen Performance unter variierenden Verarbeitungsbedingungen (beispielsweise in Hinblick
auf eine Mehrfachverarbeitung) zu liberpriifen, wurden nicht mittels Direktspritzverfahrens bei der Fa.
Exipnos hergestellte Prifkdrpern verwendet, sondern es wurden mittels des konventionellen Spritz-
gieRverfahrens bei PSM extra hergestellte Priifkorper herangezogen. Die Prifkorperherstellung erfolgt
auf der Basis von Granulat, das von der Fa. Exipnos zur Verfligung gestellt wurde.

100 14 0.5
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Bild 5: Widerstand gegen instabile Risseinleitung in Form des (a) kritischen Spannungsintensitatsfaktors K4
(Bruchzahigkeit), (b) kritischer J-Integral-Werte Ji,4 und (c) der kritischen Rissspitzendffnungsverschiebung gy
(crack-tip opening displacement — CTOD) fiir zwei kautschukmodifizierte PBS-Werkstoffe als Funktion der
Temperatur?



In Bild 5 sind die bruchmechanischen Kennwerte als Widerstand gegen instabile Risseinleitung, die
mittels des instrumentierten Kerbschlagbiegeversuchs (Beanspruchungsgeschwindigkeit: 1 m/s) ermit-
telt wurden, dargestellt. Werkstoff 1 erwies sich im Vergleich zu Tabelle 1 und Bild 3 (siehe AP 4.2 und
AP 6) auch bei einer konventionellen Verarbeitung (Spritzguss von Granulat und nicht Direktspritzguss)
als verarbeitungs- und eigenschaftsstabil. Die prinzipielle Abnahme der Bruchzdhigkeit (Bild 5a) mit
zunehmender Temperatur ist darauf zuriickzufiihren, dass diese als Parameter der Linear-Elastischen
Bruchmechanik nicht die mit zunehmender Temperatur zunehmende Energiedissipation (Bild 5b) und
Verformungsfahigkeit (Bild 5c) wiederspiegeln kann. Im Gegensatz zu Werkstoff 1 zeigt Werkstoff 7,
obwohl ebenfalls kautschukmodifiziert, nur ein geringes Zahigkeitsniveau. Dies ist auf grofle Agglome-
rate aufgrund der unzureichenden Dispergierung der Kautschukphase in der Matrix zurtickzufiihren,
wodurch das zahigkeitserhohende Potential des Kautschuks nicht wirksam werden kann (vgl. auch Bild
3). Es stellt sich also wiederum heraus, dass nur die Modifizierung von PBS mit Naturkautschuklatices in
einem Losungsprozess zielfihrend fiir eine Schlagzahigkeitserhéhung ist.

In Bild 6 sind die Risswiderstandskurven (R-Kurven) als Abhangigkeit eines Zahigkeitsparameters (in
diesem Fall den J-Integral-Werten) von einer RissgroRe (in diesem Fall der stabilen Rissverlangerung
Aa) dargestellt. Auch hierbei wurde der instrumentierte Kerbschlagbiegeversuch (Beanspruchungs-
geschwindigkeit: 1 m/s, Temperatur: 80 °C) verwendet. Die ermittelten R-Kurven dienen zur Bestim-
mung des Widerstands gegen stabile Risseinleitung- und -ausbreitung. Hierbei ist der Widerstand
gegen stabile Risseinleitung der J-Wert Jo, bei einer stabilen Rissverlangerung von Aa = 0,2 mm und der
Widerstand gegen stabile Rissausbreitung der Anstieg der R-Kurve dJ/dAa bei dieser Rissverlangerung.
Fir Werkstoff 1 (Bild 6a) ergibt sich Jo, = 0,41 N/mm und dJ/dAa = 1,76 N/mm? und fiir Werkstoff 7
(Bild 6b) Jo, = 0,61 N/mm und dJ/dAa = 4,60 N/mm?’.
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stabile Rissverlangerung Aa (mm) stabile Rissverlangerung Aa (mm)
Bild 6: Risswiderstandskurven fir zwei kautschukmodifizierte PBS-Werkstoffe bei einer Temperatur von 80°C: (a)
Werkstoff 1 und (b) Werkstoff 7 (fir genaue Bezeichnungen siehe hinten)

AP 7.2 Weitere anwendungsrelevante mechanische Eigenschaften insbes. Oberflichengiite

Es erfolgte die methodische Erforschung zur Entwicklung von modernen Eindringverfahren (und
anderen Verfahren der Kunststoffpriifung, wie dem einachsigen Zugversuch) und die Adaptierung
dieser Verfahren auf biobasierte Kunststoffe. Insbesondere erfolgte einerseits eine systematische
mehrparametrige Analyse des (lokalen) mechanischen Eigenschaftsprofils (wie Harte, Steifigkeit und
Kriechen) von naturkurzfaserverstarktem PBS bzw. PBS/PLA mittels des registrierenden Mikroein-
dringversuchs. Durch eine werkstoffwissenschaftliche Analyse der Daten wurden Struktur-Eigen-
schafts-Korrelationen aufgestellt, die mit experimentellen und theoretischen Ergebnissen an anderen
kurzfaserverstarkten Kunststoffen in der Literatur verglichen wurden.

Zum anderen wurden durch die Fa. Exipnos im Rahmen dieses Projekts hergestellte schlagzih-
modifizierte PBS-Werkstoffe (als Granulat zur Verfligung gestellt), aus denen bei PSM mittels Spritzguss
Priafkorper hergestellt wurden (siehe auch AP 7.1), verwendet. Dabei erfolgte ein Vergleich von neu



entwickelten PBS-Typen mit PSB-Typen (teils gefillt bzw. verstarkt) der Fa. Exipnos, die bereits auf dem

Markt etabliert sind.
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Bild 7: (a, c) Martens-Harte HM und (b, d) Eindringmodul E;; sowie (e) Zug-E-Modul E; und (f) Zugfestigkeit o, von
(a, b, e, f) PBS-basierten und (c, d) PBS/PLA-basierten Werkstoffen in Abhidngigkeit vom Faseranteil®

Tabelle 2: Relative mechanische Eigenschaften der jeweiligen Komposite mit 20 % Fasern basierend auf reinem
PBS und einem PBS/PLA-Blend (reines PBS und unverstarktes PBS/PLA = jeweils 100)

e PBS/PLA

. Reisspelzen Bambus Argeli Bambus Argeli
Eigenschaften
96 120 134 136 143
Er 117 135 151 146 150
151 188 247 173 169
78 81 87 41 38

Die Ergebnisse der mechanischen Untersuchungen von naturkurzfaserverstiarktem PBS bzw.
PBS/PLA mittels instrumentiertem Mikroeindringversuch bzw. einachsigem Zugversuch zeigten, dass —
auBer bei Verwendung von Fasern aus Reisspelzen — sowohl der Elastizitdtsmodul (Bild 7b und 7e) als
auch die Martens-Harte (Bild 7a) der PBS-basierten Verbundwerkstoffe stark erhéht sind, insbesondere
bei den Argeli-Faser-Verbundwerkstoffen. Das Gleiche gilt fir den Eindringmodul (Bild 7d) und die
Martens-Harte (Bild 7c) der PBS/PLA-basierten Verbundwerkstoffe. Das Kriechverhalten ist im Allge-
meinen weniger beeintrdchtigt (hier nicht dargestellt). Die Zugfestigkeit der PBS-basierten Verbund-
werkstoffe ist jedoch geringfligig verringert (siehe Bild 7f), was wahrscheinlich auf den Riickgang der
Duktilitat zurlckzufiihren ist (nicht dargestellt), liegt aber immer noch im Bereich, der in der Literatur
fiir reines PBS angegeben ist (30—40 MPa) (Satyanarayana et al. 2009, Xu et al. 2010). Interessanter-
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weise wird die Streckspannung nicht durch den Faseranteil beeinflusst und liegt bei etwa 36,6 MPa fir
die PBS-Werkstoffe und bei etwa 46,5 MPa flr die PBS/PLA-Werkstoffe. Die Ergebnisse fiir Verbund-
werkstoffe mit Sisal-Fasern werden hier nicht gezeigt, da die Fasern nur sehr unzureichend verarbeit-
bar waren. Wie in Tabelle 2 dargestellt, erwies sich die Verwendung von Argeli-Fasern als besonders
vorteilhaft, gefolgt von Bambusfasern. Fasern aus Reisspelzen zeigten eine geringere Verstarkungswir-
kung.

\

HM (N/mm?)
E./(1-v%) (10° MPa)

R T e RS S

IR,
77 0 L0 7 0 0 7 7 7 B 0 B 7,

A

[N
N
w
I
(6]

6
Werkstoff Werkstoff Werkstoff Werkstoff

Bild 8: (a) Martens-Harte HM, (b) Eindringmodul Ey;, (c) elastische (W,) und plastische (W,) Verformungsarbeit
sowie (d) Eindringkriechen C;; PBS-basierter Neuentwicklungen (Werkstoffe 1 und 2) und Handelsmuster
(Werkstoffe 3-6)*

Die Ergebnisse zum Mikroeindringverhalten der neu entwickelten schlagzahmodifizierten PBS-
Typen sind in Bild 8 im Vergleich zu den Ergebnissen an bereits am Markt etablierten PSB-Typen
zusammenfassend dargestellt.

Bedingt durch die Kautschukmodifizierung sind die Werte fir die Harte und Werkstoffsteifigkeit von
schlagzahmodifiziertem PBS vergleichsweise gering, liegen jedoch im Bereich des als Referenz
herangezogenen schlagzahmodifizierten Polypropylens. Die Werte fiir die Verformungsarbeit sind (von
einer Ausnahme abgesehen) vergleichsweise hoéher, was mit der erhdhten Zahigkeit korreliert.
Besonders positiv hervorzuheben ist, dass die Kriechneigung von schlagzahmodifiziertem PBS durch die
Kautschukzugabe nicht oder nicht signifikant erhéht wurde und im Bereich der meisten Handelstypen
der Fa. Exipnos liegt. Dieses positive Ergebnis ermdglicht somit den Einsatz der Entwicklungsmuster in
lasttragenden Bauteilen.
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Bild 10: (a) Dynamischer Elastizitdtsmodul E4 und (b) dynamische Streckspannung oy fiir zwei
kautschukmodifizierte PBS-Werkstoffe als Funktion der Temperatur®

Zusatzlich zu den mechanischen Eigenschaften (Eindringeigenschaften) bei Raumtemperatur (23 °C)
wurde auch noch der Einfluss der Temperatur auf das mechanische Verhalten mittels des instrumen-
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tierten Schlagbiegeversuch (Beanspruchungsgeschwindigkeit: 1 m/s) analysiert. In Bild 9 ist zu erken-
nen, dass der unzureichend dispergierte Kautschuk nicht nur kaum zahigkeitssteigert wirksam werden
kann (vgl. Bild 3 und 5), sondern auch zu einer eheblichen negativen Beeinflussung der Werkstoff-
steifigkeit flihrt, was bei guter Dispergierung nicht beobachtet werden kann.

Im Gegensatz zum instrumentierten Mikroeindringversuch gibt es beim instrumentierten Kratzver-
such, bei dem die Tangentiallast und die Eindringtiefe als Funktion der Ritzlange bzw. Zeit ermittelt
werden, zwischen Eindringkdrper (im vorliegenden Fall entsprechend Rockwell HRC (Durchmesser: 400
pum)) und Probe eine Relativbewegung. Als Priifgerdt wurde eine Kratzprifmaschine der Fa. Coesfeld
verwendet, wobei die Probe auf eine PVC-Platte geklebt und mit dem Metalltisch verschraubt wurde.
Die Messungen wurden kraftgeregelt durchgefiihrt (Rampe 0 bis 50 N) mit einer gesamten Ritzlange
von 80 mm (zusatzliche Vor- und Nachlaufstrecke von je 2 mm) und bei einer Ritzgeschwindigkeit von
60 mm/s. Ermittelt wurden die maximale Tangentiallast F; (die im vorliegenden Fall werkstoffunabhén-
gig bei etwa 13 N lag auBer fur Werkstoff 6 mit F, = 10 N) und die nachgiebigkeitskorrigierte maximale
Eindringtiefe hna. (Bild 11). Im Gegensatz zum Mikroeindringverhalten (siehe Bild 8) weist das Kratzver-
halten nur geringe Unterschiede zwischen den einzelnen Werkstoffen auf. Dies ist ein klarer Hinweis
darauf, dass aus dem Eindringverhalten (keine Relativbewegung zwischen Indenter und Probe) nicht
auf das Kratzverhalten geschlossen werden kann.

400
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~ 2501
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= 200
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Bild 10: Nachgiebigkeitskorrigierte maximale Eindringtiefe h,,., PBS-basierter Neuentwicklungen (Werkstoffe 1
und 2) und Handelsmuster (Werkstoffe 3-6)°

K.G. Satyanarayana, G.G.C. Arizaga, F. Wypych: Biodegradable composites based on lignocellulosic fibers — An overview.
Progress in Polymer Science 34/9 (2009) 982-1021.

J. Xu, B.H. Guo: Poly(butylene succinate) and its copolymers: Research, development and industrialization. Biotechnology
Journal 5/11 (2010) 1149-1163.

AP 9: Demonstrator
AP 9.2 Erforschung der Schlagzahigkeitseigenschaften an Demonstrator-Bauteilen

In Fortflihrung der Untersuchungen in AP 6 und AP 7.1 wurden einfache Demonstratorbauteile in Form
runder Platten mit einem Durchmesser von 78 mm und einer Dicke von 3 mm im Spritzguss hergestellt.
Typische technologische Versuche zur Erforschung der Schlagzéhigkeitseigenschaften in der kunststoff-
herstellenden und -verarbeitenden Industrie sowie den mit ihnen verbundenen Industriezweigen (z.B.
der automotiven Industrie) sind normierte Fall- bzw. Durchstol3tests, die zur Erhéhung des Informa-
tionsgehalts auch instrumentiert durchgefiihrt werden.

Der konventionelle Fallversuch wurde in Anlehnung an eine Prifvorschrift in der automotiven
Industrie (VW PV 3966:2024-04 , PP-Bauteile und -Materialien — Weibruchverhalten®) durchgefihrt.
Dabei wird eine 500 g schwere, in einer Rohre gefiihrte Stahlkugel (Durchmesser 50 mm) aus 300 mm
Hohe auf die Prifkorper fallengelassen. Die Werkstoffe 3, 4 und 6 zeigten nur eine geringe
Weillfarbung am Aufschlagpunkt, Werkstoff 6 jedoch Sprédbruch ohne WeiRfarbung. Die Werkstoffe 1
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und 2 wiesen aufgrund der durch den Kautschuk initiierten Schlagzdhigkeitsmechanismen neben einer
starkeren WeilRfarbung am Aufschlagpunkt auch eine WeilRfarbung am Auflager auf.

Aufgrund der geringen Aussagefahigkeit des konventionellen Fallversuchs wurde der instrumentier-
te DurchstoRversuch nach ISO 6603-2 bei einer Fallbolzengeschwindigkeit von 4,4 m/s und Raum-
temperatur durchgefiihrt, bei dem aus den aufgenommenen Kraft-Verformungs-Diagrammen typische
Kennwerte ermittelt werden. Dazu gehoren beispielsweise die Hochstkraft Fy, die bis zur Hochstkraft
verrichtete Arbeit Ey und die DurchstoBarbeit E,. Entsprechend Bild 11 weist einer der kautschuk-
modifizierten Werkstoffe (Werkstoff 2) die beste Performance aller Werkstoffe bei Einwirken einer
schlagartigen Beanspruchung auf.
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Bild 11: (a) Hochstkraft Fy, sowie (b) die bis zur Hochstkraft verrichtete Arbeit Ey, und die DurchstoRarbeit E, PBS-
basierter Neuentwicklungen (Werkstoffe 1 und 2) und Handelsmuster (Werkstoffe 3-6)’

AP 10: Etablierung von Modellen zur anwendungsbezogenen Optimierung der Technologie

Es erfolgte eine Zuarbeit fiir das Fraunhofer IMWS zur Formulierung eines Modells zu den wirksamen
Schlagzahigkeitsmechanismen mit Festlegung der erforderlichen morphologischen Parameter der teil-
kristallinen Morphologie, der mikromechanisch wirksamen PartikelgroRen und interpartikuldren
Abstdnde, der erforderlichen Volumenanteile an Modifikatoren und Fiillstoffen sowie der Ausbildung
der Matrix-Teilchen-Grenzflichen (fiir weitere Informationen siehe Schlussbericht des Fraunhofer
IMWS).

Weiterhin erfolgte eine Zuarbeit fiir die Fa. Exipnos zu Festlegung der zur Erreichung dieser
Prozesse flihrenden Prozessparameter und Formulierungen sowie zur Erarbeitung eines Datenblattes
zu den im Projekt erreichten mechanischen KenngréBen mit moéglichen Variationsbreiten und Einstell-
moglichkeiten (fir weitere Informationen siehe Schlussbericht der Fa. Exipnos).

3 Fortschritte auf dem Arbeitsgebiet des Vorhabens bei anderen

Im Ergebnis der projektbegleitend durchgefiihrten Literatur, Patent- und Verfahrensrecherche sind
keine Untersuchungen Dritter und damit auch keine FuE-Ergebnisse bekannt geworden, die fiir den
Projektablauf relevant waren.

4 Angaben bereits erfolgter oder geplanter Veroffentlichungen der
Ergebnisse
Hier sind die in Kooperation mit Projektpartnern entstandenen Publikationen aufgefihrt.

e R. Lach, S. Henning, E. Putsch, P. Putsch, I. Kotter: Bioabbaubar und Schlagzdh — Geht das?
Plastverarbeiter 06/25 (2025) 52-54
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e R. Lach, R. Adhikari, N.K. Parajuli, U. Thapa, S. Henning, E. Putsch: Improved tensile and
microindentation properties of fully biobased short-fibre reinforced composites based on
polybutylene succinate and different natural fibres. In: K. Kubasova, Z. Padovec, R. Sedlacek (Eds.):
Polymer Composites 2025, 27./28.05.2025, Tabor (Tschechische Republik), proceedings, 34-39
(Vortrag, prasentiert durch R. Lach)

e R. Lach, S. Henning, E. Putsch, I. Kotter, R. Adhikari, N.K. Parajuli, U. Thapa: Morphology and
improved mechanical behaviour of fully biobased polymer materials based on polybutylene
succinate. Materials Week 2025, 02.-04.04.2025, Frankfurt (Main) (Vortrag, prasentiert durch R.
Lach)

e S. Henning, P. Putsch, E. Putsch, R. Lach, M. Beiner, A. Nepal: Bio-based polybutylene succinate
(PBS) compounds for injection molding applications. 10th Microsymposium on Applied Sciences
(Nano/Bio) — 2025 (Special Symposium in Celebration of 80th Birthday of Prof. Goerg Michler),
20.05.2025, online (Vortrag, prasentiert durch S. Henning)

e R. Lach, S. Henning, E. Putsch, I. Kotter, R. Adhikari, N.K. Parajuli, U. Thapa: Morphology and
improved mechanical behaviour of fully biobased polymer materials based on polybutylene
succinate. Polymertec 26, 17./18.06.2026, Merseburg (Vortrag, prasentiert durch R. Lach)

1 Fir die morphologische Analyse der untersuchten Werkstoffe wurde die Durchlichtmikroskopie (DM 2300 M der Firma Leica) von Dinn-
schnitten mit polarisiertem Licht verwendet. Die etwa 30 um dicken Schnitte, die mit einem Mikrotom (HM 360 der Firma Microm) mit
Metallmesser geschnitten wurden, wurden auf Glasplatten fixiert und in Cyanacrylatkleber eingebettet.

2 Werkstoff 1: Testmaterial 53489 QM 53489 natur, Werkstoff 7: BioCelan Y005 53743

3 Zur Analyse der mechanischen Eigenschaften wurden sowohl der instrumentierte Mikroeindringversuch als auch der einachsige Zugversuch
durchgefiihrt. Die von einem instrumentierten Mikroeindringpriifgerat (Fischerscope H100C der Firma Helmut Fischer) aufgezeichneten
Kraft-Eindringtiefe-Diagramme wurden zur Bestimmung der Martens-Harte HM, des Eindringmoduls E;, der elastischen/plastischen
Verformungsarbeit und des Eindringkriechens gemaR ISO 15577 herangezogen. Die Untersuchungen wurden bei einer maximalen
Belastung von 1 N, einer Eindringgeschwindigkeit von 50 uN/s und bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Es wurden zehn Kraft-Eindring-
tiefe-Diagramme je Werkstoff analysiert. Darlber hinaus wurden die Spannungs-Dehnungs-Diagramme (einachsige Zugprifung) unter
Verwendung einer Universalpriifmaschine (Zwicki Z2.5 der Firma Zwick/Roell) zur Abschatzung des Elastizitatsmoduls unter Zugspannung
E., der Zugfestigkeit o, und der Bruchdehnung gemaR ISO 527 herangezogen. Die Prifungen wurden bei einer Traversengeschwindigkeit
von 0,5 mm/min im Bereich kleiner Dehnungsraten und ansonsten bei 20 mm/min sowie bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Es wurden
mindestens funf Prifkorper gepriift.

4 Werkstoff 1: Testmaterial 53489 QM 53489 natur, Werkstoff 2: Testmaterial 53525 QM 53525 natur, Werkstoff 3: BioCelain A 53220 natur,
Werkstoffe 4: BioCelain A 53221 natur, Werkstoff 5: BioCelain A 140 S QM 52799, Werkstoff 6: Bio-ELAN A 005 QM 52830 natur

5 Werkstoff 1: Testmaterial 53489 QM 53489 natur, Werkstoff 7: BioCelan Y005 53743

6 Werkstoff 1: Testmaterial 53489 QM 53489 natur, Werkstoff 2: Testmaterial 53525 QM 53525 natur, Werkstoff 3: BioCelain A 53220 natur,
Werkstoffe 4: BioCelain A 53221 natur, Werkstoff 5: BioCelain A 140 S QM 52799, Werkstoff 6: Bio-ELAN A 005 QM 52830 natur

7 Werkstoff 1: Testmaterial 53489 QM 53489 natur, Werkstoff 2: Testmaterial 53525 QM 53525 natur, Werkstoff 3: BioCelain A 53220 natur,
Werkstoffe 4: BioCelain A 53221 natur, Werkstoff 5: BioCelain A 140 S QM 52799, Werkstoff 6: Bio-ELAN A 005 QM 52830 natur
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