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1 KURZDARSTELLUNG

Die Natur arbeitet fast ausschlie3lich mit Faserverbundwerkstoffen, Beispiele dafir sind unse-
rer Haut und unseren Knochen, aber auch tierische Chitinpanzer und Holz. Gleich ist bei allen,
dass in eine formgebende Matrix belastungsgerecht verlaufende, verstarkende Fasern einge-
bettet sind. Dieses Bauprinzip mit minimalem Energie- und Materialaufwand ermdglicht das
Uberleben der Spezies bei bestmdglicher Funktionserfiillung. Ein weiteres Energiespar-Prin-
zip der Natur ist die sogenannte I6sungsbasierte Herstellung der Verbunde bei Umgebungs-
temperatur, wie beispielsweise bei der Wundheilung. Im Tierreich sind hier Muschelschalen
oder Spinnenseide zu nennen. Biobasierte Faserverbundwerkstoffe (FVW) sind derzeit stark
nachgefragt und bestehen aus Naturfasern oder aus Holz hergestellten Cellulosefasern, wel-
che in eine biobasierte Matrix eingebettet sind. Sie sind wesentlich 6kologischer mit vergleich-
baren gewichtsbezogenen Eigenschaften bei Glasfaserverbunden. Natur- bzw. Cellulosefa-
sern kdnnen aufgrund ihrer thermischen Eigenschaften bislang nicht im klassischen 3D-Druck

verarbeitet werden.

Ahnlich mit natirlichen Prozessen erméglichen neue 3D-Druckverfahren mit Endlosfaserver-
starkung ebenfalls die belastungsgerechte Ablage des Faserstrangs an den richtigen Ort (To-
pologie-Optimierung) und in die geeignete Richtung. Zentrales Ziel des Forschungsprojekts
CellLoes-3D-Druck war die Entwicklung eines energie- und materialsparenden 3D-Druckver-
fahrens fur leichte biobasierte Faserverbundwerkstoffe. Die Herstellung der Cellulose-Matrix
und deren Verbindung mit endlosen Cellulosefasern erfolgt bei Umgebungstemperatur 16-
sungsbasiert direkt im 3D-Druckkopf. Wie in der Natur wird in einem Arbeitsgang Material und
Bauteil hergestellt. Die chemische Ahnlichkeit von Cellulose-Fasern und -Matrix erzielt sehr

hohe mechanische Eigenschaften und ein gutmutiges Bruchverhalten.

Fir das Erreichen der Projektziele wurden die Arbeitsinhalte in zwei Bereiche Materialentwick-
lung und Anlage- sowie Prozessentwicklung aufgeteilt. Die jeweiligen Ergebnisse und Metho-
den wurden nach dem ganzheitlichen Ansatz bewertet. Der im Rahmen des Forschungsvor-
habens entwickelte ,Proof of Concept" demonstriert die neue bioinspirierte Methodik zur Her-

stellung von Gebrauchsgultern aus nachhaltigen Materialien.
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2 RAHMENBEDINGUNG FUR DAS PROJEKT
21 Voraussetzungen

Der hohe Markt- und Kundennutzen der additiven Fertigung (3D-Druckverfahren) mit Faser-
verstarkung liegt in der material- und ressourcenschonenden sowie energieeffizienten Leicht-
bauweise und dem auferst geringen Gewicht bei relevanter Steifigkeit und Festigkeit. Leicht-
bau mundet in weniger bewegten Massen und damit reduziertem Energieaufwand und weniger
Treibhaus-Emission. Angesichts der allgegenwartigen Themen Treibhausgasreduktion und
Nachhaltigkeit ist die Nutzung nachwachsender Rohstoffe zur Herstellung von Gebrauchsgu-

tern unverzichtbar.

Naturfasern finden aufgrund ihrer 6kologischen Vorteile zunehmend industrielles Interesse. In
diesem Sinne werden die im 3D-Druck verwendeten Materialien zunehmend mit Verstarkungs-
materialien aus Naturfasern ausgertstet, obwohl ihre mechanischen Eigenschaften im Ver-
gleich zu reinem Polymer lediglich maRig sind. Andererseits besitzen z.B. aus Buchenholz-
Cellulose hergestellte Chemiefasern (Viskose, Rayon) sehr gute, definierte, gleichmaige me-
chanische Eigenschaften bei vergleichbaren dkologischen Vorteilen und kénnten so neue An-

wendungsmoglichkeiten eroffnen [1][2].

An den DITF wird der Einsatz der Bio-Fasern mit neuen leistungsfahigen Biomatrices kombi-
niert, u.a. auch aus komplett rezyklierbarer Cellulose. Entwickelt wurden reine biobasierte voll-
stadndig aus Cellulose bestehende Faser-Verbundwerkstoffe, deren mechanische Eigenschaf-
ten sehr nahe an Glasfaserverbunden liegen. Firma Arburg im Rahmen ihres neuen Firmen-
programms ,arburg GREEN world“ aufgegriffen die 6kologischen Vorteile von Cellulosemate-
rialien, um die Anwendung ihres 3D-Drucker-Freeformers auf den Druck von biobasierten Ma-
terialien, insbesondere Cellulosefasern und biobasierten Matrices auszuweiten. Damit werden
die Ziele der Reduzierung von Treibhausgasemissionen, des Klimaschutzes und der Nachhal-
tigkeit kontinuierlich verfolgt und die Qualitédt und Eigenschaften von Gebrauchsgitern stetig

verbessert.
2.2 Stand der Technik

Additive Fertigung ist ein Oberbegriff fir Technologien, bei denen Bauteile durch Hinzufligen
von Material hergestellt werden. Diese Verfahren sind das Gegenteil von subtraktiven Verfah-
ren wie Frasen, Drehen oder Bohren, bei denen Material entfernt wird. Seit dem letzten Jahr-

zehnt hat sich die additive Fertigung sehr schnell entwickelt und wird im gesamten
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Produktionsbereich immer beliebter. Der Umsatz mit Produkten und Dienstleistungen der ad-

ditiven Fertigung wuchs weltweit um 19,5 % auf mehr als $15,2 Milliarden [3].

2.2.1 Prozessablauf bei additiven Fertigungsverfahren

Beginnend mit dem Computer Aided Designing (CAD) des Wunschbauteils lasst sich der Pro-
zessablauf bei additiven Fertigungsverfahren generell in den Pre-Process, der Produktions-
phase und den Post-Process unterteilen (Abb. 1). Die Pre-Process-Phase umfasst hauptsach-
lich die Datenaufbereitung sowie die Materialauswahl und die Designoptimierung fir die Fer-
tigung beinhaltet. Dabei werden alle herzustellenden Bauteile als Designmodell (meist als fla-
chenbasiertes Standard Tessellation Language (STL)-Modell) virtuell im verfugbaren Raum
positioniert. Falls Stitzstrukturen erforderlich sind, werden diese hinzugeflgt, und anschlie-
Rend werden die Bauteile auf dem Druckbett gesliced. Unter Slicing versteht man die Unter-
teilung der Bauteile in einzelne ebene Schichten, die in der Regel parallel zueinander mit be-
vorzugten Abstanden in Z-Richtung angeordnet sind. In jeder Schicht werden die Befehle zur
Erzeugung der Bauteilstruktur Uber maschinenlesbare Fahrbefehle in X/Y/Z-Koordinaten
(Druckkopfbahn) dargestellt und in einem maschinenlesbaren Programm — ,G-Code" gespei-

chert.
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Abb. 1 Exemplarische Darstellung des Prozessablaufs bei additiven Fertigungsverfahren [4].

Der G-Code wird dann in den Speicher des 3D-Druckers geladen und die Produktionsphase
folgt. Wahrend der Produktionsphase fuhrt die Maschine die im G-Code beschriebenen Be-

fehle aus und die einzelnen Bauteile werden Schicht fur Schicht gefertigt.

Nach der Entnahme der Bauteile aus dem Druckbett beginnt der Postprozess. Dazu gehoéren
insbesondere die Reinigung und die Entfernung der Unterkonstruktion. Der Begriff Nachbear-
beitung kann auch weitere Bearbeitungsschritte wie das Nachharten (z.B. bei additiven Ver-
fahren mit Duroplasten) oder allgemeine Nachbearbeitungen zur Erzielung der gewlnschten
Bauteileigenschaften (z.B. Zerspanungsprozesse, Lackieren) und Qualitatskontrolle umfas-

sen.

2.2.2 Klassifizierung der additiven Fertigungsverfahren

Additive Fertigung ist in der Literatur unter vielen verschiedenen Bezeichnungen bekannt, z. B.
generative Fertigung, ,Rapid Manufacturing®, ,Solid Freeform Fabrication®, ,Direct Digital Ma-

nufacturing®, ,Layered Manufacturing“ oder 3D-Druck [5]. Je nach Zustand der gedruckten

5
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Materialien, d.h. flissig, fest oder pulverférmig, kann additive Fertigung in verschiedene Tech-
nologien unterteilt werden, z. B. ,Fused Deposition Modeling“ (FDM) oder ,Fused Filament
Fabrication* (FFF) bezeichnet, selektives Lasersintern (SLS), Stereolithografie (SLA), Elektro-
nenstrahlschmelzen (EBM) und ,Binder Jetting“ [6]. Je nach Technologie gibt es verschiedene
Arten von Materialien, die fur additive Fertigung verwendet werden kénnen, darunter Kunst-
stoffe, Metalle, Keramiken und Verbundwerkstoffe. Die Verfligbarkeit von Materialien, die flr
die Herstellung von additiven gefertigten Teilen geeignet sind, ist jedoch noch begrenzt [7]. Da
in vielen Fallen bestimmte besondere Eigenschaften wie mechanische Festigkeit, elektrische
Leitfahigkeit, thermische Bestandigkeit, Haltbarkeit und Multifunktionalitat erforderlich sind,
versuchen die Entwickler, neuartige Werkstoffe und Werkstoffe einzufiihren, die so aufbereitet

sind, dass sie die oben genannten Eigenschaften aufweisen, um diese Licke zu schlie3en.

Aufgrund der niedrigen Kosten, der einfachen Herstellung, der Vielseitigkeit und der Prozess-
vielfalt dominiert die additive Fertigung von Kunststoffen den Marktanteil im Vergleich zu an-
deren Materialien wie Metallen und Keramiken. Abb. 2 veranschaulicht die Technologieland-
schaft der additiven Fertigung von Kunststoffen. In der Regel werden fur die additive Fertigung
von Kunststoffen abhangig vom Ausgangsmaterial - Thermoplaste, Duroplaste oder Elasto-
mere - 17 verschiedene etablierte Fertigungsverfahren eingesetzt. Davon werden vier aus-
schlie3lich fur die Herstellung von endlosfaserverstarkten Verbundwerkstoffen entwickelt. Bei
den Thermoplasten werden die Ausgangsstoffe geschmolzen und auf die Druckoberflache ge-
legt oder direkt auf der Druckoberflache geschmolzen (Pulverbett Verfahren), im Anschluss
daran abgekuhlt, um die Strukturen zu bilden. Bei Duroplasten oder Elastomeren hingegen
werden die Monomere oder Oligomere auf die Druckoberflache aufgetragen und anschlielend

entweder mit Lasern, IR-Lampen oder UV-Bestrahlung ausgehartet.
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2.2.3 Additive Fertigung von Cellulosen

Im Bereich des Cellulose-3D-Drucks entwickelte das Massachusetts Institute of Technology
ein Verfahren — ,Solvent-based extrusion®, indem in Aceton geldstes Celluloseacetat bei
Raumtemperatur gedruckt wird, wobei das Aceton sehr schnell verdampft. In einem nachtrag-
lichen Verfahren kénnen die Acetatgruppen noch ersetzt werden um die 3D-gedruckten Teile

noch starker als beispielsweise ABS oder PLA zu machen [9].

Wang et al. haben weiteren Veréffentlichungen zum 3D-Druck von Cellulose / Cellulose-ba-
sierten Materialien zusammengestellt [10]. Forscher in Singapur arbeiten mit wassrigen Cellu-
lose/Chitosan/Chitin-Mischungen. Diese Mischung ergibt einen biegsamen Verbundstoff, der
stabile dreidimensionale Strukturen bilden kann und ist vollstandig biologisch abbaubar. Ein
weiterer Vorteil ist, dass es ohne spezielle Einrichtungen produziert werden kann. Um die Leis-
tungsfahigkeit des Systems zu demonstrieren, haben die Forscher ein 1,2 m langes Windtur-
binenblatt in 3D gedruckt. Die Kosten des sogenannten ,FLAM“-Materials liegen im Bereich
der Standardkunststoffe und sind 10-mal niedriger als die Kosten gangiger Filamente fir den

3D-Druck wie Polymilchsaure oder Acrylnitril-Butadien-Styrol [11].

Die Fa. DuPont Nutrition & Biosciences in Bomlitz entwickelten einen Kunststoff als Stitzma-
terial, der auf thermoplastischer Hydroxypropylmethylcellulose (HPMC) basiert und sich nach
dem 3D-Druck mit Drucktemperaturen zwischen 180°C und 250°C und dem (mehrmaligen)
Recycling erneut zu Stitzmaterial verarbeiten lasst. Anschlielend 16st einfaches, kaltes Lei-
tungswasser das HPMC-basierte Material wieder vom fertigen Objekt. Die HPMC flockt beim
Erhitzen des Waschwassers aus und kann erneut zu Filamenten extrudiert werden. Im Ver-
gleich zu bisherigen Stitzmaterialien 16st sich der neuentwickelte Stoff 25- bis 60-mal schneller
in Wasser [12].

Freiburger Forscher entwickelten ein 3D-Druck fahiges Biopolymer flr das Direct-Ink-Writing

welches aus Hydroxypropylcellulose, Lignin, Essigsaure, Ethanol und Wasser besteht [13].

2.2.4 Additive Fertigung von endlosfaserverstarkten Verbundwerkstoffen

In den letzten Jahren wurden mehrere Verfahren fur den Endlosfaser 3D-Druck entwickelt und
von entsprechenden Firmen vermarktet. Anhand der Vorgehensweise, wie die Fasern und die
Matrix in die DUse eingebracht und auf die Druckoberflache aufgebracht werden, kénnen die
Verfahren in flnf verschiedene Kategorien eingeordnet werden. Abb. 3 stellt die Konzepte fir

die direkte Faserintegration bei der additiven Fertigung dar.
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Abb. 3 Konzepte flr die direkte Faserintegration bei der additiven Fertigung [14].

Eines der ersten Unternehmen war die Fa. Markforged zur Verarbeitung von Endlos-Carbon-
fasern. Endlos-Glasfasern werden beispielsweise von der Fa. MOI composites srl zu grof3en
Bauteilen wie z.B. Rennboote verarbeitet. Die Fa. Anisoprint entwickelte die patentierte ,Com-
posite Fiber Co-extrusion (CFC)“, bei der die Fasern mit einem duroplastischen Harzsystem
vorkonsolidiert sind, so dass die so versteiften Fasern im Druckkopf sicher geférdert werden
und zusammen mit einer Co-extrudierten thermoplastischen Matrix auf der Bauplattform ab-

gelegt werden [15].

Weitere Entwicklungen im Bereich Endlosfaserverstarkter 3D-Druck finden/fanden statt an der
Universitat Dresden am Institut flr Leichtbaukonstruktionen [16], an der Technische Universi-
tat Braunschweig am Institut fur Konstruktionstechnik [17], am Lehrstuhl fur Verbundwerkstoffe
der Technischen Universitat Kaiserslautern [18] und am Institut fir Hochleistungsimpuls und

Mikrowellentechnik Institut des Karlsruher Instituts fir Technologie [19].
Arburg Kunststoff Freiformen

Die Fa. Arburg hat ein effizientes Additives Fertigungsverfahren - Arburg Kunststoff Freiformen
(AKF) Verfahren - zur Herstellung von Bauteilen aus thermoplastischen Materialien entwickelt.
Beim AKF-Verfahren werden die Polymergranulate mit einem Einschnecken-Extruder extru-
diert, die dann mit Hilfe eines Piezoaktuators mit sehr hoher Frequenz als Tropfen auf eine

Bauplattform gelegt werden. Das Prinzip des AKF-Verfahrens ist in Abb. 6 dargestellt [20].
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Ausgangsbasis:
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Tropfen an der
Diisenspitze

Abb. 4 Darstellung des AKF-Verfahrens im Arburg freeformer [20].

Gegenuber dem Standard-FFF-Verfahren bietet das AKF-Verfahren Vorteile wie mehr Freiheit
im Prozess und eine bessere Rissbestandigkeit der gedruckten Komponenten. In Erweiterung
der Anwendung des AKF-Verfahrens wurde ein zusatzliches Faserzufihrungsmodul (Abb. 5)
entwickelt, um die Additive Fertigung von endlosfaserverstarkten thermoplastischen Verbund-
bauteilen zu ermdglichen [21], [22]. Bisher kann das Faserzufiihrungsmodul nur die steifen

Fasern wie z.B. Kohle- und Glasfasern verarbeiten.

7 %Druckd[]se

’

s(

Abb. 5 Faserzufihrungsmodul des Arburg freeformers [22].
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2.2.5 Problemlage

Additive Fertigung ermdglicht die Herstellung von Topologie-optimierten mafligeschneiderten
Bauteilen. Im Gegensatz zu konventionellen Fertigungstechnologien wie der subtraktiven Fer-
tigung ist die additive Fertigung ein ressourceneffizientes Verfahren, da nur die zum Aufbau
eines Bauteils erforderliche Materialmenge verwendet wird. Bei allen oben genannten additi-
ven Fertigungsverfahren muss jedoch Energie in Form von Warme oder Licht zugefiihrt wer-
den, um das Bauteil fertigzustellen. Die zugefuhrte Energie wird entweder zum Schmelzen
oder zum Ausharten des Materials verwendet. In den meisten Fallen, insbesondere beim
Druck mit Endlosfasern mit thermoplastischer Matrix, liegt die zum Schmelzen der Polymer-
matrix zugefuhrte Warmeenergie tber 200 °C. Andererseits wird durch die Verwendung von
Cellulosefasern als Verstarkung die Verarbeitungstemperatur auf unter 200 °C begrenzt, da
die Cellulosefasern bei Temperaturen tber 200 °C zu zerfallen beginnen. Dies schrankt die
Verwendung von Thermoplasten (Polyamid PA, Polyethylenterephthalat PET) als Matrix ein.
Zum anderen erfordert die Verwendung von Cellulose als Matrixmaterial ein 16sungsmittelba-
siertes Verfahren anstelle der Schmelzverarbeitung, da die Cellulose und viele ihrer Derivate

nicht in der Schmelze verarbeitbar sind.

Neben der Herausforderung des 3D-Drucks mit biobasierten Cellulosefasern aufgrund der ver-
gleichsweise geringen Temperaturbestandigkeit der Fasern sind Cellulosefasern im Vergleich
zu Glas- oder Carbonfasern biegeschlaffer und fir den 3D-Druck von Hochleistungsbauteilen
nicht geeignet, da sie aufgrund ihrer geringen Biegesteifigkeit nicht zum (AKF-) Druckkopf be-

fordert/gefihrt werden kdnnen.
2.3 Zielstellung

Die Natur dient als Ideengeber und Vorbild bei der effizienten Nutzung von Materialen und
Herstellprozessen. Die meisten Lebewesen begegnen umweltbedingten Belastungen durch
gezielte Faserverstarkungen in den Kraftflusslinien. Die Materialien der Natur werden in ener-
gieeffizienten Niedertemperatur- bzw. Lésungsverfahren hergestellt [23]. Bei der Rekonfigura-
tion der Molekile in der Zellbiologie werden die ndtigen Energiemengen langsam, ohne signi-
fikanten Temperaturwechsel prozessiert. Die Prozesse laufen meist enzymatisch ab und be-

inhalten kein Schmelzen oder Rekristallisation.

Ziel des Projekts war es, die Faserherstellungstechnik der Spinnen so auf den FFF-3D-Druck
zu adaptieren, dass damit energetisch effiziente endlosfaserverstarkte biobasierte Bauteile auf
Basis Cellulose mittels I6sungsbasierten Verfahrens gedruckt werden kénnen. Fur den 3D-

Druck cellulosischer Faserverbunde wurden folgende Einzelziele festgelegt:
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Ahnlich dem Endlosfaser 3D-Druck mit Carbon- oder Glasfasern (z.B. Fa. Markforged,
Fa. Anisoprint, Fa. Arburg) missen die biegeschlaffen Cellulose-Fasern so weit ver-
steift werden, so dass sie in den Druckkopf eingefiihrt werden kénnen. Diese Beschich-
tung dient also zunachst zur Versteifung der Filamente, soll aber im/am Druckkopf an-
geldst werden und ein Teil der Matrix werden, welche zusatzlich in den Druckkopf zu-
gefuhrt wird. Dazu muss eine einer Beschichtungstechnik zur Vorkonsolidierung/Ver-
steifung der Cellulosefasern zur Erhéhung der Biegesteifigkeit und Sicherstellung des

Transports des Faserstrangs im Druckkopf entwickelt werden.

Bisherige Endlosfaser 3D-Druck-Verfahren arbeiten Uberwiegend mit thermoplasti-
schen Matrices. Der Druckkopf der CELLL6s-Technik muss speziell fur eine geldste

Matrix entwickelt werden.

Wahrend bei bisherigen Techniken die Fasern separat geflhrt werden, und nur zusatz-
liche Matrix im Druckkopf geférdert wird, sollen erste Ansatze zur Verbindung von Fa-
serfuhrung und Druckkopf entwickelt werden. In einem weiteren Schritt kénnte evtl.
sogar die Versteifung der fasern direkt im Druckkopf in Form einer Mini-Extrusion inte-

griert werden.

Inspiriert von den Vorbildern aus der Natur wurden folgende Arbeitshypothesen angenommen:

Der 3D-Druck von Endlos-Cellulosefasern in einer Cellulose Matrix ergibt malfige-
schneiderte Bauteile mit hervorragenden mechanischen Eigenschaften (ahnlich GFK)
durch optimale Anbindung der Fasern an die Matrix sowie durch die mogliche Ablage

der Fasern genau in den Kraftflusslinien.

Durch die Substitution des thermoplastischen Druckmaterials durch Polymerlésungen
der Cellulose-Derivative, ist ein Aufschmelzen nicht notwendig. Die Verfestigung des
Materials erfolgt durch Abdampfen des. Dadurch kann der Temperaturabbau der Cel-

lulosefasern verhindert werden.

Durch Variation der chemischen Zusammensetzung und Steuerung das Mischungs-
verhaltnis die Losungsmittel in den Bindern lassen sich verschiedene Funktionalitdten

des zu bedruckenden Bauteils realisieren.

2.4 Projektplanung

Auf der Grundlage der Zielsetzung wurde ein Lésungsansatz verfolgt, bei dem die Material-

entwicklung unter Berucksichtigung der Druckfahigkeit bei Raumtemperatur durchgefihrt

wurde. Weiterhin wurden in Abstimmung mit dem Industriepaten Fa. Arburg zunachst die An-

forderungskriterien fur die Entwicklung des 3D-Druckverfahrens zum Drucken von Cellulose-

Fasern und biobasierten Matrices festgestellt. Nach Fertigstellung des Lastenheftes wurde die
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Materialauswahl fir die Entwicklungsprozesse in enger Abstimmung mit Fa. Arburg getroffen.
Unterstutzt wurde die Ausarbeitung des Lastenheftes durch ein Praktikum eines wissenschaft-
lichen Mitarbeiters bei der Fa. Arburg. Dies vermittelte ein tieferes Verstandnis der industriellen

Fertigung auf der Grundlage wissenschaftlicher Forschung mit dem Freeformer 3D-Drucker.

Zunachst wurde zum Vergleich des neuen l6sungsmittelbasierten Verfahrens mit dem beste-
henden thermoplastischen Verfahren ein Matrixmaterial ausgewahlt, das in beiden Verfahren
verarbeitet werden kann. Um das 3D-Drucken von Endloszellulosefasern mit cellulosebasier-
ter Matrix zu ermdglichen, wurden Polymerlésungen mit dem Matrixmaterial hergestellt. Die
Polymerlésung wurde sowohl zur Herstellung der vorkonsolidierten Cellulosefilamente als
auch als Bindemittel im I6sungsmittelbasierten 3D-Druck verwendet. Ein neuer 3D-Druckkopf
wurde dabei entwickelt, der das vorkonsolidierte Cellulosefilament in die kontrolliert dosierte
Polymerlésung einfiihrt und auf die Druckoberflache legt. Zur Demonstration der 3D-Druck-
barkeit mit dem neuen Material und Verfahren wurde eine Kieselalgenstruktur mit Ecken und

Rucklaufbahnen ausgewahlt.

Die beschriebene Vorgehensweise beinhaltet die folgenden wissenschaftlichen Forschungs-

schwerpunkte:

Materialentwicklung
o Recherche und Analyse geeigneter Materialien fir die Herstellung von vorkonsolidier-

ten Filamenten und Bindemitteln.
e Herstellung von Polymerlosungen mit unterschiedlichen Konzentrationen.

¢ Analyse des rheologischen Verhaltens der Polymerldsungen zur Ermittlung der Druck-
fahigkeit.

¢ Analyse der Oberflachenspannungseigenschaften zur Bestimmung der Benetzbarkeit
von Cellulosefasern und der Polymerldsung sowie der Schicht-zu-Schicht-Haftung des

Bindemittels.

e Entwicklung eines I6sungsmittelbasierten Pultrusionsverfahrens zur Herstellung von

vorkonsolidierten Filamenten.

e Analyse der Morphologie und Biegesteifigkeit der vorkonsolidierten Filamente.

Druckkopfentwicklung

e Entwicklung und Integration einer Exzenterschneckenpumpe zur kontrollierten Dosie-

rung einer Polymerlosung

e Entwicklung eines Steuerelements zur Ansteuerung der Exzenterschneckenpumpe

13
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e Integration der Filamentfiihrung in den Druckkopf
¢ Untersuchung verschiedener Benetzungslangen zwischen Filament und Bindemittel

e Untersuchung der moglichen Integration einer Schneideeinheit
Druckverfahren

o Modellierung eines Demontratorteils
¢ Anpassen der Einstellungen des Slicers
e Parameter Studie: Druckgeschwindigkeit, Polymerlosung

e Ermittlung der Bauteileigenschaften
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3 PROJEKTERGEBNISSE
3.1  3D-Drucken von Celluloseverbundwerkstoffen

Eine der starksten Regenerat-Cellulosefasern wird als Reifenkord verwendet und weist eine
Zugfestigkeit von ca. 50 cN/tex auf [24]. Die starkste natlrliche cellulosische Faser Hanf be-
sitzt eine Zugfestigkeit von etwa 70 cN/tex [25]. Bei den Naturfasern handelt es sich jedoch
zumeist um Stapelfasern, die fur die in diesem Projekt angestrebte Anwendung technische
Herausforderungen, insbesondere Verarbeitbarkeit, mit sich bringen. Weiterhin hat sich in
friiheren Studien an den DITF herausgestellt, dass Stapelfasern die Disen des 3D-Druckers
verstopfen kdnnen und dadurch die Prozesssicherheit gefahrden [26]. Aufgrund der mechani-
schen Eigenschaften und als Endlosfaser fur die Herstellung von cellulosebasierten Ge-
brauchsgegenstanden mittels additiver Fertigungstechnologie wurde im Rahmen dieses Pro-

jekts Endlosviskose-Reifenkord als Verstarkungsmaterial ausgewahilt.

3.1.1 Eigenschaften der Cellulosefasern

Die Viskosegarne (Reifenkord), die mit dem gangigen 3D-Druckverfahren (AKF) des Indust-
riepaten Fa. Arburg gedruckt werden sollen, missen bestimmte mechanische und thermische
Eigenschaften aufweisen. Bei der AKF-Technologie werden geschmolzene Thermoplaste in
Tropfenform auf das Druckbett gedruckt. Die Integration des Viskose-Reifenkords in das AKF-
Verfahren erfordert dadurch eine mechanische und thermische Stabilitat der Fasern, um den
Druckprozess zu Uberstehen. Die auf dem Markt befindliche Viskose-Reifenkord besitzt eine
spezifische Biegesteifigkeit von ca. 0,19 mN mm? / tex2. Nach Angaben der Fa. Arburg ist je-
doch die erforderliche Mindestbiegesteifigkeit fur die Zufihrung der Fasern wahrend des 3D-
Druckverfahrens etwa um den Faktor 40 hoher als die Steifigkeit des Viskose-Reifenkords. Ein
Ansatz zur Erhéhung der Biegesteifigkeit des Viskose-Reifenkords ist die Vorkonsolidierung
des Filamentblndels mit einer geeigneten Matrix (siehe Kapitel 3.3). Da es sich bei AKF um
ein thermoplastisches Verfahren handelt, kdnnte die Verwendung von thermoplastischen Cel-

lulosederivaten als Matrix von Vorteil sein.

Daruber hinaus kénnen beim AKF-Verfahren die geschmolzenen Thermoplasttropfchen, die
gedruckt werden, je nach Kunststoff, eine Verarbeitungs-Temperatur von = 230 °C aufweisen.
Andererseits, liegt die Zersetzungstemperatur des Viskose-Reifenkords bei etwa 190 °C. Soll-
ten die geschmolzenen Thermoplasttrépfchen mit dem Viskose-Reifenkord in Berlihrung kom-
men, kdnnen die Filamente folglich lokal zersetzen werden. Die Zersetzungsrate hangt jedoch

von der Kontakt- und Konvektionszeit sowie dem Faser-Matrix-Verhaltnis ab.

15



Projektergebnisse

Die Cellulosederivate, z.B. Celluloseacetat (CA) oder Celluloseacetat-butyrat (CAB), bieten
den Vorteil, dass sie sowohl als Thermoplast in einer Hochtemperaturverfahren und als Poly-
merlésung in einer Niedertemperaturverfahren verarbeitet werden kénnen. Da das Ziel dieses
Projekts darin besteht, ein |dsungsmittelbasiertes Niedertemperaturverfahren fir das 3D-Dru-
cken von Cellulosen zu entwickeln, wird die Methode der Polymerlésung im Rahmen des Pro-

jekts in den Mittelpunkt gestellt.

3.1.2 Lo6sungsmittel fir die Druckumgebung

CAB ist besonders gut in Aceton I6slich und wird in vielen Anwendungen als Bindemittel ein-
gesetzt. Darlber hinaus hat der Viskose-Reifenkord eine gute chemische Bestandigkeit gegen
Aceton. Weiterhin ist Aceton bei Raumtemperatur leicht fliichtig. Dies ermdéglicht eine schnel-
lere Regenerierung des CABs wahrend des 3D-Druckens. Angesichts all dieser Vorteile wurde
Aceton als bevorzugtes Losungsmittel fur die Entwicklung einer Celluloseacetat-butyrat/Ace-
ton-Losung (CAB/Act) festgelegt. Die CAB/Act-Lésung wird als Matrixmaterial sowohl fur die
Vorkonsolidierung von Filamentbundeln als auch als Kunststoffanteil im 3D-Druck verwendet,
um das Anhaften zwischen gedruckten Filamenten und/oder filamentlosen Schichten zu ge-

wahrleisten.

Im Hinblick auf die Geschwindigkeit des Regenerationsprozesses (d.h. Fallung des geldsten
Polymers wieder aus der Lésung) von CAB aus der Polymerldsung wurde eine Mischung ver-
schiedener Lésungsmittel in Betracht gezogen, um den Regenerationsprozess zu beschleuni-
gen. Zum Beispiel wirde eine Mischung aus Aceton und Isopropanol (15:85) die Fallung, den
Ubergang der geldsten Cellulose in gelférmige oder feste Cellulose durch Ausnutzung einer
Mischungsliicke beim Abdampfen des Losungsmittels, beschleunigen. Ergebnisse der Unter-
suchung geeigneter Mischungsverhaltnisse der Loésungsmittel und der Konzentration von CAB

sind in Kapitel 3.2 dargestellt.

3.1.3 Druckkopf Aufbau

Es wurde in Abstimmung mit der Fa. Arburg festgestellt, dass der Freeformer-Drucker nicht fur
das Niedertemperatur-Losemittel-basierte 3D-Druckverharen geeignet ist. Dies liegt daran,
dass die Extrusionsvorrichtungen bzw. Plastifizierungseinheit und die Druckkopfe des Free-

formers ausschlieBlich fur die Verarbeitung von thermoplastischen Materialien ausgelegt sind.

Um die Niedertemperatur I6dsungsbasierten Endlosfaser 3D-Druck zu realisieren, wurde in die-
sem Projekt das Druckkopfkonzept in &hnlicher Form wie bei den 3D-Druckern der LiQ-Serie
der Arburg-Tochter innovatiQ GmbH fur den 3D-Druck von Flissigsilikonen umgesetzt. Die

Ergebnisse der Druckkopfentwicklung und -implementierung sind in Kapitel 3.4 erlautert.
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3.2 Entwicklung der Polymerlésung

3.2.1 Untersuchung der Loslichkeit von CAB

Polymerlésungen von CAB wurden durch Auflésen von Cellidor 500 — 10 B Granulat von
MOCOM Compounds GmbH & Co. KG in Aceton. Beim Screening wurden die aus dem CAB-

Granulat gesponnenen Fasern fur die Auflésungsprifung verwendet. In Tabelle 1 sind die

Konzentrationen der Polymerlésungen und die Menge des in Aceton gelésten CAB aufgeflhrt.

Tabelle 1: Auflistung der Polymerlésungen die durch Variation der Konzentration von CAB in

Aceton hergestellt wurden.

= e Konzentrationsreihe Konzentrationsreihe
CAB:Act % (w/v) CAB:Act % (w/w)

1 1 1,25

2 2 2,47

3 5 5,95

4 10 11,24
5 20 20,20
6 25 24,04
7 30 27,52
8 35 30,73

Abb. 1 veranschaulichten die vorbereiteten Polymerldsungen mit der jeweiligen in Tabelle 1

aufgefuhrten Proben.

Abb. 6: Polymerlésungsproben hergestellt durch Variation der Konzentration von CAB in

Aceton.

Zur Herstellung der Polymerlésung wurde eine bestimmte Menge CAB in einem bestimmten
Volumen Aceton in einem Laborglas aufgeldst. Die Mischung wurde 24 Stunden lang auf ei-
nem Rollenmischer rotiert. Aus der Abb. 6 ist zu erkennen, dass sich die Tribung der
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Polymerlésung mit der Konzentration von CAB in Aceton andert. AuRerdem wurde subjektiv
festgestellt, dass die Viskositat der Polymerlésung mit zunehmender CAB-Konzentration
steigt.

Um die Regenerationsgeschwindigkeit unter Verwendung von Ldsungsmittelgemischen zu
testen, wurden weitere Polymerlésungen hergestellt, indem 0,5 g CAB (2,5 %ige (w/v) CAB
Konzentration) in dem Losungsmittelgemisch aus Isopropanol (Iso) und Aceton entsprechend

den in Tabelle 2 aufgefuhrten Mischungsverhaltnissen gelost wurden.

Tabelle 2: Auflistung der 2.5 % CAB Ldsungen hergestellt mit Aceton/Isopropanol Gemisch.

e CAB Mischungsverhaltnis Isopropanol Aceton
[a] Act:lso [mi] [ml]
A 0,50 50:50 10 10
B 0,50 30:70 14 6
C 0,50 20:80 16 4
D 0,50 10:90 18 2
E 0,50 5:95 19 1

Aus der Abb. 7 ist zu erkennen, dass das Losungsmittelgemisch mit 10:90 % v/v Aceton:Isop-

ropanol die CAB nur aufquellen konnte, wahrend 20:80 % v/v die CAB aufléste.

Abb. 7: 2.5 % CAB in Acetone/lsopropanol Gemisch

3.2.2 Analyse der Verarbeitbarkeit der Polymerlosung

Scherviskositat, Filmbildung und Regenerationsgeschwindigkeit gelten als die wichtigsten
Faktoren, die die Verarbeitbarkeit der Polymerldsung beeinflussen kénnen. Die hergestellten
Polymerlésungen wurden auf ihre Verarbeitbarkeit in den weiteren Prozessen, d.h. fur die Vor-
konsolidierung des Cellulose-Reifenkords und das 3D-Drucken mittels Filmziehverfahrens und
Rheometer geprift.
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Untersuchung der Filmbildungsfahigkeit von Polymerlésungen

Anhand des Filmziehverfahrens lasst sich die Verarbeitbarkeit in Bezug auf Viskositat, Rege-
nerationsgeschwindigkeit und Filmbildungsfahigkeit der hergestellten Polymerlésung qualitativ
bewerten. In Tabelle 3 sind die angesetzten Polymerldsungen flr das Rakelverfahren und die
qualitative Bewertung der hergestellten Filme bei unterschiedlichen Rakelgeschwindigkeiten
zusammengefasst. Fur das Filmziehverfahren wurde ein ZUA Universalapplikator 2000/220
und ZAA 2300 Automatischer Filmapplikator (Rakeltisch) Zehntner GmbH Testing Instruments
mit einer Breite von 220 mm verwendet. Filme mit einem Dicken von 200 ym wurden mit 30 mL

der vorbereiteten CAB-L6sungen hergestellt.

Tabelle 3 Bewertung der Streichfahigkeit und der Qualitat der mit verschiedenen CAB Poly-
merldsungen bei unterschiedlichen Rakelgeschwindigkeiten hergestellten Folien

CAB ) ) Rackelgeschwindig-
i Lésungsmittel i Bewer-
Anteil % o keit !
ctllso un .
(W/V) [mm/S] g Legende.
40 100:0 2 ++ L .
++ = Gut rakelbar, Folie nicht spréde
40 100:0 10 +
40 100:0 25 - + = Gut rakelbar, Folie hat Risse, Folie
40 1000 50 nicht spréde
50 100:0 2 - 0 = Gut rakelbar, Folie hat Risse, Folie
50 100:0 10 - leicht spréde
50 100:0 25 --
- = Schwer zu Rakeln, Folie hat
50 100:0 50 - Risse, Folie leicht spréde
20 75:25 2 ++
30 75:25 5 + -- = Schwer zu Rakeln, Folie ldsst sich
. schwer von Platte I6sen, Folie
40 75:25 2 0 spréde
50 75:25 2 --
60 75:25 2 --
40 75:25 10 0
40 75:25 25 -
40 75:25 50 -
50 55:45 2 --
50 65:35 2 --
50 85:15 2 -
50 95:5 2 -
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Die CAB-L6sung mit 40 Gew.-% CAB in Aceton wiesen bei einer Rakelgeschwindigkeit von
2 mm/s eine gute Filmbildbarkeit auf. Eine Erhéhung der Rakelgeschwindigkeit verursachte
eine schlechte Filmbildung aufgrund der kirzeren Fallungszeit fur das Polymer aus der L6-
sung. Eine Erhéhung der CAB-Konzentration auf 50 Gew.-% fuhrt jedoch zu einer héheren
Losungsdichte. Infolgedessen waren die gebildeten Filme sprode und hatten eine héhere Wi-
derstandskraft gegen das Auftragen. Abb. 8 stellt Beispiele der Folien, die mittels Filmziehver-

fahrens hergestellt sind.

Abb. 8 Exemplarische Darstellung der hergestellten Folien aus (a) 40 % (w/v) CAB Lésung
und (b) 50 % (w/v) CAB Lésung mit 2 mm/s Rackelgeschwindigkeit.

Die Verwendung einer Aceton/lIsopropanol-Mischung im Verhaltnis 75:25 (Act:Iso) zur Lésung
von 20 Gew.-% CAB resultierte hingegen in einer dunneren Losung. Eine Erhéhung der CAB-
Konzentration in der Losungsmittelmischung erhohte auch die betrachtete Viskositat der Lo-
sung. Die Polymerlésung mit 20 und 30 Gew.-% CAB in einer 75:25 (Act:lso)-Lésung ergab
eine gleichmalfige Folie ohne Risse bei einer Rakelgeschwindigkeit von 2 mm/s (Abb. 9). Eine
héhere Konzentration von CAB und eine héhere Isopronal-Konzentration im Lésungsmittelge-

misch fluhrten zu einer schlechten Filmbildung.

Abb. 9 Beispiele der erzeugten Folien aus (a) 30 % (w/v) CAB-LAsung in 75:25 (Act:Iso) und
(b) 50 % (w/v) CAB-L6sung in 85:15 (Act:Iso) bei 2 mm/s Rackelgeschwindigkeit.
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Zusammenfassend wurde festgestellt, dass das 40 %ige CAB in Acetonlésung aufgrund seiner
besseren Benetzbarkeit flr die Herstellung von vorkonsolidierten Filamenten und das 40 %ige
CAB in 75:25 Act:lso-L6sung aufgrund seines schnellen Regenerationsverhaltens fir das 3D-

Drucken verwendet werden kann.

Rheologische Untersuchung

Zur Bestimmung der zeitabhangigen Viskositat wurde das Rheometer Physica MCR 301 der

Anton Paar GmbH (Abb. 10) mittels des Platte-Platte- (PP) Messsystems herangezogen.

Abb. 10 MCR 301 Rheometer der Anton Paar GmbH

Die ISO 3219 wund DIN 53019 beschreiben Messsystem-Geometrien zur
Viskositatsbestimmung. Dabei ist insbesondere fir hochviskose Losungen das PP-
Messsystem wirksam. Die Probe wird hierbei zwischen einer festen, untenliegenden und
beheizbaren Platte sowie einer beweglichen, oberen Platte, die im Durchmesser variieren
kann, geschert. Bei der Versuchsdurchfihrung wurde ein Plattendurchmesser von 25,0 mm
verwendet. Des Weiteren sind Spaltweiten zwischen oberer- und unterer Platte von ca. 1,0 mm
empfehlenswert. Nachteil des PP-Systems sind inhomogene Scherbedingungen Uber den
Durchmesser im Messspalt. Das heif3t, dass am Plattenrand héhere Scherkrafte wirken als im
Zentrum der Platten. AuRerdem findet die Warmezufuhr nur einseitig von der untenliegenden
Platte statt, demnach liegt eine inhomogene Probentemperierung vor.

Die zeitabhangige Viskositat verandert sich in Abhangigkeit des Acetongehalts aufgrund der

Losemitteldiffusion wobei die Diffusionskoeffizient temperaturabhangig ist. Demnach wurden
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die Versuche bei unterschiedlichen isothermen Bedingungen (20 °C, 30 °C, 80 °C) durchge-
fuhrt. Um statistisch valide Ergebnisse zu erhalten, werden je Temperaturauswahl finf Mes-
sungen verrichtet.

Die Fluchtigkeit das Aceton in der Polymerldsung stellt eine Herausforderung fur die Reprodu-
zierbarkeit der Ergebnisse dar, deshalb sollte der Versuchsstart nach der Probenpositionie-

rung zeitnah ausgefuhrt werden.

Der Versuch wurde mittels einer Oszillationsbewegung als Drehschwingung durchgefuhrt.
Dabei wird wahrend dem Schervorgang zwischen den Platten die Auslenkung der oberen
Platte mit Hilfe eines Sensors aufgenommen und das resultierende Signal wird als
Deformation ausgewertet. Mittels der Auswertung des Versuchs kann der zeitabhangige Ver-
lauf der Viskositat im Hinblick auf die Fallungstemperatur untersucht werden. Des Weiteren
kann auf Grundlage der regenerierten Prufkorper eine Aussage hinsichtlich der werkstofftech-

nischen Eigenschaften getroffen werden.

Im Anhang A.1 sind die Entwicklung der Viskositat der 40%igen CAB-L6sung bei 20 °C, 30 °C
und 80 °C dargestellt. Die Startviskositat zeigt keine Temperaturabhangigkeit auf und liegt
durchschnittlich bei ca. 9300 Pa-s, dagegen ist bei der Maximalviskositat eine signifikante Ab-
hangigkeit hinsichtlich der Temperatur zu erkennen. Die Fallungstemperatur korreliert zusatz-
lich mit der Geschwindigkeit der erreichten Maximalviskositat. Dieses Verhaltnis ist in der Abb.

11 dargestellt.
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Abb. 11 Abhangigkeiten der Fallungstemperatur hinsichtlich der Maximalviskositat und des-
sen Zeitpunkt.

Abb. 11 legt dar, dass mit zunehmender Temperatur der Fallungszeit, an dem die Maximalvis-

kositat erreicht wird, signifikant abnimmt. Von 20 °C zu 30 °C zeigt sich eine Abnahme von
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74,4 % sowie von 30 °C auf 80 °C ein prozentualer Riickgang der bendtigten Zeit von 29,0 %.
Dabei ist erst eine signifikante Zunahme der Maximalviskositat in Abhangigkeit der Zeit von
30 °C auf 80 °C ersichtlich. Die Tabelle 4 veranschaulicht den prozentualen Zuwachs der Start-
viskositat im Vergleich zur Maximalviskositat bei den zuvor definierten und zu evaluierenden

Fallungstemperaturen.

Tabelle 4 Prozentualer Zuwachs der Startviskositat zur Maximalviskositat bei verschiedenen
Fallungstemperaturen

Fallungstemperatur [°C] Zuwachs [%]
20 595,8
30 1230,0
80 4938,0

In Tabelle 4 ist ersichtlich, dass mit erhdhter Fallungstemperatur auch die Maximalviskositat
zunimmt. Grundsatzlich ist in den Kurvenverlaufen bei allen Temperaturen ein direkter Anstieg
der komplexen Viskositat festzustellen. Des Weiteren zeigen die Kurvenverlaufe bei 20 °C und
30 °C einen zu Beginn starken Anstieg der komplexen Viskositat, welcher daraufhin an Stei-
gung verliert, bis das Maximum der Viskositat erreicht ist. Im Vergleich dazu charakterisiert die
Kurvenverlaufe bei 80 °C einen sofortigen und steilen Anstieg der komplexen Viskositat, womit

dann mit gegebener Zeit das Maximum ohne Verringerung der Steigung erreicht wird.

In den Kurvenverlaufen ist ebenfalls das Speicher- und Verlustmodul abgebildet. Hierbei be-
schreibt das Speichermodul den elastischen Anteil, wogegen das Verlustmodul den viskosen
Anteil bezlglich des viskoelastischen Verhaltens reprasentiert. Der Schnittpunkt der beiden
Module stellt den Sol-/Gel-Ubergang dar: Jedoch zeigen nahezu alle Kurvenverlaufe bei
jeglichen Temperaturen mehrere Schnittpunkte des Speicher- und Verlustmoduls auf. Prinzi-
piell sollen die verfestigten Proben einen gleichbleibenden Finalviskositatswert aufzeigen. Die
Kurvenverldufe bei 20 °C und 30 °C zeigen vorwiegend bis auf ein paar Ausnahmen nach dem
Erreichen der Maximalviskositat eine Abnahme der komplexen Viskositat auf. Bei den meisten
Proben ist demnach nur eine minimale Tendenz fir einen konstanten Viskositatswert ersicht-
lich, woraufhin die Messungen von einem Ausreil3er in negativer y-Richtung beendet werden
(siehe Anhang A.1).

Bei 80 °C hingegen weisen die Kurvenverlaufe der komplexen Viskositat daraufhin, dass un-
mittelbar nach dem Erreichen der Maximalviskositat ein Ausreil3er sichtbar ist, womit die Ma-
ximalviskositat nahezu die Finalviskositat darstellt. Die Finalviskositat und Maximalviskositat
bei den Fallungstemperaturen 20 °C und 30 °C unterscheiden sich stark voneinander, vor al-
lem hinsichtlich der Differenz der Viskositatswerte sowie des zeitlichen Abstands. Nachfolgend
werden deshalb zwei im Kurvenverlauf signifikante Punkte in zeitlicher Abhangigkeit
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gegenubergestellt. Hierbei handelt es sich um die Zeitpunkte des Erreichens der Maximalvis-
kositat sowie des Ausreilers (unmittelbar nach der Finalviskositat), siehe Abb. 12. Diese wer-
den im weiteren Verlauf der Arbeit zur Diskussion gestellt und bezlglich der Ausfallungszeit

des Binders miteinander verglichen.
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Abb. 12 Vergleich der Zeitpunkte beim Erreichen der Maximal-/Finalviskositat bei unter-
schiedlichen Fallungstemperaturen

Abb. 12 zeigt, dass analog zum Erreichen des Zeitpunkts der Maximalviskositat auch der Zeit-
punkt der Finalviskositat mit steigender Fallungstemperatur schneller angetroffen wird. Wie
bereits erlautert, ist bei einer Fallungstemperatur von 80 °C eine minimale Differenz von
15,3 % in den Zeitpunkten zu erkennen. Die Differenzen der Zeitpunkte bei 30 °C (279,7 %)

im Vergleich zu 20 °C (39,0 %) nehmen dagegen nicht, wie im Versuch bei 80 °C, analog ab.

Die Bilder der resultierenden ausgefallten Prifkérper aus Viskdsitatsmessung sind in Anhang
A.1 zu finden. Zu Veranschaulichung sind in Abb. 13 nachfolgend drei optische Aufnahmen

dargestellt, die exemplarisch fir die jeweilige Fallungstemperatur stehen.

Abb. 13 Porositat der verfestigten Prifkorper aus der Viskositatsprifung bei unterschiedli-
chen Fallungstemperaturen (a) 20 °C, (b) 30 °C, und (c) 80 °C.
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Von links nach rechts erhoht sich die Fallungstemperatur (20 °C - 30 °C - 80 °C), wodurch
sich die Porositat der Prifkorper signifikant verandert. Anzumerken ist, dass durch die Oszil-
lationsbewegung eine Materialverdrangung im Mittelpunkt der Probe stattfindet, weswegen
der Fokus der Auswertung im auflieren Ring liegt. Optisch kann festgestellt werden, dass mit

ansteigender Temperatur der Porengehalt zu- sowie die GrofRe der Poren abnimmt.

Zusammenfassend ist fest zu stellen, dass die Verfestigung des Binders ab 80 °C eine signi-
fikant schnellere Ausfallung sowie hoher erreichbare Maximalviskositaten zeigt. Diese Er-
kenntnis ist vorteilhaft flr die Prozessierbarkeit zur Vorkonsolidierung des Reifenkords mit dem
Binder. Ebenfalls ist die Beurteilung der Bindereigenschaften hinsichtlich der Porositat der ver-
festigten Matrix-Prifkérper von grof3er Wichtigkeit. Wie aus Abb. 13 hervorgeht, steuert die
Fallungstemperatur die Porositat der Priifkorper. Dabei ist festzustellen, dass mit zunehmen-
der Temperatur sich der Porengehalt erhoht sowie die Grofe der Poren abnimmt. Durch das
schnellere Ausgasen des Acetons werden kleinere Luftblasen gebildet, die schneller platzen.
Die Porositat hat grundsatzlich Einfluss auf die spateren mechanischen Eigenschaften des
Verbundbauteils sowie die Prozessierbarkeit im 3D-Druckprozess, denn das Filament soll
wahrend des Druckprozesses erneut mit der Polymerldsung benetzt, angeldst und optimaler-
weise infiltriert werden. Demnach ist ein Vorhandensein von Poren im Filamentinnern nicht
nachteilig und kann vorteilhaft genutzt werden, damit eine optimale Filament-Matrix-Haftung
im Faserverbundbauteil zum Tragen kommt. Zusatzlich kdnnen bei einer Fallungstemperatur
von 80 °C geringere Porendurchmesser erzeugt werden, damit steigt die Kapillarwirkung und
das kapillare Eindringen eines flissigviskosen Stoffes wird verstarkt, wie beispielsweise das
des Binders beim 3D-Druck, verbessert. Im Gegensatz dazu muss beim 3D-Drucken eine so
hohe Verdunstungsrate (d.h. bei der hohen Temperatur) des Lésungsmittels vermieden wer-

den, um Teile mit weniger Poren zu fertigen.
3.3 Herstellung von Endloscellulosefaser-verstarkten Druckfilamenten

Das Herstellverfahren der versteiften Endlosfasern hat maR3geblichen Einfluss auf die finale
Qualitat des 3D-gedruckten Bauteils. Deshalb ist es wichtig, die einzelnen Verfahrensschritte
optimal aufeinander abzustimmen. Der Prozess flir den Erhalt einer versteiften Endlosfaser
kann in folgende vier Schritte unterteilt werden:

e Textile Aufbereitung

e Impragnierung

e Konsolidierung

e Verfestigung

Der textile Aufbereitungsschritt bezieht sich generell auf das verzugsfreie Abziehen des Ver-

starkungstextils und in diesem Fall das Abwickeln der Endlosfaser von einer Spule. Im zweiten
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Schritt des Impragnierens werden die Einzelfaserfilamente mittels einer Matrix benetzt. Zu-
satzlich soll das Tranken der Fasern dazu fiihren, dass die Filamentzwischenraume vollstandig
mit der Matrix ausgefiillt werden. Die Homogenitat der Impragnierung hat gro3en Einfluss auf
die spateren mechanischen Eigenschaften. Eine inhomogene Benetzung der Fasern flihrt
namlich zu Spannungsspitzen im Verbund, wodurch Delaminationen begunstigt werden. Hin-
sichtlich der Anlagentechnik ist zwischen dem Impragnierbad mittels Walzen und der ge-
schlossenen Impragnierung in einer Kammer zu unterscheiden. Das Impragnierbadverfahren

wird aufgrund der Einfachheit des Prozesses Uberwiegend herangezogen.

Die nachfolgende Konsolidierung verdrangt die eingeschlossene Luft im Faser-Matrix-Ver-
bund, wodurch der finale Faservolumengehalt bestimmt werden kann. Des Weiteren inkludiert
dieser Schritt auch den Formgebungsvorgang des Profilquerschnitts. Die Konsolidierung kann
mittels einem Pultrusionsverfahren [27] (d.h. Strangzeihverfahren) durchgefiihrt werden. Abb.
14 stellt schematisch der Pultrusionslinie zur Konsolidierung von Viskose-Reifenkord mit einer

Polymerldsung dar.

Viskose-Reifencord Spule

v

» Viskose-Reifencord Roving

CAB/Act Lésung

Absaugung

Formwerkzeug/ Duse

Abzugseinheit
Konsolidiertes Filament

Yy vy l A J

— Aufwickelspule

Abb. 14: Schematische Darstellung des Pultrusionsverfahrens zur Konsolidierung von Vis-
kose-Reifenkord mit einer Polymerlésung.

Im Rahmen dieses Projektes sollen cellulosebasierte Materialien optimal mittels eines Lo6-
seprozesses in einen flissigviskosen Zustand wberflhrt werden, um nachfolgend extrudiert
werden zu konnen. Durch den Cellulosegehalt wird die Viskositat bestimmt. Die Viskositat hat
grof3en Einfluss auf das FlieRverhalten in der Pultrusionsanlage. Problematisch bei der Ver-
wendung von Lésemittel im Prozess ist der hohe Restlésemittelgehalt, der erst im finalen Pro-

zessschritt ausgetrieben wird.

Um eine mdglichst hohe Auflésung beim 3D-Druck zu generieren, muss das Filament schluss-
folgernd einen geringen Durchmesser besitzen. Des Weiteren ist der Rovingdurchmesser

ebenso ausschlaggebend fir den finalen Filamentdurchmesser. Die konventionellen
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Pultrusionsverfahren stellen lediglich Profile mit einem Durchmesser von etwa 2 bis einige 100
mm her. Fur eine Skalierung der pultrudierten Profile auf kleinere Durchmesser, wie beispiels-
weise 0,5 mm, werden neue Herausforderungen hinsichtlich des Prozesses, der Anlagentech-
nik und Materialien resultieren. Der lasttragende Faserquerschnitt nimmt mit kleiner werden-
dem Durchmesser quadratisch ab, wogegen die durch Reibung belastete Oberflache aufgrund
des Kontakts mit dem Pultrusionswerkzeug nur linear abnimmt. Falls die Reibungskrafte die
Festigkeitswerte Ubersteigen, flhrt dies zum Reillen des faserverstarkten Profils. Deshalb ist
es von grofer Wichtigkeit die Reibungskrafte durch entsprechende Prozessparametereinstel-
lungen, zu minimieren. Im finalen Schritt erfolgt die Verfestigung, indem die noch fllissigvis-

kose Matrix erstarrt. Die Erstarrung kann durch Fallung des Polymers hervorgerufen werden.

Vorteil der Faserhalbzeuge ist, dass die matrixverstarkten Fasern eine héhere Biegesteifigkeit
aufweisen, welches vor allem bei eher biegeschlafferen Fasern von Vorteil ist. Parameter, wie
der Druck, die Temperatur und Abzugsgeschwindigkeit, beeinflussen den ganzheitlichen Ver-

steifungsprozess der Endlosfaser im Hinblick auf einen Pultrusionsprozess.

3.3.1 Filamentherstellung
Aufbau der Pultrusionslinie

Die Herstellung des Filament wurde, wie bereits beschrieben, mittels Pultrusionsverfahren re-
alisiert. Die Pultrusionslinie, die zur Herstellung der in Abb. 15 dargestellten vorkonsolidierten
Endlosfilament entwickelt wurde. Die Elemente der Pultrusionslinie sind:

1. Roving-Abwickler
Impragnierungsbad
Konsolidierungswerkzeug

Regenerationsbereich des Filaments

o & wbn

Filament-Aufwickler

Abb. 15 Pultrusionsanlage zur Filamentherstellung.

Die Filamentherstellung startet mit der Abwicklung des Rovings, dabei wird das Roving Uber
eine pneumatische Fadenfiuihrung Richtung Trankbad gelenkt. Grundséatzlich benétigt der Im-
pragnierprozess durch die hohe Flichtigkeit des Losemittels ein geschlossenes Infiltrations-

system, um die Viskositdt des Binders konstant zu halten. Ferner kdnnte durch eine
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Veranderung der Viskositat des Binders die Benetzung des Rovings durch den Binder nicht
mehr gegeben ist. Eine Gestaltung zur hundertprozentigen Dichtheit ist schwierig umzusetzen,
da Ein- und Ausgange fur das Roving beziehungsweise getrankte Roving vonndten sind. Des-
halb fiel die Wahl auf ein semigeschlossenes Trankbad (Abb. 16), welches eine Abwandlung
des offenen Wannenverfahrens darstellt. Die Trankbadeinheit wurde nahezu gasdicht designt
und besteht aus aulienliegenden Keramikrollen mit Kugellagern, die das Roving umlenken und
in das Bad des Binders durch eine Dlse hineinfihren. Um die Faser homogen mit dem Binder
infiltrieren zu kénnen, wird das Roving im Bad durch das Entlangfiihren an Edelstahlstaben
geoffnet. Danach wird das getrankte Roving umgelenkt und mittels einer zweiten Disenoff-
nung aus dem Bad herausgeflhrt. Eine zweite Keramikrolle dient dann zur Umlenkung in Rich-
tung der Konsolidierungseinheit. Die Einheit besteht aus einer Keramikfihrungstse, worauf

anschlieRend die konische Konsolidierungsduse aus Polypropylen (PP) folgt.
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Abb. 16 Impragnierungsbad fur das Pultrusion von vorkonsolidiertem Filament.

Im Anschluss kann die Regeneration (Fallung) durch die Lésemittelverdampfung initiiert wer-
den. Hierbei wurde die Fallungsstrecke auf ein Maximum verlangert und der Diffusionsprozess
bei unterschiedlichen Temperaturen, beginnend bei RT bis maximal 150 °C, durchgefthrt. Fir
den definierten Warmeintrag wurde ein Heilluftgeblase verwendet, welches an ein T-Stlck
angesteckt wurde. Somit erfahrt das getrankte Roving eine gradierte Temperaturbehandlung.
Mit Hilfe einer gummierten Walzeneinheit, welche das Filament nach der Fallung durchlauft,
entsteht der benétigte Zug fur die Pultrusion. Im Anschluss wird das regenerierte, finale Fila-
ment Uber die FUhrungsrollen auf die Filamentspule aufgewickelt.
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Grundsatzlich muss zum Herstellprozess angemerkt werden, dass CAB zwar thermoplastisch
verarbeitet werden kann, jedoch das Roving bei den hohen benétigten Verarbeitungstempe-
raturen fur die Infiltration destruiert werden wiirde. Aufgrund dessen muss der Prozess im Nie-
dertemperaturbereich durchgefihrt werden. Des Weiteren ist die Prozessgeschwindigkeit
wahrend der Fallung durch den Lésemittelgehalt des Binders steuerbar. Tabelle 5 zeigt die

Parameter, die den Prozess sowie die finalen Filamenteigenschaften beeinflussen.

Tabelle 5 Prozessparameter der Pultrusionslinie

Parameter GroRe
Variierbar Nicht variierbar

Abzugsgeschwindigkeit 0,5 m/min (Minimum)

Raumklima Abweichend, da nicht
konditioniertes Raum-
klima

Fallungstemperatur Von RT bis 150 °C

Fallungsstrecke 310-780 mm

Konsolidierungsdusendurchmesser (Innen- | 0,58 mm > FVG: 45,0 %

durchmesser) - resultierend Faservolu- 0,84 mm > FVG: 21,5 %

mengehalt bestimmbar

Trankstrecke 55 mm; maximierbar je

nach Trankbadvolumen

Zur optimalen Evaluierung der Prozessparameter werden die einzelnen Proben einer Nummer

zugeordnet und in der Tabelle 6 hinsichtlich ihrer variierenden Herstellparameter erortert.

Tabelle 6 Variierende Herstellparameter und deren zugehdrige Probenbezeichnung

Probenbe- Trank- Konsolidie- Fallungsstrecke | Fallungs-
zeichnung strecke rungsdurch- (zweigeteilt) temperatur
[mm] messer [mm] [mm] [°C]

2-1 55 0,58 480 (270/210) RT
2-2 55 0,58 395 (185/210) RT
2-3 55 0,58 310 (100/210) RT
2-4 55 0,58 Ohne Abwickler RT
P-RT 55 0,58 780 (100/680) RT
G-RT 55 0,84 780 (100/680) RT
P-80 55 0,58 780 (100/680) 80
G-80 55 0,84 780 (100/680) 80
P-100 55 0,58 780 (100/680) 100
G-100 55 0,84 780 (100/680) 100
P-150 55 0,58 780 (100/680) 150
G-150 55 0,84 780 (100/680) 150
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3.3.2 Untersuchung der Filamenteigenschaften
Querschnitt des Filaments

Um die Querschnitte der pultrudierten Filamente qualitativ zu unterscheiden, missen diese
zunachst einer Probenvorbereitung mit den Teilschritten Trennen, Einbetten, Schleifen und
Polieren unterzogen werden. Im ersten Schritt werden die Filamente auf etwa 30 mm zuge-
schnitten und auf eine Papiervorrichtung mit konventionellem Schnellkleber méglichst parallel
zueinander und orthogonal zur Vorrichtung aufgeklebt. Nach dem Aushéarten des Klebers er-
folgt das Kalt-Einbetten der Proben in Epoxidharz. Daraufhin werden die eingebetteten Proben
geschliffen (Schleifpapierkérnung: 800) und im letzten Schritt mittels Polierpasten mit Partikel-
gréfken von 9, 3 und 0,1 um poliert, bis eine beurteilbare Oberflache entsteht. Anschlieend
kénnen die Proben unter den digitalen Auflichtmikroskopen OLYMPUS BX51 und Keyence
VHX-7000 betrachtet werden. Hierbei sollen die Formgebung und GleichmaRigkeit des Quer-

schnitts sowie die Porositat im Filamentinnern untersucht werden.

Bei der Untersuchung der Filamentquerschnitte mittels mikroskopischer Aufnahmen wurden
diese hinsichtlich der gegebenen Fallungstemperatur und -strecke sowie des Konsolidierungs-
durchmessers verglichen. Anhand der lichtmikroskopischen Aufnahmen soll grundsatzlich
festgestellt werden, ob eine homogene Verteilung der Faserfilamente in der Matrix vorliegt.
Des Weiteren sollen die Formgebung nach Fallung beziehungsweise die Profiltreue sowie ent-
standene Lufteinschlisse im Inneren des Filaments evaluiert werden. Es muss angemerkt
werden, dass bei der Probenherstellung das Poliermittel die Lufteinschlisse besetzte und auf-
grund dessen starke Reflexionen in diesen Bereichen sichtbar sind. Damit kénnen bei der
Betrachtung der mikroskopischen Aufnahmen die weillleuchtenden Stellen als Lufteinschlisse
oder Poren interpretiert werden. Abb. 17 zeigt die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts

der Filamentprobe 2-1.

AuRerer Ring

\

In Einbettmasse
. N liegende Faserfilamente
Lufteinschliisse

Abb. 17 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe 2-1.
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In Abb. 17 ist ersichtlich, dass die Fasern homogen in der Matrix verteilt liegen, wobei das
Roving nicht ganzheitlich mit Matrix umschlossen wurde, denn der auldere, weil’e Ring zeigt
in der rechten, untenliegenden Sequenz eine Offnung. Dadurch sind einige Fasern von der
Einbettmasse umschlossen. Hinsichtlich der Querschnittsform ist eine unregelmaRige, wol-
kenférmige, flache Form wahrzunehmen. Im Filamentinnern sind einige Lufteinschlisse zu

erkennen. Auch die weiteren Aufnahmen zu Probe 2-1 zeigen eine ahnliche Beschaffenheit.

Abb. 18 legt den mikroskopisch aufgenommenen Filamentquerschnitt der Probe 2-2 dar. Abb.
18 zeigt auf, dass die Fasern unregelmaRig in der Matrix verteilt vorliegen. In dieser Aufnahme
ist der weilde, aulRere Ring nur partiell aufgetreten. Einige Fasern sind von der Einbettmasse
der Probenvorbereitung umschlossen. Der Querschnitt hat eine wolkenformige, stark in die

Lange gezogene, gebogen flache Aufmachung. Lufteinschlisse im Filamentinnern sind kaum

ersichtlich. Weitere Aufnahmen der Probe 2-2 zeigen ein ahnliches Auftreten.

In Einbettmasse liegende Faserfilamente

AuRerer Ring _—>

500

Abb. 18 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe 2-2.

Abb. 19 veranschaulicht die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Probe 2-3. Abb.
19 stellt dar, dass die Fasern regelmafig in der Matrix verteilt vorliegen. Die Aufnahme zeigt
einen weillen, aufleren Ring um das Roving, welcher partiell an der obenliegenden Seite aus-
bleibt, aufgrund dessen sind auch diverse Fasern von der Einbettmasse der Probenvorberei-
tung umschlossen. Hinsichtlich der Querschnittsform ist eine unregelmagige, in die Lange ge-
zogene, flache, wolkenférmige Formgebung wahrzunehmen. Im Filamentinnern sind einige
Lufteinschlusse ersichtlich. Auch die weiteren Aufnahmen zu Probe 2-3 zeigen die gleichen
Eigenschaften auf.
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In Einbettmasse liegende Faserfilamente

AuRerer Ring /

Abb. 19 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe 2-3.

Abb. 20 zeigt die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe 2-4. In Abb.
20 ist ersichtlich, dass die Fasern sehr homogen in der Matrix vorliegen. Das Roving wurde
ganzheitlich mit Matrix umschlossen, denn der auf3ere, weille Ring ist geschlossen. In weite-
ren Aufnahmen der Filamentprobe 2-4, ist das Roving jedoch nicht komplett in die Matrix ein-
gebettet und Fasern liegen frei in der Einbettmasse. Hinsichtlich der Betrachtung der Quer-
schnittsform ist eine unregelmafige, wolkenférmige Form wahrzunehmen, die jedoch eine
kompaktere, ovalere Form angenommen hat als im Vergleich zu den Proben 2-1 bis 2-3. Im
Filamentinnern sind weniger Lufteinschlisse als im Vergleich zu den Proben 2-1 bis 2-3 zu

erkennen. Auch die weiteren Aufnahmen zu Probe 2-4 zeigen eine ahnliche Beschaffenheit.

AuRerer Ring

Abb. 20 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe 2-4.
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Die nachfolgende Abb. 21 legt den mikroskopisch aufgenommenen Filamentquerschnitt der
Probe P-RT dar. In Abb. 21 ist festzustellen, dass die Fasern homogen in der Matrix vorliegen.
Das Roving ist komplett mit Matrix umschlossen, denn der duflere, weille Ring umgibt das
Roving ganzheitlich. Die Betrachtung der Querschnittsform zeigt auf, dass eine wolkenférmige,
flach ovale Form wahrzunehmen ist, die regelmaRigere Ziige annimmt. Im Filamentinnern sind
einige Lufteinschlisse zu erkennen. Des Weiteren muss bei der Aufnahme angemerkt werden,

dass eine Luftblase auRRerhalb des Filaments ersichtlich ist.

Luftblase

K AuRerer Ring

Lufteinschliisse

Abb. 21 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe P-RT.

Die Abb. 22 veranschaulicht die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filament-
probe P-80.

Lufteinschlisse y : " .
\ 3 Aufderer Ring

D

Abb. 22 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe P-80.
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In Abb. 22 ist ersichtlich, dass die Fasern verhaltnismaflig homogen in der Matrix vorliegen,
aber dass im Vergleich zu Probe P-RT die Fasern an Regelmafigkeit hinsichtlich der Anord-
nung abgenommen haben. Dafir sind im Innern des Filaments vermehrt Lufteinschllisse wahr-

zunehmen, die auch grofRere Dimensionen einnehmen.

Das Roving ist nicht ganzheitlich mit Matrix umschlossen, denn der duf3ere, weille Ring zeigt
eine kleine Offnung im unteren Bereich. Die Betrachtung der Querschnittsform zeigt auf, dass
eine regelmafige, nicht mehr wolkenférmige Formgebung ersichtlich ist, aber der gewlinschte

runde Querschnitt eher ovale Ziige annimmt.

Abb. 23 zeigt die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe P-100. In
Abb. 23 ist sichtbar, dass die Fasern unregelmafig in der Matrix vorliegen. Dagegen sind ei-
nige Flachen ohne eingebettete Faserfilamente in gréReren Dimensionen ersichtlich, die ent-
weder mit Matrix oder Einbettmittel gefiillt sind. Der duRere, weille Ring zeigt eine kleine Off-
nung auf. Im Innern des Filaments sind nur einige Lufteinschlisse wahrzunehmen. Hinsichtlich
der Betrachtung der Querschnittsform ist erkenntlich, dass ein nahezu runder Querschnitt er-

reicht wurde. Des Weiteren ist eine Luftblase aufRerhalb des Filaments ersichtlich.

Matrix/Einbettmittel
AuRerer Ring
*

Offnung
des Rings

Luftblase |

Abb. 23 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe P-100.

Die nachfolgende Abb. 24 stellt den mikroskopisch aufgenommenen Filamentquerschnitt der
Probe P-150 dar. Abb. 24 zeigt auf, dass die Fasern sehr unregelmaflig im Querschnitt des
Filaments liegen. Dagegen sind einige Flachen ohne eingebettete Faserfilamente in sehr gro-
Ren Dimensionen ersichtlich, die mit Matrix oder auch Einbettmittel gefillt sein kénnen. Der
auBere, weile Ring zeigt eine vergréRerte Offnung im Vergleich zu Probe P-100. Im Innern
des Filaments sind einige grof3e Lufteinschlliisse wahrzunehmen. Hinsichtlich der Betrachtung
der Querschnittsform ist erkenntlich, dass ein nahezu runder Querschnitt erreicht wurde, der

eine leicht ovale Tendenz anstrebt.
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Matrix/Einbettmittel Offnung
des Rings
AuRerer Ring

Lufteinschllisse

Abb. 24 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe P-150.

Abb. 25 veranschaulicht die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe
G-RT. In Abb. 25 ist festzustellen, dass die Fasern homogen in der Matrix vorliegen. Das Ro-
ving ist nahezu komplett von der Matrix umschlossen ist. Der aul3ere, weifle Ring umgibt das
Roving beinahe ganzheitlich. Die Betrachtung der Querschnittsform zeigt, dass eine wolken-
férmige, flach ovale Form wahrzunehmen ist, die eine sehr unregelmaRige Gestalt angenom-
men hat. Im Filamentinnern sind einige Lufteinschlisse zu erkennen. Des Weiteren muss bei

der Aufnahme angemerkt werden, dass Luftblasen auf3erhalb des Filaments ersichtlich sind.

Luftblase

Abb. 25 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe G-RT.

Abb. 26 zeigt die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe G-80. In Abb.
26 ist ersichtlich, dass die Fasern inhomogen in der Matrix vorliegen. Insbesondere im Ver-
gleich zur Probe G-RT haben die Fasern an Regelmafigkeit hinsichtlich ihrer Anordnung ab-
genommen. Im Innern des Filaments sind kaum Lufteinschlisse wahrzunehmen. Das Roving

ist nicht ganzheitlich mit Matrix umschlossen, denn der auf3ere, weil’e Ring zeigt mehrere,
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kleine Offnungen auf. Die Betrachtung der Querschnittsform zeigt auf, dass eine regelmaRi-
gere, nicht mehr wolkenférmige Formgebung ersichtlich ist und eine ovale Gestalt des Quer-
schnitts erzeugt wurde. Des Weiteren muss bei der Aufnahme angemerkt werden, dass Luft-

blasen aulRerhalb des Filaments ersichtlich sind.

Offnungen des Rings

AuRerer Ring

yIS— ‘, AN
atrix/Einbettmitte / , Tieferliegende
Lufteinschluss

Abb. 26 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe G-80.

Luftblasen

Die Abb. 27 legt den mikroskopisch aufgenommenen Filamentquerschnitt der Probe G-100

- Matrix/Einbettmittel
Offhung
des Rings

Lufteinschllisse

Matrix/Einbettmittel
Y |

dar.

A AuRerer Ring

500um

Abb. 27 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe G-100.

In Abb. 27 ist sichtbar, dass die Fasern sehr unregelmaRig in der Matrix vorliegen. Dagegen
sind einige Flachen ohne eingebettete Faserfilamente in gréReren Dimensionen ersichtlich.
Diese Segmente kdnnen entweder mit Matrix oder Einbettmittel gefillt sein. Der dulRere, weilte
Ring zeigt eine groRe Offnung auf. Im Innern des Filaments sind nur wenige Lufteinschliisse

wahrzunehmen. Hinsichtlich der Betrachtung der Querschnittsform ist erkenntlich, dass ein
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nahezu runder Querschnitt erreicht wurde. Die Filamentquerschnittsformen weichen jedoch
stark voneinander ab. Es sind flache, wolkenférmige oder auch sehr unregelmafige Formge-
bungen erkennbar. Zusatzlich zur sehr variablen Querschnittsform zeigen die anderen Quer-

schnittsproben kleinere Offnungen des duReren Rings.

Abb. 28 veranschaulicht die mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe

G-150.
Offnung des
/ Rings
Angelagertes Matrixfragment

AuRerer Ring
2
Lufteinschliisse < 1—’/‘

Matrix/Einbettmittel

Abb. 28 Mikroskopische Aufnahme des Querschnitts der Filamentprobe G-150.

Abb. 28 zeigt auf, dass die Fasern sehr unregelmafig im Querschnitt des Filaments liegen.
Zeitgleich sind einige Flachen in sehr gro3en Dimensionen ersichtlich, die mit Matrix oder Ein-
bettmittel gefiillt sein kdnnen. Der duRere, weile Ring zeigt eine maRgeblich grokere Offnung
im Vergleich zu Probe G-100. Im Innern des Filaments sind wenige Lufteinschlisse wahrzu-
nehmen. Hinsichtlich der Betrachtung der Querschnittsform ist erkenntlich, dass ein nahezu
runder Querschnitt erreicht wurde. Des Weiteren muss bei der Aufnahme angemerkt werden,
dass eine Luftblase aulerhalb des Filaments sowie ein angelagertes Matrixfragment ersicht-
lich sind. Jedoch sind die erzeugten Filamentquerschnittsformen leicht voneinander abwei-

chend, weswegen auch ovalere oder unregelmafigere Formgebungen ersichtlich sind.

Nachfolgend ist in Tabelle 7ein Vergleich der mikroskopischen Aufnahmen der P- und G-Pro-
ben abgebildet. Dies dient zur Darstellung der Veranderung der Querschnittsform und -flache
im Hinblick auf die Erhéhung der Fallungstemperatur und den angewandten Konsolidierungs-

durchmesser.
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Tabelle 7 Vergleich der P- und G-Proben — Lichtmikroskopie

RT

80 °C

100 °C

150 °C

P-Filamentproben

500um

G- Filamentproben
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In Tabelle 7 ist ersichtlich, dass sich bei den P- sowie G- Proben mit zunehmender Temperatur
der Querschnitt der Filamente vergrof3ert und zugleich die RegelmaRigkeit der Faserverteilung
im Verbund abnimmt. Dabei haben die G-Proben eine qualitativ beurteilt geringfligig groRere
Querschnittsflache aufgrund des groReren Konsolidierungsdurchmessers. Daruber hinaus ist
ab einer Temperatur von 100 °C wahrzunehmen, dass die Zielvorgabe einer kreisférmigen

Querschnittsform durch die Konsolidierungsdise erreicht werden kann.

Im Folgenden sind je eine vergroRerte, mikroskopische Aufnahme des dulReren, wei3en Rings
sowie der Lufteinschllisse dargestellt (sieche Abb. 29). Es handelt sich bei der linken Aufnahme
um die Probe P-RT und bei der Rechten um die Filamentprobe G-100.

/

Abb. 29 Mikroskopische Nahaufnahme der Proben P-RT (links), G-100 (rechts).

Die Abb. 29 links zeigt exemplarisch, dass der dulere, das Filament umschlieRende Ring
dichte Strukturen aufweist. Des Weiteren verdeutlicht die rechte Abbildung, dass die Luftein-
schlisse im Filamentinnern primar mit Poliermittel geflllt sind, wodurch starke Reflexionen

sichtbar sind.

Biegeeigenschaften des Filaments

Zur Ermittlung der Biegesteifigkeiten der hergestellten Filamentproben wird das Frank-PTI Bie-

gesteifigkeitsprifgerat 58565 verwendet, das in Abb. 30 veranschaulicht wird.

S e

Spannklemme

Abb. 30 Darstellung des Frank-PTI Biegesteifigkeitsprifgerat 58565.
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Mittels des Prifgerats kann in Anlehnung an die DIN 53121 ein Zweipunkt-Biegeversuch
durchgefiihrt werden. Die Filamentproben werden auf 50 mm zugeschnitten und daraufhin fir
mindestens 24 h in einem Normklima bei einer Temperatur von 20,0 £ 2 °C und einer relativen
Luftfeuchte von 65,0 £ 2 % konditioniert. Danach werden die Proben orthogonal zum Mess-
fuhler einseitig an der Spannklemme auf 2 mm Messlange eingespannt. Hierbei wird aufgrund
der fragilen Proben keine Vorlast aufgebracht. AnschlieRend wird das Filament mit einer Ge-
schwindigkeit von 2 °/s bis zu einem Biegewinkel von 90° gebogen. Nach Erreichen des ma-
ximalen Biegewinkels wird die dabei aufgewandte Biegekraft vom Messfuhler ermittelt. Die
ermittelte Prufkraft, welche auf den Messfihler wirkt, wird durch eine Computereinheit auf die

Biegesteifigkeit S (Nmm) mittels der nachfolgenden umgerechnet.

_ 60 F [2

T a b
Dabei ist F die eingesetzte Biegekraft beim maximalen Biegewinkel a, | die Messlange und b

die Probenbreite beziehungsweise der Durchmesser des Filaments [28].

Die Biegesteifigkeitsprifung dient zur Quantifizierung der Filamentproben gegeniber dem Wi-
derstand bei Biegungen im elastischen Bereich. Die ermittelten Werte werden hinsichtlich der
variierten Herstellparameter verglichen. Um statistisch valide Ergebnisse zu erhalten, werden
pro Filamentprobe bis zu 20 Messungen durchgefiihrt. Nachfolgend werden die Ergebnisse
der hergestellten Filamentproben anhand ihrer evaluierten Biegesteifigkeiten dargestellt. Im
Anhang A.2 befinden sich tabellarisch die Einzelmesswerte. Die Ergebnisse beziehen sich auf
die Modifikation der Fallungsstrecke und -temperatur sowie des Konsolidierungsdurchmes-
sers. Das Abb. 31 zeigt die Biegesteifigkeiten der Filamente im Hinblick auf die Fallungsstre-

cke bei einer Verfestigung durch Ausfallung bei RT an.

3000

2500 -

s8]

o

o

o
L

1500 +

1000 -
500 - -
0 T T T T
2-1 2-2 2-3 2-4 P-RT

Probenbezeichnung

Biegesteifigkeit [mNmm]

Abb. 31 Einfluss der Fallungsstrecke auf die Biegesteifigkeit der Filamentproben bei RT.
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In Abb. 31 ist ersichtlich, dass die héchste Biegesteifigkeit von 1947 mNmm mittels Filament-
probe 2-4 erzielbar ist. Zugleich sind hohe Standardabweichungen erkennbar, die auf die halb-
manuelle Herstellung zuriickzufiihren sind. Im Vergleich dazu weisen die automatisiert herge-
stellten Filamentproben (2-1; 2-2; 2-3; P-RT) bei RT eine durchschnittliche Biegesteifigkeit von
820,6 mNmm auf. Die Probe P-RT, welche eine betrachtlich langere Fallungsstrecke (prozen-
tualer Unterschied der Fallungsstrecke: Probe 2-1: 40 %, Probe 2-2: 49 %, Probe 2-3: 60 %)
aufweist, zeigt im Vergleich zum Mittelwert der Biegesteifigkeiten von den Proben 2-1 bis 2-3
(820,4 mNmm) keinen signifikanten Unterschied. Die Biegesteifigkeitswerte dieser automati-

siert hergestellten Filamentproben variieren stark hinsichtlich des Mittelwerts.

Im weiteren Vergleich der Biegesteifigkeiten wurden die Filamentproben mittels unterschiedli-
cher Fallungstemperaturen und Konsolidierungsdurchmesser erzeugt. Die Abb. 32 veran-
schaulicht die Biegesteifigkeiten in Abhangigkeit des Konsolidierungsdurchmessers sowie der

Fallungstemperatur.

2.500

u0,58 mm (P) =0,84 mm (G)

2.000 -

1.500

1.000 -

Biegesteifigkeit [mNmm]

500 -

80°C 100°C 150°C
Temperatur

Abb. 32 Einfluss des Konsolidierungsdisendurchmessers sowie der Fallungstemperaturen
auf die Biegesteifigkeit der Filamentproben.

Abb. 32 zeigt auf, dass bei RT und einem geringeren Konsolidierungsdisendurchmesser eine
hdhere Biegesteifigkeit auftritt. Das gegenteilige Ergebnis ist ab 80 °C ersichtlich. Hierbei ist
bei grofkerem Disendurchmesser eine hdhere Biegesteifigkeit zu erkennen. Von RT auf 80 °C
ist bei einem Konsolidierungsdisendurchmesser von 0,58 mm eine Verringerung der Biege-
steifigkeit von 13,9 % aufgetreten. Bei einem Disendurchmesser von 0,84 mm ist hierbei eine
VergroRerung der Biegesteifigkeit von 9,1 % erkennbar. Ab einer Fallungstemperatur von 80
°C ist ausnahmslos eine Tendenz sichtbar, dass mit einem Konsolidierungsdurchmesser von

0,84 mm hdhere Biegesteifigkeiten erzielbar sind. In Abb. 32 ist ebenfalls ersichtlich, dass ab
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einer Fallungstemperatur von 100 °C ein signifikanter Anstieg der Biegesteifigkeit bei beiden
Konsolidierungsdurchmessern auftritt. Prozentual steigt die Biegesteifigkeit von 80 °C auf 100
°C bei 0,58 mm um 91,4 % und bei 0,84 mm um 121,8 % an. Bei einer Fallungstemperatur
von 150 °C hingegen ist ein Abfall der Biegesteifigkeiten bei beiden Konsolidierungsdisen-
durchmessern ersichtlich. Prozentual entspricht dies bei einem Disendurchmesser von 0,58
mm 0,7 % und bei 0,84 mm 4,6 %. Die hochsten Biegesteifigkeiten der Filamentproben mit
einem Konsolidierungsdurchmesser von 0,58 mm sowie 0,84 mm sind damit bei einer Tem-

peratur von 100 °C realisierbar.

Nachfolgend wird die Korrelation zwischen den ermittelten Biegesteifigkeiten und Feinheiten
der Filamente dargestellt. Mit Hilfe von Abb. 33 wird aufgezeigt, ob die Herstellparameter der

Filamente Auswirkungen auf eine Abhangigkeit hinsichtlich der Biegesteifigkeit und Feinheit

haben.
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Abb. 33 Korrelation zwischen der Biegesteifigkeit und Feinheit der Filamente.

Die hochste Biegesteifigkeit (Probe: 2-4) geht nicht mit der héchsten Feinheit einher sowie
analog dazu korreliert der niedrigste Biegesteifigkeitswert (Probe: 2-2) nicht mit der geringsten
Feinheit (Probe: G-80). Erst bei den Fallungstemperaturen 100 °C und 150 °C ist eine Korre-
lation zwischen einer héheren linearen Dichte sowie hdheren Biegesteifigkeiten ersichtlich.
Verdeutlicht wird dies durch die geringeren Biegesteifigkeiten bei den Proben P-100 und P-
150, die mittels einem Konsolidierungsdurchmesser von 0,58 mm hergestellt worden sind. Da-
gegen wurden hohere Biegesteifigkeiten bei G-100 und G-150 erreicht, die mit Hilfe eines DU-

sendurchmesser von 0,84 mm realisiert worden sind.

Zusammenfassend kann dargelegt werden, dass eine Korrelation zwischen Biegesteifigkeit
und Feinheit von den Fallungsparametern abhangig ist. Das heil3t, es liegt nur eine bedingte
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Korrelation vor, die ab einer Fallungstemperatur von 100 °C auftritt. Der Zeitfaktor im Fallungs-
vorgang ist ein wichtiger Parameter, der die finalen Filamenteigenschaften mafRgeblich beein-
flusst. Somit muss das Filament entweder die nétige Zeit erhalten, um hohe Biegesteifigkeiten
zu erzielen oder der Fallungsprozess muss mittels einer Temperaturerhéhung beschleunigt
werden. Unter dem wirtschaftlichen Gesichtspunkt betrachtet, werden die héchsten Biegestei-
figkeiten bei 100 °C erreicht. Das Weitern nimmt mit steigendem Faservolumengehalt die er-
reichbare Biegesteifigkeit ab. Dies wird bei den Proben P-100 und G-100 verdeutlicht. Resul-
tierend daraus kann eine Empfehlung flr die Proben P-100 und G-100 ausgesprochen wer-
den, die weiteren Optimierungen unterzogen werden sollten. Eine mdgliche Optimierung der
Biegesteifigkeit kdnnte mittels einer Veranderung der Werkstoffauswahl im Hinblick auf die
Zusammensetzung des Binders geschaffen werden. Eine Verringerung des Matrixgehalts in
der Polymerldsung kann zu einer Verbesserung der Trankbarkeit des Rovings und damit zur
Minimierung der Lufteinschliisse im Filament fihren, wodurch eine héhere Biegesteifigkeit er-
zielbar ware. Jedoch geht mit einer Verringerung des Matrixgehalts auch ein Rickgang der
mechanischen Eigenschaften einher. Dies konnte in weiteren Versuchen im Projektvorhaben
abgewagt werden. Des Weiteren kénnte die Anderung des Matrix-Lésemittel-Systems eine
Erhéhung der Biegesteifigkeit begtinstigen. Beispielsweise kdnnten dichtere Strukturen der
Matrix durch die Zugabe eines Fallungsmittels in die Polymerlésung oder ein nachtragliches

Koagulationsbad realisiert werden.
3.4 Druckkopf Entwicklung

Der Druckkopf fuhrt das vorkonsolidierte Filament und die CAB-L6sung zusammen und extru-
diert beides durch eine Dlse, so dass die CAB-L6sung zusammen mit den Fasern schicht-

weise auf dem Druckbett abgelegt werden kann, wie im Konzept in Abb. 34 dargestellt.

Als 3D-Drucker fir die in dieser Arbeit entwickelten Druckkdpfe dient ein H-Portal mit Schritt-
motor-Antrieben mit den Abmessungen X- und Y-Achse von je 300 mm, Z-Achse von 100 mm
Hub. Angetrieben werden die Portalachsen und die Achsen der jeweiligen Druckkdpfe mit ei-
ner Ramps 1.4 Platine, die auf einem Arduino Mega2560 R3 aufgesteckt wird. Die Firmware

fur den Drucker wurde mit dem quelloffenen Marlin Projekt auf GitHub erzeugt.

Das vorkonsolidierte Filament wird dabei durch eine Edelstahl-Kapillare in die Dusenspitze
eingefuhrt. Die Kapillare endet kurz vor der Dusenbohrung in der DiUsenspitze. Der verblei-
bende Weg bis zur Disenbohrung dient der Benetzung des vorkonsolidierten Filaments mit
der Polymerlésung sowie dem Erweichen der Vorkonsolidierung fir die folgende Umlenkung

im Druckspalt.
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»Vorkonsolidierte
Filamentspule

----------------------------------------- _ Vorkonsolidiertes
" Filament

Ableitungskanile

Zuleitungskanile

Fadenflihrungskanal

Polymerlésung

Verdunstendes Lésungsmittel

Endlosfaser mit gezielt aufgeldster Matrix

» Gedrucktes 3D Bauteil

3D-Druckkopf mit integrierten Kandlen fiir die
Zu- und Ableitung von
Binder/Lésemitteln/Fallungsmittel

Abb. 34: Druckkopfkonzept fir die Herstellung von endlosfaserverstarkten Bauteilen
aus Cellulosefasern mit CAB/CA im I6sungsbasierten 3D-Druckverfahren.

Version 1 des Druckkopfmoduls

In der ersten Version des Druckkopfes wird die pastenférmige CAB-L6sung durch ein Spindel-
korper (Vieweg) dosiert. Der Vorschub des vorkonsolidierten Filaments wird mit einem Dual-
Drive Bowden-Extruder (Micro-Swiss) realisiert, sieche Abb. 35. Beide Elemente werden mit
Schrittmotoren der Grélie NEMA 17 angetrieben.

Abb. 35: Links: Spindelkérper-Antrieb (Vieweg) fur die Pasten-Dosierung; rechts: Bowden
Dual Gear Extruder (Micro Swiss) fir den Transport des vorkonsolidierten Filamen-
tes.

Zusammengefuhrt werden Paste und Filament in einer Anordnung der beiden Foérder-Ele-
mente, die in einer 3D-gedruckten Anordnung kombiniert sind (FormLabs, Form3 mit Gray Pro

Resin), die in Abb. 36 abgebildet ist. Die Konstruktion erfolgte mit Creo Parametrics 5.0.

44



CellLoes-3D-Druck

Die Lésung wird in Kartuschen (Vieweg, 55 ccm, 8000er Serie) abgefillt und mit einem Vor-

druck von 1 bar beaufschlagt und so an den Spindelantrieb herangeftihrt.

Druckluftadapter

Kartusche mit Polymerlésung

Spindelventilantrieb
Kolben

3 \l'_’ Filamentextruderantrieb

%

i" Modifizierter Bowden-Extruder
1

» Spindelventil
Filament-Dise

» Polymerlésung-Duse

Abb. 36: Version 1 des Druckkopfmodul fir das 3D-Drucken von Endlosfasern.

Durch die Verwendung von den Verbrauchsmaterialien flr den Spindelantreib, die Kartuschen
sowie die Luer-Lock-Adapter und Kunststoff-Fittings konnte ein variabler, Aceton-bestandiger
und verschleilarmer Aufbau erzeugt werden. Fur erste Versuche mit der kombinierten Faser-
Matrix-Extrusion konnte damit ein funktionierender Aufbau mit Marlin-3D-Druck-Steuerung re-
alisiert werden, um Erfahrungen mit der geeigneten Polymerldsung, dem Materialaustrag, der

Druckgeschwindigkeit sowie mit der Benetzung der Fasern in der Druck-Duse zu sammelin.

Die ersten Versuche wurden ohne vorkonsolidierte Fasern durchgefihrt, hierbei wurde der
durch den Druckkopf gezogen und dabei mit der CAB-Lésung benetzt und in die Lésung ein-
gebettet. Der Druckgeschwindigkeit wurde mit 5 mm/sec im Simplify3D so gewahlt, dass die
CAB-L6sung durch Verdampfen des Azetons unmittelbar nach dem Dusenaustritt ausreichend
standfest wurde und die Fasern nicht mehr aus dem Verbund gezogen wurden. Im Pronterface
konnte die Druckgeschwindigkeit weiter auf 10% gesenkt werden, so dass auch Kurven und

Richtungsumkehr moglich werden.

Nachteilig bei diesem Aufbau ist der mdgliche Reflux im Spindelantreib sowie die Leckage
durch den Spindelantrieb. Dadurch war eine gleichmafige Pastendosierung nicht gewahrleis-

tet und das Faser-Matrix-Volumen nicht sicher reproduzierbar.
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Version 2 des Druckkopfmoduls

Daher wurden fir die Version 2 des Druckkopfes Dosierpumpen mit Endloskolben-Prinzip (Vis-
coTec, Vibro-HEAD 3/3) ausgewahlt, da hier ein exzentrisch bewegter Rotor in einem Stator
eine Forder- und Dosiercharakteristik realisiert wird, die einem sich endlos bewegenden Kol-
ben gleichkommt, wodurch drehwinkelproportional immer ein konstantes Volumen geférdert
wird (Abb. 37).

DEUTSCHE INSTITUTE FUR
TEXTIL+ FASERFORSCHUNG

CellLoes-3D-Druck

Abb. 37: Version 2 des Druckkopfmoduls: links H-Portal fir den Endlosfaser-3D-Druck,
rechts: weiterentwickeltes Druckkopfmodul flir das 3D-Drucken von Endlosfasern
(Endloskolbenprinzip).

Untersuchungen zur méglichen Integration einer Faser-Schneide-Vorrichtung

Im Berichtszeitraum konnten keine kontinuierlichen vorkonsolidierten Filamente mit gleichblei-
bend rundem Querschnitt und gleichbleibendem Durchmesser hergestellt werden (vergl. Ka-
pitel 3.3), so dass sich diese nicht geeignet waren, mit dem Filamentantrieb (dual gear extru-
der) durch die Kanle in und durch die Dise geférdert zu werden. Der ungleichmaRige Quer-
schnitt fihrte regelmaRig zur Verklemmung in der Kanile bzw. zu Verstopfung der Dlse. Die
Kanule konnte nicht groRer gewahlt werden, da sonst die LOsung zu weit in der Kanule auf-

steigt und die CAB-Matrix der vorkonsolidierten Filamente an- und auflést. Daher wurde auf
46



CellLoes-3D-Druck

die Integration des Schneidmoduls in den Druckkopf verzichtet. Schneidversuche wurden an

einem Composer Fiber Cutter (Fa. Anisoprint) durchgefihrt, siehe Abb. 38.

Abb. 38: Schneideversuche an vorkonsolidierten Filamenten, links: Composer Fiber Cutter
(Anisoprint); rechts: geschnittenes vorkonsolidiertes Filament bestehend aus Reifen-
kord (Cellulosefasern) mit CAB-Matrix

Wie in Abb. 38 zu sehen ist, konnte das Cellulose/CAB-Filament in den Fiber Cutter eingefiihrt

und durch Rotation des Schneidmessers sauber geschnitten werden.

Mdglicher Ort zur Integration

einer Schneidevorrichtung

Abb. 39: Ansicht des Druckkopfmoduls von vorne, potentielle Position des Schneidemoduls
mit Rotationsmesser zwischen Filament-Antrieb und Kandle.
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3.5 Entwicklung von 3D-Druckprozessen

3.5.1 Druckprozess

Fir den 3D-Druck wurden zwei Beispiel-Bauteile entworfen.

Ein Bauteil, ,Rahmen® genannt, hat eine quadratischen Grundflache von 80 x 80 mm, eine
Rahmenbreite von 10 mm und einer Hohe von 5 mm, wie in Abb. 40 dargestellt. Durch die
gleichbleibende Rahmenbreite von 10 mm soll sichergestellt werden, dass eine parallele End-
losfaserverstarkung im gesamten Bauteil mdglich ist. Die Ecken sind mit einem Auf3enradius
von 20 mm abgerundet. Damit lassen sich aus einem Rahmen 4 Prifkérper mit den Abmes-

sungen 40 x 10 x 5 mm flr mechanische Testungen, z.B. 3-Punkt-Biegung, generieren.

Ein weiteres Bauteil, ,Planktontech” genannt, basiert auf der bionischen Leichtbaustruktur ei-

ner Kieselalge, wie in Abb. 42 abgebildet.

Datei Bewbeten Ansich  Geteretz Repanwren Werkzeuge Addiins Konto  Hife
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P roation 38 Lo

o At Ok verbereien)

Abb. 40: Beispiel-Bauteil ,Rahmen® im Slicer-Programm Simplify3D

Fir die additive Fertigung mit Endlosfaserverstarkung aus wurde zunachst an der Geometrie
.Rahmen“ (Abb. 40) erprobt. Hier werden der CAB-L&sungsstrang mit den Cellulosefasern in
konzentrischen Bahnen schichtweise abgelegt. Die Extrusionsbreite wurde mit 0,5 mm etwa
so breit wie der Durchmesser des konsolidierten Filaments gewahlt. Die Schichthéhe wurde
dabei variiert, von 0,5 bis 1,25 mm. In Abb. 41 sind die Bahnen der einzelnen abgelegten
Strange dargestellt. Die im Slicer-Programm generierten Druckdaten werden als G-Code ab-
gespeichert und mit Pronterface (Open Source Software, Abb. 42) von einem angeschlosse-
nen PC Uber eine USB-Schnittstelle an die Marlin-Steuerung gesendet, wo die G-Code-Daten
abgearbeitet werden. Dabei kénnen die Druckgeschwindigkeit und der Materialfluss noch wah-

rend des Drucks beeinflusst werden.
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Abb. 41: Simulation der Strangablage mit Endlosfasern im Beispiel-Bauteil ,Rahmen®
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Abb. 42: Pronterface-Oberflache mit Terminalfenster zur Steuerung des 3D-Druckers vom
PC aus

Mit dem hier entwickelten und beschriebenen Prozess konnten Ausdrucke des Bauteils ,Rah-
men* erzeugt werden (Abb. 43). Dabei wurde kein wesentliches Warping (Aufwdlbung oder
Verzug durch unterschiedliche Schwindung im Bauteil) beobachtet, so dass sich die Bauteile
nicht wahrend des Druckes von der Druckplatte 16sten.

Die Druckgeschwindigkeit wurde dabei so lange reduziert, bis die Radien des Rahmens mit
dem fasergeflllten CAB-Strang bahngerecht gedruckt werden konnten, ohne dass die Fasern
beim Verlassen der geraden Strecken aus der Matrix herausgezogen wurden. Da keine vor-
konsolidierten Filamente zur Verfugung standen, wurden die Verstarkungsfasern passiv durch
das Druckkopfmodul gezogen, in der Duse benetzt und mit Matrix getrankt. Die H6he der
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schichten wurde ebenfalls empirisch ermittelt. Basierend auf der Druckbreite von 0,5 mm
wurde die Schichthohe schrittweise von 0,5 mm auf 1,25 mm erhoht. Dadurch konnte das
Bauteil mit 4 Schichten in einer Héhe von ca. 5 mm erzeugt werden. Unterstltzt wurde die

Verdunstung des Losemittels durch Ventilatoren.

Abb. 43: Druck-Beispiel des Bauteiles ,Rahmen” mit CAB-L6sung und Endlosfaserverstar-
kung

Die Beispielgeometrie ,Planktontech* wurde ebenfalls im CAD konstruiert, als 3D-Model im
Slicer in Schichten zerlegt und als G-Code an Pronterface Ubergeben. Abb. 44 zeigt auf der
linken Seite den Druck der reinen Matrix als pastdse CAB-L6sung und auf der rechten Seite

exemplarisch einen Ausdruck mit Cellulosefasern.

Abb. 44: Druckversuch zu Beispielgeometrie ,Planktontech®, links: Matrix aus CAB-Ldsung
ohne Fasern; rechts: CAB-L6sung und passiv eingezogener Reifenkord
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In Abb. 44 ist zu erkennen, dass es in den scharfen Umlenkungen der inneren Geometrie zum
Ausreillen der Verstarkungsfaser und in der Folge zu einem Fehldruck kam. Mit den passiv
durch den Druckkopf gezogenen Verstarkungsfasern konnte hier kein akzeptables Drucker-
gebnis erreicht werden. Hier muss die Entwicklung der vorkonsolidierten Filamente mit einem

aktiven Transport durch den Bowden Dual Gear Extruder Abhilfe schaffen.

3.5.2 Ermittlung der mechanischen Eigenschaften des gedruckten Bauteils

Die mechanischen Eigenschaften der 3D-gedruckten Bauteile wurden auf einer Zwick-Roell
5 kN Universalprifmaschine nach der DIN ISO 14125 geprift. Da die gedruckten Bauteile ver-
gleichsweise kleiner waren als die Standard-Norm-Proben, wurde der Prifaufbau an die Pro-
bengréRe angepasst (Abb. 45). Fir die Prifung der Proben wurde eine Stutzlange von 30 mm
verwendet und die Prifung wurde mit einer Verfahrgeschwindigkeit von 1 mm/min durchge-
fuhrt.

Abb. 45 Versuchsaufbau der 3-Punkt-Biegeprifung.

Die Biegeversuche wurden an den in Abb. 43 dargestellten Proben durchgefuhrt. Die Proben
wurden durch Herausschneiden der abgerundeten Ecken der gedruckten abgerundeten quad-
ratischen Proben vorbereitet. Aus jedem gedruckten Bauteil wurden vier Proben ausgeschnit-
ten. Tabelle 8 beschreibt die Proben und die Druckbedingungen, die fur den Druck der Proben
verwendet wurden. Die Bauteile wurden unidirektional gedruckt, damit die Fasern bei der Pri-
fung senkrecht zur Langsachse der Druckfinne liegen. Aufgrund des Umlaufs des Druckkopfs
(vergl. Abb. 41) sind die Fasern an einigen Stellen verrutscht, was in einigen Fallen zu einem

nicht rechtwinkligen Querschnitt der Proben fuhrte.
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Tabelle 8 Beschreibung der flir die Biegeversuche verwendeten Probentypen

Druckparameter Durchschnittliche
Probe Anzahl der Ausgewahlte Probendicke
) ; ; CAB Lésung
Schichten [] | Schichtdicke [mm] [mm]
Bauteil 1 10 0,5 40 % in Act 9,5
Bauteil 2 1 40 % in 75:25 Act:lso 6,5
Bauteil 3 1,25 40 % in 75:25 Act:lso 6,5

Abb. 46 zeigt die Kraft-Verformungs-Kurve der Proben, die beim Biegeversuch gemessen

wurde. Aus den Kurven ist ersichtlich, dass die Druckparameter die mechanischen Eigen-

schaften stark beeinflussen. Das Bauteil 1 weist eine grol’e Verformung auf, wahrend das
Bauteil 3 eine hohere Steifigkeit aufweist.

Bauteil 3

200 -
——Bauteil 2

150 A
—— Bauteil 1

100 -

50 A

0 T T T T T
0 10 20 30 40 50 60

Verformung [%]

Abb. 46 Kraft-Verformungs-Kurve bei 3-Punkt-Biegung von gedruckten Probekdérpern.

Aus der Abb. 47 ist zu erkennen, dass das Teil 1, das mit 0,5 mm Schichthéhe und 40% CAB

in Aceton gedruckt wurde, die geringste Steifigkeit aufweist. Im Gegensatz dazu zeigen die
Teile 2 und 3 mit 1 mm bzw. 1,25 mm Schichthéhe, die mit 40% CAB in Acteton/Isopronanol-
Mischung gedruckt wurden, eine zehnfache Erhdhung der Steifigkeit. Bei der Prifung wurde

festgestellt, dass sich das Bauteil 1 &hnlich wie herkdmmliche Schaumstoffe verformte.
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Abb. 47 Biegeeigenschaften der gedruckten Bauteile: (a) Elastizitdtsmodul und (b) Biegefes-
tigkeit.

3.5.3 Optische Untersuchung des gedruckten Bauteils

Die Querschnitte der gedruckten Teile wurden mit Hilfe von REM-Aufnahmen analysiert, um
die Faser-Matrix-Haftung und die relative Position der gedruckten Faserbindel zu untersu-
chen. Die Proben wurden in ahnlicher Weise vorbereitet wie in Kapitel 3.3.2 beschrieben. Fir

die REM-Aufnahmen wurde das Tischrasterelektronenmikroskop Hitachi TM-1000 eingesetzt.

Aus Abb. 48 (a) ist ersichtlich, dass die Filamente relativ eng beieinander liegen (ca. 0,2 mm
Abstand), wobei sich zwischen den einzelnen Filamenten jeweils eine Polymermasse befindet.
Des Weiteren ist zu beobachten, dass die Querschnittsdimensionen der Filamente zueinander

stark variieren.

DITF-23-2115 L x120 500 um  DITF-23-2109 L X250 300 um
CellLoes-3D CellLoes-3D

Abb. 48 REM-Aufnahme der Querschnitte des gedruckten Bauteils (a) Position des Filament-
blndels im gedruckten Bauteil und (b) Schwindung um den Kern des Filamentbln-
dels
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Daruber hinaus verdeutlichen die REM-Bilder Abb. 48 (a) und (b), dass die Fasern eine
schlechte Haftung mit der Matrix sowie eine schlechte Benetzung aufweisen. Der Kern der

Filamentblindel ist in fast allen Fallen an den Randbereichen von der Bulkphase getrennt.

Aus Abb. 49 ist ersichtlich, dass die Mitte des Filamentbiindels nicht mit dem Bindemittel be-
netzt wurde und somit trocken bleibt. Andererseits trennen sich die Fasern an den Randern,
die vollstandig benetzt waren, ebenfalls vom Bindemittel, sobald das Losungsmittel verdunstet,

d. h. das CAB schrumpft von der Faseroberflache weg, wahrend es regeneriert.

DITF-23-2111 L x600 100 um DITF-23-2112 L x800 100 um

CellLoes-3D CellLoes-3D

Abb. 49 REM-Aufnahmen der Filamente in (a) der Mitte des Filamentbiindels und (b) an der
Grenze zwischen Filamentbundel und Polymermasse.

Die Ergebnisse weisen darauf hin, dass die Faser-Matrix-Haftung zwischen dem Reifenkord
und der CAB-L&sung gering sind. Dies kann auf die nicht vertragliche Beschlichtung der Fila-
mente hindeuten. Infolgedessen weisen die gedruckten Teile im Vergleich zu ihren Bestand-

teilen (d. h. dem reinen CAB) des Verbundstoffs schlechte mechanische Eigenschaften auf.
3.6 Technologieerprobung auf dem Freeformer

Durch das Industriepraktikum bei Arburg wurde die Technik der freeformer intensiv erarbeitet.
Aufgrund der daraus erworbenen Kenntnisse wurde festgestellt, dass im freeformer nur Ther-
moplaste verarbeitet werden kdnnen und dies auch der Schwerpunkt der Firma Arburg sein

wird. Daher wurden nach Abschluss des Industriepraktikums zwei Ansatze verfolgt:

a) Technologieentwicklung fur das I6sungsmittelbasierte 3D-Drucken von Cellulosemate-

rialien bei Niedertemperatur

b) Herstellung von vorkonsolidierten Cellulosefilamenten fir das l6sungsmittelbasierte
3D-Drucken sowie fur das AKF-Verfahren.
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In diesem Zusammenhang wurden die CAB-Granulate, die zur Herstellung der Polymerlésung
verwendet wurden, auf dem Freeformer getestet. In der Regel missen fir ein Material, das
auf dem Freeformer gedruckt werden soll, Materialqualifizierungstests durchgefihrt werden,
um geeignete Druckparameter zu bestimmen, die fir ein Material auf dem Freeformer spezi-
fisch sind. Die im Projekt verwendeten Granulate qualifizierten sich im Rahmen der Versuche
mit dem Freeformer, und das in Abb. 50 dargestellte Turbinenmodell wurde mit den CAB-
Granulaten gedruckt. Es ist zu erkennen, dass das Material thermisch abgebaut wurde,

wodurch sich das gedruckte Bauteil braunlich verfarbt.

Abb. 50 Turbinenmodell gedruckt aus CAB-Granulaten auf Arburg freeformer

In einem nachsten Schritt wurde beschlossen, das vorkonsolidierte Cellulosefilament auf dem
Freeformer zu verwenden, um Bauteile mit den gleichen Materialien zu drucken, die beim 16-
sungsmittelbasierten 3D-Druck verwendet werden. Bei der Verwendung der entwickelten Fila-
mente gab es jedoch noch weitere Herausforderungen. Eine der gréf3ten Herausforderungen
ist die Dimensionierung der Filamentzufiihrung am Freeformer. Der Faserkanal (siehe Abb.
51) des Freeformers ist so ausgelegt, dass er Filamente mit einem maximalen Durchmesser
von 0,2 mm flhrt, der zugleich die Schichtdicke des Freeformers ist. Die im Rahmen des Pro-
jekts entwickelten Filamente haben einen Durchmesser von mehr als 0,5 mm, da die Reifen-
kord-Filamente nicht in kleineren Feinheiten zur Verfugung standen. Dennoch kann der Faser-
kanal im Freeformer durch einen dickeren Durchmesser ersetzt werden. Allerdings konnte der
Umbau nicht innerhalb des Projektzeitraums realisiert werden.
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Austragsdise

Faserschneideeinheit

Faserkaniile Faserforderwalzen

Abb. 51 Schema des Querschnitts der Freeformer-Dise mit dem Faserzufiihrungsmodul
(Quelle: Arburg)

Eine weitere Herausforderung besteht darin, dass das vorkonsolidierte Filament immer in Kon-
takt mit der Duse des Freefomers stehen sollte (siehe Abb. 51). Dies wurde zu einer Degra-
dation des Filaments fihren und somit den Druckprozess sowie die Eigenschaften des ge-
druckten Bauteils beeintrachtigen. Daher sind zusatzliche Anpassungen erforderlich, um die
Nutzung der im Rahmen dieses Projekts entwickelten Materialien und Technologien zu ermdg-
lichen.

Alternativ konnten manuell eingelegte vorkonsolidierte Filamente in unidirektional verstarkten
Bauteilen realisiert werden, die in Abb. 52 dargestellt sind. Hierbei werde in die einzelnen
Schichten Kanale gedruckt, in die Cellulosefilamente eingelegt werden kdnnen. Jedoch konnte
durch das manuelle Einlegen noch keine ausreichende Faser-Matrix-Haftung erzielt werden,
so dass die Fasern aus dem Bauteil herausgezogen werden und bisher nicht relevant zur

Festigkeit beitragen.

Abb. 52 Manuell eingelegte Fasern in einen Faserkanal im Freeformer ohne Nutzung des Fa-
serzufihrungsmoduls (Quelle: Arburg)
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3.7 Zusammenfassung

Im Mittelpunkt dieses Projekts stand die Entwicklung eines ,Proof of Concept" fiir die Herstel-
lung von endlosfaserverstarkten Verbundwerkstoffen mittels 16sungsmittel-basierten 3D-
Druck. In dieser Hinsicht, wurde ein |6sungsbasiertes Verfahren zur Herstellung eines faser-
verstarkten Endlosfilaments aus Rayon-Reifenkord-Endlosfasern und einer CAB-Matrix sowie
eines Losungsmittels (Aceton) entwickelt. Dartber hinaus wurde ein in den 3D-Druckprozess
integrierbares Filament, das kontinuierlich im Prozess geférdert werden kann, hergestellt. Im
Folgenden werden die Herangehensweise sowie Forschungsergebnisse zusammengefasst
dargelegt. Nach Betrachtung des Stands der Technik erfolgte in dieser Arbeit die Vorentwick-
lung des Filaments durch die methodische Charakterisierung des Binders. Untersuchungen
legten dar, ob die Materialauswahl fur die Herstellung eines 3D-Druckfilaments geeignet ist.
Hierbei wurde validiert, dass mit einem CAB-Matrixgehalt von 40 Gew.-% ein optimales Bin-
dermaterial fur die Faserversteifung hergestellt werden kann. Die Ergebnisse zeigen, dass
durch die Verwendung von Aceton sowie Aceton/Isopropanol gemisch als Losungsmittel, wel-
ches einen hohen Dampfdruck und demzufolge eine hohe Fluchtigkeit besitzt, der Verfesti-
gungsprozess jedoch nicht bei RT ablaufen kann. Die Auswertung des Massenverlusts des
Binders durch Lésemittelevaporation zeigt, dass der Fallungsprozess Uber mehrere Stunden
(4 h) andauert. Bei den zeitabhangigen Viskositadtsmessergebnissen geht hervor, dass bei er-
héhter Fallungstemperatur auch eine Abnahme der Fallungszeit einhergeht und das Matrix-
material bei 80 °C nach ca. 1 h verfestigt ist. Demnach ist das Matrix-Losemittel-System im
Pultrusionsprozess erst bei hoheren Temperaturen (ab 80 °C) prozessierbar. Des Weiteren
konnte mit einer Fallungstemperatur von 80 °C festgestellt werden, dass hiermit héher erreich-
bare Maximalviskositatswerte der Matrix erzielt werden kénnen. Diese Erkenntnis kann vor-
teilhaft fur die Einbindung der Matrix im Faserverbund und deren mechanische Eigenschaften
genutzt werden. Aullerdem ging aus Versuchen hervor, dass die Matrix-Prufkérper eine je
nach Fallungstemperatur variierende strukturelle Porositat aufweisen. Jedoch ist eine Tendenz
zu erkennen, dass mit zunehmender Fallungstemperatur eine Zunahme der Porenanzahl in
Kombination mit der Abnahme des Porenvolumens einhergeht. Dieses Vorkommen konnte bei
den Filamentproben, die mikroskopisch im Querschnitt untersucht worden sind, in den Mat-
rixsegmenten nicht festgestellt werden. Demnach ist die Fallung im Filamentherstellprozess
durch das flachige Verdampfen des Acetons aus dem Filamentstrang vorteilhaft und wirkt einer

strukturellen Porenentstehung entgegen.

Auf Grundlage der CAB-Aceton-System-Untersuchung wurde eine Anlagentechnik zur Faser-
versteifung entwickelt. Die Parametereinstellung der Pultrusionsanlage basierte auf den Vor-
versuchen beztiglich der Bindercharakterisierung und erfolgte im Hinblick auf die Qualitat der

produzierten Filamentproben. Elementare Parameter, die die Qualitat der Filamentproben
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beeinflusst haben, waren zum einen die Fallungstemperatur sowie zum anderen der Konsoli-
dierungsdisendurchmesser. Die erstellten Filamentproben wurden daraufhin werkstofftech-
nisch mittels unterschiedlicher quantitativer und qualitativer Prifmethoden analysiert und vali-
diert. Hierbei wurde lichtmikroskopische Untersuchungen der Filamentquerschnitte vorgenom-

men, um die Profiltreue, Porositat und Querschnittsflache zu bewerten.

Die Ergebnisse zeigten, dass eine hohe Reproduzierbarkeit hinsichtlich der Feinheit und des
Profilquerschnitts bei Fallungstemperaturen ab 100 °C erreicht werden kénnen. Dabei nimmt
die Reproduzierbarkeit des Querschnittsprofils aufgrund der Schwindung mit Zunahme des
Matrix-Volumengehalts ab und ein wolkenférmiger Querschnitt geht hervor. Diese Eigenschaft
kann im 3D-Druckprozess vorteilhaft sein, denn aufgrund der gréReren Oberflache kann eine

Zweitbenetzung im Extruder des 3D-Druckers optimaler erfolgen.

Des Weiteren steigt mit zunehmender Temperatur die Porositat zwischen den Faserfilamenten
an. Bei einem hdéheren FVG durch einen geringeren Konsolidierungsdisendurchmesser ist
dieses Vorkommen verstarkter. Aufgrund dessen kann auf eine geringere Faser-Matrix-Haf-
tung geschlossen werden. Im Hinblick auf den 3D-Druckprozess kann dieses Charakteristikum
genutzt werden. Wie bei den eingebetteten Filamentproben zu erkennen ist, fliet das Einbett-
mittel aufgrund von Kapillareffekten in die Poren beziehungsweise Lufteinschlisse. Die Poro-
sitat hat grundsatzlich Einfluss auf die spateren mechanischen Eigenschaften sowie die Pro-
zessierbarkeit im 3D-Druckprozess, denn das Filament soll wahrend des Druckprozesses er-
neut mit der Polymerlésung benetzt und infiltriert werden. Im Druckkopf beim 3D-Drucken
koénnte von Vorteil sein, dass das Filament einer Zweitinfiltration unterzogen werden kann und

dies zu einer optimalen Filament-Matrix-Haftung im Bauteil fuhren kdnnte.

Daruber hinaus wurde die Biegesteifigkeit der Filamente untersucht. Diese stellt eine relevante
Filamenteigenschaften dar, denn anhand dieser Ergebnisse kann eine Aussage Uber die kon-
tinuierliche Zufuhrbarkeit des Filaments im 3D-Druckprozess getatigt werden. Die Biegestei-
figkeit wurde methodisch Uber einen Zweipunkt-Biegeversuch ermittelt. Eine Empfehlung kann
fur die Proben P-100 und G-100 ausgesprochen werden. Diese besitzen die hochsten Biege-
steifigkeiten und sind in einem wirtschaftlich tragbaren Rahmen produziert worden. Aus den
Ergebnissen der Filamentvalidierung hinsichtlich der Herstellparameter geht hervor, dass nicht
nur der Faservolumengehalt ausschlaggebend fiir eine hohe Biegesteifigkeit ist, sondern auch
die Fallungstemperatur Auswirkung darauf hat. Die Temperatur beschleunigt den Regenerati-
onsprozess, wodurch die Konsolidierung des Verbunds optimal hervorgeht. Ab 100 °C ist ein
Formerhalt des Filamentquerschnitts moglich, womit hohe Biegesteifigkeiten beglnstigt wer-
den. Die Wahl des Konsolidierungsdurchmessers hat in Kombination mit der Fallungstempe-
ratur Auswirkungen auf die Biegesteifigkeit. Erst ab Fallungstemperaturen von 100 °C sowie

150 °C ist eine hinreichende Korrelation zwischen einer hoheren linearen Dichte in Bezug auf
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eine hoher erreichbare Biegesteifigkeit ersichtlich. Eine hohe Reproduzierbarkeit der Fila-
menteigenschaften ist daher erst ab 100 °C gegeben. Anzumerken ist, dass grundsatzlich ein
maoglichst geringer Durchmesser generiert werden soll, damit feine Strukturen beim 3D-Dru-
cken realisiert werden kénnen. Auf Grundlage dessen fallt die Wahl der Filamentherstellpara-
meter auf einen Konsolidierungsdisendurchmesser von 0,58 mm und eine Fallungstempera-
tur von 100 °C, womit das Filament optimal in den 3D-Druckprozess integriert werden kann.
Andererseits sind zur Herstellung von Filamenten mit Durchmessern unter 0,2 mm feinere
Reifenkord-Rovings erforderlich. Es ware moglich, solche Rovings in Zusammenarbeit mit

dem Filamenthersteller bereitzustellen.

Des Weiteren wurde ein Druckkopf zum Drucken des |dsungsmittelbasierten Bindemittels und
des zuvor konsolidierten Filaments entwickelt. Der Druckkopf wurde in eine Portalmaschine
integriert. Die Druckbarkeit der Polymerldsungen zusammen mit dem Filament wurde getestet
und es konnte festgestellt werden, dass der Druckkopf der Firma Viscotec bei der Verwendung
einer Exzenterschneckenpumpe gegentiber der bisher verwendeten Schraubenspindelpumpe
verbesserte Ergebnisse liefert. Dennoch konnte das entwickelte Filament aufgrund der grofie-
ren Durchmesserschwankungen entlang der Filamentlange nicht im Druckkopf verwendet wer-
den. Dadurch wurde auch die Integration der Schneideeinheit in den Druckkopf erschwert. Die
Schneidefahigkeit des Filaments wurde jedoch auf dem Composer (von der Firma Anisoprint)

getestet.

Die 3D-Druckversuche mit dem l6sungsmittelbasierten System konnten im Rahmen dieses
Projekts erfolgreich demonstriert werden. Es konnten Bauteile zur mechanischen Charakteri-
sierung gedruckt werden. Weiterhin wurden die Druckparameter Schichthéhe, Druckge-
schwindigkeit und scharfe Kurven mit verschiedenen Polymerlésungen getestet. Die Drucke
mit 40 %iger CAB-LOsung in Aceton/lIsopropanol-Gemisch zeigten eine bessere Druckbarkeit
und lieferten zudem Bauteile mit besseren mechanischen Eigenschaften. Dennoch wird die
Faser-Matrix-Haftung als kritisch angesehen, und es mussen weitere Methoden entwickelt

werden, um dieses Problem gezielt anzugehen.

3.7.1 Ausblick

Resultierend aus den Ergebnissen und Erkenntnissen dieses Projekts ergeben sich weitere,
madgliche Optimierungsprozesse hinsichtlich des Bindermaterials, zum Beispiel im Hinblick auf
das Benetzungsverhalten. Hierzu kénnen Versuche mit einem niederviskoseren Binder bezie-
hungsweise einem Binder mit geringerem Matrixgehalt unter 40 Gew.-% durchgefuhrt werden.
Jedoch sind die Vor- und Nachteile hinsichtlich der daraus resultierenden Eigenschaften ab-

zuwagen.
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Des Weiteren konnte in Bezug auf die weitere Umsetzung seitens der DITF auch ein anderes
Polymerlésungsgemisch fir die 3D-Druckmasse aus beispielsweise CA, und weitere Losungs-
mittelgemisch herangezogen werden. Untersuchungen, wie in den Grundlagen bereits aufge-
fuhrt, zeigen, dass hierbei besonders dichte Strukturen erzeugbar sind, jedoch auch eine lang-
samere Fallung stattfindet. Die Geschwindigkeit der Regeneration kdnnte sich nachtteilig auf
den Prozess auswirken, aber die mechanischen Eigenschaften kénnten davon ausschlagge-

bend profitieren.

Das Drucken nur mit Fasern ohne zusatzliche Bindemittel kdnnte ebenfalls eine effektive Me-
thode sein, um den Faservolumengehalt und damit die mechanischen Eigenschaften des Bau-
teils zu erhdhen. Allerdings sind die verwendeten Standard-Slicing-Programme nur sehr be-
grenzt in der Lage, kontinuierliche Pfade fir die Verlegung von Fasern ohne unerwiinschte
Kreuzungen zu erzeugen. Daher missen Slicing-Programme fiir den Druck von faserverstark-

ten Bauteilen mit Idsungsmittelbasiertem 3D-Druck entwickelt werden.

Aufgrund der unkontrollierten Verdampfung des Losungsmittels aus der Losung bei Raumtem-
peratur bilden sich Poren, die jedoch im Vergleich zur Verdampfung bei hdheren Temperatu-
ren sehr gering sind. Aus diesem Grund sind weitere Lésungsmittelentfernungsmethoden und
-modelle zu entwickeln bzw. zu erforschen, um porenfreie Komponenten zu erzeugen. Ebenso
muss die Faser-Matrix-Haftung verbessert werden, insbesondere bei I6sungsmittelbasierten
Systemen, bei denen die geringere Konzentration des Polymers in der Losung zu einer héhe-

ren Schwindung der Masse fuhrt.
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4 VERWERTUNGSPLAN
4.1 Wirtschaftliche Verwertungsperspektive

Abgesehen von anwendungsrelevanten Limitierungen (z.B. mechanische Eigenschaften,
Flammschutz, Langzeitbestandigkeit), hangen die Marktdurchdringung innovativer und nach-
haltiger Verbundwerkstofflésungen sowie deren potentielle Marktanteile z.B. in der Automobil-
industrie vor allem von den Gesamtkosten der angebotenen Lésungen ab. Ein erfolgreicher
Projektverlauf wird die Aspekte Verarbeitbarkeit, Gesamtperformance und Nachhaltigkeit der
Verbundwerkstoffmaterialien bei weiterhin wettbewerbsfahigen Kostenstrukturen (siehe Abb.
53) wesentlich verbessern und somit wird ein verbreiteter Einsatz in den Anwendungsfeldern

der Automobil- und Leichtbauindustrie erwartet.
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Abb. 53 Vergleich des (gewichtsbezogenen) Treibhausgasemission (GWP) eines Viskose-
verbunds mit weiteren Werkstoffen. Kostenkalkulierung auf Basis von Angaben von
DITF-Projektpartnern. Die Recyclingquote Stahl wird mit 40% angenommen.

Aufgrund der in Abb. 53 gezeigten positiven Kostenkalkulationen und 6kologischen Vorteile
von Cellulosematerialien méchte die Fa. Arburg im Rahmen ihres neuen Firmenprogramms
»<arburgGREENworld“ die Anwendung ihres 3D-Drucker-Freeformers und der Drucker LiQ Se-
rie von deren Tochterunternehmen Fa. InnovatiQ GmbH auf den Druck von biobasierten Ma-
terialien, im besonderen Cellulosefasern und biobasierten Matrices ausweiten. Fa. Arburg er-
wartet durch die derzeitige gesellschaftliche Forderung fur eine nachhaltigere Industrie eine
verbesserte Wettbewerbssituation und die ErschlieBung neuer Marktpotenziale. Weiter kann
dieses Verbundprojekt durch die Entwicklung maRgeschneiderter, gut verfiigbarer nachwach-
sender CO2-neutraler Verbundwerkstoffe zum Paradigmenwechsel in den Bereichen Verkehr

und Leichtbau insgesamt beitragen und die deutsche Leichtbauindustrie ,nachhaltig“ starken.
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Durch den erfolgreichen Nachweis der technologischen Machbarkeit in diesem Projekt und die
sich daraus ergebenden 6konomischen und dkologischen Perspektiven werden Folgeprojekte
mit dem Ziel der Produktentwicklung flr weitere Anwendungen von biobasierten Verbundwerk-
stoffen angestoRen. Beispielsweise entwickeln die DITF mit den Projektpartnern AMC und CSI
im Rahmen des TTP-Programms des BMWK eine 3D-gewickelte Mittelkonsole aus nachwach-
senden Rohstoffen. BMW ist als assoziierter Partner an dem Projekt beteiligt und setzt sich
stark fur Nachhaltigkeit ein. Fur die Mittelkonsole waren in bestimmten Bereichen auch 3D-

gedruckte Inserts als Stutzstrukturen von Vorteil.

Im Falle der Schaffung gemeinsamer Intellectual Property werden DITF und Arburg verschie-
dene Lizenzmodelle fir die entwickelten Technologien prifen. Dies ebnet neben den von den
Projektpartnern reprasentierten Geschéftsfeldern den Weg zur ErschlieBung eines breiten An-
wendungsfeld in Transportwesen, Industrie, Sport, Bauwesen und Lifestyle. Der Neuheitsgrad

und die wesentlichen Elemente lassen sich wie folgt zusammenfassen:

¢ Einsatz von naturbasierten Fasern und naturbasierten Matrices fiur den 3D-Druck mit
Erzeugung des Materials direkt im Druckkopf und Verringerung von sonst notwendigen

Zwischenschritten,

¢ Nutzung der energiesparenden CellL6s-3D Druck-Bauweise fir nachhaltige, bioba-

sierte hochfeste Werkstoffe mit sehr guter Rezyklierbarkeit,

e Schlielen der digitalen Prozesskette und Vergleichmaligung/Sicherung der mechani-
schen Eigenschaften fir die Herstellung biobasierter FVK-Bauteile durch 3D-Druck

durch Automatisierung durch wesentliche Reduzierung handischer Arbeiten.

Das erarbeitete Wissen und Innovations- wie Wertschopfungspotenziale stehen durch den
weltweit agierenden Partner Arburg branchen- und werkstoffiibergreifend zur Verfliigung. Die
weltweite Spritzgusstechnik, aber vor allem auch die der Fa. Arburg, hat sich in den letzten
Jahren bezuglich der Einarbeitung von Endlosfasern durch sogenannte Einleger weiterentwi-
ckelt, so dass bestimmte hochbelastete Bereiche des Bauteils mit Endlosfasern abgesichert
werden. Solche Endlosfaser-Einleger kénnen durch das Einlegen und Umspritzen von vorim-
pragnierten Geweben (Organobleche) 3D-gewickelte Strukturen, pultrudierten Profilen und
eben auch durch endlosfaser-3D-Druck gefertigt werden. Diese neue Mdglichkeit im Faserver-
bund-Leichtbau wird diesen fur eine breitere industrielle Anwendung weiter qualifizieren und

helfen, Klima- und Nachhaltigkeitsziele zu erreichen.
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4.2 Wissenschaftlich technologische Verwertungsperspektive

Fir die Faserverbundtechnik an den DITF bedeutet die industrielle Nutzung des 3D-Drucks
mit biobasierten Materialien den Eintritt in ein neues industrielles Umfeld. Andererseits sind
mehrere 3D-Drucker an den DITF installiert, auch stehen dem DITF weitere 3D-Drucker in der
ARENA 2036 zur Verfligung. Damit besitzen die Mitarbeiter der DITF bereits wesentliche Er-
fahrungen im Bereich 3D-Druck. Die erfolgreiche Entwicklung eines endlosfaserverstarkten,
I6sungsbasierten 3D-Drucks nach dem Vorbild der Natur in einem weitgehend digitalisierten
und automatisierten Produktionsprozess in Kombination mit biobasierten, recycelbaren Mate-
rialien ist ein neuartiger hochinnovativer Ansatz zur Herstellung von FVK - bei vergleichbaren
Kosten zu GFK und Aluminium. Die Reduzierung des Energieeinsatzes mittels des angestreb-
ten Loseprozesses ohne Aufschmelzen von Material wird die internationale Wettbewerbsfa-
higkeit der Forschung und Industrie im Bereich Faserverbundtechnik starken und deren Vor-

teile gegenltber Metallen verdeutlichen.

Die Arbeiten im Projekt erweitern das Wissen fir wissenschaftliche Mitarbeiter und techni-
sches Personal in der Zukunfts-Technik ,3D-Druck®. Die DITF werden den Industriepartnern
auch nach Beendigung des Projektes weiterhin als kompetente Ansprechpartner zur Seite ste-
hen. Damit kdnnen neue Projektpartner akquiriert und weitere Forschungstatigkeiten generiert

werden.

Die Erkenntnisse aus dem Projekt werden in die Berufs- und Hochschulausbildung einfliel3en,
aullerdem kénnen Bachelor- und Masterarbeiten mit dem Projekt verbunden werden. Bei spa-

teren Folgeprojekten kdnnen evtl. auch Promotionsarbeiten vergeben werden.

Die im Rahmen dieses Projekts entwickelte I6sungsmittelbasierte 3D-Drucktechnologie kdnnte
neben der Verarbeitung von Cellulose auch die Mdglichkeit erdffnen, auch weitere nicht
schmelzbare polymere Materialien wie PTFE, Aramide, lyotrophe LCPs in 3D-Druckern zu
verarbeiten. Geplant ist fur die méglichen Folgeprojekte, in denen die Erweiterung der entwi-
ckelten Technologie untersucht wird, ob neben der Cellulosematrix auch Cellulosefasern direkt

im Druckkopf versponnen werden kénnen.

Durch die Entwicklung des neuen 3D-Druckverfahrens zur energiesparenden Herstellung
maflgeschneiderter, gut verfigbarer, kostenglnstiger, nachwachsender CO2-neutraler End-
losfaserverstarkter Verbundwerkstoffe mit geringstem Verschnitt nach dem Vorbild ,Spinnen-
faden“ wird das Verbundprojekt wesentlich zur Nachhaltigkeit im Leichtbau beitragen. Profitie-
ren konnen alle Leichtbauindustrien, beispielsweise Elektroindustrie, Luft- und Raumfahrt,
Sportartikel und Bauwesen. Im Besonderen konnen auch deutsche Cellulose- / Viskose-Her-

steller (Kelheim Fibres, Cordenka, Enka, Glanzstoff) und die dsterreichische Firma Lenzing
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ihre Position am Markt verstarken, neue Absatzmarkte erschlieRen und internationale Wettbe-

werbsvorteile erlangen.

Das Projekt CellL6s-3D Druck fugte sich gut in laufende DITF-Projekte zum Einsatz von Bio-
polymeren in Verbundwerkstoffen ein. Bereits in laufenden Projekten (z.B. AiF-Projekt Pure-
Cell, FNR-Projekt PULaCell, ZIM-Projekt LightPro) besteht groles Interesse an alternativen
biobasierten Matrices flr Verbundwerkstoffe. Weiterhin fuhrt das Projekt CellL6s-3D Druck
auch Forschungsarbeiten zur Raumwickeltechnik weiter, welche bereits im Jahr 2009 mit dem

Projekt PlanktonTech begannen.

Bezuglich der Anschlussfahigkeit ergeben sich die folgenden wesentlichen verwertbaren Er-
gebnisse des Projektes: (a) Durch die Digitalisierung bzw. Parametrisierung flhrt bereits ein
geringer Aufwand an Prozessentwicklung zu neuen Hochleistungsbauteilen auf Basis nach-
wachsender Rohstoffe, die (b) Uber Prozessoptimierungen des entwickelten CellLés-3D Druck
Verfahrens zu Formbauteilen bzw. Demonstrationsmustern weiterverarbeitet und fur die (c)
ein geeignetes Verwertungskonzept der End-of-Life Verbundwerkstoffe entwickelt werden
konnen. Diese Ergebnisse kdnnen von den involvierten Projektpartnern nach Abschluss des

Projektes patentiert und wirtschaftlich verwertet werden.

Da Massenware in Niedriglohnlandern deutlich preiswerter produziert werden kann, ist eine
entsprechende Forschung im Bereich innovativer Produkte und Verfahren vor allem auch auf
dem Gebiet der Faserverbundwerkstoffe fur die Sicherung von industriellen Arbeitsplatzen in
Deutschland wichtig. Aufgrund des vorhandenen Know-hows werden in Deutschland vor-
nehmlich qualitativ hochwertige Produkte produziert. Als noch relativ neuem Verfahren wird
dem industriellen 3D-Druck sehr hohe Marktchancen eingeraumt. Die Projektpartner erwarten
durch die Verbindung des Endlosfaser-3D-Drucks und biobasierten Materialien besondere
Marchchancen im Leichtbau. Das Forschungsvorhaben tragt mageblich zur Entwicklung und
Markteinfihrung einer Prozessinnovation bei, wodurch nachhaltig der Zugang der Verbund-
werkstoff-Industrie in die europaischen und weltweiten Markte und weitere Arbeitsplatze un-

terstutzt wird.
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5 ZUSAMMENARBEIT MIT ANDEREN STELLEN

Das Forschungsprojekt wurde von den DITF in enger Zusammenarbeit mit dem assoziierten
Industriepaten Fa. Arburg durchgefiihrt. Mit Fa. Arburg fanden regelmafige Projektbespre-
chungen statt. Zwei der Wissenschaftler der DITF absolvierten zwei getrennte Praktika bei der
Firma Arburg. Wahrend des ersten Praktikums (Oktober 2021) wurden die theoretischen
Grundlagen und Funktionsprinzipien des Freeformers erlernt sowie eine intensive ,Hands-on
training“ am Freeformer durchgefthrt. Wahrend des zweiten Praktikums (August 2022) wurde
die Untersuchung zur Integration des Fasermoduls in den Schwerpunkt gelegt. Weitere Ge-
sprache wurden mit der Fa. InnovatiQ Uber die mogliche Implementierung der entwickelten

Druckkopftechnologie in deren Drucker der LiQ-Serie gefihrt.

6 BEKANNTGEWORDENER FORTSCHRITT AN ANDEREN STELLEN

Im Projektzeitraum wurden nach Kenntnis der Autoren keine weiteren Fortschritte an anderen

Stellen bekannt, die sich mit einem ahnlichen Thema befassen.
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7 AUBENDARSTELLUNG

In Absprache mit Arburg veréffentlichten die DITF Informationen Gber die erzielten Projekter-
gebnisse in Zeitschriften (Kunststoffe, Textile Network). Weiterhin werden die Ergebnisse in
den nationalen Konferenzen und Arbeitskreisen (z.B. Aachen-Dresden-Denkendorf; Innovati-
onstag der DITF) und Messen (z.B. JEC Messe) vorgestellt. Dies dient dazu, weitere Projekt-
partner fur ein umfangreicheres Projekt zu gewinnen. Darliber hinaus wurden bereits Verof-
fentlichungen in Marketingkanalen der DITF (Newsletter, Pressemitteilungen, etc.) umgesetzt.
Weiter wurden die Projektergebnisse durch einen Podcast auf dem Druckwelle-Kanal von VDI
Nachrichten offentlich vorgestellt. Das erworbene Wissen wird in Lehrveranstaltungen inte-
griert. Tabelle 9 gibt eine Zusammenfassung der Ergebnistransfer in Wirtschaft und For-

schung.

Tabelle 9 Ergebnistransfer in Wirtschaft und Forschung

MaBnahme

Ort/Rahmen

Erledigt / Geplant

Gezielte Ansprache von po-
tenziell interessierten Unter-
nehmen

auf Fachtagungen oder Messen

Wird vorgestellt in JEC World 2023
(25.04.2023 — 27. 04.2023)

Vortrage / Prasentationen

| Posterprasentationen auf
nationalen Kongressen

DITF-Innovationstag der DITF,
Industrieverband Garne und Fla-
chen (IVGT), Sudwesttextil, Com-
posite United (CU)

Vorgestellt auf dem DITF Innovati-
onstag 2023

(16. 02. 2023)

Tagungen, Workshops, Kon-
gresse

Y2 -tagige Veranstaltungen fur Un-
ternehmen und Forschung

Geplant fir Q4 2023 bei 3D-Druck
Workshop bei AFBW

Industrieberatung, Informati-
onsaustausch

Individuelle Beratungsgesprache

Erste Besprechung mit Fa. Colasit
GmbH wurde am 17.03.2023
durchgefiihrt

Vorgestellt im ARENA2036 am
05.04.2023

Freischaltung der Wissens-
basis flir den biobasierten
Endlosfaser-3D-Druck

Projekt-Schlussbericht
Internet-Auftritt der DITF,
DITF-Newsletter,

Erledigt
e  Projekt-Schlussbericht
e DITF-Newsletter

Wissenschaftliche Publikati-
onen online-Formate und

Kunststoffe, Textile Network

Veréffentlicht in:
Kunststoffe (10.01.2023)

Fachzeitschriften Textile Network (Ausgabe 01]
2023)
ADD Konferenz 2023 - Geplant
Lehre Univ. Stuttgart: Polymerchemie, Geplant ab Sommer Semester
Textilmaschinen; Hochschule Reut- 2023
lingen: Textiltechnik
Kooperationsprojekte bilateraler Industrieauftrag Weiterentwicklungsprojekt Geplant

ab Q1 2024 mit der Fa. Arburg
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9 ANHANG

A1 Ergebnisse der Viskositatsmessung der Polymerlésungen mit 40 % CAB (w/v)
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Abb. 54 Zeitabhangige Viskositatskurven des Oszillationsversuchs bei 20 °C.
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Abb. 55 Zeitabhangige Viskositatskurven des Oszillationsversuchs bei 30 °C.
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Abb. 56 Zeitabhangige Viskositatskurven des Oszillationsversuchs bei 80 °C.
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Abb. 57 Vergleich der Matrix-Prifkorper hinsichtlich unterschiedlicher Fallungstemperaturen.




A.2 Ergebnisse der Filament-Biegesteifigkeit

Biegesteifigkeit [MNmm]
Probenbezeichnung 2-1 2-2 2-3 2-4 P-RT G-RT P-80 G-80 P-100 G-100 P-150 G-150
1169,35 429,83 1370,42 1855,25 918,94 1295,08 503,35 1266,50 1159,50 1982,15 1706,86 1623,89
461,12 447,33 590,42 1537,88 955,02 419,74 673,28 1013,78 1806,71 2132,04 1121,05 2226,01
567,36 338,41 968,89 1801,62 688,24 818,58 504,67 1134,20 1140,46 1693,96 1508,81 1357,75
560,63 939,30 689,58 1063,59 580,34 466,03 508,37 607,43 1821,30 1990,26 1298,85 2360,84
1134,96 673,15 1759,09 2759,35 855,45 623,04 276,70 825,81 1095,66 1803,54 1149,39 1879,91
949,22 383,52 1827,13 2705,28 1247,67 443,28 544,95 921,41 1102,20 1745,18 1661,23 2147,29
1458,50 468,36 900,83 2496,97 691,38 1744,28 737,65 1565,80 1011,01 1917,99 1411,92 2062,37
487,21 565,18 749,92 2575,41 1043,63 329,31 490,95 820,24 1501,63 1485,78 1604,76 1632,58
1600,96 432,71 797,51 1472,68 649,66 718,88 602,97 622,48 1541,01 1584,38 1218,13 1735,05
498,16 506,26 886,32 1204,29 492,65 680,11 972,35 753,05 1091,72 1957,08 1384,01 2418,06
683,81 1729,71 365,99 573,59 1176,99 1349,35 1075,98 1114,72
712,69 951,54 1577,64 913,26 1578,63 2042,42 1274,35 1383,91
497,12 549,89 435,92 487,24 1705,37 2270,60 1149,26 2197,56
492,15 397,19 733,62 551,90 1007,44 1418,72 1439,33 2352,82
1061,81 539,26 701,03 1247,02 1499,02 1804,09 1549,00 1541,82
959,82 358,67 974,37 543,96 1280,44 1604,61 1164,89 1311,98
563,22 721,02 604,19 814,62 1307,40 2592,37 1646,49 1257,88
1930,10 837,84 440,09 643,66 1347,44 2204,98 1054,53 1931,99
662,61 1632,07 651,63 1265,74 1442,05 2181,95 1210,87 1321,17
737,08 432,43 1834,51 520,58 1450,28 2155,33 1226,38 2293,66
X 888,75 518,41 1054,01 1947,23 821,17 784,40 706,71 854,61 1353,31 1882,18 1342,80 1807,56
s 410,18 166,36 419,50 607,14 327,06 447,18 376,79 299,74 250,11 310,23 205,40 419,95
v 0,462 0,321 0,398 0,312 0,398 0,570 0,533 0,351 0,185 0,165 0,153 0,232
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CellLoes-3D-Druck

ABKURZUNGSVERZEICHNIS

ABS Acrylnitril-Butadien-Styrol

AKF Arburg Kunststoff Freiformen
CA Celluloseacetat

CAB Celluloseacetat-butyrat

CAD Computer Aided Design

DIN Deutsche Institut flir Normung
DITF Deutsche Institute fir Textil- und Faserforschung Denkendorf
EBM Electron Beam Melting

FDM Fused Deposition Modeling

FFF Fused Filament Fabrication
FVW Faserverbundwerkstoffe

GFK Glasfaserverstarktekunststoff
HPMC Hydroxypropylmethylcellulose
PA Polyamide

PET Polyethylenterephthalat

PLA Polylactide

RT Raum Temperatur

SLA Stereolithografie

SLS Selektives Lasersintern

STL Standard Tessellation Language
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