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Abkilrzung Bedeutung
BPHP Bipolarhalbplatte
BPP Bipolarplatte
BZ Brennstoffzelle
CAD Computer Aided Design (dt. rechnergestitzter Entwurf)
CF Carbonfaser
DSC Differential Scanning Calorimetry (dt. Differenzialkalorimetrie)
FeKo Eisen-Konstantan(-Thermoelement)
FOS Fiber Optical Sensor (dt. fiberoptischer Sensor)
Gew% Gewichtsprozent
HKR Hochdruck-Kapillarrheometer
HT Hochtemperatur-
IGF Industrielle Gemeinschaftsforschung und -entwicklung
IPE Institut fir Produkt Engineering der Universitat Duisburg-Essen
KWK Kraft-Warme-Kopplung
MEA Membrane Electrode Assembly (dt. Membran-Elektroden-Einheit)
NT Niedertemperatur
PEM Proton-Exchange-Membrane (dt. Protonen-Austausch-Membran)
PP Polypropylen
PPS Polyphenylensulfid
Funktion des spezifischen Volumens in Abhangigkeit des Drucks und
pvT der Temperatur
VAW vorhabenbezogene Aufwendungen der Wirtschaft
ZBT Zentrum fur BrennstoffzellenTechnik GmbH
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Zusammenfassung

I m Rahmen des Projektes AVerfahrensent wickl
Herstellung grofRdimensionierter Bipolarplatten fir den Einsatz in reformatgespeisten
Hochtemperatur PEM-Brennstoffzellen mit einer Nennleistung von mindestens 2 kWel. fir KWK
An we n du mwgrdendié Herstellung gro3dimensionierter Probekérper und Bipolarplatten aus
Hochtemperatur-Thermoplast-Compounds  mit  variothermer  Werkzeugtemperierung  im
massenproduktionstauglichen SpritzgieRverfahren realisiert. Fur die erfolgreiche Zielerreichung
sind Materialuntersuchungen zur Bildung des Materialverstandnisses und der Kostenreduktion
durchgefiihrt worden. So konnten Compounds zweier Kostenkategorien in massenproduktions-
tauglicher Weise hergestellt werden.

Die Ermittlung der Materialeigenschaften bildete die Grundlage des Materialverstandisses fur das
variotherme Spritzgie3en und durch die Aufbereitung fur die Spritzgie3simulation die Grundlage fur
die umfangreichen Simulationsreihen. Dabei wurden diese zur Werkzeugauslegung und zum
Abgleich zwischen Simulations- und experimentellen Messdaten genutzt. Hierbei wurde der
Einfluss von Prozess- und Maschineneinstellparametern beim variothermen Spritzgiel3en von
Probekdrpern und der Bipolarplatte auf ausgewdahlte Platteneigenschaften untersucht. Auf
Grundlage der Probekérper wurde ein Vorhersagemodell dieser Eigenschaften mit der multiplen
Regression aufgestellt und der Nutzen der variothermen Temperierung quantifiziert. Bei der
Erarbeitung dieses Vorhersagemodells konnte trotz der Ausreizung der Potentiale dieser
Verarbeitungsvariante keine zufriedenstellenden Bauteile mit der Zielplattendicke bei
entsprechender Bauteilqualitat erzeugt werden. Aus diesem Grund war eine Ubertragbarkeit auf
die Bipolarplatte, welche durch den Einsatz einer leistungsfahigeren SpritzgieBmaschine mit
grolerer Bauteildicke hergestellt werden konnte, nicht gegeben. Diese Bipolarplatten konnten in
einem Brennstoffzellenstack assembliert und in einer Teststandsumgebung, auch Uber langere
Zeitraume, erfolgreich eingesetzt werden.

Die Forschungsziele wurden somit weitestgehend erreicht.

Schlussbericht 455 ZN 4
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1. Einleitung

In diesem Abschnitt wird in Kurzform die Motivation und die Zielsetzung dieses Projektes
umrissen. Dabei wird der Stand der Technik zur thematischen Einordnung der Projektinhalte als
Verstandnisgrundlage dargestellt. Die Zusammenfassung der einzelnen Arbeitspakete (AP) dient
der Ubersichtlichkeit.

1.1 Projektidee und Zielsetzung

In einem Vorlauferprojekt (IGF-Vorhaben 16041 N [BW12], Material- und Verfahrensentwicklung
fur eine kostenglnstige Herstellung von Hochtemperatur-Bipolarplatten zum Einsatz in Polymer-
Elektrolyt-Membran Brennstoffzellen (HT-PEM-BZ)), wurden Polyphenylensulfid (PPS) basierte
Bipolarplatten (BPP) mit 50 cm? aktiver Flache fur den Einsatz in HT-PEM-BZ (Betriebs-
temperaturen 160-180 °C [Ka08]) mit einer Nennleistung von 100 W erfolgreich in einem
SpritzgieRverfahren realisiert und fur den Zelltest qualifiziert. Die Herstellung von Bipolarplatten fur
HT-BZ im kostenglinstigen Urformprozess Spritzgiel3en ist wegweisend, jedoch werden fir einen
erfolgreichen Markteintritt i insbesondere fur die dezentrale Energieversorgung in Ein- und
Mehrfamilienhdusern i wesentlich leistungsfahigere Stacksysteme bendtigt, als die im Rahmen
des Projektes realisierten. Typische Systeme fir KWK Anwendungen in 1 - 2 Familienhausern
bzw. Etagenheizungen liefern zwischen 1 und 2 kW und min. 2,5 kWy,em. Die Schrift von J. Lang
[La04] bietet diesbezliglich eine gute Marktibersicht industriell in Entwicklung befindlicher

Systeme.

Zur Leistungssteigerung eines HT-PEM-BZ-Systems bei gleichbleibender Stromdichte kann eine
Vervielfachung der Zellanzahl und/oder eine VergréRerung der aktiven Flache in Betracht gezogen
werden. Da eine Erhéhung der Zellanzahl aufgrund von Problemen bei der Medienversorgung
nicht zielfihrend ist, lasst sich ein BZ-System hinreichender Leistung (2 kW) bei moderaten
Stromdichten von ca. 250 mA/cm? und akzeptabler BaugréRe nur durch die Vergrof3erung der
aktiven Flache auf 150 - 200cm2 (i m Fol gende n nA g reali§gien. mMaflmasendoauf
den Ergebnissen des IGF-Vorhabens 16041 N [BW12] sind durch die Anwendung der
variothermen Werkzeugtemperierung die groRRdimensionierten Bipolarhalbplatten (BPHP) im
Massenfertigungsverfahren Spritzgiel3en herzustellen. Dabei sind zur weiteren Kostensenkung und
breiten Herstellbarkeit die notwendigen maximalen Einspritzdriicke von bisher ca. 3.300 bar auf
das Niveau von StandardspritzgieRmaschinen, also maximalen Einspritzdriicken O 2.500 bar, zu
senken. Im Hinblick auf eine materialschonende Verarbeitung ist die Verarbeitungstemperatur von

bisher 410 °C auf O360 °C in das zuldssige Verarbeitungstemperaturfenster zu reduzieren.
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Abbildung 1: Unter GroRserienbedingungen
produzierte HT-Bipolarplatten (ca.
3.300 bar maximaler Einspritz-
druck bei Zylindertemperaturen
tber den zulassigen
Verarbeitungstemperaturbereich
des PPS (410 °C) und isothermer
Werkzeugtemperierung)

1.2 Stand der Forschung

1.2.1 Variotherme Prozessfiihrung beim Spritzgiel3en

Aufgrund der Erfahrungen, die im Rahmen der experimentellen Untersuchungen im
Vorlauferprojekt gesammelt werden konnten, ist davon auszugehen, dass groRRdimensionierte
Platten nur mittels einer variothermen Prozessfiihrung realisierbar sind. Grundsatzlich wird bei der
variothermen Temperierung angestrebt, die Abkihlung der Schmelze bzw. deren Erstarren erst
dann einsetzen zu lassen, wenn die Kavitat komplett gefllt ist. Das Werkzeug muss auf eine
vordefinierte hohe Temperatur gebracht werden (Werkzeugwandtemperatur 9, D Schmelze-
temperatur 95), bevor das Einspritzen beginnt [JM04, S. 629]. Anschlieend wird zur Erstarrung
der Schmelze die Werkzeugwandtemperatur bis unterhalb der Entformungstemperatur abgesenkt.
Eine variotherme Prozessfihrung erlaubt eine signifikante VergroRerung des FlieBwegs, da die
Erstarrung der einstromenden Schmelze in Folge der geeigneten, erhohten Werkzeugwand-
temperatur verzogert wird. Ein schnelles Abkuhlen wird unterbunden und die Ausbildung von
Randschichten wird durch eine heil3e Werkzeugwand verringert. Der Fullwiderstand wird wéahrend
der Einspritzphase reduziert, wodurch das Werkzeug leichter beflillt werden kann und sich langere
FlieBwege realisieren lassen [GP+08; DG+11]. Aus dem reduzierten Fillwiderstand resultieren ein
verringerter Einspritzdruck und eine verringerte SchlieRkraft bei gleicher erzielter FlieRweglange.
Dabei wird die Scherbelastung der Schmelze an den Wanden der Kavitat signifikant verringert und
fuhrt zu einer schonenderen Verarbeitung der Schmelze wéhrend des Einspritzprozesses. Damit
ist die Herstellung anspruchsvollerer Bauteile (wie z. B. dinnwandige mit gré3eren Abmessungen)
bei gleicher Belastung der Maschine denkbar. Zusétzlich wird die Abformung feiner Strukturen
erheblich begunstigt (Abbildung 2). Die variotherme Temperierung wirkt sich besonders positiv auf
die Oberflachenqualitat der Formteile aus und aufgrund einer Verlangerung der Verschweil3zeit
werden kritische Bindenahtstellen an der Oberflache minimiert. Weiterhin wird mit Hilfe der
variothermen Temperierung das Risiko des Bauteilverzugs aufgrund von Schwindung verringert.

Dadurch kann die MaRhaltigkeit von Spritzgief3teilen deutlich gesteigert werden [DG+11].

Schlussbericht 455 ZN 6
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erstarrte Randschicht erstarrte Randschicht

kalte Werkzeugwand 9, kalte Werkzeugwand g, 9,< 9.

8u< 9,

chmelze mit Quellfluss Schmelze mit Quelifluss

kalte Werkzeugwand heiBe Werkzeugwand 8, 9,-~ 9,

Mikrostrukturen Mikrostrukturen

Abbildung 2: Formflllung mit konventioneller (links) und variotherme Werkzeugtemperierung
(rechts) mit Werkzeugtemperatur 9, und Schmelzetemperatur 95 [Wa03; PZ11, S. 12]

Dass diese Zusammenhange auch fir hochstgefilite Materialien gultig sind, konnte am ZBT
bereits Uber Vorversuche verifiziert werden. Deutlich sind in Abbildung 3 die verlangerten
FlieBwege mit variothermer Fahrweise bei identischen Einspritzparametern zu sehen

(Polypropylen gebundenes Compound).

(@) (b) (€)

Abbildung 3: (a) Formfullung mit konventioneller und (b) variothermer Werkzeugtemperierung,
(c) Risshildung bei variothermer Werkzeugtemperierung

Zur gleichmafigen Abfuhr der Warme aus den mit Formmasse gefullten Kavitaten zur Vermeidung
von Rissbildung (Abbildung 3 (c)) muss die Werkzeugauslegung unter besonderer
Berlicksichtigung der starken Temperaturdifferenzen an der Kavitatsoberflache durchgefuhrt
werden. Dies wurde im Rahmen des am ZBT durchgef ¢hrten Projek:
Prozessgestaltung mittels Induktionstemperierung zur spritzgief3technischen Verarbeitung
hochgef ¢l l ter Ther moplaste i n Br engezdigb[ZPl. otk e n a n w
aller Vorteile weist die variotherme Temperierung auch einige Nachteile auf. Eine
ausschlaggebende Schwachstelle der variothermen Temperierung ist eine vom Temperier-
verfahren abhangige Verlangerung der Zykluszeit [JMO04, S. 479], welche in Abbildung 4
schematisch dargestellt ist. Um die Aufheiz- und Abkihlzeiten in tolerierbaren Grenzen zu halten,
ist es wichtig, die Temperaturdifferenzen so klein wie moglich zu halten und bei grol3eren
Werkzeugen eine Trennung in mehrere Kreise vorzusehen [D0612,S.36]. Ein weiterer
wirtschaftlich negativer Effekt ist, dass das Werkzeug bei jedem Zyklus auf eine hohe Temperatur

aufgeheizt und wieder auf Normalniveau abgekuhlt werden muss [JM04, S. 630]. Dies ist nicht nur

Schlussbericht 455 ZN 7
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hinsichtlich erhdhter Energie- und Betriebskosten relevant, sondern auch hinsichtlich eines

erhdhten VerschleiRes des SpritzgieRwerkzeuges, der durch die starken und schnellen
Temperaturunterschiede entsteht. Nicht zuletzt sind bereits abhangig vom Temperierverfahren vor
Betrieb erhohte Investitionskosten durch den im Vergleich zur konventionellen Werkzeug-
temperierung  kostenintensiven  Einsatz von  Spezialwerkzeugen zu  bericksichtigen
[JM04, S. 479; GP14].

' 3 A
5 9y 5 Sy
© IS 3. Entformungstemperatur
[} [}
Q. Q.
FE_.’ 9¢ 9&3 9¢e SM Massetemperatur
o o .
3 z th | Ik tz  Zykluszeit
N N L |
=< tz = izzei
5] o t, ty  Aufheizzeit
= R « >
. - _ ¥tk Abkiihlzeit
Zeit t Zeit t
stationéarer Verlauf zvklischer Verlauf

Abbildung 4: Durch die Erhéhung der Werkzeugtemperatur bis zur Massetemperatur und
anschlielender Kuhlung bis auf Entformungstemperatur verlangert sich die
Zykluszeit bei variothermer im Vergleich zu herkémmlicher stationéarer
Temperaturfithrung nach [JM04, S. 630]

Die verschiedenen variothermen Verfahren wie Beheizung mittels Induktion, Widerstand
(Plattenelemente oder Heizpatronen), Infrarotstrahlung oder Fliissigmedien (Wasser, Dampf, Ol)
bieten unterschiedliche Ausflhrungen, Entwicklungsstadien als auch Vor- und Nachteile.
Hinsichtlich vergleichsweise geringer Investitionskosten als auch einer hohen Zuverlassigkeit
(Temperierkandle kénnen zum Aufheizen und Abkihlen genutzt werden; die Struktur des
Werkzeuges wird nicht durch zusatzliche Einbauten geschwacht) wird im Rahmen dieses
Forschungsvorhabens auf die Temperierung der SpritzgieRwerkzeuge mittels flissiger Medien
zuriickgegriffen. In erster Linie kommen dabei aufgrund der hohen Warmekapazitat des Wassers
Druckwassersysteme zum Einsatz. Die in diesem Projekt erforderlichen Prozesstemperaturen von
D270 °C [BW12] kénnen jedoch nur durch den Einsatz von Thermal6l realisiert werden. Der
Nachteil von langen Zykluszeiten und schlechter Energieeffizienz wird hinsichtlich des

Erkenntnisgewinns des variothermen SpritzgieRens von BPHP dabei in Kauf genommen.

1.2.2 Hochgeflllte Thermoplaste fur HT-PEM-BZ

Die Eigenschaften des verarbeiteten Compounds entscheiden Uber die Bedingungen der
Verarbeitung und der Prozessfiihrung. Bereits in 2004 wurden BPP aus Liquid Crystal Polymers
(LCP) Werkstoffen in einem SpritzgieRBverfahren hergestellt. Damit die Entwicklung wvon
Hochtemperatur geeigneten thermoplastgebundenen, spritzgieR3fahigen Compounds fir BPP die
bisher duroplastischgebundenen, heil3gepressten und teilweise nachtraglich aufwendig gefraste
BPP ersetzen konnen, sind, wie bereits erwéahnt, zur Leistungssteigerung gréRere Platten als die

bisher realisierten notwendig. Dartber hinaus sind die Compounds lediglich mit hohen

Schlussbericht 455 ZN 8
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kohlenstoffbasierten Fullstoffanteilen zu realisieren. D.h. auf die eingesetzten Prozesshilfsmittel

und sonstige weitere Additive ist im Hinblick auf die Risiken von Auswaschung und Verunreinigung
zur Vermeidung einer irreversiblen Schadigung der BZ zu verzichten und eine weitere Optimierung
der BPP und des Compounds notwendig. Neben der Verwendungseignung sind die
Herstellungskosten der BPP, welche sich aus Rohstoffkosten, Kosten fur den Compoundier-
prozess und den Spritzgie3prozess zusammensetzen, weiter zu reduzieren. Dabei muss beachtet
werden, dass die Rohstoffkosten zwar mit steigendem F ¢ 1 | grad ( Graphbt O
sinken, aber die Kosten fur den Compoundierprozess steigen, da zur Schonung des
Matrixmaterials der Massedurchsatz gesenkt werden muss. Die Kosten flr den Spritzgiel3prozess
werden neben der Zykluszeit (schnelles vs. langsames variothermes Temperierverfahren) durch
den Energieeinsatz beeinflusst. In Abhéngigkeit zur ausgewdahlten Technologie, des Compounds
und der erforderlichen elektrischen Leitfahigkeit besteht hier grof3es Optimierungspotenzial um die
Kosten zu senken. Dabei muss auch die Schonung des Matrixmaterials und die Einhaltung der
angegebenen thermischen Stabilitatsgrenzen (370 °C) zur Vermeidung von Abbaureaktionen,
welche zur Beschadigung von Werkzeug und Maschine fihren kdnnen, bericksichtigt werden.

1.2.3 Spritzgiel3simulation bei hochgefullten Thermoplasten

Ahnlich anspruchsvoll wie die Verarbeitung ist die Simulation des Formfullverhaltens hochgefiillter
Compounds. Eine aussagekréftige Simulation des SpritzgieBprozesses fordert erheblich die
wirtschaftliche Gestaltung von SpritzgieBwerkzeugen, insbesondere bei neu entwickelten
Materialien. In dem Vorlauferprojekt wurden sowohl das Potenzial als auch die Grenzen der
SpritzgieRsimulation fur diese besondere Anwendung deutlich [BW12]. Die Simulationen wurden
dabei mit der kommerziellen Software Moldex3D durchgefiihrt. In dieser Softwareumgebung sind
die das Fillverhalten bestimmenden Zusammenhange hinterlegt und kénnen tber die Vorgabe der
entsprechenden Materialkenndaten bzw. Kurven entsprechend parametriert werden. Ein
limitierender Faktor fir die Gulte der SpritzgieRsimulation ist dabei durch die Qualitat dieser
Materialdaten gegeben. Aufgrund der FlieReigenschaften der Compounds ist die Charakterisierung
des Materialverhaltens mit der im IGF-Vorhaben 16041 N eingesetzten konventionellen
Labormesstechnik nur bedingt moglich gewesen. Gerade die hohe Viskositat der Schmelze in
Kombination mit den hohen Temperaturen bringt die Messtechnik bei der Ermittlung der
materialbeschreibenden Kenndaten an ihre Grenzen. Die Abweichungen der Simulations-
ergebnisse mit den im Labor ermittelten Materialparametern von den Messdaten waren im
Rahmen des IGF-Vorhaben 16041 N unbefriedigend. Allerdings ist es mit dem Ansatz des
AReverse Engineeri ngf dgré@arametgreur mathAnapsehersBesthyeibung
des Materialverhaltens vorzunehmen, welche die Annaherung der errechneten Prozess-
parameterkurven aus der Simulation an die gemessenen Kurven aus dem Spritzgie3prozess

ermdglichen. Dabei gilt kritisch zu hinterfragen, in wie weit die Modifikationen an den Materialdaten

Schlussbericht 455 ZN 9
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in Bezug auf die tatsédchliche Materialcharakteristik zulassig sind. Fir die maximale

Abbildegenauigkeit ist die Ermittlung aussagekraftiger Materialdaten unabdingbar.

Im Gegensatz zu den Versuchen mit PPS gebundenem Compound wurde im Rahmen eines am
ZBT durchgefuhrten IGF-Projektes (304 ZN) zur Ermittlung der Materialdaten hochstgefllter
Polypropylen-Compounds eine Rheologiemessdiise zur Adaption an der SpritzgieBmaschine
entwickelt und erprobt (Abbildung 5) [NN11].

Abbildung 5: Rheologiemessdise im Schnitt und an der Maschine montiert

Die dabei eingesetzten Komponenten sind weitestgehend zur Charakterisierung bei hdheren
Temperaturen, wie bei PPS-Compounds erforderlich, nutzbar. Aufgrund der Verwendung der
identischen Maschinen und Einstellparameter wie zur Herstellung von BPP konnte von einer
bestméglichen Prozessndhe ausgegangen werden. Die mit dieser Messapparatur ermittelten
Rheologiekurven von hochstgefilliten Polypropylen-Compounds waren vergleichbar mit den in
konventionellen Verfahren ermittelten Daten. Da ausschlieBlich zwei unterschiedlich
dimensionierte Rechteck-Schlitzgeometrien fir die Rheologiedatenbestimmung genutzt werden
konnten, ergaben sich jedoch zahlreiche Problemstellungen. Fir die Ermittlung von Daten bei sehr
hohen Schergeschwindigkeiten wie sie beim SpritzgieRen von BPP ublich sind, waren sehr hohe
Massedurchsétze erforderlich. Fir eine vollstandige Rheologiemessung bei mindestens drei
unterschiedlichen Temperaturen [VDI77] wurden dabei grof3e Materialmengen von etwa 100 kg
bendtigt. Die hohen Massedurchsatze zur Erzielung hoher Scherraten bedingen eine unzul&ssig
grol3e Temperaturerhéhung [VDI77], was in diesem Bereich zu verfalschten Ergebnissen fihrte.
Konstruktionsbedingt war zudem ein Geometriewechsel sehr aufwandig, da die gesamte Apparatur
dafir abkihlen und anschlielend zerlegt werden musste. Ein Fazit des abgeschlossenen
Vorhabens ist, dass fur umfangreiche rheologische Messungen, wie sie fur aussagekraftige
Materialdaten zur Verwendung in Spritzgiesimulationen erforderlich sind, eine grol3ere

Geometrievielfalt und Geometriewechsel im montierten Zustand erforderlich sind.

1.2.4 Modellbasierte Prognose der Produktqualitat

Zur Analyse des Erklarungsansatzes zur Ausbildung der elektrischen Widerstande, der im Rahmen
des IGF-Vorhaben 16041 N erarbeitet wurde, bieten sich analytische Methoden an, mit denen

Produktmerkmale in Abhangigkeit von Prozessparametern in einem Modell abgebildet und
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analysiert werden kdnnen. Methodische Ansatze, die u.a. sogar die Regelung der Produktqualitéat

beinhalten, sind bereits aus der Literatur bekannt [Sc09] und nach wie vor Gegenstand zahlreicher
Forschungsprojekte. Unter den qualitatsabhdngigen Regelungen mit RuUckfihrung der
Produktqualitat werden Regelungsmethoden zusammengefasst, die auf der Messung von
Qualitatsmerkmalen bzw. eines reprasentativen Merkmals wie in vielen Féllen dem Bauteilgewicht
beruhen. Die Riickfihrung des Regelkreises bildet dabei eine gemessene GroRRe, welche mit dem
Vorgabewert verglichen wird. Uber ein Modell werden dann die Zusammenhange aus gemessener
Produktqualitat und Maschineneinstellungen gebildet. Neuere Methoden, die die Messung von
Qualitatseigenschaften umgehen, basieren auf einer Modellierung der Prozessabldufe Uber
verschiedenste Modelle [W096, Sc09]. Dabei werden die Zusammenhange zwischen
Prozessbedingungen und Formteilqualitat modellhaft beschrieben. Uber ein Qualitatsmodell
werden aus Prozessgrof3en Qualitatsmerkmale errechnet oder vorhergesagt, welche im Falle einer

Quialitatsregelung fur die Ruckfihrung im Regelkreis verwendet werden [Sc09].

Da die Prozessablaufe des SpritzgieRzyklus mit den komplexen Wechselwirkungen nicht mit
ausreichender Genauigkeit analytisch abzubilden sind, missen andere Mdoglichkeiten zur
Prozessabbildung genutzt werden. Alternativ zur physikalischen Beschreibung werden empirische
Ansatze zur Charakterisierung von Prozesszusammenhangen verwendet. Diese stellen den
Zusammenhang zwischen Prozess und QualitatsgroRen anhand von gemessenen Datensétzen
des Produktionsprozesses dar. Im Gegensatz zu physikalischen Modellen werden hierbei zunachst
keine Informationen Uber physikalische Zusammenhange bendétigt. Bei der anschlieRenden
Modellbildung fliel3t der notwendige Teil an Prozesswissen in den Prozess ein. Die Modellbildung
bei empirischen Methoden erfolgt mittels mathematisch/statistischer Verfahren. Dabei kann z. B.
auf das Verfahren der multiplen Regression zurilickgegriffen werden [Wo096]. Bei dieser Methode
wird die Abhangigkeit zwischen einer unabhangigen und einer von dieser abhangigen Grolie in

einem funktionalen Zusammenhang dargestellit.
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1.3 Arbeitsplan

Das Forschungsvorhaben wurde an folgenden Forschungsstellen durchgefuhrt:

- Zentrum fir BrennstoffzellenTechnik GmbH (ZBT), Duisburg
- Institut far Produkt Engineering (IPE), Lehrstuhl fur Konstruktion und Kunststoffmaschinen,

Duisburg

Das Forschungsvorhaben gliederte sich in die folgende sieben Arbeitspakete mit den geplanten,
stichwortartig aufgefiihrten Teilarbeitspaketen/Arbeitsinhalten auf. Abweichungen bei der
Durchfiihrung zu dem geplanten Projektverlauf werden in Abschnitt 2 detailliert erlautert.

Tabelle 1: Ubersicht der Aufteilung der Arbeitsinhalte/Tatigkeiten in Arbeitspakete und
Teilarbeitspakete

Arbeitspakete Teilarbeitspakete / Arbeitsinhalte

Produktion von Compounds

Prozessbewertung (Kosten-Nutzen)
Konstruktion/Anfertigung/Datenerhebung Rheologiemessdiise
AP 2 | Materialdatenermittlung Konstruktion/Anfertigung/Datenerhebung pvT-Messdiise
Ermittlung mit Labormesstechnik

Uberarbeitung Probekérperwerkzeug

Durchfiihrung der Versuche

AP 1 | Materialoptimierung

AP 3 SpritzgieBen Probekdrper und Durchfuhrung Simulationsreihen
Entwicklung des Qualitatsmodells Abgleich Simulation
Messung elektrische Widerstande
Erstellung Qualitatsmodell
Erarbeitung und Simulation von Geometrieentwirfen
SG Simulationen
AP 4 Ausleggng BPP und Auswahl 3 Compounds
SpritzgieBwerkzeug - -
Konstruktion und Anfertigung
Prognose von Widerstanden
S Abmustern und Optimierun
SpritzgieBversuche - P g
AP 5 : Versuchsreihen
Bipolarplattenwerkzeug -
Energetische Prozessbewertung
Korrelation Platten litat mit Messung elektrische Widersténde
AP 6 orrelatio attenquaiitat mi Ergebnisauswertung

Prozessdaten - —— -
Abgleich Spritzgie3simulation

Zelltest der 3 Compounds
Langzeitcharakterisierung

AP 7 | Zelltest
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2. Durchfihrung und Ergebnisdarstellung

2.1 Arbeitspaket 1: Materialentwicklung (ZBT)

Aufbauend auf den Erfahrungen aus dem Projekt (16041 N) soll im AP 1 eine Materialoptimierung
der zum SpritzgieBen geeigneten HT-Formmassen erfolgen. Als Ausgangsbasis dient das im
Vorg2ngerproj ekt erfolgreich ent wickelte Compout
Vorhabens ist der Verzicht auf sdmtliche Prozesshilfsmittel. Dartber hinaus soll auch unter
O0konomischen Gesichtspunkten auf den Einsatz kostenintensiver Zuschlagsstoffe wie z. B.
Kohlenstofffasern verzichtet werden. Die Herstellung der Compounds soll mit mdglichst hohen
Massedurchsatzen am Extruder erfolgen, um eine wirtschaftlich interessante Produktion der
hochgefillten Spritzgie3-Formmassen aufzuzeigen. Dabei soll auch die Prozessfahigkeit im
Verhaltnis zum Fillgrad und zu den Herstellungskosten untersucht werden. Zusammenfassend
soll ein optimiertes Compoundmaterial bzgl. der Verarbeitungseigenschaften im Abgleich mit der
Leistung und den Kosten entwickelt werden.

2.1.1 Materialscreening PPS-Matrix |

In einem ersten Materialscreening wurden PPS-Sorten verschiedener Hersteller (Celanese,
Chevron Phillips, DIC) verwendet, um den Einfluss der Polymermatrix auf die finalen
Materialeigenschaften im hochgefillten Compound untersuchen zu koénnen. Dazu wurden
zunachst Versuche am Labormesskneter (Rheomix 3000p, Firma Thermo Scientific Haake)
durchgefihrt und 70 Gew% Graphit in die PPS-Typen eingearbeitet. AnschlieBend wurden
Probekdrper an einer KolbenspritzgielBmaschine (MiniJetll, Firma Thermo Scientific Haake)
hergestellt und die Materialwiderstande im 4-Polmessverfahren sowie die mechanischen

Kennwerte im 3-Punkt-Biegeversuch ermittelt.

Abbildung 6: Labormesskneter, KoIbenspritzgief-Smaschine, Probekdrper @ =30 mm & 38x25x2 mms3
Die Bewertung der elektrischen Leitfahigkeit erfolgte Zell-realistisch an einer Priufvorrichtung des
ZBT, Abbildung 7. In diesem Setup wird durch einen auf3eren Druck (0,5 - 3 MPa), wobei 2 MPa
den Zustanden in der Zelle entsprechen, eine gleichmaflige Kontaktierung der Probekérper

sichergestellt. Ferner wird die Kontaktierung der 4-Polmessung Uber die GDL (Gas Diffusion
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Layer) mit bekannten Widerstanden als auch lber spezielle goldbeschichtete Nadeln hergestellt.

Die passiv messenden, gefederten und vergoldeten Messspitzen dringen mit definierter Kraft in die
Oberflache ein und ermdglichen somit die Separierung des Durchgangswiderstands in den Bulk-

und Kontaktwiderstand des Probekdrpers.

measuring poles (golden) sample (400 mm?)

RO ©
gas diffusion layer (GDL)

insulation of measuring tips

measuring tips

Abbildung 7: Prufaufbau zur Messung der elektrischen Leitféhigkeit (ZBT)

Mittels des 3-Punkt-Biegeversuch nach DIN EN ISO 178 werden die Kennwerte Biegemodul,
Biegespannung und Biegedehnung der Compounds ermittelt. Dazu steht am ZBT ein INSTRON
5565 System zur Verfigung (Abbildung 8). Eine an das Messsystem angeschlossene Software
steuert den Versuch und zeichnet die Messkraft Uber dem Messweg auf. Aus diesen Daten kénnen
die Kennwerte Biegespannung, Biegemodul und maximale Dehnung berechnet werden. Die
Maschine steht in einem klimatisierten Raum mit konstanter Temperatur, um den Einfluss von

Temperaturschwankungen auf die Messung so gering wie mdglich zu halten.

ung 8: Priufaufbau 3-Punkt-Biegeversuch

Die durchgefiihrte Untersuchungsreihe der verschiedenen PPS-Matrices lieferte schlussendlich
eine vielversprechende neue PPS-Type, die im Vergleich von Verarbeitbarkeit (Compoundierung
und SpritzgieRen) und Materialeigenschaften (elektrisch und thermisch) mit der PPS-Type des
Referenzmaterials deutliche Verbesserungen lieferte. So konnte das Drehmoment bei der
Herstellung des hochgefillten Compounds halbiert werden (Abbildung 9) und auch der notwendige
Einspritzdruck beim SpritzgieRen der Probekdrper konnte gesenkt werden. Die ermittelten
Materialwiderstande waren signifikant niedriger (Abbildung 10), jedoch war die im 3-Punkt-
Biegeversuch bestimmte Festigkeit geringfiigig kleiner. Es wurden daher weitere Versuche mit

dieser PPS-Type durchgefihrt.
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Abbildung 9: Compoundierparameter Kneter Abbildung 10: Widerstédnde Probekdrper

2.1.2 Materialscreening PPS-Matrix Il und Wirtschaftlichkeitsbetrachtung

Basierend auf den positiven Material- und Verarbeitungseigenschaften der neuen PPS-Type an
binaren, graphitischen Compounds des Labormesskneters (verbesserte Fliel3fahigkeit und
niedrigeres Widerstandsverhalten) wurden weitere Untersuchungen an einem Doppelschnecken-
extruder (DSE) Rheomex25/36p, Firma Thermo Electron durchgefuhrt. Zur Untersuchung des
Einflusses der Verarbeitungsparameter auf die Flie3fahigkeit und die Ausbildung von elektrischen
Widerstadnden wurde eine Versuchsmatrix ausgearbeitet und mit beiden PPS-Typen (Referenz und
neue Type) hochgefillte Compounds hergestellt. Dabei wurde zunachst die im Projekt 16041N
entwickelte Materialzusammensetzung (HT1 Ref. bzw. PPS 1, pentar) aus Graphit, Leitruf3,
Kohlefasern, Prozesshilfsmittel und PPS bei einem Fillstoffanteil von 75 Gew% herangezogen.
Zur Bewertung der Wirtschaftlichkeit des Extrusionsprozesses wurden zwei Massedurchsétze
(2 kg/h und 4 kg/h) bei der Compoundierung betrachtet. Analog zu den Ergebnissen am
Labormesskneter zeigte sich auch am Beispiel dieser hochgefiiliten Materialformulierung eine
deutliche Reduktion des bei der Extrusion auftretenden Drehmoments durch die neue PPS-Type
(HT1 mod.), was auf eine bessere Flie3fahigkeit hindeutet (Abbildung 11). Wie zu erwarten war,
steigt bei Erhéhung des Massedurchsatz am Extruder auch das resultierende Drehmoment bei
beiden PPS-Typen an. Betrachtet man den spezifischen Energieeintrag bei der Herstellung aller
vier Materialien so kann dieser grundsatzlich durch Steigerung des Massedurchsatzes gesenkt
werden, von 0,65 kWh/kg auf 0,38 kWh/kg (-41,5 %) beim HT1 Ref.-Material und von 0,51 kWh/kg
auf 0,29 kWh/kg (-43,1 %) beim HT1 mod.-Material. Die Wirtschaftlichkeit der Compound-
herstellung konnte somit zum einen durch die Verdopplung der Massedurchsatze signifikant
gesteigert werden, zum anderen liegt auch der spezifische Energieeintrag der neuen PPS-Type

um 23,7 % niedriger als bei der Verarbeitung des HT1 Ref.-Materials.
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Drehi t und Schmelzet atur Durchgangswiderstand
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Abbildung 11: Compoundierparameter DSE Abbildung 12: Widerstédnde Probekdrper
Die ermittelten Materialwiderstéande an geschliffenen, assemblierten Probekérpern in Abbildung 12
bestétigen auch hier die Tendenzen der Compounds vom Labormesskneter. Es konnte gegeniber
dem Referenzmaterial ein um 12,5 % reduzierter Durchgangswiderstand der Proben aus den
4 kg/h-Materialien bei gleichen SpritzgielRparametern bei der Herstellung der Probekdrper erreicht

werden.

Die Betrachtung der mechanischen Materialkennwerte (Abbildung 13) der vier Compounds
bestatigt jedoch auch die Abnahme der Festigkeit und max. Dehnung durch die modifizierte PPS-
Type. Inwiefern dies einen negativen Einfluss auf die finalen Bauteileigenschaften an der
spritzgegossenen Bipolarplatte hat, muss in AP 5 untersucht werden. Grundsétzlich scheint diese
neue Materialformulierung HT1 mod. sehr vielversprechend und wird neben dem Referenzmaterial

HT1 Ref. flr die Spritzgief3versuche in AP 5 genutzt.

3-Punkt-Biegeversuche
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HT1 Ref. 2 kg/h HT1 Ref. 4 kg/h HT1med. 2 kgih HT1 mod. 4 kg/h

Abbildung 13: Mechanische Kennwerte
2.1.3 Materialscreening PPS-Matrix Il und Wirtschaftlichkeitsbetrachtung

Ein weiterer Scale-up zur Darstellung einer wirtschaftlich interessanten Produktion von
hochgefullten Compounds fiir BPP wurde durch die Herstellung von Compounds mit dem
Ringextruder RE3, Firma Extricom durchgefiihrt. In dieser Untersuchungsreihe wurden neben dem
Referenzmaterial (HT1 Ref.) eine weitere PPS-Type (HT1 PPS-3), sowie eine glnstige
Kohlefasertype (HT1 neue CF) analog zu den vorausgegangenen Versuchen am DSE in der
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Materialzusammensetzung aus Graphit, Leitru3, Kohlefasern, Prozesshilfsmittel und PPS bei

einem Fullstoffanteil von 75 Gew% getestet.

Dr und Sch atur Ubersicht 3-Punkt-Biegeversuche
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Abbildung 14: Compoundierparameter RE3 Abbildung 15: Mechanische Kennwerte

Die wahrend der Compoundierung am Ringextruder aufgezeichneten Extrusionsparameter zeigen
eine geringfugige Reduktion des notwendigen Drehmoments durch die PPS-Type-3, jedoch auch
eine Erh6hung des Drehmoments durch die zweite Kohlefasertype (Abbildung 14). Die Auswertung
des spezifischen Energieeintrags bei der Herstellung der Materialien zeigt nur geringfiigige Unter-
schiede auf (HT1 Ref. = 0,28 kWh/kg, HT1 neue CF = 0,29 kWh/kg und HT1 PPS-3 =
0,26 kWh/kg). Die an  spritzgegossenen  Probekdrpern  ermittelten  mechanischen
Materialkennwerte zeigen im Rahmen der Messgenauigkeit keine signifikanten Tendenzen auf
(Abbildung 15).

Da durch die Produktion am Ringextruder grof3ere Mengen an Compound hergestellt wurden,
konnten erste Versuche zur Herstellung von BPP (ZBT-Design, 50 cm?) auf der am ZBT
vorhandenen SpritzgieRmaschine (KraussMaffei 500, 1900C2) durchgefiihrt werden. Die Maschine
ist durch einige technische Anpassungen fir die Verarbeitung hochstgefillter Polymere optimiert,
so ist die Maschine mit einer Hochleistungseinspritzeinheit ausgestattet, welche bei hohen
Einspritzgeschwindigkeiten einen sehr hohen Druck von bis zu 3.500 bar zur Verfligung stellen
kann. Zusatzlich verfigt die Maschine UUber eine Hochleistungstemperierung, womit
Verarbeitungstemperaturen von bis zu 450 °C ermdbglicht werden kénnen. Im Rahmen dieser
ersten SpritzgieRversuchsreihe konnte zunéchst positiv festgestellt werden, dass mit allen drei
Materialformulierung die Form vollstdndig gefullt werden konnte. Jedoch waren die dazu
notwendigen Einspritzdricke deutlich hoher als beim HT1 Ref.-Material (Abbildung 16). Die
ermittelten elektrischen Materialkennwerte zeigten bei Verwendung der neuen Kohlefasern keine
Veranderung, nur durch die neue PPS-Type-3 konnten die Materialwiderstande der BPP leicht

gesenkt werden (Abbildung 17).

Da die PPS-Type-3 deutlich hdhere Einspritzdriicke bei der Verarbeitung zu BPP erfordert und
diese nur eine geringflgig bessere Leitfahigkeit aufweisen, wurde diese Materialformulierung nicht

weiter betrachtet. Auch das Material mit den neuen Kohlefasern wurde wegen des hoheren
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Drehmoments bei der Extrusion, hoheren Druckniveaus beim SpritzgieBen und keinen

Verbesserungen der elektrischen und mechanischen Kennwerte nicht weiter verfolgt.

Max. Einspritzdruck BPP-Produktion KM 500 Durchgangswiders{and
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Abbildung 16: Maximaler  Einspritzdruck Uber Abbildung 17: Widerstande Bipolarplatten
Spritzgiel3-Zyklus

2.1.4 Entwicklung kostengunstige Materialformulierung

Wie im Projektantrag vorgesehen, wurde eine weitere Untersuchungsreihe hinsichtlich einer
kostenoptimierten Materialformulierung ohne den Zusatz von Kohlefasern und Prozesshilfsmitteln
durchgefuhrt. Begonnen wurde dabei mit der Herstellung von bindren Graphit-PPS-Compounds
am Doppelschneckenextruder. Hier wurde der Fullstoffanteil von 72 Gew% bis auf 80 Gew%
gesteigert. Im Anschluss daran wurden auch ternare Compounds mit Graphit und Leitru3 in der
PPS-Matrix hergestellt, wobei der Fillstoffanteil zwischen 60 Gew% und 74 Gew% lag. Wie zu
erwarten war, steigt mit zunehmendem Fdullstoffanteil das zur Verarbeitung notwendige
Drehmoment an. Deutlich wird auch, dass durch die Zugabe von Leitru3 das Drehmoment
signifikant weiter ansteigt (Abbildung 18). Bedingt durch die grofRe Oberflache der Rufl3-
Nanopartikel wird hier besonders viel Polymerschmelze gebunden und somit die Flie3fahigkeit des
Compounds verschlechtert. Analog zu den Tendenzen beim Drehmoment verhalt sich auch der

berechnete spezifische Energieeintrag (SEI).
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Drehmoment und spezifischer Energieientrag
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Abbildung 18: Drehmoment und spezifischer Energieientrag DSE

Im nachfolgenden Schritt wurden die Compounds an der KolbenspritzgieRmaschine zu
Probekdrpern weiterverarbeitet. Es konnten jedoch nicht alle Materialen verspritzt werden, da der
maximal zur Verfigung stehende Einspritzdruck von 1.200 bar bei den beiden hdchstgefillten
bindren Compounds nicht ausreichte, um eine vollstdndige Flllung der Kavitat zu erzielen. In
diesen Fallen fuhrt die durch den hohen Flllstoffanteil bedingte sehr hohe Schmelzeviskositét in
Verbindung mit der hohen Warmeleitfahigkeit dieser Materialien zu einem schlagartigen Erstarren
der Schmelze nach Austritt aus der Dlse im Angussbereich der Kavitat. Abbildung 19 stellt die
bendtigten Einspritzdriicke vergleichend gegeniiber und zeigt auch die an den Probekoérpern

ermittelten Materialwiderstande.
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Abbildung 19: Einspritzdruck bei Probekdrper-Herstellung und Materialwiderstdnde
Es wird deutlich, dass neben der Reduktion des Widerstands mit steigendem Flillstoffgehalt die
Kombination von Graphit und Leitru3 zu einer weiteren signifikanten Reduktion der Widerstande

fuhrt, sodass die Materialwiderstande des hdchstgeflillten ternaren Compounds mit 23 mQcm?2 im
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Zielbereich fur HT-BPP liegen. Diese Materialformulierung wird mit HT2 ternar (bzw. HT2 ter. bzw.

PPS 1, ternar) bezeichnet und weist im Vergleich zum HT1 Ref.-Material mit 19 mQcm? nur einen

geringfugig héheren Materialwiderstand auf.

Die Charakterisierung dieser neuen Materialformulierung wurde um die Ermittlung der thermischen
und rheologischen Kennwerte erweitert. Die im Laserflash-Verfahren (LFA 457, Fa Netzsch)
ermittelten Warmeleitfahigkeiten (WLF, Through-plane) an spritzgegossenen Probekdrpern
@ =12,7 mm und 2 mm Dicke zeigen eine geringfiigig niedrigere Warmeleitfahigkeit von 8 W/mK
im Vergleich zum hdchstgefillten bindren Compound und dem HT1 Ref.-Material (Abbildung 20).
Jedoch zeigt sich an den Ergebnissen aus Messungen des IPE am Kapillarrheometer
(Rheograph 25, Firma Gottfert Werkstoff-Prifmaschinen GmbH) eine signifikant niedrigere
Schmelzeviskositat dieser neuen Materialformulierung, welche eine Verarbeitung im
SpritzgieRverfahren deutlich vereinfachen sollte.
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Abbildung 20: Warmeleitfahigkeit Abbildung 21: Schmelzeviskositat

Der Vergleich der Rohstoffkosten bezogen auf die jeweilige Zusammensetzung der Compounds
zeigt, dass durch die neue Materialformulierung HT2 ternar diese um 17 % reduziert werden
konnten (Abbildung 22).
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HT1 Ref. HT2 terndr HT2 bindr
Abbildung 22: Rohstoffkosten der Compounds
Zusammenfassend konnte durch die neue Materialformulierung HT2 ternér ein kostenoptimiertes

Compound ohne den Zusatz von Kohlefasern und Prozesshilfsmitteln realisiert werden, welches
eine gute elektrische und thermische Leitfahigkeit und eine signifikant niedrigere
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Schmelzeviskositat aufweist. Es wurden von allen drei Materialformulierungen (HT1 Ref.;

HT1 mod. und HT2 ternar) gréRere Mengen Compound fir die weiteren Versuche am IPE und

ZBT hergestellt und zur Verfigung gestellt.

2.2 Arbeitspaket 2: Materialdatenermittlung (IPE)

Eine prazise Materialdatenermittlung stellt nicht nur die Grundlage fur realitatsnahe Ergebnisse der
Spritzgie3simulation, sondern auch fir das Verstandnis des komplexen Materialverhaltens der
hochgefullten Compounds dar. Entsprechend wurden in diesem AP Matrixmaterialien und
verschiedene hochgefillte Compounds mit den bekannten Messgeraten und Messverfahren nach
DIN im Labormaf3stab untersucht. Anhand dieser Daten wurde das Materialmodell, in dem
rheologische und thermodynamische Materialdaten in Form von vordefinierten mathematischen
Formulierungen innerhalb der Simulationsumgebung zusammengefasst sind, approximiert und
durch an der SpritzgieBmaschine unter realen Prozessbedingungen ermittelten Messdaten
erganzt. Diese zusatzlichen Messungen dienen dabei der Steigerung der Aussagekraft und
Quialitat der SpritzgieRsimulation durch die Verbesserung der bereits aus dem Projekt (16041 N)

bekannten sehr anspruchsvollen Materialdatenerhebung derart hochgefiillter Formmassen.

2.2.1 Rheologie

Die Verdnderung der Viskositat unter Scherung ist gerade fiur die hochgefilliten
Kunststoffschmelzen von grof3em Interesse. Diese geben einen Aufschluss Uber die
Verarbeitbarkeit mit der Spritzgielmaschine. Weiterhin ist die korrekte Vorhersage der
Druckverteilung und der Ausbreitung der Schmelze nur bei Vorliegen dieser Werte moglich.

Aus dem Vorgangerprojekt war bekannt, dass die PPS-Matrix eine sehr geringe Scherviskositat
aufweist. Dies stellt die Voraussetzung des FlieBens der zdhen Schmelze, in der die
kohlenstoffbasierten Fillstoffe bei den zulassigen Verarbeitungstemperaturen des PPS als
Feststoff vorliegen, dar. Die Veranderung der Viskositat unter thermo-rheologischer Belastung ist
generell von Interesse. Die Notwendigkeit der Kenntnisse Uber zeit- und temperaturabhéngige
Eigenschaftsveranderungen steht im Rahmen dieses Projektes aufgrund der Verlangerung der
Verweilzeit des Compounds im Plastifizierzylinder durch den variothermen Prozess vermehrt im

Fokus.

Es wurde ein Oszillationsrheometer der Firma Malvern Instruments GmbH (Bohlin Gemini II) in
Platte-Platte-Ausfiihrung zur Bestimmung der Scherviskositdt bei geringen Scherraten nach
DIN 53019 genutzt. Hierfir wurden die PPS-Matrices mittels einer mit Flussigstickstoff auf -196 °C
gekihlten Schwingmihle der Firma Retsch (CryoMill) mit einem spharischen Mahlkorper zu feinem
Pulver verarbeitet. Die Korngrof3e und Feinheit des entstehenden Pulvers wird durch die Beflillung,
die Frequenz (max. 30 Hz) und die Dauer des Mahlvorgangs beeinflusst. Im nachsten Schritt

wurden jeweils 1,5 g des in einem Vakuum-Trockenschrank (VT6060P-400 der Firma Thermo
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Scientific) flr 3 h unter Stickstoff bei 130 °C getrockneten Pulvers zu kreisférmigen Presslingen mit

dem zu den Platten des Oszillationsrheometers identischen Durchmesser von 20 mm in einem
festgelegten Pressprozess bei Raumtemperatur unter Vakuum verdichtet. Mit diesem Verfahren
wurde sichergestellt, dass die Belastung (Scherung und/oder dissipative Erwédrmung des
Kunststoffs) keinen Einfluss auf die Historie des Materials nimmt. Die Presslinge wurden auf die
vorgeheizte untere Platte des Rheometers zentriert und unter Aufschmelzen des Materials
verdichtete die obere Platte das Material bis zu einer Spalthdhe von 0,8 mm. Der inkrementell
wirkende Druck, welcher durch den Uber die Normalkraft geregelten Antrieb des Rheometers
erzeugt wird, fuhrt zur vollstandigen Benetzung beider Plattenoberflachen. Bei den sehr
leichtflielenden Kunststoffschmelzen wurde ein seitlicher Schmelzeaustritt aus dem Messspalt
beobachtet. Die Messungen wurden unter Stickstoffatmosphére durchgefiihrt. Die obere Platte
wird im Messverlauf mit einer definierten, periodisch wechselnden Kreisfrequenz w oszilliert und
die komplexe Viskositéat n* ermittelt. Nach Cox und Merz [CM58] wird vorausgesetzt, dass die
Kreisfrequenz der Schergeschwindigkeit y und die komplexe Viskositdt der Scherviskositat
entsprechen. Vor Messbeginn ist ein Fehlereinfluss durch ein nichtlineares Verhalten der

Deformation § durch die Messung bei konstanter Kreisfrequenz (w = 100 rad/s, Amplitudensweep)

auszuschlieCen. Dabei werden die Verl aufe des

Abhangigkeit der Deformation ausgewertet. Da die Ergebnisse bei 320 °C und 340 °C (empfohlene
Verarbeitungstemperatur) zeigten, dass bei einer Deformation von & = 0,08 kein Einfluss auf die
Ergebnisse vorliegt, wurde fur die nachfolgenden Frequenzsweeps dieser Wert gewahlt. Bei den
Frequenzsweeps wurde ein und derselbe Pressling mehrfach unter der festen Deformation mit
Winkelgeschwindigkeiten von 0,5-300 rad/s bei einer Temperatur von 340 °C geschert. Da vor
jeder Scherbelastung eine Ausgleichszeit abgewartet wurde, ergibt sich fur die Dauer der Messung
mindestens 20 Minuten. Abbildung 23 kann enthommen werden, dass das PPS 2 in jedem
Durchlauf eine wesentlich geringere Viskositat aufwies als das PPS 1. Bei beiden Materialien
konnte zuerst eine Absenkung des Viskositatsniveaus festgestellt werden (Vergleich Durchlauf 1
zu 2). Bei allen weiteren Wiederholungen stieg das Viskositatsniveau bei beiden Materialien
kontinuierlich an. Der Anstieg des PPS 2 ist im Vergleich zu PPS 1 starker, erreicht aber nie das
Viskositatsniveau des PPS 1. Bei Verlangerung der Messdauer und Festlegung einer konstanten
Deformation und Winkelgeschwindigkeit konnte bei den Temperaturen 320 °C und 340 °C das
Verhalten bestatigt werden. In der doppeltlogarithmischen Darstellung (Abbildung 23 (b)) ist in den
ersten Minuten ein leicht fallender Verlauf der Viskositdt in Abhangigkeit von der
Schergeschwindigkeit zu erkennen. Abhangig von Temperatur und Material beginnt dann jedoch
eine ausgepragte, linear verlaufende Viskositatserh6hung. Dieser Anstieg setzt beim PPS 2 zwar
friher aber dafir weniger stark ein, sodass das Viskositatsniveau erst zum Ende der Messung
(50 min) das Anfangsniveau der Viskositat des PPS 1 erreicht. Fir das PPS 2 konnte eine

Viskositatssteigerung von 6 auf 16 Pa3 (Steigerung um 166 %) bei 340 °C gemessen werden. Im
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selben Zeitraum steigt die Viskositat des PPS 1 bei identischer Temperatur von ca. 19 bis auf Uber
100 Pa3 (Steigerung um 426 %).
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Komplexe Viskositat * [Pas]
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Abbildung 23: (a) Frequenzsweep: Wiederholungen der Messdurchlaufe (Durchlauf 1-6) mit jeweils
einem Pressling PPS 1 bzw. PPS 2 bei verschiedenen, aufsteigenden
Winkelgeschwindigkeiten (b) Timesweep: Vergleich der Viskositatsanderung der PPS-
Matrices Uber der Zeit in Abhéngigkeit von der Temperatur

Der fur Kunststoffe untypische Verlauf der Viskositat Uber der Schergeschwindigkeit (kein
Nullviskositatsniveau, strukturviskoses Verhalten nicht kontinuierlich) wurde auch bei Messungen
mit einem Hochdruck-Kapillarrheometer der Firma Gottfert Werkstoff-Prifmaschinen GmbH
(Rheograph 25) festgestellt (Abbildung 24). Auch bei diesen nach DIN 54811 durchgefuhrten
Messungen wurde vorkonditioniertes Material verwendet. Dieses wurde getrocknet, um den
Einfluss von Feuchte auszuschliel3en, aber nicht zusatzlich zu feinem Pulver verarbeitet, um das
schrittweise Einfillen in den Kanal (@ = 12 mm), ausgestattet mit einer Scherdiise L = 20 mm, & =
1 mm (L/D =20/1), nicht durch schnelleres und vorzeitiges Aufschmelzen an der heil3en
Kanalwand zusatzlich zu erschweren. Lufteinschlisse wurden durch Vorkomprimierung mit dem
Stempel vermieden. Damit unterlag das Material durch den Einflllprozess bereits zu Beginn der
Messung einer thermischen Belastung. Die Ausgleichszeit wurde daher auf 2 min reduziert. Durch
den mit einer definierten Geschwindigkeit herunterfahrenden Stempelwurden die definierten
Schergeschwindigkeiten eingestellt und tiber die ermittelten Driicke die scheinbare Scherviskositat

1 ermittelt.

Die ermittelten Viskositatsniveaus entsprechen aufgrund des Einflusses der Disengeometrie
(unkorrigierte Daten), der um 20 °C niedrigeren Temperatur und dem anderen Belastungsfall nicht
denen aus Abbildung 23 (b). Der Vergleich zwischen den Materialien kann aber die Ergebnisse der
Rotationsrheometrie bestatigen. Weiterhin enthélt Abbildung 24 einen direkten Vergleich zu dem
Referenzmaterial aus dem Vorgangerprojekt (Referenz # HT1 Ref., inklusive Temperatur-
abhangigkeit), den gekneten binaren Compounds (PPS, binar (geknetet) = 70 Gew% Graphit) und
den Compounds selber Rezeptur wie HT1 (PPS 1, pentar = HT1 Ref., PPS 2, pentar = HT1 mod.).
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Diese Messungen wurden alle mit der 20/1 Dise durchgefihrt. Zudem wurden Messungen mit

steigender und fallender Schergeschwindigkeit (Messhistorie) durchgefiihrt, um den
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Abbildung 24: Vergleich der scheinbaren Viskositat der verschiedenen Matrixmaterialien und
Compounds in Abhangigkeit von der Temperatur, Schergeschwindigkeit und
Messverfahren (HKR: 20/1 Scherdlse, Extrusionsrheometrie: Schlitzdise)

Hystereseverlauf der Viskositat zu erkennen. Dabei war ein stark schwankender Druckverlauf bei
den Messungen mit aufsteigender Schergeschwindigkeit zu verzeichnen. Daher enthalt Abbildung
24 nur Messungen mit fallender Schergeschwindigkeiten. Die Messtemperaturen ergeben sich bei
der Referenz aus den im Vorlauferprojekt genutzten hohen Verarbeitungstemperaturen im
SpritzgieB3prozess (> empfohlene Verarbeitungstemperaturen) und der Belastungsgrenze des
Rheographen. Hohe Schergeschwindigkeiten (> 1.000 1/s) waren daher nicht messbar. Weiterhin
wurde das Stabilitatskriterium fur die Messwertaufnahme hinsichtlich einer zul&ssigen
Druckschwankung von 0,5 auf 1 % gelockert. Bei einer Temperatur von 390 °C ist ein untypischer,
unstetiger Verlauf zu erkennen. Dieser wird auf die Uberschreitung der zulassigen
Verarbeitungstemperaturgrenze und der damit beginnenden Zersetzung des PPS, welche mit einer
Rauchentwicklung einherging, zuriickgefiihrt. Die Zersetzung fihrt dazu, dass kein homogenes
Compound durch die Kapillare befordert wird, sondern teilweise eine Feststoffforderung vorliegt.
Dies kann ein Zusetzen der Dise nach sich ziehen und diese Druckschwankungen zusatzlich
verstarken. Eine Korrektur der Messdaten hinsichtlich des Einlaufdruckverlustes (Bagley) oder der
tatsdchlichen  Schergeschwindigkeit (WeiRenberg-Rabinowitsch) konnte aufgrund dieser

Problematik, welche zu unplausiblen Messdaten bei einer 0/1 Diise flhrte, nicht erfolgen. Zur
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weiteren Verifikation der HKR Messdaten wurden Messungen mit einem Laborextruder

durchgefuihrt. Das Material wurde durch diesen plastifiziert und durch eine Schlitzdise
(100 mm x 20 mm x 3 mm) gefordert. Die Schergeschwindigkeit ergab sich dabei aus dem
Massedurchsatz; die Viskositat durch den gemessenen Druck. Startpunkt der folgenden
Messungen waren 350 °C. Hier konnten nur wenige Datenpunkte aufgezeichnet werden, da der
Laborextruder an seine Leistungsgrenze stiel. Bei Erhdhung der Zylinderzonentemperatur
konnten weitere Datenpunkte generiert werden. Es lasst sich jedoch festhalten, dass die maximale
Schergeschwindigkeit von 20 1/s nicht ann&hernd in den Bereich der beim SpritzgieRen
vorliegenden Schergeschwindigkeiten vordringen konnte. Aufgrund der scheinbaren Messdaten ist
eine direkte Verbindung der Messdaten an dieser Stelle nicht zuldssig. Es lasst sich aber
festhalten, dass die Steigung der Viskositatsfunktionen bei beiden Verfahren gut Ubereinstimmen.
Die Temperaturabhangigkeit der Viskositéat fallt bei der Extrusionsrheometrie geringer aus als die
mit dem HKR ermittelte. Dies zeigt deutlich, dass eine Temperaturerhéhung Uber die zuldssige
Verarbeitungstemperatur kaum einen Einfluss haben kann. Hinsichtlich des hochkomplexen
thermo-rheologischen Verhaltens, der langen Verweilzeit infolge der variothermen Temperierung
und der starken Korrosionsgefahr aufgrund der Zersetzungprodukte des PPS sind in jedem Fall
360 °C als oberes Maximum zu sehen. Bei dem Vergleich der gekneteten Compounds mit 70
Gew% Graphit fallt auf, dass sich fir das Compound mit dem PPS geringerer Viskositat (PPS 2)
dennoch ein héheres Viskositatsniveau einstellt. Der Einfluss des Herstellungsverfahrens wird
deutlich, wenn stattdessen die extrudierten, pentdren Compounds verglichen werden. Hier liegt
das pentdre Compound mit PPS 2 als Matrixmaterial deutlich unterhalb der Viskositat des
pentaren Compounds mit PPS 1. Ein direkter Vergleich zwischen den verschieden hergestellten
Compounds ist nur bedingt mdglich, da entsprechend der Leistungsgrenze des HKR bei

verschiedenen Temperaturen gemessen werden konnte/musste.

Wie gezeigt wurde, kann nicht zwingend von den Eigenschaften der einzelnen
Materialkomponenten auf die Eigenschaften des Compounds geschlossen werden. Daher wurde
auch ein Dauerversuch am HKR durchgefiihrt. Hier konnten die Compounds unter einer
konstanten Temperaturbelastung dber eine Dauer von 40 min vermessen werden. Die
Scherbelastung erfolgte dabei immer nur in definierten Zeitabstdnden. Wie in Abbildung 25
ersichtlich wird, besteht kein Unterschied zur kontinuierlichen Messwertaufnahme (siehe hell griine
Messwertkurve). Fir das PPS1, pentar = HT1 Ref. konnte keine klare Tendenz festgestellt
werden. Hier kam es sowohl zu einer geringen Viskositatssteigerung als auch zur Senkung. Die
unter Oszillation stark ausgepragte Zunahme der Viskositat der reinen PPS-Matrix konnte also
nicht durch die Messdaten bestatigt werden. Dies gilt in gleichem MalRe fir das PPS 2,
pentar = HT1 mod.. Es lasst sich jedoch festhalten, dass das Material tiber der Versuchsdauer

nicht mehr in Form eines kontinuierlichen Stranges herausgepresst werden konnte. Damit ist
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anzunehmen, dass das Messverfahren nicht in der Lage ist, die tatsachlich vorliegende

Veranderung zu erfassen.

1.000.000 —

Abbildung 25: Die Dauerversuche am HKR
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Um die beiden im SpritzgieBen genutzten Compounds besser simulieren zu kénnen, wurden
weitere Messungen mit Diisen eines grélReren Durchmessers und bei zuldssigen Verarbeitungs-
temperaturen erzeugt. Durch die VergroRerung des Durchmessers war es mdglich, die
Messdatengute zu verbessern und die Ublichen Korrekturverfahren durchzufihren. In Abbildung
26 (a) wird ersichtlich, dass das PPS 1, ternar = HT1 Ref. eine geringere Scherviskositat
aufweist. Durch die logarithmische Darstellung wird die prozentuale Abnahme um 60 % jedoch
nicht ersichtlich. Dartiber hinaus lasst sich Gber den Wiederholungsmesspunkt festhalten, dass
die Messhistorie nur einen geringen Einfluss auf die Messdaten nimmt. Die Daten wurden fir die
Simulation mit dem Power Law (Potenzgesetzt) angenahert und die Koeffizienten in die
Simulationssoftware eingegeben. Dieses Viskositatsgesetzt kann fir hohe Scherraten, wie sie

beim Fullen der Kavitat vorliegen, als hinreichend genau angenommen werden.
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Abbildung 26: (a) Der Vergleich zwischen dem Material aus dem Vorganger Projekt und PPS 1,
ternar (= HT 2, ternar) zeigt eine um 60 % geringere Viskositat und eine geringe
Hysterese. (b) Mit dem Power Law Modell lassen sich die Messdaten gut annahern
und fur die Simulation aufbereiten.
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Konstruktion / Anfertigunqg / Datenerhebung Rheologiemessdise (ZBT)

Dem Anspruch des Materials soll mit einer eigens entwickelten Rheologiemessdise fur die
Adaption auf einer SpritzgieBmaschine des ZBT begegnet werden. Aufbauend auf den
Erfahrungen aus dem IGF-Vorhaben 304 ZN soll eine neue hochtemperaturgeeignete
Rheologiemessduse (siehe Abbildung 5) konstruiert und angefertigt werden.

Die Konstruktion soll so aufgebaut sein, dass die Geometrie des Stromungskanals im
vollstandig montierten Zustand und bei Betriebstemperatur schnell zu wechseln ist, was
umfangreiche Messreihen ermdglichen soll. Dafur sollen unterschiedliche Einsétze angefertigt
und verwendet werden. Die gesamte Dise wird auf Einsatztemperaturen bis 450°C ausgelegt,
weil das Compound bei der Herstellung der BPP scherinduziert durchaus derart hohe
Temperaturen erreichen kann. Aufgrund des weiten Temperaturbereichs soll ein
aussagekraftiges rheologisches Materialmodell ermittelt werden. Bei derart hohen Temperaturen
muss aufgrund der Zersetzungsprodukte des PPS ein korrosionsgeschiitzter Stahl verwendet

werden und auf hochwarmfeste Schraubverbindungen geachtet werden.

Es wurden zwei Konstruktionsentwirfe mit jeweiligen Vor- und Nachteilen erarbeitet. Allen
Varianten gemein ist, dass diese Uber vier Druck- und einem Temperatursensor
(Thermoelement und IR) verfligen. Variante 1 (Abbildung 27) beinhaltet einen einteiligen
Dusenkorper mit keilférmiger Tasche, welche per Drahterodieren anzufertigen wéare. Vorteil
dieser Variante sind die nicht vorhandene Trennebene, in welche Material austreten kann und
die somit nicht benétigte Halbschalen-Verschraubung. Nachteilig wirken sich der hohe
Fertigungsaufwand, eine als problematisch anzusehende Reinigung und der Wechsel der
Keileinschiibe aus. Somit wird von dieser Variante Abstand genommen.

Abbildung 27: Entwurf 1, Rheologiemessdiise mit Keileinschub

Die zweite Konstruktionsvariante (Abbildung 28) ist in Halbschalenbauweise mit einem

Vierkanteinschub ausgefuhrt. Die einfache geometrische Auslegung fiihrt zu einem geringen
Fertigungsaufwand und zu einer einfachen Reinigung im Falle der vollstandigen Demontage.
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Fraglich ist, ob ein Wechsel der Einschibe im montierten und hei3en Zustand erfolgen kann.
Aufgrund der Halbschalenbauweise ist eine Verschraubung der Halften notwendig. An dieser

Trennebene kann es zu einem ungewollten Materialaustritt aufgrund hoher Massedriicke

kommen.

Abbildung 28: Entwurf 2, Rheologiemessdise mit Vierkanteinschub in einer Trennebene

Dieses Teilarbeitspaket wurde mit der Fertigstellung der Konstruktion und zugehdriger
Fertigungszeichnungen eingestellt, weil die personellen Ressourcen in das AP 4 (Abschnitt 2.4)
verlagert werden mussten, um dieses mit Erfolg abschlieBen und die nachfolgenden AP
Uberhaupt bearbeiten zu kénnen. Da in der Zwischenzeit die Rheologiemesstechnik des IPE
(Kapillarrheometer) zuverlassige Werte an hochstgefillten PPS Compounds lieferte, konnte auf
diese Messtechnik zur Beurteilung der in AP 1 (Abschnitt 2.1) hergestellten Compounds
zurlckgegriffen und auf die sehr materialintensive Messung an der Spritzgielmaschine

verzichtet werden.

2.2.2 Spezifische Warmekapazitat

Sowohl zur Ermittlung von notwendigen Verarbeitungs- und Werkzeugtemperaturen als auch
zur Simulation temperaturabhangiger Grof3en ist die Kenntnis der spezifischen Warmekapazitat
von groRRer Bedeutung. Die spezifische Warmekapazitat wurde Uber den sich einstellenden
Warmestrom im Vergleich zu einer Saphir-Probe bei verschiedenen Aufheiz- bzw. Abkuhlraten
ermittelt. Die Aufheizkurven sind hinsichtlich der zu verwendenden Zylinder- und
Werkzeugtemperaturen relevant. Da trotz der variothermen Werkzeugtemperierung eine
Abkuhlung der Schmelze bei Raten von D100 K/min zu erwarten ist, wurden nur die Daten,
welche bei der gerate- und materialabhangigen héchstmaoglichen Kihlrate ermittelt wurden, in
die Simulation tberfihrt (siehe Abbildung 33). An dieser Stelle erfolgt jedoch auch ein Vergleich
bei geringeren Abkulhlraten (siehe Abbildung 29). Die Messungen wurden mittels der Differential
Scanning Calorimetry (DSC) mit dem Messgerat DSC 1 der Mettler-Toledo International Inc.

durchgefihrt.

Im ersten Schritt sind die Einflisse von Messgerat und Referenztiegel durch die Erzeugung von
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Blindkurvenmessungen auszuschlie3en. Hierbei werden bei den Messprogrammen lediglich die

Warmestréme der Tiegel, welche immer auf ein konstantes Gewicht zu bringen sind, verglichen.
Ein Messprogramm besteht immer aus einer funf mindtigen isothermen Phase bei 150 °C
gefolgt von einer mit definierten Rate erfolgenden Aufheizung der stickstoffgespilten
Messkammer. Nach dem Halten der Endtemperatur bei 350 °C (ber eine Dauer von finf
Minuten erfolgt die Abkuhlung mit identischer Kuhlrate bis auf 150 °C. Da sich die Messdauer in
Abhangigkeit der Aufheiz-/Abkuhlraten verandert, unterliegen die Materialien bei den
verschiedenen Messprogrammen einer unterschiedlichen Historie. Im zweiten Schritt sind die
Saphir- und Probenmaterialien zu vermessen. Die Probenmaterialien sind auf eine Einwaage
von 15mg zu bringen. Bei den Compounds wird hierfir mit einem Messer von einem
Granulatstrang Material abgetrennt. Die Messdaten werden Uber die mitgelieferte Software
hinsichtlich Peaktemperatur und 1 breite auf die Probengrdof3e normalisiert ausgewertet.

In  Abbildung 29 sind die Ergebnisse fir die verschiedenen Materialien bei den
Abkuhlgeschwindigkeiten 10 bzw. 40 °C/min zu sehen. Es ist gut zu erkennen, dass sich das
Verhalten des teilkristallinen Kunststoffes mit seiner Singularitait um die Kristallisations-
temperatur herum und das Verhalten des Kohlenstoffes, welches sich in einer mit der
Temperatur linear ansteigenden Warmekapazitat aulRert, tberlagern. Im Vergleich des gefiillten
und ungeflllten Materials fallt auf, dass sich das Grundniveau der spezifischen Warmekapazitét
kaum andert. Dies ist dadurch begriindet, dass mit zunehmendem Kohlenstoffanteil auch die
Dichte des Materials zugenommen hat. Das Compound hat, auf das Volumen bezogen, eine
deutlich hohere Warmekapazitat. AuRerdem ist erkennbar, dass der Peak um die
Kristallisationstemperatur herum nun deutlich geringer ausfallt, was auf den geringeren
Kunststoffanteil und die somit geringere Kristallisationsenthalpie zurtickzufihren ist. Die fir das
reine PPS 2 deutlich geringere Peaktemperatur kann in Form eines Compounds nicht bestatigt
werden. Die Kristallisationspeaktemperaturen der Compounds bei einer Abkihlgeschwindigkeit
von 10 °C/min (238,3-256,1 °C) liegen um den Peak des PPS 1 (254,5 °C). Bei Erhéhung der
Abkuhlgeschwindigkeit um 30 °C/min kann eine Reduktion der Peaktemperaturen von etwa
10 °C ermittelt werden. Die weiteren Messungen zeigen, dass diese Relation fur die
Aufheizraten in umgekehrter Richtung gilt (also Verschiebung zu hheren Schmelztemperaturen
bei hoheren Heizraten), wobei die Schmelztemperaturpeaks deutlich héher (10 °C/min: 294 °C
fur das PPS 1 bzw. 282 °C fir das PPS 2) liegen.
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Abbildung 29: Einfluss der Kihlrate auf den Kristallisationspeak der verschiedenen Materialien

Messungen mit einem geanderten Messprogramm, bei dem statt bis auf 150 °C nur bis zu einer
Temperatur von 230/250/270 °C fur das PPS 1 bzw. 200/230/250 °C fur das PPS 2 abgekuihlt
wird und dann bei dieser Temperatur verweilt wird, zeigen die notwendigen
Werkzeugwandtemperaturen, um eine Erstarrung des Matrixmaterials an der Kavitdtswand zu
unterdricken. Um auch bei sehr langsamer Abkuhlung einschéatzen zu kdnnen, welche
Temperatur notwendig ist, wurde die geringere Abkihlgeschwindigkeit genutzt. Es zeigt sich,
dass fur das PPS 1 eine Werkzeugwandtemperatur von 250 °C nicht ausreicht, um ein
Kristallisieren vollstandig zu unterdriicken. Bei 270 °C findet keine Kristallisation mehr statt. Fur
das reine PPS 2 genitgt eine Werkzeugwandtemperatur von >230 °C zur vollstandigen

Unterdrickung der Kristallisation.
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2.2.3 pvT-Verhalten

Die Bestimmung des spezifischen Volumens als Funktion von Temperatur und Druck (pvT-
Verhalten) der zu untersuchenden Kunststoffe und Compounds wurde mittels des Rheograph 25
der Gottfert Werkstoff-Priifmaschinen GmbH durchgefuhrt. Das Messprinzip entspricht dem
Kolbengerat-Verfahren nach ISO 17744, wobei jedoch nur die Abkuhlkurven hinsichtlich einer
korrekten Prozessbeschreibung (heile Schmelze wird im Werkzeug abgekiihlt) genutzt wurden.

Die Einspritzdriicke werden auf Grundlage dieser in der Simulation hinterlegten Daten errechnet.

Bei dem Messverfahren wird das Material in einen von unten verschlossenen, temperierten
zylindrischen Kanal mit einem Durchmesser von 15 mm gefillt und bei Schmelztemperatur mit
einem Stempel verdichtet. Dabei wird der gesamte Kanal schrittweise befullt und das Material mit
einem Druck von ca. 1.000-1.200 bar verdichtet, um Luftpolster sowie Lufteinschliisse in der Probe
zu verhindern. AnschlieBend wird ein Stempel mit Teflondichtung eingesetzt und das Material
durch eine Dise am unteren Ende des Kanals bis zu einer verbleibenden Héhe von 15-20 mm
ausgedrickt. Die Diuse wird mittels einer Traverse und einem Kniehebel verschlossen und die

Messung beginnt.

Der Prufdruck wird durch einen Kraftaufnehmer am Antrieb der Hubvorrichtung des Stempels
ermittelt, wobei sich der Druck aus der aufgebrachten Kraft sowie dem Kanalquerschnitt ergibt.
Das Volumen ergibt sich aus dem Hub bzw. der Stempelhéhe und dem Zylinderquerschnitt. Die
Temperatur wird durch einen FeKo-Fihler (Eisen-Konstantan-Thermoelement vom Typ J) in der
Verschlussdise am unteren Kanalende gemessen. Das Gewicht des Probekérpers wird im
Anschluss an die Messung durch eine Feinwaage des Fabrikats LabStyle 303 Mettler-Toledo

International Inc. gemessen.

Das Messgerét ist in der Lage eine Kraft von 25 kN auf den Stempel auszuiiben, wodurch sich mit
dem Zylinderdurchmesser der maximale Prifdruck von etwa 1.400 bar (1.414,71 bar) ergibt. Die
Temperierung des Zylinders erfolgte durch das Hochtemperaturthermostat USH 400 der Lauda

Dr. R. Wobser GmbH & Co. KG. Mit diesem sind effektiv eine maximale Priftemperatur von ca.
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325 °C sowie eine minimale Priftemperatur von ca. 60 °C mdoglich. Die Temperaturregelung

erfolgte anhand eines Thermoelementes im Zylinder. Die maximal erreichbare, am FeKo-Fuhler
gemessene Abkuhlgeschwindigkeit liegt bei 22,5 K/min. Diese konnte allerdings nur Uber einen
begrenzten Temperaturbereich von etwa 300 - 230 °C aufrechterhalten werden. Zudem ist dabei
mit Temperaturinhomogenitat Uber den Probekdrper zu rechnen. Im Hinblick auf die
Aufrechterhaltung einer homogenen Temperaturverteilung tber den gesamten Probekdrper wurde
eine maximale Abkuhlrate von 2,5 K/min veranschlagt.

Die Einrichtung und Steuerung des Messablaufs sowie die Erfassung der Rohdaten erfolgte mittels
des Programms LabRheo. Die Auswertung der Rohdaten wurde mit dem auf Microsoft Excel
basierenden Programm bzw. Add-In WinRheo Il durchgefuhrt. Beide Programme wurden durch die
Gottfert Werkstoff-Prifmaschinen GmbH entwickelt und bereitgestellt.

Die Messungen wurden ausschlieBlich isobar bei konstanten, relativ geringen und fest
vorgegebenen Abkuhlgeschwindigkeiten vorgenommen. Jede Isobare entspricht einem
Messzyklus, bei dem das zuvor aufgeheizte Material bei konstantem Druck abgekihlt wird. Die
Messdauer ist somit maf3geblich abhangig von der Anzahl der Druckstufen, der zu messenden
Temperaturspanne sowie der Abkuhlgeschwindigkeit. Die Anzahl der aufnehmbaren
Temperaturmesspunkte ist durch die Skriptsteuerung auf einen Messpunkt pro Grad Celsius

beschrankt.

Die Ergebnisse fir das Referenzmaterial sind in Abbildung 32 gemeinsam mit den an der

SpritzgieBmaschine erzeugten Daten dargestellt.

Prozessnahe pvT-Daten an der Spritzgiefmaschine

Zwecks der Gewinnung prozessnaher pvT-Daten wurde ein Versuchsaufbau an einer
hydraulischen Spritzgie3maschine entworfen, umgesetzt und zur Ermittlung von pvT-Daten des
Referenzmaterials verwendet. Das grundlegende Kernelement fir den Versuchsaufbau bildet die
Plastifizier- und Einspritzeinheit einer konventionellen, hydraulischen Spritzgieimaschine des Typs
Arburg  Allrounder 470 S 1100-400 35. Die  Dusenspitzte, welche am Ende des
Plastifizieraggregats sitzt und die Schmelze fir gewohnlich in das Werkzeug leitet, wird durch eine
eigens entwickelte Verschlussdise ersetzt. Die Verschlussdiuse ermdglicht durch Einschrauben
einer M10x1 Feingewindeschraube das Verschlie3en dieser und somit auch des Zylinders des
Aggregates. Daneben weist diese zwei weitere Montagebohrungen auf, die zur Aufnahme zweier
Druck-Temperatur-Kombinationssensoren dienen. Zum Einsatz kam ein Schmelzedrucksensor der
Kistler Instrumente AG des Typs 4013A (piezoelektrisch) sowie ein Schmelzedrucksensor der FOS
Messtechnik GmbH mit der Typenbezeichnung DDS 2F-1460-61-32-CY-2000-IT (fiberoptisch). Es
kamen zwei Drucksensoren zum Einsatz, da der erwartete Temperaturbereich von bis zu 400°C
und der erwartete Druckbereich von bis zu 2.500 bar gemal den Leistungsdaten der Sensoren

durch einen Sensor nicht vollstandig abgedeckt werden konnte. Zudem ergibt sich beim Einsatz
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von zwei Sensoren eine hdhere Messgenauigkeit. Bei verschlossener Verschlussdise bilden nun

also der Zylinder des Plastifizier- und Einspritzaggregates bei zugleich geschlossener
Ruckstromsperre an der Schnecke, ideal betrachtet, einen geschlossenen Druckkolben. Der
Versuchsaufbau gestaltet sich also wie in Abbildung 31 dargestellt.

| Apgs-sensor _ DApnyaps Abbildung 31: Schematischer Versuchs-
By L aufbau fur pvT-Messungen an
der SpritzgieBmaschine

M10x1
Sensor-Messpunkt

.

Verschlussduse Messvolumen

Heizband Schnecke
Das Messprinzip lehnt sich an das Kolbengerat-Verfahren an.

Vor Versuchsbeginn wird s&mtliches Fremdmaterial aus der Plastifizier- und Einspritzeinheit
entfernt, sodass nur noch das zu untersuchende Versuchsmaterial in diesem verbleibt. Dies kann
durch ergiebiges Durchspilen geschehen. AnschlieRend wird die Verschlussdiise durch

Einschrauben der M10x1 Feingewindeschraube verschlossen.

Die Versuche werden isotherm durchgefiuhrt. Dementsprechend wird vor Beginn einer isothermen
Versuchsreihe die gewlinschte Temperatur durch Eingabe der Zylindertemperaturen vorgegeben.
Da fur das Versuchsvolumen eine konstante und homogene Temperaturverteilung angestrebt wird,
werden samtliche Heizzonen, mit Ausnahme von der Heizzone am Einzug und der ihr
angrenzenden Heizzone 1, auf denselben Wert eingestellt. Das Versuchsvolumen erstreckt sich
maximal bis zur Halfte des Zylinders. Damit wird im Rahmen des Moglichen eine homogene

Beheizung des Materials realisiert.

Nach einer thermischen Ausgleichszeit von ca. 10 Minuten kann mit den einzelnen Versuchszyklen

der entsprechenden Temperaturstufe begonnen werden.

Ein Einzelversuch entspricht einem Spritzgiel3zyklus, welcher von der SpritzgieSmaschine im
Anfahrmodus ausgefuihrt wird. Von Bedeutung sind bei der Einstellung des Zyklus ausschlief3lich
die Einstellungen der Zylindertemperatur sowie die Parameter fir die Einspritz- und
Nachdruckphase. Hierbei wurden mdoglichst niedrige Werte fir die Schlie3- und Anpresskréfte
gewahlt, zumal die Verschlussdise zu Beginn jedes Zyklus von hinten an die

Werkzeugaufspannplatte gepresst wird.

Der Versuchsablauf beginnt bei jedem Durchgang mit dem manuellen Aufplastifizieren bis zum
Erreichen des gewinschten und in der Steuerung vorgegebenen Ausgangswerts des

Dosiervolumens. Dies ist notig, da insbesondere bei hohen Driicken im Zuge der Einspritz- und
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Nachdruckphase des vorangegangenen Zyklus ein signifikanter Volumenverlust eintreten kann.

Der Start eines neuen Anfahrzyklus kann Uberdies nur erfolgen, wenn mindestens das eingestellte
Dosiervolumen erreicht ist. In den vorliegenden Untersuchungen wurde ein Dosiervolumen von
80 cm?3 eingestellt. Hierbei handelt es sich um einen frei gewahlten Wert, welcher in etwa dem
halben Schneckenhub entspricht. Beim ersten Versuchszyklus sowie nach jedem Materialwechsel
kann es zudem nétig sein, das Material vor der Schneckenspitze manuell zu verdichten. Hierzu
wird abwechselnd manuell die Schnecke vorgefahren und weiteres Material aufplastifiziert, bis kein
signifikanter Verlust des Dosiervolumens im Zuge der Vorfahrbewegung mehr zu verzeichnen ist.

Der Versuchszyklus wird gestartet und die Aufzeichnung der Messwerte beginnt.

Nach den Verfahrbewegungen des Werkzeugs und des Plastifizier- und Einspritzaggregates
beginnt die Einspritzphase. In dieser wird der dem Messplan entsprechende Versuchsdruck in
Form des Einspritzdruckes angefahren. Die eingestellte Einspritzgeschwindigkeit betrdgt 10 cm?3/s.
Das Umschaltvolumen wird auf einen niedrigen Wert gesetzt, welcher nicht erreicht werden kann.
Dadurch tritt der Umschaltvorgang auf die Nachdruckphase im Zuge des Abbruchkriteriums nach

90 Sekunden ein.

In der Nachdruckphase wird der eingestellte Einspritzdruck weitere 90 Sekunden gehalten.
Danach wird der Druck innerhalb von drei Sekunden auf den in der Steuerung einstellbaren
Minimalwert von 25 bar entspannt. Die drei Sekunden Rampenzeit wurden gewahlt, um gerade im
Hinblick auf die hohen Driicke von bis zu 2.500 bar ein Zuriickschnellen der Schnecke zu
vermeiden. Neben der Schonung der Maschinentechnik steht hierbei auch die Uberlegung im
Interesse, dass die kinetische Energie der Schnecke beim Zurlckschnellen temporar einen
Unterdruck vor der Schnecke erzeugen kann, wodurch sich die Ruckstromsperre offnen koénnte

und ungewollt weiteres Material in das Versuchsvolumen eindringt.

Dem Druckabfall auf 25 bar folgend wird der Maschinenzyklus umgehend abgebrochen und der
Hydraulikmotor abgeschaltet. Dies ist dadurch bedingt, dass der Hydraulikdruck, welcher in Form
des Schneckendrucks aufgezeichnet wird, nur durch Ausschalten des Hydraulikmotors auf null bar,

bzw. Werte nahe null bar, abfallt.

Nun wird dem Material die Mdglichkeit gegeben sich weitere 60 i 90 Sekunden zu entspannen.

Danach wird die Aufzeichnung beendet und der Hydraulikmotor kann wieder eingeschaltet werden.

Da insbesondere bei hohen Temperaturen mit einer chemischen Veranderung des Kunststoffes im
Zuge der thermischen Belastung zu rechnen ist, ist je nach individuellem Bedarf ein Austausch des
Versuchsmaterials vorzunehmen. Im Falle dieser Untersuchungen wurde dies nach Beendigung

jeder Temperaturstufe vorgenommen.

In Abbildung 32 sind die Ergebnisse der Messung an der Spritzgieimaschine und dem

Rheographen 25 fir das Referenzmaterial kombiniert dargestellt. Ersichtlich wird, dass

Schlussbericht 455 ZN 34



7z >>>>
B Ipée
T Institut fair Produkt Engineering

insbesondere die Reproduzierbarkeit der Druckstufen ein Problem darstellte. Die gemessenen

Organisatorische Durchfiihrung

Dricke pmess Weichten im Schnitt um 11 % voneinander ab. Daher ist die Isobarendarstellung auch

nur unter Berilicksichtigung dessen zu betrachten.

Eine Volumenkorrektur entfiel, da kein funktionaler Zusammenhang zwischen Druck und
Kompressibilitat ermittelt werden konnte. Entsprechend der fehlenden Volumenkorrektur ergibt
sich, dass kein fester Referenzdruck fir die Messungen vorliegt. Der gemittelte Referenzdruck
aller Messungen ergab sich zu 47,6 bar. Die Kompressionsergebnisse wurden daher an der mittels
modified 2-domain Tait model berechneten 47,6 bar-Isobaren der zuvor am Rheograph 25

gemessenen Messwerte ausgerichtet.

Es ist zu erkennen, dass die Messdaten bis etwa 400 bar (Schneckendruck) relativ gut ausfallen.

Daruber hinaus ist allerdings eine teils massive Abweichung zu verzeichnen. Es wird
angenommen, dass diese schlechte Gite der Messwerte auf die Nahe zum Kristallisationsbereich
zurlckzufuhren ist. Es ist also davon auszugehen, dass die an der SpritzgieBmaschine erfassten
Messwerte ab etwa 600 - 800 bar durch Effekte wie Druckverfestigung des Materials beeinflusst
wurden. Im Zuge dieser Druckverfestigung wirkt also kein hydrostatischer Druck mehr. Die an den
Drucksensoren in der Verschlussdise gemessenen Druckwerte weichen stark von dem
aufgebrachten Druck ab. Zudem ist nicht zu erfassen, in welchem MalRRe das Polymer bereits
kristallisiert ist, sodass sich auch beziiglich des gemessenen Volumens Unsicherheiten ergeben.
Einflisse wie Schnecken- und Zylinderreibung und Wandhaftung der Schmelze an Schnecke und
Zylinder nehmen zu. Auch wenn dadurch das Ergebnis zunehmend verfalscht wird, kdnnen mit
dem Messverfahren wichtige, prozessrelevante Kenntnisse gewonnen werden.

0,545

==== 1 bar Tait
200 bar HKV

==== 400 bar HKV

==== 800 bar HKV

~ M10x1

0,535 A

FOS DDS 2F
0,525

0,505 -
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0,495 .
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Abbildung 32:

Schlussbericht 455 ZN

200
Temperatur [AC]

300

400

1200 bar HKV
1400 bar HKV
— 73 /100 bar
100 / 200 bar
— 213/ 400 bar
— =333 /600 bar
—— 492 / 800 bar
— =628/ 1000 bar
769 /1200 bar
913/ 1400 bar
1054 / 1600 bar
1200/ 1800 bar
— 1344/ 2000 bar
— = 1491 /2200 bar
- = =1627 /2400 bar

Pmess / phyd

Die pvT-Messung an der SpritzgieBmaschine zeigt den grofRen Druckverlust zwischen
Schneckenschaft und Verschlussdisenspitze (Abbildung oben
eintretende Druckverfestigung unter hohen Drucken.

links) und eine
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Aufgrund der Schwierigkeiten, die die Ermittlung von pvT-Daten bei hohen, prozessnahen

Abkuhlraten bereitet, werden Versuche unternommen, um die durch die konventionellen

Messmethoden bei relativ geringen Abkihlraten erfassten pvT-Daten zu modifizieren.

Ziel dabei ist es, diese so anzupassen, dass diese das Werkstoffverhalten, insbesondere
teilkristalliner Kunststoffe, bei hohen Abkuhlraten realitatsgetreu abbilden.

Einen Ansatz bildet dabei die Modifikation der pvT-Daten anhand kalorimetrischer Messdaten,
welche mit der DSC-Analyse bei vergleichsweise hohen Abkuhlraten erfasst werden kdnnen. Die
Notation nach DIN EN ISO 11357-1 und DIN EN ISO 11357-3 beziglich der Indizes ic, pc und fc
wird im Folgenden zur besseren Ubersicht zu Onset, Peak und Endset geandert. Zu Beginn steht
dabei die Annahme, dass die Messdaten der pvT-Verlaufe und der kalorimetrischen Messung nach
dem DSC-Verfahren fir Abkiihlprozess bei identischer Abkiihlgeschwindigkeit entsprechend dieser
charakteristischen Punkte miteinander korrespondieren. Konkret: Die wahre Onset-Temperatur
Tonset des kalorimetrischen Verlaufs korrespondiert mit dem Beginn der Kristallisation im Verlauf
des spezifischen Volumens, ist also gleich der Kristallisationstemperatur, bei welcher der obere

lineare Bereich verlassen wird.

Der Peakwert Tpea €ntspricht dem Punkt maximaler Kristallisationsgeschwindigkeit. Im pvT-Modell

wird dieser Punkt durch den Wendepunkt der Isobaren gekennzeichnet.

Die Endset-Temperatur Tengser €ntspricht dem Ende des Kristallisationsvorgangs und ist somit im

pvT-Modell am Ubergang zum unteren linearen Bereich zu verorten.

Gleichzeitig wird ersichtlich, dass das Fitting nach dem modified 2-domain Tait model nicht
geeignet ist, diese Korrespondenz herzustellen. Grund hierfir ist, dass in diesem der den Peak
kennzeichnende Wendepunkt nicht existent ist. Zudem entspricht die Kristallisationstemperatur bs

des Tait model nicht zwingend dem wahren Kiristallisationsbeginn.

Die beschriebene Methodik wurde auf das Referenzmaterial angewendet. Hierbei lagen pvT-Daten
bei einer Abklhlrate von -2,5 K/min sowie DSC-Messungen bei -10, -20, -30, -40, -50, -60 und -
80 K/min vor. In Abbildung 33 ist das Ergebnis dieser Anpassung fir -80 K/min zu sehen.

Es ist zu erkennen, dass die Verschiebung der Isobaren an den Geradengleichungen des oberen
und unteren linearen Bereichs sowie die Modellierung des Ubergangsbereiches erfolgreich
umgesetzt wurden. Im Vergleich der mittels modified 2-domain Tait model aus den verschobenen
Messdaten gewonnenen 1 bar-Isobaren mit den DSC-Daten fir die spezifische Warmekapazitat ist
zu sehen, dass Onset und Endset der DSC-Messung gut mit dem Ubergangsbereich des pvT-
Modells iibereinstimmen. Eine Ubereinstimmung des Peak-Wertes kann nicht tiberpriift werden, da

dieser im Tait-Fitting nicht erkennbar ist.
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Abbildung 33: Korrespondenz zwischen der DSC-Messung und der extrapolierten und hinsichtlich
héherer  Abkihlgeschwindigkeiten an  den  charakteristischen Punkten
verschobenen 1 bar Isobaren (Tait Fit) erméglicht die Verschiebung der Messdaten.
Die roten Linien verdeutlichen, dass eine Druckkristallisation (isotherme
Druckerhéhung) eintreten kann.

Die so aufbereiteten, konsistenten Daten wurden mit Hilfe von Datenpunkten (DSC) und anhand
der Koeffizienten des Tait-Fits in die Simulationssoftware tberfuhrt. Die Messdaten der weiteren
Materialien weichen in Abhangigkeit vom Fillgrad und der einsetzenden Kristallisation (bereits in
2.2.2 anhand der spezifischen Warmekapazitat dargestellt) geringfiigig von den hier dargestellten
Werten ab.

2.2.4 Warmeleitfahigkeit

Die Bestimmung der Warmeleitfahigkeit, von welcher das Erstarren der Kunststoffschmelze
abhangt, wurde ebenfalls mittels des Rheograph 25 der Géttfert Werkstoff-Prifmaschinen GmbH
durchgefihrt. Es handelt sich um ein Verfahren, welches eine Warmeleitfahigkeitsmessung in
Abh?2ngigkeidt von Temperatur und Dr u c kndustrienadfery | i c ht
Bedingungen des SpritzguRprozesses und erfillt die Norm ASTM D5930.fi [G612, S.5] Im
Gegensatz zum Laserflash-Verfahren (Abschnitt 2.1.4) wird bei diesem Messverfahren eine
Richtungsabhangigkeit der Warmeleitfahigkeit nicht bertcksichtigt. Da diese in der
Simulationssoftware ebenfalls keine Berlcksichtigung findet, konnten die hier erzeugten

Messdaten genutzt werden.
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Zundchst wird ein definiertes Volumen des zu untersuchenden Materials in den Kanal des

Rheometers geflllt und aufgeschmolzen. Dabei wird der Kanal, wie bei der pvT-Messung,

schrittweise befillt und das Material mittels eines Stempels verdichtet.

AnschlieBend wird der Sensor zur Messung der thermischen Leitfahigkeit in Form eines
Messdorns in den Kanal eingefiihrt, wobei das Probenmaterial in den Ringspalt zwischen
Prifkanal und Messdorn flief3t.

Der Messdorn A[ é ] besteht aus einem d¢gnnwandigen Hohlr
Thermoelement im Zentrum. Mit Hilfe einer genauen Spannungsquelle wird ein definierter
Warmestrom in der Probe generiert. Es stehen 2 Versorgungsspannungen von 24 Volt DC und 69

Volt DC zur Verfugung, die je nach Anwendungsfall ausgewéhlt werden kdnnen. Der Anstieg der
Temperatur im Sensor wird gemessen und die Thermische Leitfahigkeit dann aus dem
Temperaturanstieg und de noMEStS5hestrom berechnet . fi

Da der Messdorn den Prifkanal nach oben hin mit zwei Dichtringen abschlief3t, kann ein Prifdruck
von bis zu 1.000 bar auf das Probenmaterial ausgelbt werden. Des Weiteren ist es durch die
Verwendung des Hochtemperaturthermostats USH 400 mdglich, die thermische Leitfahigkeit bei

bestimmten Temperaturen bis zu 320 °C zu messen.

Durch Eingabe zweier Temperaturen wird der Bereich bestimmt, in welchem ein linearer
Temperaturanstieg (in der halblogarithmischen Darstellung) zu verzeichnen ist. Hierbei wird ein
Korrelationswert (Correl.) Uber die lineare Approximation ausgegeben. Dieser unterstitzt die
Auswahl des linearen Bereichs und kann gleichzeitig als MalR fur die Qualitat der Daten angesehen
werden. Laut Herstellervorgabe soll der Korrelationswert den Wert Correl.= 0,993 nicht

unterschreiten.

Die Ermittlung der Warmeleitfahigkeit erfolgt anschliel3end durch folgende Gleichung:

A= 4 X 7rC><x(7(’22 -T1) % “‘(z_z) el 2t
wobei
A = Warmeleitfahigkeit t = Zeit
C = Konstante der Messsonde T = Temperatur

Q = Warmestrom pro Lange

In Anbetracht der hohen Warmekapazitat sowie hohen Warmeleitfahigkeit des hochgefllten
Materials wurde mit der Versorgungsspannung von 69 V die hohere Warmeleistung gewahlt. Pro
Temperaturstufe wurden zur Absicherung der Messergebnisse drei Einzelmessungen

durchgefihrt.
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Aufgrund starker Streuungen der gemessenen Temperaturwerte bei der Bestimmung des

auszuwertenden Temperatur-Zeit-Bereichs ergaben sich nur Korrelationswerte unterhalb von
Correl.= 0,993.

Daher wurde eine weitere Einteilung Uber die Glte der Messergebnisse mit folgenden

Grenzwerten vorgenommen:

- Correl.= 0,993 A gut
- Correl.= 0,988 A befriedigend
- Correl.> 0,980 A ausreichend

- Correl.< 0,980 A ungeniigend

Auf Grundlage dieser Einteilung wurden die Messungen der Wiederholungen kombiniert. Dabei

wurde jeweils der arithmetische Mittelwert aller einer Kategorie zugehdrigen Messergebnisse

gebil det. Aus diesem Vorgehen erfigigbeth°siicghe,n dNess ed
aus gesicherten Messergebnissen bestehen. Bei de
ergibt sich jedoch trotz der grof3eren Unsicherheit bei den Einzelergebnissen durch die meist

grolRere Anzahl an gemittelten Einzelmessungen eine hbhere statistische Sicherheit.

Im nachsten Schritt wurden fir jede Kategorie einmal alle Druckstufen und einmal alle
Temperaturstufen zusammengefasst, sodass der Temperatureinfluss (Abbildung 34) und der

Druckeinfluss (Abbildung 35) auf die Warmeleitfahigkeit sichtbar werden.

Zunachst fallt das hohe Niveau der Warmeleitfahigkeit auf, welches auf den hohen Fillstoffanteil

von Graphit, Ruf und Kohlefasern zurtickzuftihren ist.

Darliber hinaus weisen die temperatur- und druckabhangigen Verlaufe (Abbildung 34 und
Abbildung 35) ein bemerkenswertes Verhalten auf. Wahrend in Abhangigkeit des Druckes keine
wesentliche Veranderung festzustellen ist, verandert sich die Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit

der Temperatur deutlich.

Referenz
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Abbildung 34: Abbildung der Warmeleitfahigkeit Uber der Temperatur
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Referenz
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Abbildung 35: Abbildung der Wéarmeleitfahigkeit iber den Druck

Von 50 °C bis 320 °C kommt es zu einer Steigerung von 1,25 W/m*K, was einer Anderung der
Warmeleitfahigkeit von 18 % entspricht. Der Anstieg verlauft dabei degressiv und es kommt nach
dem Ubergang in den schmelzflissigen Zustand zu einer verstarkten Streuung der
Messergebnisse. Der Verlauf konnte bis zum Schmelzpunkt bei etwa 260 °C gut durch eine
logarithmische Regression angendhert werden. Im schmelzflissigen Bereich ist aufgrund der
grol3en Streuung kein klarer Trend mehr erkennbar, jedoch scheint die logarithmische Regression

zumindest im untersuchten Temperaturbereich Giiltigkeit zu behalten.

Ein singuléres Ereignis im Bereich der Kristallisationstemperatur, wie fir einen teilkristallinen
Kunststoff typischer, leichter Anstieg der Warmeleitféahigkeit, ist nicht zu verzeichnen. Dies ist
aufgrund des hohen Fiillstoffanteils jedoch nicht verwunderlich, zumal der zu erwartende Anstieg

kleiner ist als die vorliegende Streuung der Messwerte.

Jedoch stellt die mit der Temperatur zunehmende Warmeleitfahigkeit an sich ein unerwartetes
Charakteristikum dar. Zwar haben Kunststoffe zum Teil eine mit der Temperatur zunehmende
Warmeleitfahigkeit, jedoch ist diese gquantitativ so gering, dass sie unter Betrachtung des hohen
Fullstoffanteils an Graphit, Ru3 und Kohlefasern keinen erkennbaren Einfluss haben sollte. Die
Kohlenstoff-Flllstoffe, welche demnach fir das Material hinsichtlich der Warmeleitfahigkeit
eigenschaftsbestimmend sein sollten, haben indes ein mit der Temperatur abfallendes
Warmeleitfahigkeitsvermodgen [VDI06, DIK-3].

Der zu verzeichnende Effekt, welcher auch fir das HT2 ternar (die Warmeleitfahigkeit sinkt jedoch

durchschnittlich um etwa 1-2 W/mK) gilt, ist also auf ein anderes Phanomenen zurtickzufihren.

Hierbei ist es moglich, dass sich die Wéarmeleitfahigkeit des Materials entsprechend der
Morphologie &ndert. Stellt man sich die Fullstoffpartikel als hochwéarmeleitfahiges Netzwerk vor, so
bilden die Kunststoff-Molekile zwischen den einzelnen Partikeln aufgrund ihrer schlechteren
Warmeleitfahigkeit thermische Widerstande. Eine vergleichsweise geringe Verdnderung dieser
thermischen Widerstande im Zuge der mit der Temperatur zunehmenden Warmeleitfahigkeit des
Kunststoffes kdnnte also einen vielfach starkeren Einfluss auf das Gesamtwarmeleitvermégen des
Materials haben.
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Die Betrachtung der Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit der Morphologie wirde auch die hohe

Streuung der Messergebnisse im schmelzflissigen Bereich erklaren, da sich hier aufgrund der
erhdhten Beweglichkeit der Fillstoffe in der Kunststoffmatrix die Abstande und somit der Betrag

der thermischen Widersténde zwischen den Fullstoffpartikeln st&dndig andern.

Eine weitere Erklarung ist die Zunahme der Warmelbergangskoeffizienten sowohl zwischen dem
hochgefullten Kunststoff und dem Metall der Messsonde als auch zwischen den Fiillstoffpartikeln
und der umgebenden Kunststoffmatrix. Hier konnte durch Zunahme der Temperatur eine
verbesserte Kontaktierung zwischen den Stoffen zustande kommen. Dadurch wirde sich zum
einen, bei Betrachtung des Warmelbergangskoeffizienten zwischen Fullstoff und Matrix, die
effektive Warmeleitfahigkeit des Materials verbessern. Zum anderen nimmt die gemessene
Warmeleitfahigkeit des Materials zu, welche sich allein durch die verbesserte Kontaktsituation
zwischen Messsonde und Material ergibt. Da im SpritzgieRwerkzeug ebenfalls ein Kontakt des
Materials zum Metall der Werkzeugkavitat vorliegt, ist dieser Umstand aus Sicht der Prozessnahe

nicht unbedingt negativ zu bewerten.

Ein Punkt der dem widerspricht, ist allerdings das gemessene druckabhéngige Verhalten. Sollte
der Warmeubergangskoeffizient tatsachlich einen derart groRen Einfluss auf das Messergebnis
haben, so sollte sich dies auch in der Abhéngigkeit des Druckes widerspiegeln. Der einzige Effekt,
der jedoch in Abhangigkeit des Drucks festzustellen ist, ist, dass mit zunehmendem Druck die

Streuung der Messergebnisse abnimmt.

Eine vollends befriedigende Erklarung fir dieses Materialverhalten kann auf Basis der

vorliegenden Messdaten des untersuchten Materials nicht gefunden werden.

Insgesamt liegt mit Abschluss dieses AP eine umfassende Materialdatenbasis fur die Simulationen

Vvor.
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2.3 Arbeitspaket 3: Spritzgiel3en Probekdrper und Entwicklung eines Produkt-

qualitdtsmodells (IPE)

2.3.1 Probekorper, Werkzeug und variothermes Spritzgief3en

Fur das Spritzgiel3en von Probekérpern mit variothermer Werkzeugtemperierung fand das bereits
im Vorgangerprojekt genutzte Zwei-Platten-SpritzgieBwerkzeug Verwendung. Fir eine
ausreichende Sicherheit des Bedieners bei der Verwendung von Ol mit Vorlauftemperaturen von
bis zu 350 °C wurden die Anschlisse der Temperierung Uberarbeitet und zur Verbesserung der
Temperaturverteilung ein weiterer Khlkreislauf (Bohrung: @ = 10 mm) integriert. Hinsichtlich einer
geringen Anzahl von Verbindungsstellen wurde auf eine bessere Temperierung durch weitere
Kreislaufsysteme verzichtet. Stattdessen erfolgte die Uberarbeitung der thermischen Isolierung,
durch (druckfeste) lIsolationsplatten. Diese wurden zwischen die durch eingefraste Taschen
vergroRerte Oberflache der Werkzeugaufspannplatten und an allen Wanden der Auswerferseite
montiert. Die Stabilitat des Werkzeuges wurde durch den Einbau von Stitzkonstruktionen erhéht
und die Auswerfereinrichtung Uberarbeitet. Diese MalRnahmen wurden von der Firma Krallmann

Pilot Werkzeug GmbH umgesetzt.

157
142,5
120 4 54

80

(a) (b)

Abbildung 36: (a) Bauteildimensionen der langsstrukturierten, unteren Werkzeugkavitat (Angaben
inmm) und Lage der Werkzeuginnendrucksensoren (Kreis, bis 300 °C) zur
Prozessuberwachung und Abgleich mit Simulationsergebnissen. (b) CAD-Modell
des Probekérpers

Es wurden drei neue Formplatten (1 x Dusenseite (DS), 2 x Auswerferseite (AS)) aus dem
Werkzeugstahl 1.2083 (X40Cr14) beschafft. Dieser Werkzeugstahl besitzt im gehéarteten Zustand
eine geringe thermische Leitfahigkeit bei guter Korrosionsbestandigkeit, welche bei der
Verarbeitung von PPS Beachtung finden muss. In die ebene Dusenseite, welche die von @ =
8,55 mm auf @ =12 mm konisch zulaufende Angussbuchse enthalt, wurden neben einem mittig
zwischen den zwei Olkreislaufen sitzenden Thermoelemt Typ J (TemplDS, HASCO Hasenclever
GmbH + Co. KG Z1295/5/1,5x100) insgesamt acht Drucksensorbohrungen zur Prozess-
Uberwachung des Werkzeugfullprozesses und Abgleich mit Simulationsergebnissen mit
Werkzeuginnendrucksensoren des Typs 6152 AB der Firma Kistler Instrumente AG, welche bis zu

einer Werkzeugtemperatur von 300 °C verwendet werden kdnnen, eingebracht. Da jedoch nur ein
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Drucksensor zur Verfigung stand, wurden die Bohrungen mittels Blindstopfen verschlossen. Ein

Blindstopfen war dabei so ausgefuhrt, sodass ein weiteres, oberflichennahes (3 mm)
Thermoelement eingebracht werden konnte (Temp2DS). Die Auswerferseite wurde anhand der
Stromungsverhaltnisse beim Spritzgiel3en einer BPHP entworfen (Flowfield). Dabei kann jedoch
immer nur eine gleichgerichtete Stegausrichtung betrachtet werden (quer- bzw. l1angs). Es wurden
Entliftungen und an den Stegen Entformungsschragen von 5 ° eingebracht. Die Plattendicke
wurde hinsichtlich der variothermen Werkzeugtemperierung auf die Zielgré3e von 1 mm reduziert.
Die einschraubbaren Bandangisse ermdglichen die Variation der Dicke (h=1/2/3 mm) als auch die
Fullung von zwei bzw. einer Kavitat(en). Die Abmessungen des Prifkorpers sind Abbildung 36 (a)
zu entnehmen. Dort sind auch die moglichen Sensorpositionen eingezeichnet. Der Kreis
symbolisiert die fur den Einbau des Werkzeuginnendrucksensors verwendete Bohrung. Einen
plastischeren Eindruck kann durch das CAD-Modell des Prifkorpers aus Abbildung 36 (b)

gewonnen werden.

(b) (d)
Abbildung 37: (a) Die warmeisolierte Auswerferseite zeigt die Lamellenstruktur. In (b) wird die
Position des Thermoelements (Temp3AS) anhand des CAD-Modells deutlich. (c)
Die Disenseite mit den gefligten Schlauchanschlissen und die
Durchflussrichtung des Thermaldls zeigt Abbildung (c). Abbildung (d) gibt die
Position des Thermoelements (Temp1DS) wider.
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In Abbildung 37 ist in (a) die zur strukturierten Prufkdrperseite gehérende Werkzeughalfte mit den

Isolierungen und einem Angussverteiler, der es erlaubt, beide Kavitaten zu fillen, dargestellt.

Abbildung 37 (b) zeigt die Lage des Thermoelements in der Auswerferseite. Abbildung 37 (c) zeigt
die isolierten Ganzmetallschlauche (@ = 10 mm, | = 2,5 m mit Uberwurfmutter M18x1,5) der Firma
Regloplas AG, welche mit konisch dichtenden Universaldichtkegeln an die an die Formplatte
gefligten Anschlussnippel der ebenen Disenseite mit Angussbuchse montiert sind. Die
Durchflussrichtung der Temperierkanéle wird durch die Pfeile angezeigt. Hier beispielhaft fir einen
Vorlauf zum Heizen des Werkzeuges. Diese Verbindungen stellten sich bei den hohen
Temperaturen als kritisch heraus, da es hier zur Rissbildung in den gefligten Anschlussnippeln
kam. Eine Uberarbeitung der Formplatten zum Austausch der Nippel geeigneter Harte musste zur
Herbeiftihrung der notwendigen Dichtheit erfolgen. Dies hatte einen enormen Zeitverzug zur Folge.
Im Anschluss konnte der Versuchsaufbau, welcher in Abbildung 38 schematisch dargestellt ist, in
Betrieb genommen werden. Wie in Abbildung 39 dargestellt, wird ein SpritzgieRzyklus gestartet,
wenn die Steuerung der hydraulischen  SpritzgieBmaschine des Typs Arburg
Allrounder 470 S 1100-400 35 das Uber die Messbox der Firma DEWETRON GmbH gesendete

analoge Messrechner-Si g n al Aoberer Werkzeugtemperaturgrenzw

des Vorliegens dieses Grenzwertes wird in dem Programm DASYLab V 10.00.03 der National
Instruments Ireland Resources Ltd. das anhand des Thermoelements Typ J ermittelte
Werkzeugtemperatur-Signal verwendet. Zur Minimierung der Verweilzeit des Materials im
Plastifizierzylinder erfolgt die Dosierung fur den anstehenden Zyklus direkt vor dem Einspritzen.
Das cber di e Maschinensteuerung g e s endeaneden
Messrechner  gemeldet, welcher die Ventilstellung an der Ventilstation des
Zweikreisoltemperiergerates der Firma SINGLE Temperiertechnik Gmb H a u f Ak al
Austausch des heiRen durch das kalte Ol nimmt 4 s in Anspruch. In dieser Zeit ist der Einspritz-
und Nachdruckvorgang, bei dem die verschiedenen Prozesssignale Uber die Maschinensteuerung

Temperier- Temperier-
medium medium

——> —
€ p—

Arburg 470 S

A
Messdaten, Ventilstellung:
Statussignal: Avarmii o dkagtii A Messdaten:
ABStart Einspritzenhi Ainspritzdruckf
ASchneckenwegfi
ASchneckengeschwindigkeitfi
Messrechner Aschneckendrehzahlfi
ANerkzeuginnendruckf
Werkzeugtemperaturgrenzwerte ANerkzeugtemperaturfi

Abbildung 38: Versuchsaufbau zur Realisierung der variothermen Prozessfiihrung
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Institut fir Produkt Engineering

abgegriffen und Uber eine Messbox der Firma Geitmann Gmbh in DASYLab aufgezeichnet
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Abbildung 39: Ablauf des variothermen SpritzgieRprozesses
Die in Abbildung 40 gezeigte Thermografieaufnahme an der schwarz eingefarbten Disenseite
zeigt, dass es entlang der Umlenkungen der Temperierkanale zur Ausbildung von Warmepolstern
kommt. In der unteren Werkzeugkavitat sind diese nicht derart ausgepréagt vorhanden. Zwischen
der am Oltemperierer eingestellten Olvorlauftemperatur und der erreichten Werkzeugoberflachen-
temperaturen im Bereich der Werkzeugkavitat liegt je nach Lage der Auswertungspunkte eine
Temperaturdifferenz Arpax = 48,7 °C bzw. App,in = 23,2 °C vor. Im Vergleich zum Thermoelement
Temp2DS wird an der Oberflache eine um 10,5 °C geringere Temperatur ermittelt. Damit liegen
die Warmeverluste zwischen Temperierer, Ventilstation und Werkzeug in einem annehmbaren und

abschatzbaren Maf3stab. Fur die weiteren Versuche wird die Vorlauftemperatur jeweils um 20 °C
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Vergleich zum
Thermoelement
(Temp2DS)

|

.<Abbildung 40: Die Thermografieaufnahme der
dusenseitigen Werkzeughalfte beim
Aufheizen lasst die U-férmigen
Verlaufe der Temperierkandle und die
Oberflachentemperatur bei einer
Olvorlauftemperatur von 300 °C
erkennen.

Werkzeuginnen-
drucksensor

hoher gewahlt als die gewlinschte Formtemperatur. Da es trotz der thermischen Optimierung des
Werkzeuges aufgrund der Unterschiede in den temperierten Stahlmassen zu unterschiedlichen
Heiz- bzw. Kihlraten des Werkzeuges kommt, wie Abbildung 41 zeigt, wird der
Werkzeugtemperaturgrenzwert abhangig von einem Thermoelement gemacht. Damit der
eingebaute Werkzeuginnendrucksensor keinen Schaden nimmt, wurde das Thermoelement

Temp2DS verwendet, der am besten der vorgegebenen Olvorlauftemperatur folgt.

Trotz dieser hohen erreichbaren Werkzeugtemperaturen und der Uberschreitung der
Leistungsgrenze der SpritzgieBmaschine fir Standardanwendungen war es bei keiner
Maschineneinstellung moglich (max. Einspritzdruck 2.500 bar) mit dem HT1 Ref. eine vollstandig
geflllte Werkzeugkavitat zu realisieren. Entgegen dem Projektziel wurden daraufhin auch
MalRnahmen wie die Erhdhung der Plattendicke ergriffen. Diese brachten nur einen mafigen Erfolg
und fuhrten auch immer noch nicht zur vollstdndigen Abformung der Werkzeugkavitat.
Infolgedessen war eine Analyse der Druckverbrauche, welche alleine durch das Material und die

Maschine hervorgerufen werden, notwendig.
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Abbildung 41 Temperaturverlaufe der Thermoelemente wéhrend einer alternierenden Umschaltung
zwischen den Vorlauftemperaturen des Heil3kreises (320 °C) und Kaltkreises (80 °C)
durch die Ventilstation

2.3.1 Druckverbrauch

Der Druckverbrauch, also der am Schneckenschaft gemessene Druck beim Ausspritzen der
Schmelze aus dem Plastifizieraggregat in das offenen Werkzeug, bei dem maximalen
Einspritzvolumenstrom von 450 cm3/s ist in Abbildung 42 fir verschiedenen Materialien bei den
Ublichen Verarbeitungstemperaturen dargestellt. Der absinkende Verlauf des Druckprofils ab dem
Schneckenhubvolumen von 10 cm? ist auf die Nachdruckphaseneinstellung zurtickzufiihren und
wird fir die Betrachtung der Druckverbrauche vernachlassigt. Bei dem ungeflillten PP stellt sich
ein Druckniveau von ~250 bar ein. Das bereits fur den NT-Bereich etablierte Referenzmaterial
(Gesamtfullstoffanteil (Gew%) von Rul3 und Grafit entspricht dem Gesamtfillstoffanteil des Rul3-,
Grafit- und Kohlefaseranteils des Referenz HT-Compounds) zeigt im Vergleich zum ungefilliten PP
bereits eine deutliche Steigerung auf etwa 600 bar. Besonders auffallig ist jedoch der Anstieg des
Druckes auf teilweise mehr als 1.600 bar bei Verarbeitung des HT-Compounds. Dieser enorme
Anstieg wurde so nicht erwartet und verdeutlicht die Herausforderung des Spritzgiel3ens dieser
Materialien und erklart, warum die Maschine(n) immer an ihre Leistungsgrenze stof3en. Da alleine

fur die translatorische Bewegung der Schmelze in Abhangigkeit von der Einspritzgeschwindigkeit

2000
1500 ungefiilltes PP - 280 °C
8
1000 " Referenz NT-Compound - 340 °C
_/v\ E
‘ 500
4 tj - Referenz HT-Compound - 360 °C
(. 0
70 60 50 40 30 20 10 0

Schneckenposition s [mm)]

Abbildung 42: Vergleich der Druckprofile beim Ausspritzen der verwendeten Materialien bei einem
eingestellten Einspritzvolumenstrom von 450 cm3/s
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ein enorm hoher Druck bendtigt wird, verbleiben fur die Flllung der 1 mm dinnen Werkzeugkavitéat
nur noch 1.000-1.500 bar.

Eine genauere Untersuchung der druckverbrauchenden Komponenten des Plastifizieraggregats
(Plastifizieraggregat mit 3-Zonenschnecke und Ruickstromsperre (P), offene Diise (Standard (S)
und mit geringerem Offnungswinkel (O)) und Dusenspitze (D)) und des Werkzeuges kann
Abbildung 43 entnommen werden. Bei diesen Versuchen wurde bei verschiedenen
Konstellationen, Einspritzvolumenstromen und Staudriicken der sich ergebende Druck beim
Ausspritzen des HT1 Ref. und des HT2 ternar ermittelt. Durch den Wechsel der offenen Dise kann
immerhin eine Verringerung des Druckverbrauches um 204 bar erreicht werden. Die Verringerung
der Viskositat des HT2 ternéar um 60 % spiegelt sich in derselben Relation auch im Druckverbrauch

wider.

Weiterhin ist festzuhalten, dass bei der Verarbeitung dieser hochgefiliten Materialien der
eingestellte Staudruck gezielt gewahlt werden muss. Ist dieser zu gering gewahlt (bspw. 0 bar,
siehe unten), so wird der Schneckenvorraum nicht vollstandig mit Material geflllt. Die
Maschinensteuerung meldet zwar einen vollstandig geflllten Vorraum, anhand des AusstoRes

(MaRRe) und der Druckprofile (zwei Druckst63e) ist jedoch zu erkennen, dass dies nicht der Fall ist.

1600 —— i1 P-36cm’s
1525 bar Ts = 360 °C 1500 HT1 Ref. - 0 bar
1384 bar 1400 ﬂ i SP-36cm’/s
HT1 Ref. - 0 bar
1300 ) s
1200 = I OP-36cm’/s
1100 B HT1 Ref. - 0 bar
— 3
1000 & DSP-36cm’/s
W % HT1 Ref. - 0 bar
>
727 bar ' 800 5 DOP-36cm’s
700 HT1 Ref. - 0 bar
600 ES D O P- mit DS - 150 cm®/s
08{bar 500 Lof : HT1 Ref. - 50 bar
330 bar 16 bar :gg = e —— — 3_8-PR rfmt 5DOSb 300 cm/s
. ‘ B ef. - ar
T— 5 — 4 200 . 3
D O P- mit DS - 450 cm™/s
100 [ HT1 Ref. - 50 bar
. 0 3
60 50 40 30 20 10 0 D O P-36 cm'/s

Schneckenposition s [mm] HT2 ternar - 50 bar

Abbildung 43: Konstruktive Gegebenheiten bei der Optimierung des Disensystems und die daraus
resultierenden Druckprofile der Leerspritz-Versuche

2.3.2 (Vollfaktorieller) Versuchsplan Probekdrper

Nachdem die Vorversuche bereits gezeigt haben, dass eine vollstdndige Formteilfillung mit dem
HT1 Ref. nicht moglich ist, wurde das besser flieRfahige HT2 ternar fur die Erarbeitung eines
Produktqualitatsmodells genutzt. Dieses Produktqualitatsmodell soll in der Lage sein, das

Qualitatsmerkmal des flachenspezifischen Durchgangswiderstands ortsaufgeldst vorherzusagen.
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Um diese quantitative Vorhersage zu ermdglichen, werden im ersten Schritt den elektrischen

Widerstand beeinflussende Prozessparameter untersucht. Hiervon kénnen die Einflussfaktoren
und deren Starke Uber die multiple Regression in einen mathematischen Zusammenhang gebracht

werden.

Da die Vorversuche gezeigt haben, dass die Verarbeitungstemperatur lediglich auf den oberen
zulassigen Grenzwert reduziert werden konnte (340 °C), entfiel dieser Parameter bei der weiteren
Untersuchung. Zur Quantifizierung der variothermen Prozessfihrung wurde der obere
Werkzeugtemperaturgrenzwert (Einspritzphase) als wichtige EinflussgréRe variiert. Aus den
vorangegangenen Arbeiten war bekannt, dass die Einspritzgeschwindigkeit ebenfalls einen grof3en

Einfluss auf die Ausbildung eines leitfahigen Netzwerkes besitzt.

Bei der hochstmoglichen Werkzeugtemperatur von etwa 330°C war die vollstdndige
Formteilfillung (langsstrukturiert) mit dem HT2 terndr zwar mdglich, aber eine saubere Entformung
konnte nicht erzielt werden. Vielmehr haftete das Material an der ebenen Disenseite oder/und es
kam zum Abriss der Stege, welche in der auswerferseitigen Werkzeughalfte hangen blieben. Die
Nutzung von Formentrennmittel, die Variation der Entformungstemperatur als auch ein
nachtragliches Polieren der Werkzeugoberflache konnte hier auch keine Verbesserung erzielen.
Diese Schwierigkeiten bei der Entformung der Probekodrper lagen bei geringeren oberen
Werkzeugtemperaturgrenzwerten im geringeren MaBRBe (manuelle, mechanische Werkzeug-
reinigung wahrend der Heizphase notwendig) bis gar nicht vor. Dafiir wurden die Formteile nicht
vollstandig abgeformt. Weiterhin konnte der Werkzeuginnendrucksensor, welcher Daten fir den
Vergleich der Simulationsergebnisse liefern soll, nur bei maximalen Werkzeugtemperaturen von
300 °C eingesetzt werden. Daruber hinaus beliefen sich die Zykluszeiten aufgrund der
Werkzeugaufheizung auf etwa das gleiche Niveau wie das der Vorlauftemperatur auf etwa
20 Minuten. Als Kompromiss dieses Dilemmas konnten nur teilgefillite Probekérper untersucht
werden. Hinsichtlich der Bestimmung elektrischer Widerstande, fir die eine Messflache von
20 mm x 20 mm notwendig ist, wurde eine volumetrische Formteilfillung von mindestens 35 %
(Bestimmung des geflllten Volumens Uber Bauteilgewicht und Dichte (1,8831g/cm3) zum

Formteilvolumen von 13,882 cm3; siehe Abbildung 44) festgelegt und diese als zusatzliche

Zielgrol3e betrachtet.

Abbildung 44: Schematische Darstellung einer
volumetrischen Formteilfullung
von 35% mit einer Messflache
von (20x 20) mm2 am Flowfield
des Formteils
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Prufkorper mit einer volumetrischen Teilfillung von 35 % konnten bei einem oberen

Werkzeugtemperaturgrenzwert von mindestens 250 °C und bei Einspritzvolumenstromen von
mindestens 100 cm®s  hergestellt  werden. Die untere Grenze des oberen
Werkzeugtemperaturgrenzwerts im Versuchsraum betrug somit 250 °C (Vorlauf des HK aufgrund
der Werkzeugreinigung und homogener Temperaturverteilung jeweils 20 °C (Uber dem
Werkzeugtemperaturgrenzwert; hier also 270 °C) und 100 cm®/s fir den Einspritzvolumenstrom.
Die weiteren Versuchspunkte und die zugehorigen Einstellungen des vollfaktoriellen
Versuchsplans und der Refrenzpunkt zur iosthermen Werkzeugtemperierung, bei der die
notwendige volumetrische Teilflillung zur Widerstandsmessung nicht erreicht werden konnte, und
der Zentralpunkt sind Tabelle 2 zu entnehmen.

Tabelle 2: 32+2-Versuchsplan

Oberer . :
N Werkzeugtemperaturgrenzwert Elnsprltz[\éﬁqll;/rsr‘}enstrom Bemerkung
°C

200 300 Referenzpunkt

280 100
280 200
280 300
250 100
250 200
250 300
300 300
300 200
300 100

265 200 Zentralpunkt

Da die Maschinensteuerung nicht in der Lage war den vorgegebenen Einspritzdruck von 2.400 bar

vollfaktorieller
Versuchsplan

[
~|o

| 6 |
| 8 |
B
| 10 |
B

einzuregeln und nur eine wegabhéngige Umschaltung moglich war, musste der Umschaltpunkt
(Schneckenweg) fur jeden Versuchspunkt anhand des ersten Zyklus bestimmt werden (indirekt
hydraulikdruckabhangige Umschaltung, siehe Abbildung 45). Dies hat zur Folge, dass der Einfluss
der Einspritzgeschwindigkeit nur bedingt abgebildet werden kann. Der Nachdruck wurde genutzt
um den Werkzeuginnendruck von 2.500 bar (1 s) auf 500 bar (5 s) abzubauen. Entgegen der in
der Literatur genannten Einfahrzeit von 10 bis 15 Spritzgiel3zyklen wurde aufgrund der langen
Zykluszeiten durch die variotherme Prozessfilhrung und der Werkzeugreinigung lediglich der
Zyklus zur Bestimmung des Umschaltpunktes genutzt. Bei der Anzahl der Prifkorper zur
statistischen Absicherung der Versuchspunkte musste mit einer Anzahl von vier Prifkorpern statt
den ebenfalls empfohlenen 10-15 [Sc13, S. 178] abgewichen werden.
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Abbildung 45: Veranderung des Einspritzdruckverlaufs bei unterschiedlicher Umschaltung und
Nachdruckfihrung

2.3.3 Zykluszeit und Prozessdaten

Die starke Abhangigkeit der Zykluszeit von dem eingestellten oberen Werkzeugtemperatur-

grenzwert kann Abbildung 46 als auch Abbildung 47 entnommen werden.

Tg= 340 °C |vg= 300 cm?/s

= 300 ——--- Heizen 300 °C  ----zzzzwr==zzdke; 3000 - iti 1 °

é CHeizen 250 °C. oorinerm - o Schneckenposition i 300 °C
057 250 Y~ stat -~ 2500 Schneckenpositioni 250 °C
— S » Einspritzen
2 200 g +Nachdruck 2000 S~~~ Werkzeugtemperatur i 300 °C
2 / +Kuhlen = ¢ o
g S 150 ¢ = 1500 2 Werkzeugtemperatur i 250 °C

c X
g'% 100 \ 1000 S —— Werkzeuginnendruck i 300 °C
O D =
= % 50 . L 500 e Werkzeuginnendruck i 250 °C

D et = 0 Einspritzdruck i 300 °C

0 100 200 300 400 500 600 ) _
. Einspritzdruck i 250 °C
Zeit t [s]

Abbildung 46: Der Vergleich von unterschiedlich eingestellten oberen Werkzeugtemperatur-
grenzwerten zwischen 250 °C und 300 °C zeigt die Abhéngigkeit der Zykluszeit von
der Werkzeugtemperatur

600

1 Abbildung 47: Abkuhl-  und
500 — — Aufheizzeiten
400 — _ . des 32+2-
146 Versuchsplans
= 300 _——321¥295—290433 Wi
% 200 S ss a2 — —1 —1 1 1 [
N
100 4 Sy (S i [ Py S g B
3 3 7 - 108 103 103 137 137 137
° 100 ecm?| 200 cm3|300 cm?®| 200 em®| 100 cm3|200 cm3|300 cm?®| 100 cm3|200 cm3|300 cm?®
250°C | 250°C | 250°C | 265°C | 280°C | 280°C | 280°C | 300°C | 300°C | 300 °C
DAbkiihlzeit O Aufheizzeit und Werkzeugreinigungszeit

In Abbildung 48 ist der Einfluss der Werkzeugtemperatur auf die Prozessdaten wahrend der
Einspritzphase und dem Beginn der Nachdruckphase bei einem eingestellten Einspritz-
volumenstrom von 300 cm3/s dargestellt. Dabei sind die Einspritzdruck-, Schneckenweg- und
Werkzeuginnendruckverlaufe dargestellt. Wie bereits beschrieben, handelt es sich dabei um einen

angussnahen Werkzeuginnendrucksensor, wodurch der zeitliche Druckverlauf im Werkzeug
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punktuell erfasst werden konnte. Die Messdaten des Werkzeuginnendrucks geben dabei einen

guten Einblick in den Formfullvorgang und den temperaturabhangigen Druckverlust zwischen dem

Schneckenvorraum und der Kavitat.

Werden die Ergebnisse der gemessenen volumetrischen Formteilfillungen (Abbildung 50)
hinzugezogen so lasst sich erkennen, dass die Variation des oberen Werkzeugtemperatur-
grenzwerts einen erheblichen Einfluss auf die Formteilfillung hat. Bei Beibehaltung des
eingestellten Einspritzvolumenstroms und Erhdhung des oberen Werkzeugtemperaturgrenzwerts

von 250 °C auf 300 °C ist eine Erhdhung des volumetrischen

Formteilvolumens von ~17 % zu verzeichnen. Dabei ist hervorzuheben, dass die sich ergebende
Einspritzdruckverlaufe in Abbildung 48 nahezu identisch verlaufen. Es ist somit erkennbar, dass

bei gleichen Einstellungen an der Einspritzachse (maximaler Einspritzdruck und Einspritz-
volumenstrom) bei Anhebung der Werkzeugtemperatur eine Verlangerung des FlieBwegs erzeugt

werden kann.

= 60 3000 . .
E 5 T<=340°C |vg= 300 cmd/s 2500 — T Schneckenposition i 300 °C
g 20 2000 ﬁ%% Schneckenposition i 250 °C
= 8% = ----Geschwindigkeiti 300 °C
23N N Geschwindigkeit i 250 °C
c N 0 meeemcescesmamcesscceccececssseasasaand ~22 eschwindigkeit 1 °
¢ 20 N ae== 1000 65T
S N\ wmmmm=m™™ 2 §'E -=--- Werkzeuginnendruck i 300 °C
g 10 ST 500 O£ 2 9
2 LTSS SSEREERTEEEICcccoommmmmmm— 1 S5 : T °
< 7N N Q Werkzeuginnendruck i 250 °C
G 0 F e 0 Q

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 Einspritzdruck i 300 °C
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Einspritzdruck i 250 °C

Abbildung 48: Einfluss der Werkzeugtemperatur auf die Prozessdaten wahrend der Einspritzphase
und dem Beginn der Nachdruckphase bei einem eingestellten Einspritzvolumenstrom
von 300 cm?3/s

Weiterhin kann beobachtet werden, dass wahrend der Fillphase keine Abhangigkeit hinsichtlich
der Werkzeugtemperatur an den dargestellten Verlaufen vorliegt. Die Fillphase findet dabei beim
ersten grolden Anstieg des Einspritzdrucks statt. Mit dem Umschaltkriterium &ndert sich dieses
Verhalten und die Kurven nehmen unterschiedliche Druckmaxima ein. Die Einspritzdruckverlaufe
wahrend der Einregelung in die Nachdruckphase unterscheiden sich dabei qualitativ nicht. Der
Einspritzdruckverlauf bei einem Werkzeugtemperaturgrenzwert von 250 °C erreicht dabei lediglich
wenige 100 bar héhere Druckspitzen. Bei nahezu identischen Einspritzdruckverlaufen zeigen die
Werkzeuginnendruck- und Schneckenwegverlaufe hingegen starke Unterschiede. Bei einem
oberen Werkzeugtemperaturgrenzwert von 300 °C wird ein maximaler Werkzeuginnendruck von
1.139,54 bar erreicht und bei der Temperatur von 250 °C ein maximaler Werkzeuginnendruck von
787,49 bar. Weiterhin ist der Druckabfall des Werkzeuginnendrucks wahrend der Nachdruckphase
ausgepragter bei dem oberen Werkzeugtemperaturgrenzwert von 250 °C. Anhand der
Schneckenwegverlaufe ist zu erkennen, dass wahrend der Nachdruckphase bei hoheren
Werkzeugtemperaturen ein weiterer Schneckenweg erreicht wird. Die Wegdifferenz ist bis zum

Ende der Nachdruckphase, in der die Schmelze im Schneckenvorraum noch dekomprimiert,
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vorhanden. Die Differenz zwischen Einspritz- und Werkzeuginnendruck ist ein Indiz fir eine

veranderte Druckibertragung zwischen dem Schneckenvorraum und der Kavitat. Durch die
kleinere Druckdifferenz zwischen Einspritz- und Werkzeuginnendruck bzw. durch den hdheren
Werkzeuginnendruck bei einer Temperatur von 300 °C ist eine grofiere Druckibertragung
zwischen dem Schneckenvorraum und der Kavitdt erkennbar. Durch die hdhere
Werkzeugtemperatur, wodurch die Schmelze einer geringeren Abkihlrate aufgrund der geringeren
Temperaturdifferenz zwischen Schmelze- und Werkzeugtemperatur unterliegt, bleibt die Schmelze
somit langer fliel3fahig. Dadurch wird die Druckubertragung zwischen dem Schneckenvorraum und

der Kavitat verbessert und fuhrt zu héheren volumetrischen Formteilfillungen.

Bei den zuvor aufgestellten Aussagen muss jedoch Vorsicht geboten sein. Die Interpretationen
konnten lediglich durch die vorhandenen Messsignale getroffen werden. Aufgrund des komplexen
Materialverhaltens des verwendeten Compounds gestaltet es sich schwierig, mit den vorhandenen
Messsignalen eindeutige Aussagen zu treffen. Es ist nicht moglich allein aus dem Schneckenweg-
und Werkzeuginnendruckverlauf das vorherrschende Verhalten des verwendeten Compounds
vollstandig abzuleiten. Wie zuvor erwahnt, darf bspw. aufgrund von Kompressionseffekten oder
einer Druckverfestigung der Schmelze nicht angenommen werden, dass bei einer
Schneckenbewegung auch tatsachlich Schmelze in die Kavitat verdrangt wird. Weiterhin darf auch
nicht stets angenommen werden, dass aus einem héheren Werkzeuginnendruck ein FlieRen der
Schmelze abgeleitet werden kann. Beim Einspritzen sind unterschiedliche Siegelzeitpunkte der
Schmelze zwischen der FlieRfront und dem Angusskegel moglich. Besser Aufschluss gibt ein
Drucksensor im Schneckenvorraum und ein zweiter angussfernerer Werkzeuginnendrucksensor.
Durch diese Anordnung lassen sich die zeitliche Ausbreitung der Schmelzefront sowie die
Druckverteilung und der zeitliche Druckverlauf im Werkzeug punktuell erfassen. Der Einsatz eines
zweiten angussferneren Werkzeuginnendrucksensors macht jedoch erst Sinn, wenn groR3ere

FlieRweglangen, im Vergleich zu den hier erzielten FlieBweglangen, erreicht werden.

In Abbildung 49 sind die Einspritzdruck- und Einspritzgeschwindigkeitsverlaufe bei dem oberen
Werkzeugtemperaturgrenzwert von 280 °C dargestellt. Es sei darauf hingewiesen, dass die
Einspritzvolumenstromverlaufe in Geschwindigkeit umgerechnet worden sind. Es ist zu erkennen,
dass der Beginn der jeweiligen Einspritzdruck- und Einspritzgeschwindigkeitsverlaufe gleich
verlaufen. Weiterhin l&sst sich beobachten, dass die eingestellte Einspritzgeschwindigkeit von
311,81 mm/s nicht erreicht wurde. Diese erreicht einen maximalen Wert von 297,48 mm/s, weil
vorher die Druckgrenze von 2.500 bar erreicht wurde. Bei der eingestellten Einspritz-
geschwindigkeit von 207,88 mm/s Uberschwingt die Schneckenvorlaufgeschwindigkeit zunachst
bis auf 241,17 mm/s und wird dann solange auf den vorgegeben Wert eingeregelt, bis die
Druckgrenze erreicht wird. Die definierte Geschwindigkeit und das Drucklimit werden eingehalten,
da die Maschine geniigend Zeit zum Regeln hat. Bei der eingestellten Einspritzgeschwindigkeit

von 103,94 mm/s uberschwingt die Schneckenvorlaufgeschwindigkeit bis auf 124,73 mm/s und
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regelt sich auf den vorgegeben Wert. Dabei wird lediglich ein maximaler Einspritzdruck von

Organisatorische Durchfiihrung

2.241 bar erreicht, weil vorher die Umschaltung auf Nachdruck erfolgte, da die ermittelte
Wegmarke erreicht wurde. Aufgrund der Diskrepanzen durch die manuelle druckabhangige
Umschaltung auf Nachdruck uber eine ermittelte Wegmarke liegt der erreichte maximale
Einspritzdruck von 2.241 bar im Bereich der Toleranz, welches aquivalent als Druckgrenze von
2.500 bar angesehen wird.

- ﬁgg E T=340°C|T =280°C| [ 8000 . Einspritzgeschwindigkeit -
2 3 i 103,94 mm/s = 100 cm3/s
S 1000 - - 2500
=] E . . . . .
£ 900 1 / A Einspritzgeschwindigkeit -
£ 800 - / \/ﬂﬁ“'c‘"‘ 2000 _ 207,88 mm/s = 200 cm¥/s
? E [ g
5.2 700 ] / / [ 2 Einspritzgeschwindigkeit -
3 g 000: 7 7 - 1500 = 311,81 mm/s = 300 cmé/s
= 2 e - [3)
S 500 / -/ : 2 N s
2 400 - 7 / - 1000 O Einspritzdruck - 100 cm?3/s
$ 300 - j '
9] E s [
£ 200 3 77 = - 500 Einspritzdruck - 200 cm3/s
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Abbildung 49: Einfluss der Einspritzgeschwindigkeit auf die Einspritzdruck- und
Einspritzgeschwindigkeitsverlaufe bei dem oberen Werkzeugtemperaturgrenzwert
von 280 °C

Weiterhin ist der Zusammenhang zwischen Schneckenvorlaufgeschwindigkeit und Einspritzdruck
erkennbar. Der wahrend der Einspritzphase im Einspritzzylinder herrschende Hydraulikdruck ist
nicht konstant, sondern steigt im Laufe des Spritzvorgangs an, welches an den Einspritz-
druckverlaufen erkennbar ist. Dies hat seine Ursache darin, dass zur Aufrechterhaltung des
FlieRvorgangs im Werkzeug mit zunehmender Werkzeugfillung ein steigender Druck notwendig
ist, um eine konstante Einspritzgeschwindigkeit aufrecht zu erhalten. Diesbezlglich ist an den
und Einspritzgeschwindigkeitsverlaufe deutlich
abfallt,

Einspritzdruck den Bereich der Druckgrenze erreicht. Das FlieRwegende liegt somit nahezu

jeweiligen Paarungen der Einspritzdruck-

erkennbar, dass die gemessene Schneckenvorlaufgeschwindigkeit sobald der

synchron mit dem Erreichen der Druckgrenze.

Insgesamt ist zu erkennen, dass die Einspritzgeschwindigkeitsverlaufe ein Plateau und nicht
lediglich einen Spitzenwert erreichen, sobald die Druckgrenze Uberschritten wird. Anhand der
zeitlichen L&nge der Geschwindigkeitsplateaus oder den Zeitpunkten beim Erreichen der
Druckgrenzen lasst sich beobachten, dass kein linearer Zusammenhang zwischen Einspritzzeit
und vorgegebener Einspritzgeschwindigkeit  herrscht. Durch die  Umstellung der
Einspritzgeschwindigkeit von 311,81 mm/s auf 103,94 mm/s erfolgt nahezu eine Verdopplung der

Einspritzzeit. Die Einspritzzeit bei einer vorgegebenen Einspritzgeschwindigkeit von 207,88 mm/s
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liegt hingegen nahe der Einspritzzeit bei einer vorgegebenen Einspritzgeschwindigkeit von
311,81 mm/s.

Anhand der Geschwindigkeitsplateaus und der Einspritzdruckverlaufen ist weiterhin zu erkennen,
dass durch reduzierte FlieRgeschwindigkeiten die Schmelze schonender und scherarmer in die
Kavitat fliel3t. Bei einer eingestellten Einspritzgeschwindigkeit von 103,94 mm/s ist ein langsamerer
Anstieg des Einspritzdrucks gegenliber den anderen Einspritzdruckverlaufen erkennbar. Werden
nun die Ergebnisse der gemessenen volumetrischen Formteilfillungen (Abbildung 50)
hinzugezogen, so lasst sich jedoch erkennen, dass die Variation der Einspritzgeschwindigkeit
keinen Einfluss auf die Formteilfullung hat. Die Annahme, dass langsamere Einspritz-
geschwindigkeiten, aufgrund des raschen Abkihlverhaltens der eingesetzten Compounds
moglicherweise zu einer vorzeitigen Erstarrung fihren kdnnen, lasst sich hier nicht beobachten.
Aufgrund derselben erreichten FlieBweglangen ist ein Dominieren der vorzeitigen Erstarrung bei
geringen Einspritzgeschwindigkeiten nicht erkennbar. Die gleichen FlieBweglangen sind dadurch
Zu begrinden, dass die Druckgrenze der SpritzgieBmaschine bei allen eingestellten
Einspritzgeschwindigkeiten sehr schnell erreicht wird, bevor die Kavitat vollstandig gefillt ist. Die
Variation der Einspritzgeschwindigkeiten kann somit keinen Einfluss haben, da der verfligbare
Druck bei allen Einstellungen im Versuchsplan derselbe ist. Wie zuvor beschrieben, wird erst ein
Einfluss der Einspritzgeschwindigkeiten erkennbar sein, wenn unterschiedliche maximale
Einspritzdriicke bei der Variation der Einspritzgeschwindigkeiten mdglich sind. Dies ist durch eine
hohere Druckgrenze und somit einer leistungsstarkeren SpritzgieBmaschine oder einem

flieRfahigeren Compound mdaglich.

Es muss angemerkt werden, dass es sich bei den gemessenen Einspritzgeschwindigkeitsverlaufen
aus Abbildung 49 lediglich um die Schneckenvorlaufgeschwindigkeiten handeln und nicht um die
tatséchlichen Volumenstromen der verdrangten Schmelze. Aufgrund von Kompressionseffekten
der Schmelze darf nicht angenommen werden, dass die Schneckenvorlaufgeschwindigkeit und der
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Volumenstrom der verdrangten Schmelze identisch sind. Um die zuvor getatigten Aussagen eines

sanfteren FlieRBens etc. treffen zu kdnnen, muss eigentlich auch der Werkzeuginnendruckverlauf
herangezogen werden. Da jedoch die Informationen der gemessenen volumetrischen

Formteilfillungen vorhanden waren, war dies nicht notwendig.

2.3.4 Formteilfallung

Aus Abbildung 50 (a) ist zu erkennen, dass der obere Werkzeugtemperaturgrenzwert gegentber
dem Einspritzvolumenstrom einen betrachtlichen Einfluss auf die volumetrische Formteilfillung
hat. Werden nun die Ergebnisse zweidimensional tiber die volumetrische Formteilfillung und dem
oberen Werkzeugtemperaturgrenzwert dargestellt (Abbildung 50 (b)), so werden diese
Beobachtungen noch deutlicher. Es besteht ein nahezu linearer Zusammenhang zwischen dem
oberen Werkzeugtemperaturgrenzwert und der gemessenen Formteilfillung. Durch die Erh6hung
der Werkzeugtemperatur von 200 °C auf 300 °C lasst sich nahezu eine Verdoppelung der
Formteilfillung erkennen. Eine variotherme Prozessfihrung erlaubt somit eine signifikante
VergroBerung des FlieBwegs, da es bei geeigneten Werkzeugwandtemperaturen nicht zum
Einfrieren der Randschichten bzw. einer Verzdgerung der Ausbildung dieser kommt. Bei
niedrigeren Werkzeugtemperaturen Uberwiegt der Erstarrungseffekt, welcher durch die gute
Warmeleitfahigkeit des verwendeten Compounds zuséatzlich beglnstigt wird. Weiterhin fuhrt die
frihzeitige Erstarrung der Randschicht zu einer Querschnittsverminderung und somit zu einem
FlieRhindernis durch die Randschicht.

2.3.5 Flachenspezifischer Durchgangswiderstand

In Abbildung 51 (a) sind die flachenspezifischen Durchgangswiderstande der behandelten und
assemblierten Messproben bei variierten Prozessparametern dargestellt. Es zeigt sich von der
Tendenz her ein dhnliches Verhalten zu den Ergebnissen der Formteilfillungen (Abbildung 50).
Auf den ersten Blick ist wie auch bei der Formteilfillung ein Treppeneffekt erkennbar, welcher sich
in umgekehrter Richtung auspragt. Hier muss nochmal angemerkt werden, dass ein niedriger
Widerstandswert bzw. aus dem Kehrwert ein hoher Leitfahigkeitswert prinzipiell besser ist. Die
umgekehrte Treppenrichtung ist somit auf die Wahl der elektrischen Widerstdnde als ZielgrofRe
zurdckzufuhren und zeigt somit dennoch tendenziell eine Verbesserung durch die variotherme

Prozessfiihrung.

In der einschl&gigen Literatur zeigen Studien eine unterschiedlich beobachtete Abhéangigkeit bzgl.
der Einspritzgeschwindigkeit bei der Verarbeitung von PP-Compounds. Einerseits wird angefihrt,
dass im Spritzgief3prozess niedrige Einspritzgeschwindigkeiten bevorzugt werden, um beispielhaft
die Nanopartikel in der Schmelzmasse gleichmaflig zu verteilen und somit die elektrische
Leitfahigkeit der Formteile zu erh6hen [CS+06, CC+08; D612, S. 17]. Andererseits wird

angegeben, dass eine Steigerung der Einspritzgeschwindigkeit und damit der Material-
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Schergeschwindigkeit wahrend der Verarbeitung sich ebenso positiv auf die Widerstande auswirkt

wie eine Erhdhung der Schmelzetemperatur [Kr08, S. 132]. Weiterhin ist eine Abhangigkeit der
Einspritzgeschwindigkeit aufgrund der komplexen Strémungsverhaltnisse bei strukturierten BPHP
bzw. Prufkdrpern zu verzeichnen. Bei strukturierten Formteilen sind die Strdomungsverhéltnisse
komplexer und die Schmelze muss durch enge Stromungsquerschnitte und Barrieren fliel3en.
Besteht die Schmelze aus einem Gemisch, wie das verwendete PPS-Compound, kann es bei
schroffen Richtungswechseln und hohen Scherraten sowie Scherspannungen zu einer lokalen
Entmischung kommen. In diesem Fall findet eine Separation der Komponenten statt, sodass nur
eine geringe Menge leitfahiger Fullstoffpartikel in die feinen Strukturen gelangen kdnnen. Dieser
Effekt tritt in Abhé&ngigkeit zur Einspritzgeschwindigkeit auf, woraus resultiert, dass hohe
Einspritzgeschwindigkeiten den Separationseffekt verstarken und somit zu ansteigenden
Materialwiderstanden und somit zu ansteigenden Gesamtwiderstéanden fihren [D612, S. 62]. Aus

den Versuchsergebnissen dieses AP konnte dieser Effekt jedoch nicht beobachtet werden.
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Abbildung 51: (a) Dreidimensionale bzw. (b) zweidimensionale Darstellung der flachenspezifischen
Durchgangswiderstande von behandelten (geschliffenen) und assemblierten
Messproben in Abhangigkeit des eingestellten Einspritzvolumenstroms und des
oberen Werkzeugtemperaturgrenzwerts

200

Bei der Verwendung des PPS-Compounds in Abbildung 51 (a) zeigt sich keine sichtbare
Abhangigkeit bzgl. der Schneckenvorlaufgeschwindigkeit. Es lasst sich somit eine &hnliche
Tendenz wie bei der Formteilfillung erkennen. Jedoch kann die Ursache durch die Begrenzung
des Einspritzdrucks von 2.500 bar nicht analog auf die ZielgréRe des elektrischen Widerstands
Ubertragen werden. Die Annahme einer Abhangigkeit zwischen der Einspritzgeschwindigkeit und
der Ausbildung von elektrisch leitfahigen Netzwerken kann somit nicht bestétigt werden. Dies gilt

zumindest fur die Bedingungen, die im Rahmen dieses AP vorherrschten.

Der positive Effekt durch hodhere obere Werkzeugtemperaturgrenzwerte auf die elektrischen
Eigenschaften ist dem der Formteilfillung &hnlich. Aufgrund von héheren Werkzeugtemperaturen
ergeben sich deutliche Abstufungen und zeigen dadurch einen sehr klaren Trend auf (Abbildung
51 (b)). Somit kann festgehalten werden, dass eine positive Wirkung auf die elektrische

Leitfahigkeit bei Steigerung der Temperiermitteltemperatur festgestellt werden kann. Eindeutiges
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Ergebnis waren hierbei stets geringere Durchgangswiderstande im Bereich hoher

Werkzeugtemperaturen und damit bessere elektrische Leitwerte im Vergleich zum Bereich
niedriger Werkzeugtemperaturen. Werden die Werte innerhalb einer Temperatureinstellung
gemittelt so ergibt sich eine Verringerung von ~184% des flachenspezifischen
Durchgangswiderstandes zwischen dem oberen Werkzeugtemperaturgrenzwert von 250 °C auf
300 °C. Aus den Ergebnissen lasst sich somit schlussfolgern, dass wahrend des Einspritzens eine
hohere Beweglichkeit der leitfahigen Fullstoffe in der leichter flielBenden Matrix besteht. Eine
hohere Werkzeugtemperatur beginstigt somit die Morphologieausbildung, was eine bessere

Leitfahigkeit zur Folge hat.

2.3.6 Vorhersagemodell der Produktqualitét

Die in den dargestellten Ergebnissen und die im Rahmen der Versuche gemessenen
Prozessdaten werden genutzt, um ein quantitatives Produktqualitatsmodell fiir das verwendete
HT2 ternar zu entwickeln und anzuwenden. Diese modellbasierte Prognose der Produktqualitat
erlaubt die Prognose der elektrischen Widerstdande und der volumetrischen Formteilflllung in
Abhéangigkeit der Prozessbedingungen und -parameter. Uber ein Qualitatsmodell werden somit
aus ProzessgroRen Qualitatsmerkmale errechnet bzw. vorhergesagt. Dabei handelt es sich um
eine analytische Methode, mit denen Produktmerkmale in Abhéngigkeit von Prozessparametern in

einem Modell abgebildet und analysiert werden kénnen [Sc09].

Da jedoch die Prozessablaufe des Spritzgie3zyklus mit den komplexen Wechselwirkungen nicht
mit ausreichender Genauigkeit analytisch abzubilden sind, missen andere Mdglichkeiten zur
Prozessabbildung genutzt werden. Alternativ zur physikalischen Beschreibung kénnen empirische
Ansatze zur Charakterisierung von Prozesszusammenhangen verwendet werden. Diese stellen
den Zusammenhang zwischen Prozess und Qualitatsgréflen anhand von gemessenen
Datensatzen des Produktionsprozesses dar. Im Gegensatz zu physikalischen Modellen werden
dabei zunachst keine Informationen Uber physikalische Zusammenhange bendtigt. Erst bei der
anschlieenden Modellbildung flie3t der notwendige Teil an Prozesswissen in den Prozess ein.
Die Modellbildung bei empirischen Methoden erfolgt mittels mathematischer bzw. statistischer
Verfahren [Sc09]. Im Rahmen dieses Projektes wird dabei auf das Verfahren der multiplen
Regression zurickgegriffen [KI11, S. 189ff.]. In diesem konkreten Fall wird mit Hilfe der multiplen
Regression der funktionelle Zusammenhang zwischen den volumetrischen Formteilfiillungen und
den elektrischen Widerstanden der Prifkdrper von den prozessabhéngigen EinflussgrofRen

Werkzeugtemperatur und Einspritzvolumenstrom ermittelt.

Bei der multiplen Regressionsanalyse bzw. der multiplen linearen Regression wird die
Abhangigkeit zwischen einer abhangigen Variablen und mehrerer (multivariater Fall)
unabhangigen Variablen in einem funktionalen Zusammenhang dargestellt. Da nicht nur eine

unabhangig Variable (univariater Fall), sondern stattdessen mehrere Variablen zur Vorhersage
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benutzt werden, handelt es sich um eine multivariate Analyse. Im multiplen linearen

Regressionsmodell wird die Quadratsumme der Residuen nach der Methode der kleinsten
Quadrate minimiert [KI11, S. 189ff.].

Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wird fir jede ZielgroRe ein Regressionsmodell erstellt
und bewertet. Es erfolgt somit eine Vorhersage jeweils fur die volumetrische Formteilfillung und
den elektrischen Widerstand der Prifkorper durch die Einstellung der Werkzeugtemperatur und
dem Einspritzvolumenstrom. Es muss angemerkt werden, dass fiur das Regressionsmodell der
volumetrischen Formteilfillung ein zusatzlicher Versuchspunkt mit dem Referenzpunkt zur

Verfigung stand und dadurch eine genauere Vorhersage erzeugt wurde.
Regressionsmodell der volumetrischen Formteilfillung

Mittels multipler Regression wurde folgende Gleichung fir die volumetrische Formteilfullung [%]

aus den Werten in Abbildung 50 ermittelt:

Yr = —43,46089436 + 0,336823277 - xy + 0,016329154 - xy, Gl 1

Es ist eine Linearkombination bzw. eine mathematische Funktion zur Vorhersage eines
geschéatzten Werts fur die volumetrische Formteilfullung yr durch Werte der Einflussgré3en oberer
Werkzeugtemperaturgrenzwert x [°C] und Einspritzvolumenstrom xy [cm®/s] erkennbar. Die
additive Konstante hat einen Wert von -43,46089436 und entspricht dem geschatzten Wert der
volumetrischen Formteilfiillung, wenn beide Einflussgrof3en den Wert 0 annehmen. Weiterhin sind
die unstandardisierten Regressionsgewichte bzw. Regressionskoeffizienten zu erkennen. Die
Koeffizienten 0,336823277 und 0,016329154 sind Gewichtszahlen. Sie geben an, mit welchem
Gewicht der jeweilige Pradiktor in die Vorhersage eingeht. Die Regressionsgewichte werden bei
einer Regression nach dem Kriterium der kleinsten Quadrate so geschatzt, dass sich mit der
Linearkombination der Pradiktoren die hochste Korrelation zwischen den geschatzten und den
beobachteten Werten ergibt [KI11, S. 189ff.].

Zur Beurteilung des Regressionsmodells wird das Bestimmtheitsmald R?2 herangezogen. Das
Bestimmtheitsmal’ ist ein Gutemal3 der linearen Regression bzw. dient zur Beschreibung eines
linearen Zusammenhangs. Es lasst sich leicht interpretieren als der Anteil der Varianz der
abhangigen Variablen (erklarte Variable, endogene), der durch die unabhangigen Variablen
(erklarende Variable, exogene) erklart werden kann. Bei der Schétzung eines Regressionsmodells
ist es somit eine GrbéRe zur Kennzeichnung des Ausmales, mit welchem die Streuung der
abhangigen Variable durch die unabhangigen Variablen erklart wird. Das Bestimmtheitsmalf? liegt
immer zwischen 0 % (unbrauchbares Modell) und 100 % (perfekte Modellanpassung). Besitzt eine
Regression ein Bestimmtheitsmal? nahe 1, bedeutet dies, dass die unabhangigen Variablen gut
geeignet sind, die abhéangige Variable vorherzusagen, und dass das Modell eine gute

Anpassungsgite ("good model fit") besitzt. Weiterhin lasst sich dadurch die vorhergesagte
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ZielgroRe vollstandig durch das lineare Regressionsmodell erklaren. Die Gilte des

Regressionsmodells ist demnach entscheidend durch die vorliegenden Ergebnisse der abhangigen
Variablen [KI11]. Fur das Regressionsmodell der volumetrischen Formteilflllung wurde ein
BestimmtheitsmalR R? von 0,9634 ermittelt. Somit lasst sich die volumetrische Formteilfiillung sehr

gut prognostizieren.

Im vorliegenden Fall von zwei unabhangigen Variablen liegen die vorhergesagten Werte auf einer
Ebene, die durch die Regressionskoeffizienten und sowie die Konstante beschrieben wird. Die
mathematische Funktion des erstellten Regressionsmodells entspricht somit einer
Ebenengleichung im kartesischen Koordinatensystem. Der gute Wert von 0,9634 des
BestimmtheitsmaRes R? gibt damit nicht nur die Gite des ermittelten Regressionsmodels an.
Vielmehr lasst sich damit auch zeigen, dass ein sehr linearer Zusammenhang zwischen den
gemessenen Ergebnissen und den eingestellten Prozessparametern des 32+2-Versuchsplans
besteht.

Regressionsmodell der flachenspezifischen Durchgangswiderstande der assemblierten
Messproben

Zur Beurteilung des elektrischen Widerstandsverhaltens der assemblierten Messproben wird der
flachenspezifische Durchgangswiderstand herangezogen. Mittels multipler Regression wurde
folgende Gleichung fir den flachenspezifischen Durchgangswiderstand aus den Werten in
Abbildung 51 ermittelt:

Yw = 156,2470363 — 0,298597833 - x; — 0,000666667 - xy, Gl. 2

Analog zum Regressionsmodell der volumetrischen Formteilfillung ergeben sich die additive
Konstante und die unstandardisierten Regressionskoeffizienten zur Vorhersage eines geschatzten
Werts des flachenspezifischen Durchgangswiderstandes y,, [mq®@m?®. Dabei wurde ein
BestimmtheitsmaB R> von 0,9121 ermittelt. Somit lasst sich der flachenspezifische
Durchgangswiderstand ebenfalls sehr gut prognostizieren. Die Interpretationen kénnen demnach

analog aus der volumetrischen Formteilfillung enthommen werden.

Bei den zuvor vorgestellten Regressionskoeffizienten handelt es sich um unstandardisierte
Regressionskoeffizienten. Sie sind damit maf3stabsabhéngig. Diese kdnnen dadurch hinsichtlich
ihrer Bedeutung nicht innerhalb eines Regressionsmodells miteinander verglichen werden. Um
dies jedoch zu ermdglichen, missen die unstandardisierten Regressionskoeffizienten durch eine z-
Standardisierung umgewandelt werden. Durch  Multiplikation der unstandardisierten
Regressionskoeffizienten mit dem Verhaltnis der Standardabweichungen der jeweiligen
unabhangigen Variablen und der abhangigen Variablen ergeben sich mafstabsunabhangige
standardisierte Regressionskoeffizienten. Diese kodnnen innerhalb eines Regressionsmodells

untereinander hinsichtlich ihrer Bedeutung verglichen werden, da sie sich auf
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beziehen [KI11l]. Eine Betrachtung der standardisierten
Regressionskoeffizienten fand im Rahmen dieses AP nicht statt, da der ermittelte Zusammenhang
an teilgefillten Probekérpern nur an einer Position ermittelt wurde. Es ist davon auszugehen, dass
die hier ermittelten und zur Quantifizierung der variothermen Temperierung dienenden Ergebnisse
eben wegen der eingeschrankten Variationsmaoglichkeit der Einspritzgeschwindigkeiten bzw.
maximalen Einspritzdricke auf vollstandig gefiillte Formteile anzupassen sind. Weiterhin ist eine

Erweiterung der Ansétze hinsichtlich weiterer Prozessparameter denkbar und sinnvoll.

2.3.7 Variotherme Spritzgiel3simulation

Die Spritzgie3simulation wurde fir die (thermische) Werkzeugauslegungen genutzt. Dabei waren
die KenngroRen des Temperierers noch weitgehend unbekannt und das Materialverhalten konnte
nur mit dem Materialmodell, welches auf Grundlage der Messergebnisse aus AP 2 (Abschnitt 2.2)
aufgestellt wurde, durchgefiihrt werden. Aus dem Vorgangerprojekt als auch aus einem weiteren
Projekt [D612] war jedoch bekannt, dass die Simulationsergebnisse eines derart hochgefillten
Compounds nicht ohne Anpassungen des Materialmodells an den Prozess (prozesskalibrierbares
Materialmodell) der Realitat entsprechen. Diese Kalibrierung des Materialmodells erfolgt dabei in
real en

einer At ARev eErnsgg neeri ngfi an den

Abbildung 52 enthommen werden.

Ermittlung der Materialdaten Ermittlung der Prozessdaten

Prozessdaten
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Abbildung 52: Schematischer Ablauf zur Erarbeitung eines Prozess kalibrierbaren Materialmodells
[nach D612]. Aufbauend auf den Stoffdaten (grau), die aus einer Annaherung an
prozessrealistischen Messungen stammen, erganzt durch Messdaten aus dem
Prozess (grau/oranger Verlauf) wird im ersten Schritt das Materialmodell erstellt.
Um die Ergebnisse der SpritzgieRsimulation der gemessenen Zielgrofie
angussnaher Werkzeuginnendruck anzupassen, werden die Parameter Viskositat
und Warmeubergangskoeffizient im Materialmodell innerhalb definierter Grenzen
variiert. Der Abgleich zwischen Simulations- und Versuchsergebnissen (blau bzw.
orange) erfolgt anhand des Werkzeuginnendruckverlaufes.
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Hierfir wurde zunédchst das Geometriemodell des Probekorperwerkzeuges in die Simulations-

software Sigmasoft der Firma Sigma Engineering GmbH als auch Moldex3D der Firma CoreTech
Systems Co. Uberfuhrt. Die Diskretisierung der Geometrie in ein Volumennetz erfolgte innerhalb
der Simulationssoftware bzw. mit der Software Rhinoceros Version 5 SR5 von Robert McNeel &
Associates. Aus vorangegangenen Untersuchungen ist bekannt, dass die Netzqualitat einen
erheblichen Einfluss auf die Simulationsergebnisse haben kann. Aus diesem Grund wurden
mehrere Netze fur die gleiche Geometrie erzeugt, um den Einfluss der Netzqualitdt auf die
Simulationsergebnisse zu eliminieren (Konvergenzstudien). Genau wie beim realen
Versuchswerkzeug wurde das Simulationsmodell mit Werkzeuginnendrucksensoren ausgestattet,
welche den berechneten Verlauf der Werkzeuginnendriucke bzw. Temperaturen aufzeichnen. Die
Position eines virtuellen Sensors entspricht dabei der im realen Werkzeug.

Bei der Kalibrierung ist eine wichtige Voraussetzung, dass die thermischen Bedingungen, denen
im realen Prozess entsprechen. Wie Abbildung 53 (a) zu entnehmen ist, kann Uber die Anzahl der
simulierten Zyklen auf den Temperaturverlauf Einfluss ausgetibt werden und damit am Prozess
abgestimmt werden. Insgesamt kann mit einer festen Heizphase von 600 s davon ausgegangen
werden, dass der obere Werkzeugtemperaturgrenzwert erreicht wird und die Temperaturverteilung
innerhalb der unteren Werkzeugkavitat homogen ist (Abbildung 53 (b)). Wie dieser Abbildung
ebenfalls zu entnehmen ist, liegt die Temperatur am Anguss (Kaltkanal) unterhalb der
Kristallisationstemperatur und kann ein vorzeitiges Einfrieren der Schmelzefront hervorrufen.
Ebenso ist ersichtlich, dass auch in der Simulation die Disenseite (DS) der Temperaturanderung

besser folgen kann.
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DS (Messung) AS (Messung)
—DS (Simulation, Zyklus 1) ~ ---AS (Simulation, Zyklus 1)
—DS (Simulation, Zyklus 8) ---AS (Simulation, Zyklus 8)

(a) (b)

Abbildung 53: (a) Der Aufheizprozess der Disen- und Auswerferseite kann durch die Simulation
vorhergesagt werden. Die Dusenseite erreicht den oberen
Werkzeugtemperaturgre vert aufgrund einer geringeren Stahlmasse etwas schneller.
(o) Nach acht Zyklen (jeweils heizen mit 320 °C heiBem Ol fir 600s) zeigt die
errechnete Temperaturverteilung, dass die Werkzeughdlften im Bereich der unteren
Kavitat gleichmaRig aufgeheizt werden.

Die Simulationsergebnisse zeigen eine ausgepragte Abhangigkeit der Formteilfillung von der
Schmelzetemperatur und dem  Warmeubergangskoeffizienten.  Eine  Variation  der
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Werkzeugtemperatur zeigt hingegen nur einen geringen Effekt auf die Zykluszeiten. Wie die

Ergebnisse in Abbildung 54 verdeutlichen, ist die Simulation nicht in der Lage den vorgegebenen
Einspritzdruckverlauf, trotz Vorgabe des gemessenen Einspritzvolumenstroms, zu reproduzieren.
Hinsichtlich der Ergebnisse der Druckverluste (siehe 2.3.1) wurde auch eine Variation bzw.
Herabsetzung des maximalen Einspritzdrucks hinter der Dusenspitze vorgenommen (hier
1.500 bar). Die berechnete Formteilfiillung zu dem zugehdrigen Zeitschritt entspricht zwar bedingt
der gemessenen (siehe Abbildung 54 (b)), jedoch stimmt der Verlauf hier nicht Gberein. Zuséatzlich
wird die Simulation nicht vorzeitig abgebrochen, sondern stattdessen eine vollstandige
Formteilfillung durch eine Uber die tatsachliche Fillphase (0,121 s) hinausgehende verlangerte
Fillphase (0,4 s) trotz Kalibrierung vorhergesagt.

Das eine zufriedenstellende Abbildung des Materialverhaltens nicht erreicht werden konnte, ist auf
die komplexe Wechselwirkung zwischen Matrixmaterial und Fiullstoffen zurtckzufuhren. Das
erstellte Materialmodell als auch die Simulation sind nicht in der Lage alle Materialeigenschaften
druckabhangig darzustellen. Auch aufgrund der generellen Schwierigkeiten mit diesen
hochgefillten Materialien (Kavitat nur teilweise geflillt) ist es bisher nicht gelungen, alle
unbekannten GrolRen in einem Parameter wie dem Warmeulbergangskoeffizienten
zusammenfassend darzustellen. Die Vorhersage des charakteristischen FlieRens der Schmelze
und das Aufrei3en der Schmelzefront kann ebenfalls nicht durch die Simulation abgebildet werden.
Diese Tatsachen flihrten dazu, dass eine Vorhersage des elektrischen Widerstands in
Abhangigkeit des Werkzeuginnendrucks bzw. Werkzeuginnendruckdifferenzen mit dem

aufgestellten Vorhersagemodell der Produktqualitat nicht erfolgreich umgesetzt werden konnte.

3
8 T =340°C|T_=300°C|v_=300cm /s Druck [bar]
x10 s w E
25 ; ‘ ‘ 1505
i Leer
I 1505
—- 2 1398
3 e
:15 T TTTTTTTTTTTETT 1075
> 968
© 1 ] 861
E 753
a l 646
05 3 9N
y A 323
Lo \ \ 216
800 600,1 600,2 600,3 600,4 I 109
Zeit t [s] 1

1.165

(a) (b)

Abbildung 54: (a) Der Vergleich der simulierten Dricke am Anguss (Inlet) und in der Kavitat
(Cavity) mit den gemessenen Einspritz- und Werkzeuginnendriicken zeigt den
Unterschied zwischen Simulation und Messung. (b) Die simulierte Werkzeugfillung
nach 0,119s entspricht 65 %. Der Prufkérper ist allerdings zu 70 % nach der
Einspritz- und Nachdruckphase ausgebildet. Weiterhin kann der grof3e
Druckunterschied abgelesen werden.

—Einspritzen (Messung) Werkzeuginnendruck (Messung) \

---Inlet (Simulation, Fullphase) - - - cavity (Simulation, Fiillphase)
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2.4 Arbeitspaket 4: Auslegung Bipolarplatte und Formeinsatze (ZBT)

Im Rahmen des vierten AP mussten die BPP und dazugehdérige Formeinsatze konstruiert werden.
Die Arbeiten erstreckten sich aber Uber ein viel grol3eres Feld. Neben den BPP musste ein
komplettes Stacksystem mit Temperierung entwickelt werden. Angefangen von der Auslegung der
MEA, bei der einzig die aktive Flache auf ein Standardmald von 163 cm? festgelegt wurde, tber
das Design der Dichtungen und der Temperierung bis hin zur Entwicklung der Endplatten-
baugruppe mit mechanischer Verspannung, Medienanschliissen und Stromabnahmeelementen.

2.4.1 Entwicklung Bipolarplatten und Stack

Bereits in der Konzeptfindung fiel die Entscheidung auf ein Stackkonzept, bei dem nur jede 2. Bis
4. Zelle temperiert wird, sodass zwei verschiedene Sorten von BPP erforderlich werden: Zum
einen diunne einteilige BPP mit beidseitigen Flowfields und zum anderem dickere zweiteilige BPP
aus BPHP mit identischem Flowfield auf der einen und Kuhlstruktur auf der anderen Seite. Vorteil
dieses Konzeptes ist, dass zwei geometrisch sehr unterschiedliche BPP spritzgiel3technisch
hergestellt werden missen und somit jeweils von einem grof3en Erkenntnisgewinn auszugehen ist.
Ein weiterer Vorteil ist, dass das Kihlmedium durch eingelegte Rohrwendeln vom Rest des
Aufbaus (Prozessgase und MEA) getrennt ist und es somit nicht zu Kuhlmittel bedingten
Kontaminationen kommen kann. Zudem sind die Durchgangswiderstande einer einteiligen BPP

mangels Trennebene sehr viel geringer als bei der zweiteiligen Variante.

Nachfolgend zeigt Abbildung 55 die ersten beiden Entwurfe der Flowfieldseite mit zun&chst
verhéltnismafiig groRen Manifolds und grof3flachigen Totbereichen innerhalb des Flowfields zur

Unterbringung von Auswerferstiften im Spritzgiel3werkzeug.

Abbildung 55: 1. und 2. Entwurf der Flowfieldseiten beider Bipolarplatten

Die Entwicklung des Flowfields geschah unter dem Aspekt der Reformatgastauglichkeit und vor
allem der SpritzgiefRtauglichkeit unter Verwendung eines mittigen Angusses. Diese Wahl sorgt zum
einen fur maglichst kurze FlielRweglangen und ist zum anderen durch das kostenfrei als vAW zur
Verfligung gestellte SpritzgieBwerkzeug der Firma Fischer eco solutions festgelegt. Zur weiteren
Eingrenzung wurde ein Screening gangiger Flowfielddesigns durchgefiihrt. Disqualifiziert wurden
alle Designs, welche nicht in beiden Achsen im Zentrum der Platte teilbar sind, wie Straight- und
einstrangige Maanderflowfields, weil dies fur eine zentrale Einspritzung notwendig ist. Nach
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[BS+11] hat sich ein zeiteiliges Maanderflowfield fur grof3flachige HT-PEM-BZ simulatorisch und

experimentell als gut geeignet erwiesen. [BS+13] zeigt dartber hinaus die Reformattauglichkeit

des gewahlten Flowfield- und auch Stackdesigns.

Die Abstimmung der weiteren Details der Flowfieldseite geschah parallel zur Entwicklung der
dazugehorigen Formeinsatze, deren Kduhlstruktur sowie simulativer Optimierungen, weil die
jeweiligen Geometrien eng miteinander verknipft sind. Abbildung 56 zeigt das finale Design der
Flowfieldseite mit eingezeichneter aktiver und GDL-Flache. Hervorzuheben ist die gegeniber den
ersten Entwirfen optimierte aktive Flache durch Verkleinerung grof3er unstrukturierter Flachen.
Dennoch konnte eine groRe Anzahl an Auswerferstiften, insbesondere am Ende von Stegen im
Flowfield platziert werden (siehe dazu auch die nachfolgende Auslegung der Formeinsatze) sowie

eine kleine zentrale unstrukturierte Flache als Angussbereich.

Abbildung 56: Finales Design der Flowfieldseite der beiden Bipolarplatten

Vor Abschluss des finalen Designs wurden vom IPE Spritzgiel3simulationen der vollstandigen BPP
und Geometrievariationen des Manifoldbereichs durchgefiihrt, um die Lage von Bindendhten zu
ermitteln und ggf. zu optimieren (Abbildung 57). Die Untersuchung ergab, dass die Variation nicht
wesentlich von einer Anderung der Geometrie abhangig ist. Somit konnten die urspriinglich
definierten Geometrien beibehalten werden. Insgesamt wurde die Bipolarplatte in mehreren
Iterationsschleifen optimiert. Fir das finale Design wurden Spritzgu3-BPP  Ubliche

Entformungsschragen und -verrundungen in der Detailkonstruktion vorgesehen.
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Abbildung 57: SpritzgieRsimulationen zur Ermittlung der Lage von Bindendhten variierter
Portbereiche

Abbildung 58 zeigt den weiteren Fortgang der Stackentwicklung mit der Entwicklung der
temperierbaren BPHP, den Dichtungen und Einlegern sowie dem kompletten Stackdesign mit

Endplattenensemble inklusive Verspannung, Medienversorgung und Stromabgriffen.
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Abbildung 58: Temperierte Bipolar-Halbplatte, BPP mit Dichtung wund Stackdesign mit
Endplattenensemble im CAD
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Die temperierbare BPHP wurde so designed, dass eine Rohrwendel von 5 mm Durchmesser mit

aulRen liegenden Biegungen zwischen zwei BPHP positioniert werden kann. Dariber hinaus

wurden Dichtelemente fur O-Ringe vorgesehen, um gegen die Prozessgase abzudichten.

Flowfieldseitig wurde eine lasergeschnittene Multikammer-Dichtung aus FKM vorgesehen, welche

die Krafte homogen verteilt.

Das Stackdesign sieht eine konventionelle Verspannung mit HT geeigneten Zugankern und
Federelementen vor. Die metallische Endplatte wurde mechanisch Uberdimensioniert, um eine
homogene Anpressung iiber die gesamte Flache zu gewahrleisten. Fir den Ubergang zwischen
den runden Medienanschliissen und den geteilten Ports der Bipolarplatte sorgen die geometrisch
aufwandigen Medienhilsen, deren Innendurchmesser je nach StackgroRe skaliert werden kénnen.
Fir den Laborbetrieb mit geringer Zellanzahl wurden entsprechend geringe Querschnitte gewahlt.

2.4.2 Vorversuche variotherm Spritzgiel3en

Vor der Umsetzung des Designs in eine Spritzgie3form wurde die Chance wahrgenommen
SpritzgieRversuche mit einem vorhandenen Werkzeug durchzufihren, um Erkenntnisse fur die
Auslegung der Formeinsatze und der Peripherie zu erhalten. Die Bipolarplatten dieses
SpritzgieBwerkzeugs (Abbildung 59) verfligen Uber eine aktive Flache von 150 cm?, einen

Kaltkanal anguss auf der Platte wund r¢ckseitig mi

Formeinsatze.

Abbildung 59: Bipolarplatten-SpritzgieBwerkzeug fir dynamisch temperierte Vorversuche
Da die Auslegung dieser Formeinsatze auf NT-PEM-BZ fokussiert war konnten die Formeinsatze
nicht tber 220 °C hinaus temperiert werden. Trotzdem sollten auch die Versuche mit PP basiertem

Schlussbericht 455 ZN 67



Z >>>>
B Ipée . : "
T sttt for prodiukt Engineering Organisatorische Durchfihrung

NT-Compound wichtige Erkenntnisse fiir die Auslegung der neuen Formeinséatze liefern. Durch die

variotherme Betriebsweise konnten die maximalen Einspritzdricke bei Absenkung der
Massetemperaturen um 50°C um 300 bar gesenkt werden. Damit war noch Kkein
Standardmaschinenniveau erreicht, aber eine sehr materialschonende Verarbeitung bei
reduzierten Einspritzdriicken weist in die richtige Richtung. Wie beim isothermen Prozess konnten
jedoch die Risse in der Ndhe des Angusses und in Portbereichen nicht verhindert werden
(Abbildung 60, links). Als ursachlich wurden einige Unzulanglichkeiten des Werkzeugs angesehen,
unter anderem die nicht als ideal anzusehende Temperierung der Formeinsatze (Abbildung 60,
rechts), welche aufgrund der Maandrierung nur geringe Olmengen durchlasst und wegen des

Angussbereichs eine inhomogene Temperaturverteilung aufweist.

(107,835C

Abbildung 60: Risse im Portbereich der Versuchsplatte und Thermografieaufnahme des Werkzeugs

FUr die Steuerung des variothermen Prozesses sind Signale zur und von der SpritzgieRmaschine
und eine temperaturabhangige Steuerung erforderlich. Aufgrund der nicht aktuellsten Maschinen-
steuerung MC 4 von KraussMaffei ergeben sich Nachteile fir den variothermen Prozess.
Insbesondere ist es nicht mdglich, erst nach dem Auswerfen und Aufheizen neues Material
aufzudosieren, was im Sinne der Materialschonung sehr sinnvoll ware. Fir den Versuchsbetrieb

wurde dennoch eine Relaisschaltung aufgebaut und im Betrieb erprobt (Abbildung 61).

Abbildung 61: Relaisschaltung fir die Steuerung des variothermen Prozesses
Nachteilig erweist sich in diesem ersten Versuchsaufbau die Abstimmung von Signalzeiten auf den

jeweiligen Prozess, sodass bei Anderung eines Prozessparameters auch haufig andere Parameter
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iterativ angepasst werden miissen. Bei nachfolgenden Uberarbeitungen fur die Arbeiten in AP 5

(siehe Abschnitt 2.5) wurde dies durch zeitunabhéngige Relaisschaltungen verbessert. Zudem
wurden Schwachen bei der Temperaturerfassung festgestellt. Es handelte sich um
Thermoelemente mit zu groBem Durchmesser, die dadurch zu trage fir eine schnelle

Temperaturerfassung waren.

Des Weiteren erwies sich das vorhandene Dichtsystem der Formeinsatze als unzuverlassig und
teilweise undicht, weswegen bei der Neuauslegung auf die Verwendung von hochtemperatur-
bestdndigen Flanschdichtungen Wert gelegt wurde. Die Zykluszeit wurde vor allem durch sehr
lange Aufheizzeiten dominiert. Die Isolierung kann also nicht als optimal angesehen werden.
Negative Erfahrungen in anderen druckbelasteten Anwendungen mit keramischem Isolations-
material fihrten dazu, eine alternative Losung zu suchen. Als bestmdégliche Losung erwies es sich,
die Formeinsatze gefedert zu lagern, sodass diese im gedffneten Zustand bzw. geschlossen ohne
SchlieRkraft gegentber dem restlichen Werkzeug durch einen rickseitigen Luftspalt isoliert sind.
Zusatzlich wird ein umlaufender Luftspalt vorgesehen. Bei vollstdndig geschlossenem Werkzeug
kann durch eine niedrige Grundtemperierung die Kihlzeit zuséatzlich reduziert werden und der

Formeinsatz wird rtickseitig durch die massive Formplatte aus Stahl gestitzt.

2.4.3 Entwicklung Formeinséatze und SpritzgieRwerkzeug

Mit diesem Grundlagenwissen ausgestattet wurden die Konstruktion der Formeinsatze und die
Umkonstruktion des Stammwerkzeugs gestartet. Herausfordernd war dabei, die urspriingliche
Funktion des Stammwerkzeugs nicht zu beeintrachtigen und trotzdem eine ideale Kuhlstruktur und
Auswerferpositionierung bei weitestgehend gegebener Geometrie der Kavitat zu realisieren. Dies
erforderte, aufgrund zahlreicher Iterationsschleifen, erheblich mehr personelle Kapazitadten und

Arbeitszeit als urspruinglich vorgesehen.

Zudem sollten alle drei Formeinsatze, also der auswerferseitige mit Flowfield und die beiden
disenseitigen mit Flowfield bzw. Kuihlistruktur Gber eine identische Temperierung verfigen, um
beidseitig eine homogene Temperaturverteilung zu erreichen. Es wurden drei Kuhlstrukturdesigns
entworfen (Abbildung 62) und simulatorisch mit der Multiphysics Software Comsol® auf die

Temperaturverteilung und Stromungsverhaltnisse hin untersucht.
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Abbildung 62: 3 verschiedene Designs der Kuhlstruktur der Formeinséatze, Version 1-3

In die Designs flossen die Erkenntnisse mit dem Versuchswerkzeug ein. Somit wurde gro3er Wert
auf eine mdglichst grof3e Durchflussmenge bei guter Gleichverteilung gelegt. Entsprechend sollten
die Querschnitte grol3 sein, der Formeinsatz dabei aber eine mdglichst geringe thermische Masse
aufweisen. Als Eintrittsquerschnitt wurde der vom Temperierer definierte Querschnitt von 1 Zoll als
gegeben angesehen, sodass keine Querschnitt verengende Adaptierung notwendig ist. Es gab
eine Variante mit zwei Zufilhrungen und zwei Varianten mit jeweils einer Zuflhrung, die sich im

Durchmesser der kleinen Kanale unterschieden.

Bei den Simulationen wurden die Druckverluste und die Geschwindigkeitsverteilungen als
mafdgeblich fur die Strémungsbeurteilung angesehen. Abbildung 63 und Abbildung 64 zeigen die
Ergebnisse dieser Untersuchung fur Version eins und zwei.

Volume: Pressure (mbar) Volume: Pressure (mbar}
A 3053 A 15251

140

120

60

o
¥ 06563 ¥ -21801x10°°

Abbildung 63: Druckverluste von Version eins und zwei
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Slice: Velocity magnitude (m/s) Slice: Velocity magnitude (mjs)
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Abbildung 64: Geschwindigkeitsverteilung von Version eins und zwei

Version eins zeigt dabei eine homogenere Gleichverteilung, aber einen gréReren Platzbedarf mit
entsprechenden Nachteilen. Des Weiteren wurde die zeitabhéngige Temperarturverteilung bei der
Annahme der Nutzung von Ol bei Temperaturen von 40 und 350 °C untersucht (Abbildung 65).
Dabei weist Version eins die héchste Kuhlrate auf. Version 2 und 3 unterscheiden sich nicht

signifikant.

HT-Werkzeug-Kithlung (Durchscnittliche Temperatur von Werkzeugsoberflache)

340 —1 Verteiler mit 5 [mm] Durchmesser-Wasserkihlung

320 1 Verteiler mit 5 [mm] Durchmesser—Olkijhlung
300 —1 Verteiler mit 6 [mm] Durchmesser
280 2 Verteiler mit 6 [mm] Durchmesser
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0 200 400 600 800 1000
Zeit [s]

Abbildung 65: Zeitverlauf der Temperaturen der Kavitatsoberflache beim Abkuhlen von 350 °C

Tabelle 3 zeigt das Ergebnis des Vergleichs der drei Kihlvarianten untereinander. Variante eins
und zwei disqualifizieren sich aufgrund der Nachteile Platzbedarf und umfangreiche Werkzeug-
Uberholung bzw. mangelnde Gleichverteilung. Der einzige Nachteil von Variante 3 ist der relativ
hohe Druckverlust der Kuahlstruktur, was in einer geringeren Durchflussmenge resultiert. In der
Simulation der Kuhlzeit wirkt sich dieser Aspekt jedoch nicht negativ aus, weswegen Variante drei
ausgewahlt wurde.
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Tabelle 3: Bewertung der drei Kiihlstrukturvarianten

2 1 1

6 6 5

Platzbedarf

Gleichverteilung Platzbedarf Gleichverteilung

Platzbedarf . :
wz-Uberholung Gleichverteilung Druckverlust

Zur Absicherung der Ergebnisse wurden die Stromungs- und Temperaturverteilung zu
unterschiedlichen Zeitpunkten beim Aufheizen und Abkihlen von Variante drei betrachtet.
Exemplarisch zeigt Abbildung 66 die Ergebnisse nach einer Kihlzeit von 100s. Die
Stromungsverteilung ist gleichméaRig, da die hdchsten Strémungsgeschwindigkeiten gleichmafig in
den kleinen Temperierkanélen erreicht werden. Die Temperaturverteilung ist im zentralen Bereich
des Flowfields gleichmé&Rig, steigt jedoch im Randbereich der kurzen Seiten an. Da sich dies nur
im AauRersten Randbereich der Kavitat auswirken kann und sich die Formeinsatztemperatur

zusatzlich beim Abkihlen Uber das riickseitige Anliegen an dem Stammwerkzeug vergleichmagigt,
wird die Auslegung als einsetzbar angesehen.

77777 100  Slice: Velocity magnitude (mis) Slice: Velacity magnitude (m/s}
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Abbildung 66: Stromungs- und Temperaturverteilung von Variante 3 nach einer Kiihlzeit von 100 s

Die Positionierung der Auswerferstifte geschah unter Berlcksichtigung der Geometrie der
Flowfieldseite und der Kdihistruktur des Formeinsatzes sowie den Gegebenheiten und
Anpassungsfahigkeiten des Stammwerkzeugs. Abbildung 67 zeigt die finale Positionierung der
Auswerferstifte gegenuber dem Flowfield und der Kuhlistruktur des Formeinsatzes. Auf3erhalb des
Flowfields konnten teilweise vorhandene Auswerferpositionen tbernommen werden. Alle
Auswerfer im Flowfield mussten neu positioniert werden, sodass sich diese exakt auf den daftr
vorgesehenen Stegflachen befinden. Bei der Positionierung gegeniiber der Kihlstruktur musste

insbesondere auf einen ausreichenden Abstand zur Kduhistruktur geachtet werden, weil die
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mechanische Belastung des Formeinsatzes aufgrund der haufigen thermischen Zyklen nicht zu

vernachlassigen ist.

. ° ° °
° ol e
e |le e|| o
e ||e ®lle
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7: o ||e ¢ ® o ol of ®

Abbildung 67: Positionierung der Auswerferstifte gegentber dem Flowfield und der Kihlstruktur

Neben den Hauptarbeiten an den Formeinsatzen war auch eine Uberarbeitung des
Stammwerkzeugs erforderlich, um die gefederten Formeinsatze, die Olrohre und die geanderten
Auswerferstifte aufzunehmen. Aufgrund der vielen neu zu positionierenden Auswerferstifte war es
erforderlich, die Auswerferplatte und die Auswerferhalteplatte neu zu entwerfen. Daneben mussten
ein Adapter fiir die HeiRkanaldiise, Rohre fiir den Olanschluss und ein verlangerter Zentrierflansch
entworfen und angefertigt werden. Abbildung 68 zeigt einen sehr weit fortgeschrittenen
Designstand der Auswerferseite des Werkzeugs im CAD sowie einen Ausschnitt der
Fertigungszeichnung zur Anfertigung der Auswerferhalteplatte und Uberarbeitung der

dusenseitigen Formplatte.

Abbildung 68: Fortgeschrittener Designstand der Auswerferseite des Werkzeugs im CAD, Zeichnung
der Auswerferhalteplatte und der diisenseitigen Formplatte
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Abbildung 69: Fertigungszeichnung zur Uberarbeitung der auswerferseitigen Formplatte

Abbildung 69 =zeigt einen Ausschnitt der Fertigungszeichnung fur die Uberarbeitung der
vorhandenen Formplatten. Alle bemafiten Elemente mussten angefertigt werden, dazu gehéren
Elemente zur Aufnahme der Passschrauben samt Federung, zur Aufnahme von

Positionierelementen, Bohrungen fur Auswerferstifte usw..

Neben kleineren Eigenleistungen wurde mit der Anfertigung der Formeinsétze und Anbauteile
sowie mit der Uberarbeitung der Formplatten ein Werkzeugbauer beauftragt. Bei der Lieferung der
Bauteile wurde festgestellt, dass ein GroRteil der Uberarbeitungen fehlte oder Anfertigungen
teilweise fehlerhaft waren. Es mussten zunéchst alle Bauteile umfangreich geprtft werden, bevor
diese zu Uberarbeitung zuriickgesandt werden konnten. Der ohnehin schon vorhandene
Projektverzug wurde dadurch noch einmal verschéarft. Nach mehreren Wochen Uberarbeitung
konnten die Bauteile erneut in Empfang genommen, tiberprift und nach weiteren Uberarbeitungen
in der eigenen mechanischen Werkstatt, schlussendlich verbaut werden. Aufgrund der
Erfahrungen des IPE und der absehbaren Notwendigkeit Werkzeugtemperaturen tber 300 °C zu
verwenden, wurde auf den Einsatz von Drucksensoren (nur bis 300 °C zugelassen) verzichtet.
Neben dem Aufbau des Werkzeugs mussten auch der Anschluss des Temperiersystems und der
Neuaufbau der Steuerung erfolgen. Die Steuerung wurde dabei wie bereits dargestellt wieder
aufgebaut und modifiziert. Dabei traten jedoch massive Probleme mit den verwendeten

Thermoelementen auf, da diese nicht galvanisch getrennt waren. Diese Probleme konnten durch
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