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Kurzzusammenfassung

Titel: Experimentelle und theoretische Untersuchungen zum Reibverhalten
elastomerer Werkstoffe auf rauen Oberfldchen.

Diese Arbeit beschaftigt sich mit experimentellen und theoretischen Untersuchungen des
stationdren Reibverhaltens von elastomeren Werkstoffen auf rauen Oberflachen im Hin-
blick auf besseres Verstdndnis von Reifen beim Bremsen unter nassen und trockenen Be-
dingungen. Zusatzlich werden grundlegende Zusammenhange zwischen den physikali-
schen sowie dynamisch-mechanischen Eigenschaften und den Reibeigenschaften gezeigt
und im Detail besprochen. Ein weiterer Teil der Arbeit beschaftigt sich mit der Anwen-
dung modifizierter RuRe mit dem Ziel, die Energiedissipation unter dynamischer Bean-
spruchung und damit die Reibung zu senken und dadurch die Energieeffizienz von
elastomeren Bauteilen zu steigern.

Im Gegensatz zu rein elastoplastischen Reibkombinationen zeigen die Reibeigenschaften
von Elastomeren auf starren, rauen Oberflachen ein sehr komplexes Verhalten, das durch
viskoelastische Eigenschaften, Temperatur, Relativgeschwindigkeit, Last und anderen
Faktoren beeinflusst wird. Durch experimentelle Bestimmung des Reibkoeffizienten in
Abhangigkeit von oben genannten extrinsischen und intrinsischen Grofken wird gezeigt,
dass vor Allem die Kontaktbedingungen und das auf die Anregung reagierende Material-
verhalten den Reibprozess enorm bestimmen. In diesem Zusammenhang wird eine neue,
physikalisch motivierte Methode zur Bestimmung von viskoelastischen Masterkurven
gefillter Elastomere vorgestellt und im Detail diskutiert.

Mit Hilfe des erweiterten, theoretischen Konzepts von Klippel et al werden die einzelnen
Reibanteile im Einklang mit den experimentellen Daten identifiziert. Es wird gezeigt,
dass im Wesentlichen zwei Beitrage das Elastomerreibverhalten beeinflussen: (i) Hyste-
resereibung, die durch innere Energieverluste des Gummis bei zyklischer Belastung durch
Unebenheiten der Substratoberflache auf einer breiten Frequenzskala hervorgerufen wird;
(if) Adhésionsreibung, die als Peeling-Effekt durch viskoelastisches Risséffnungsmecha-
nismus zwischen Elastomer und Substrat interpretiert wird. Das theoretische Model sagt
in guter Ubereinstimmung mit den Experimenten eine Abnahme des Reibkoeffizienten
mit der Lastzunahme voraus. Durch die Bestimmung kontinuierlicher Reibmasterkurven,
die sich ber einen breiten Geschwindigkeitsbereich erstrecken, kénnen die Masterkurven
als isotherm betrachtet werden, was sicherstellt, dass die gemessene Lastabhéangigkeit
nicht auf Reiberwérmung der Probe zuriickzufiihren ist.

Die Reibsimulationen geben Aufschluss Uber die relativen Anteile der beiden Beitrége
Adhésion und Hysterese am Reibprozess, die je nach Geschwindigkeit und Oberflachen-
rauheit zwischen 20% und 80% liegen. Feine Oberflachen zeigen héhere Adhasionsrei-
bung und kleinere Hysteresebeitrage gegenuber raueren Oberflachen. In Folge einer de-



taillierteren Parameterstudie werden zudem Vorhersagen fiir diverse Rennstrecken reali-
siert.

Experimentelle Untersuchungen anhand von drei unterschiedlichen Polymertypen gefullt
mit und ohne modifiziertem Rul zeigen, dass eine geeignete Verdnderung der RuBstruk-
tur zu einer Erniedrigung der dissipativen Verluste fuhrt. Diese Ergebnisse konnen dazu
genutzt werden hysteresearme Elastomere zu entwickeln, um die Energieeffizienz von
Gummibauteilen unter dynamischer Beanspruchung zu steigern.

Stichworter:  Elastomerreibung auf rauen Oberflachen, Lastabhéngigkeit, Reibmaster-
kurven, viskoelastische Masterkurven, Zeit-Temperatur-Superposition,
Energiedissipation, Reifenlaufflaichenmischungen



Abstract

Title: Experimental and theoretical investigations on friction behaviour of
elastomeric materials on rough surfaces.

This work is dealing with experimental and theoretical investigations of stationary fric-
tion of elastomeric materials on rough surfaces with regard to a better understanding of
tires during braking under wet and dry conditions. In addition, basic correlations between
physical, dynamic-mechanical and friction properties are shown and discussed in detail.
Another part of this work deals with application of modified carbon black with the aim of
reducing the energy dissipation under dynamic loading as well as friction and thereby
increase the energy efficiency of elastomeric compounds.

In contrast to purely elastoplastic friction combinations, the friction properties between
elastomers and a rigid, rough surface show a very complex behaviour that depends on the
viscoelastic properties, temperature, relative speed, load and other factors. By experimen-
tally determining the coefficient of friction as a function of the above-mentioned extrinsic
and intrinsic parameters, it is shown that, in particular, the contact conditions and the ma-
terial behaviour reacting to dynamic excitation determine the friction process. In this con-
text, a new physically motivated procedure to determine viscoelastic master curves of
filled elastomers is presented and discussed in detail.

By using the extended theoretical concept of Klippel et al, the individual contributions to
rubber friction are identified in accordance with the experimental data. It is shown that
essentially two contributions are affecting the elastomeric friction behaviour: (i) hystere-
sis friction, which is caused by energy losses on a broad frequency scale due to cyclic
deformations of the rubber by asperities; (ii) adhesion friction, which results from peeling
effects governed by viscoelastic crack opening mechanisms between rubber and substrate
Furthermore, in good agreement with experimental results, the theoretical model predicts
a decrease of the coefficient of friction with increasing load. The combination of meas-
ured friction branches for different temperatures results in continuous friction master
curve over a broad velocity range. From basic principles the master curves can be consid-
ered as isothermals insuring that the measured load dependence is not due to frictional
heating of the samples.

The simulations provide information regarding relative magnitude of the two contribu-
tions, adhesion and hysteresis, involved in the friction process, which are between 20%
and 80% depending on the speed and surface roughness. Fine surfaces show higher adhe-
sion friction and smaller hysteresis contribution compare to rough surfaces. As a result of
a detailed parameter study, predictions can be made for various race tracks.

Experimental investigations on three different polymer types filled with and without mod-
ified carbon black show that a suitable change in the carbon black structure leads to a



reduction in the dissipative losses. These results can be used to develop low-hysteresis
elastomers to increase the energy efficiency of rubber components under dynamic load.

Keywords:  rubber friction on rough surfaces, load dependence, friction master curves,
viscoelastic master curves, time-temperature superposition, energy dissipa-
tion, tire tread compounds
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1. Einleitung und Motivation

Reibung ist eine bedeutende physikalische Naturerscheinung, die nicht nur bei vielen
hochtechnologischen Applikationen eine sehr grof3e Rolle spielt. Einerseits soll eine nied-
rige Reibung erreicht werden, um die Energieeffizienz von beweglichen Systemen zu
erhdhen, andererseits ist eine Erhdhung der Reibkréfte winschenswert, um etwa bewegte
Teile abzubremsen. Selbst das Gehen bedarf einer gewissen Reibung zwischen Schuhsoh-
le und Boden. Bereits seit Jahrtausenden werden Reiberscheinungen dazu genutzt, das
menschliche Leben zu vereinfachen. Man denke da nur an das Entfachen eines Feuers
oder an das Bewegen von groRen Lasten mit Hilfe von rollenden Baumstdmmen. Aber
erst seit einigen Jahrhunderten wird das Reibverhalten systematisch n&her untersucht, um
die damit verbundenen Reibmechanismen besser zu verstehen und gegebenenfalls zu
steuern. Die ersten ausschlaggebenden wissenschaftlichen Ergebnisse lieferte Leonardo
Da Vinci im 15. Jahrhundert mit seinen experimentellen Arbeiten zur Haftreibung an
schiefer Ebene. Der Aufbau seiner sehr simplen Messapparatur ist heute allgemein be-
kannt. Einige Skizzen sind in Abbildung 1 dargestellt.
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Abbildung 1:  Skizzen der experimentellen Aufbauten zur Reibuntersuchung von Leonardo Da
Vinci.

Er ermittelte die parallel zur Reibbahn wirkende Kraft in Abhéngigkeit der eingesetzten
Materialienkombinationen. Seine Erkenntnisse (iber den Reibkoeffizienten, der das Ver-
haltnis zwischen der Reibkraft und der auf die Probe wirkenden Last angibt, liefern keine
Abhéngigkeit, weder vom Material noch von der Last. Nach seinen Messungen nimmt der



Reibkoeffizient einen konstanten Wert ein. Wie wir heute wissen ist dies aber nur selten
der Fall. Reibung ist wesentlich komplexer und zeigt eine enorme Abh&ngigkeit von der
Materialwahl. Hinzu kommt, dass die Reibeigenschaften von Temperatur, Last, Gleitge-
schwindigkeit, Rauheit und vielen anderen Faktoren abhangen. Fir die Industrie ist es
deshalb sehr wichtig diese Abh&ngigkeiten zu kennen, um diese gezielt dazu zu nutzen,
die auf die jeweilige Anwendung gestellten VVoraussetzungen zu erfllen.

Speziell die Reibeigenschaften von Gummibauteilen werden in der heutigen Zeit, in der
Energieeffizienz eine sehr groRRe Rolle spielt, immer wichtiger. Gummiartikel wie Dich-
tungen, Forderbander, Riemen — um nur einige zu nennen — und vor allem Reifen seit der
Einfuhrung des EU-Reifenlabels stehen hohen Anforderungen an die Reibeigenschaften
gegeniiber. Die Entwicklung von Reifen, die energieeffizient arbeiten und gleichzeitig
unverandert hohes Mal} an Sicherheit und Komfort bieten, ist eine zentrale Aufgabe der
Reifenhersteller. Es ist ausgesprochen schwierig einige wesentliche Eigenschaften eines
Reifens zu optimieren, ohne dabei andere in Mitleidenschaft zu ziehen. So kann z.B. eine
Verbesserung des Rollwiderstandes, der ein Mal fur die Energieverluste durch den Rei-
fen darstellt, eine Verschlechterung der Abriebstabilitat oder der Haftung auf nasser Stra-
Re nach sich ziehen. Erwinscht ist aber, dass Reifen mdglichst leise zu Werke gehen,
dabei energiesparend sind und zudem eine hohe Haftung sowohl auf trockener als auch
auf nasser Fahrbahn aufweisen. Es ist deshalb essentiell sowohl experimentelle als auch
theoretische Arbeiten durchzufiihren, um die Komplexitdt des Reibvorgangs von
Elastomerbauteilen besser zu verstehen. Theoretische Konzepte sollen dabei den hohen
Aufwand, der heute noch flr empirisch bestimmte Vorhersagen der Reibeigenschaften
aufgewendet wird, minimieren. Eine zentrale Fragestellung neben der Materialwahl ist
die Wirkung extrinsischer Parameter, wie Temperatur oder Last, auf die Reibeigenschaf-
ten elastomerer Werkstoffe.

In dieser Arbeit soll die Elastomerreibung auf harten, rauen Oberflachen naher experi-
mentell und theoretisch untersucht werden. Als Simulationstool wird das erweiterte theo-
retische Konzept von Klippel & Heinrich angewendet, um das Reibverhalten auf theore-
tischer Ebene zu verstehen [1, 2, 3]. Zum Einsatz kommen verschiedene Polymere, ver-
starkt durch verschiedene Fullstoffe, gepaart mit Oberflachen unterschiedlicher Rauheit.
Die Reibeigenschaften sollen mit der Variation von Geschwindigkeit, Temperatur, Last
und Fallstoffkonzentration bestimmt werden. Eine Verkniipfung zu physikalischen Ei-
genschaften elastomerer Werkstoffe soll hergestellt werden.

Folgende Aufteilung der Arbeit wurde vorgenommen:

Im Kapitel 2 werden Grundlagen der Kautschuktechnologie besprochen, um dem Leser
besseres Verstandnis fur die Auswirkung der Materialwahl zu geben. Dabei wird sowohl
auf die einzelnen Polymere, die in dieser Arbeit eingesetzt wurden, eingegangen, als auch
die Herstellung und Verstarkung von elastomeren Werkstoffen besprochen. Ein wichtiger
Punkt dabei ist die Polymer-Fullstoff-Wechselwirkung, die im Detail betrachtet wird. Ein



Einleitung und Motivation

Uberblick tber den Fiillstoffeinfluss auf physikalische Eigenschaften bei quasistatischer
Beanspruchung rundet das 2. Kapitel ab.

Unter dynamischer Beanspruchung verhalten sich Elastomere weder wie eine ideale Flis-
sigkeit noch wie ein ideal elastischer Festkdorper. Sie vereinbaren beide Eigenschaften in
sich und werden deshalb als viskoelastisch bezeichnet. Einen Uberblick Gber die
viskoelastischen Eigenschaften und damit verbundene Polymerdynamik findet sich im
Kapitel 3. In diesem Kapitel wird ein neues Verfahren zur Anwendung des Zeit-
Temperatur-Superpositionsprinzips fur geflllte Elastomere préasentiert. Daruber hinaus
wird die dielektrische Spektroskopie in kurzen Ziigen erléutert.

Nach einer kurzen Einfiihrung in die Welt der Tribologie wird in Kapitel 4 die erweiterte
Theorie der Elastomerreibung von Kluppel & Heinrich in ihren wesentlichen Aspekten
prasentiert. Dabei wird verstarkt auf die Beschreibung der Oberflachenrauheit und der
Kontaktbedingungen eingegangen. Neben der Hysteresereibung, die ihren Ursprung in
den inneren Dissipationsverlusten hat, wird auch die Adhdsionsreibung theoretisch darge-
stellt und erklart.

In Kapitel 5 werden experimentelle Methoden gezeigt, die fur die Untersuchungen ge-
nutzt wurden. Neben der optischen Methode zur Bestimmung der Rauheit von unter-
schiedlichen Oberflachen liegt der Fokus hierbei auf den dynamisch-mechanischen Un-
tersuchungen sowie dem Lineartribometer. Zudem werden die verwendeten Substarte und
die chemischen Mischungszusammensetzungen der Elastomerproben aufgeftihrt.

In Kapitel 6 werden Ergebnisse der physikalischen Charakterisierung sowie Reibverhal-
ten der Proben gezeigt und im Detail diskutiert. Im ersten Abschnitt werden die Rauheit
der eingesetzten Oberflachen charakterisiert und Messungen mit Wasser und Seifenwas-
ser gezeigt. Im Abschnitt zwei werden drei unterschiedliche Polymersysteme unter Kon-
zentrationsvariation zweier verschiedener Fullstoffe untersucht. Der Schwerpunkt liegt
hier auf dem Einfluss der Fullstoffstruktur auf die Energiedissipation von elastomeren
Werkstoffen. Im dritten Teil werden Reifenlaufflachenmischungen bei verschiedenen
Bedingungen untersucht. Ein zentraler Punkt ist die Abhé&ngigkeit der Reibung von der
Temperatur, der Last und der Geschwindigkeit. Zudem werden Zusammenhange zwi-
schen den empirisch bestimmten Ergebnissen und der Theorie hergestellt und im Detail
diskutiert.

Eine kompakte Zusammenfassung der wichtigsten Schlussfolgerungen wird in Kapitel 7
prasentiert.

Weitere experimentelle und theoretische Ergebnisse zu den jeweiligen Themen finden
sich im Appendix (Kapitel 8).






2. Grundlagen der Kautschuktechnologie

2.1. Kautschuke

Die Geschichte der Elastomere in Form von Naturkautschuk I&sst sich bis auf viele Jahr-
hunderte v. Chr. zurtickverfolgen. Aber erst seit Charles Goodyear 1839 durch einen Zu-
fall die Mdoglichkeit zum chemischen Vernetzen des Kautschuks entdeckte, als er ihm
Schwefel beimengte um diesen zu trocknen, kann der Kautschuk wirtschaftlich genutzt
und in vielen Bauteilen eingesetzt werden.

Betrachtet man die Eigenschaften eines unvernetzten Kautschuks, so stellt man fest, dass
insbesondere bei hoheren Temperaturen die Elastomerschmelze sehr weich und klebrig
ist, und unter Belastung schnell seine Formstabilitat verliert. Durch eine chemische Ver-
netzung, z.B. durch Verknlpfung der Polymerketten mit Hilfe von Schwefelbriicken,
wird die Polymermatrix, die in Form von Knéulen vorliegt, stabilisiert, sodass das Flielen
des Materials erst bei wesentlich héheren Temperaturen stattfindet. Dies fuhrt zur Erwei-
terung des Temperaturfensters, in dem ein Elastomermaterial technisch einsetzbar ist.

Neben dem aus dem Saft des Kautschukbaumes ,,hevea brasiliensis* gewonnenem Natur-
kautschuk werden auch diverse synthetisch hergestellte Kautschuke verwendet, die das
Funktionsspektrum der Elastomere stark erweitern. Dadurch kénnen viele Materialeigen-
schaften, sei es die Harte oder Zugfestigkeit aber auch chemische Vertraglichkeit oder
Bestandigkeit, an die Anwendung angepasst werden. Die Weiterentwicklung ist dabei
noch keineswegs abgeschlossen. Durch die Einflihrung der Blend-Technologie, bei der
ein Verschnitt zwischen mehreren Polymertypen oder gar Thermoplasten realisiert wird,
und der aktuell innovativen Silica-Silan-Technologie wird das Eigenschaftsprofil von
Gummiwerkstoffen noch gezielter gesteuert und fir den Einsatzzweck optimiert. Auch
die Verwendung neuartiger, auf Kohlenstoff basierter Fillstoffe wie Carbon-Nano-Tubes
(CNTSs), Graphene sowie magnetosensitiver Partikel lasst viele Mdglichkeiten zu, den
Gummiwerkstoff an die zukinftigen Anforderungen anpassen zu kénnen. In Abbildung 2
ist ein Entscheidungsbaum dargestellt, der zeigt, welche Eigenschaften unterschiedliche
Elastomertypen aufweisen. Damit l&sst sich grob festlegen, fir welche Anwendungen das
jeweilige Polymer geeignet ist.

Heute stellt der Kautschuk einen der wichtigsten Rohstoffe, nicht nur in der Automobil-
industrie, dar und ist fir viele Anwendungen unverzichtbar geworden. Die besonderen
Eigenschaften von Gummi machen diesen Werkstoff zu einem sehr wertvollen Material
in der Herstellung von vielen Produkten wie Gummibekleidung, Gummisohlen, Reifen,



Kautschuke

Dichtungen, Transportbédndern sowie anderen technischen Artikeln. Zudem werden viele
herkdmmliche Materialien durch elastomere Werkstoffe ersetzt.
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Abbildung 2: Einteilung unterschiedlicher Polymertypen unter Beriicksichtigung ihrer physi-

kalischer Eigenschaften [4].

Im Allgemeinen kann man einem Gummiwerkstoff folgende Eigenschaften zuschreiben:

Kautschuke sind Polymere bestehend meistens aus langen Kohlenstoffketten mit
und ohne Nebengruppen, die unterschiedlich lang und verzweigt sein kdnnen.

Bei Kautschuken wird zwischen Natur- und Synthesekautschuken unterschieden,
die nach chemischer Struktur in weitere Gruppen eingeteilt sind [5].

Elastomere haben hohe Dehnbarkeit und Elastizitat sowie niedrigen Elastizitats-
modul im Vergleich zu Metallen, Keramiken und anderen Werkstoffen. Dabei
bleibt die Restverformung auf geringem Niveau. Der Gummiwerkstoff verhalt
sich viskoelastisch.

Die Glaslbergangstemperatur T, bei der das Elastomer sprunghaft eine Anderung
z.B. des mechanischen Moduls, der spezifischen Wéarme oder des Brechungsinde-
xes aufzeigt und sich beim Abkilihlen wie ein glasartiger, eingefrorener Festkdrper
verhalt, liegt unterhalb der tblichen Gebrauchstemperatur bzw. 0°C [6].

In Anwesenheit von verstarkenden Fullstoffen (siehe Kap. 2.4) oder anderen Ad-
ditiven kann das Eigenschaftsprofil von Gummiwerkstoffen deutlich verbessert
bzw. gesteuert werden.
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Durch die Vielfalt der heute auf dem Markt befindlichen Kautschuksorten und verstér-
kenden Fllstoffen sowie weiteren Additiven kdnnen auch die Reibeigenschaften an die
entsprechende Anwendung angepasst werden. Dabei verhalten sich verschiedene Elasto-
mere hochst unterschiedlich. Der Ursprung des Reibverhaltens sind die viskoelastischen
Eigenschaften, die durch die Molekdlstruktur der Polymere hervorgerufen und im hochs-
ten MaRe beeinflusst werden. Aber auch die verstarkenden Fullstoffe kdnnen den
Reibvorgang stark beeinflussen. In dieser Arbeit wurden deshalb unterschiedliche
Elastomere und Fllstoffe betrachtet, die im Folgenden kurz dargestellt und erldutert wer-
den. Zusétzlich wird auf die Wechselwirkungen zwischen dem Polymer und Fillstoff
eingegangen.

2.1.1. Naturkautschuk (NR)

Der Naturkautschuk (NR — engl.: natural rubber), der in groen Mengen in der Industrie
zum Einsatz kommt, wird hauptséchlich aus dem Saft — oder auch Latex — des Kaut-
schukbaumes ,,havea brasiliensis“ gewonnen, da diese Sorte des Baumes am ertrags-
reichsten ist. Grundsatzlich kann man Naturkautschuk aber auch aus der wassrigen Dis-
persion milchsaftfiihrender Pflanzen gewinnen, die Polyisopren beinhalten, wie z.B. L6-
wenzahnwurzeln [7]. Im Naturkautschuk liegt die Polyisopren-Struktur zu 100% in einer
cis-1,4-Konformation vor [8]. Die Konfiguration der Mikrostruktur ist in Abbildung 3
dargestellt.

CH,
I
~+CH,-C=CH - CH, %

Abbildung 3: Schematische Darstellung der Mikrostruktur von 1,4-Polyisopren.

Diese milchartige Flussigkeit enthalt neben den Isopren-Einheiten auch Harze, Eiweilie,
Fettsauren, Zuckerstoffe, Salze und Mineralstoffe, die dafiir sorgen, dass der Naturkaut-
schuk chemisch komplizierter zu studieren ist. Er entwickelt dabei besondere Eigenschaf-
ten wie die hohe Dehnbarkeit oder hohe Zahigkeit. Durch seinen hohen Anteil an cis-1,4-
Polyisopren-Einheiten und die damit verbundene Linearitit sowie sterische Symmetrie
der Ketten neigt der Naturkautschuk — gewonnen aus dem Havea-Baum — zudem zu aus-
gepragtem Dehnungskristallisationsverhalten [9], das dazu fuhrt, dass die ReiRfestigkeit
auch ohne verstarkende Fullstoffe sehr hoch ist. Dadurch sind z.B. WeiterreiRReigenschaf-
ten gegenuber synthetisch hergestellten Kautschuken deutlich verbessert, weshalb NR in
dynamisch hochbelasteten Produkten wie LKW- oder Flugzeugreifen sowie Dampfersys-
temen eingesetzt wird. Als Nachteile des Naturkautschuks konnen schlechte Olbestandig-
keit und auch schlechte Temperaturstabilitat, die vor allem durch die Reaktionsfahigkeit
der Doppelbindungen bestimmt wird, aufgefiihrt werden [10]. Auch eine schlechte Be-
stdndigkeit gegeniiber Witterung, UV-Strahlung und Ozon beschrénkt das Einsatzgebiet
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fir Naturkautschuk. Dem gegentiber muss erwahnt werden, dass NR kostengunstiger und
vor allem aus nachwachsenden Pflanzen zur Schonung der begrenzten petrochemischen
Ressourcen erzeugt werden kann.

2.1.2. Butadien - Kautschuk (BR)

Polybutadien — Kautschuk (BR — engl.: butadien rubber) ist ein synthetisch, meist in L6-
sung, hergestelltes Polymer, das je nach verwendetem Katalysatorsystem bei der Poly-
merisation eine hohe sterische Einheitlichkeit aufzeigt, die dazu fuhrt, dass vor allem die
hoch-cis BR-Typen mit ihrer geometrischen Ordnung Kristallisation aufweisen. Die che-
mische Struktur ist in Abbildung 4 dargestellt. Neben den 1,4-Verknupfungen kdnnen
BR-Makromolekiile auch 1,2-Verkntipfungen aufweisen, die Vinylgruppen in den Seiten-
ketten haben. Die Verzweigung kann wesentlich komplexer sein und beeinflusst die Mo-
bilitat der Molekile und damit auch die Glaslibergangstemperatur, die zwischen -120°C
und -90°C liegt. Dabei gibt es einen linearen Zusammenhang zwischen dem Gehalt an
1,2-Verknlpfungen und der Glasiibergangstemperatur (siehe Abbildung 6) [11, 12, 13].

(a)
~CH,—CH = CH-CH, }¢

® fcn, ~CHIz

CH
I

CH,

Abbildung 4: Schematische Darstellung der 1,4- (a) und 1,2- Konfiguration (b) von Polybuta-
dien — Kautschuk.

Vernetzter Polybutadien weist allgemein eine schlechte Olbestandigkeit und nur mittel-
méaRige Temperaturstabilitat auf. Daflir zeigen BR-Vulkanisate ausgezeichnete Abrieb-
stabilitat und Tieftemperaturflexibilitdt sowie erhdhte dynamische Belastbarkeit in Form
von Widerstand gegenuber Rissbildung auf. Diese Eigenschaften sind insbesondere fir
die Reifenlauflachenmischungen von groRer Bedeutung. Generell lasst sich der BR nur
alleine schlecht verarbeiten, weshalb man diesen meist in einem Verschnitt mit anderen
Kautschuken verwendet und damit die Vorteile des BR ausnutzt. Die hdufigsten Einsatz-
zwecke sind Reifen, Transportbénder, Schlduche und Walzbeziige sowie Bélle.

2.1.3. Styrol - Butadien - Kautschuk (SBR)

Styrol — Butadien — Kautschuk, kurz auch SBR (engl.: styrene-butadien-rubber) genannt,
ist wie auch der BR ein synthetisch hergestelltes Elastomer und ist der erste wirtschaftlich
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eingesetzte synthetische Kautschuk mit immer noch groBtem Marktanteil. Chemisch wird
der SBR durch eine Copolymerisation (Emulsions- oder Losungspolymerisation) aus Sty-
rol- und Butadien-Einheiten zusammengesetzt. Die chemische SBR-Struktur ist in Abbil-
dung 5 gezeigt.

Abbildung 5: Schematische Darstellung der SBR — Mikrostruktur. Die Butadien — Einheiten
konnen wie beim BR in verschiedenen Konfigurationen vorliegen.
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Abbildung 6: Linearer Zusammenhang zwischen dem Gehalt an 1,2-Verbindungen (Vinyl)
und der Glastibergangstemperatur T, im Polybutadien und auch lineare Abhan-
gigkeit der Glasiibergangstemperatur vom Styrol-Gehalt in SBR-Mischungen
[13].
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Durch das Verhéltnis zwischen den Mikrostruktureinheiten des Butadiens und des Styrol-
Gehalts werden die Beweglichkeit der Ketten und damit die Polymerdynamik bestimmt.
Je hoher der Styrol- oder Vinylanteil ist, umso unbeweglicher verhalten sich die Makro-
molekile und umso steifer reagiert der Kautschuk auf eine Verformung bzw. dynamische
Anregung [11, 12, 13]. Dadurch wird die Glastibergangstemperatur beeinflusst und liegt
typischerweise zwischen -60°C und -15°C. Die Abhéangigkeit ist in Abbildung 6 darge-
stellt.

SBR ist in Anwesenheit von verstarkenden Flllstoffen flr sehr gute Abriebfestigkeit be-
kannt. Dariiber hinaus besitzt es mittelmaRige Temperaturbestandigkeit bis ca. 100°C und
weist gute Bestandigkeit gegentiber anorganischen und organischen S&uren, Basen, Alko-
holen, Wasser sowie Bremsfliissigkeiten auf. Gegeniiber Olen, Schmierfetten, Benzin
oder aromatischen sowie chlorierten Kohlenwasserstoffen ist der SBR absolut unbestan-
dig und weist hohes Quellverhalten auf. SBR wird hauptsachlich in PKW-Reifen, vor
allem in der Laufflachenmischung, eingesetzt und stellt somit den groRten Anwendungs-
bereich gegenuiber anderen Kautschuktypen dar. Desweitern wird SBR in Schlduchen,
Kabelisolierungen, Bodenbelagen, O-Ringen und weiteren Spezialartikeln verwendet.

2.1.4. Ethylen - Propylen - Dien - Kautschuk (EPDM)

Im Allgemeinen gibt es zwei verschiedene synthetisch hergestellte Ethylen — Propylen —
Kautschuktypen, die zu den statistischen Copolymeren mit gesattigtem Polymergerust
gehodren. Ein Copolymer aus Ethylen- und Propylen-Einheiten bildet dabei den Kaut-
schuktyp EPM, wohingegen der EPDM (engl.: ethylene propylene diene monomer) ein
Terpolymer ist, aufgebaut aus drei Monomeren: Ethylen, Propylen und ein nichtkonju-
gierter Dien. Die chemische Struktur ist in Abbildung 7 dargestellt. Dadurch dass die
Kohlenwasserstoff-Hauptkette vollstandig geséttigt ist, besitzt diese Art von Kautschuken
eine sehr gute Bestandigkeit gegenuber Ozon, Warme oder Oxydation. Die Temperatur-
stabilitat ist im Vergleich zu NR, BR oder SBR deutlich erhéht und liegt bei etwa 150°C.
Die Bestandigkeit gegeniiber Mineral6le ist dagegen sehr schlecht ausgepragt.

+ CH, —CH, %t CH, -~CH %t CH-CH }1;
|
CH; CH,

pJ

\
CH - CH3

Abbildung 7: Chemische Konfiguration der Mikrostruktur von EPDM mit den Ethylen —,
Propylen — und Dien — Einheiten.

Aufgrund einer eher niedrigen Dichte von nur 0,86 g/cm? lasst sich der EPDM — Kaut-
schuk sehr gut verarbeiten. Darlber hinaus besitzen EPDM-Vulkanisate sehr gute mecha-
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nische Eigenschaften wie z.B. Zug-Dehnungsverhalten oder Druckverformungsrest. Da
EPDM eine exzellente Bestandigkeit gegentiber Wettereinfllissen und Feuchtigkeit auf-
weist, wird dieser in vielen Anwendungen eingesetzt. Dazu z&hlen Schlduche, diverse
Dichtungen, Kabelméntel, Isolierungen, Férdergurte und sogar Seitenwande fur Reifen.

2.1.5. Hydrierter Nitril - Butadien - Kautschuk (HNBR)

HNBR (engl.: hydrogenated nitrile butadiene rubber) ist ein Spezialkautschuk, der durch
katalytische Hydrierung von Acrylnitril — Butadien — Kautschuken (NBR) hergestellt
wird. Der synthetisch hergestellte Kautschuk wird auf Basis von Acrylnitril (ACN) und
Butadien durch eine Emulsionspolymerisation erzeugt und anschlieBend hydriert. Die
Hydrierung wird dabei bevorzug an den Kohlenstoff — Kohlenstoff — Doppelbindungen
und nicht an der Acrylnitril-Gruppe durchgefuhrt, um das vorliegende Eigenschaftsprofil
zu erhalten. Abbildung 8 zeigt die chemische Struktur.

(a)
C=N
(b)
ﬁ CH2 - CHE_ CH2_ CH2 );f CH2 - CH )y_]?l
|
C=N

Abbildung 8: Schematische Darstellung der chemischen Struktur von NBR (a) mit der vor-
handenen Kohlenstoff — Kohlenstoff — Doppelbindung und vollsténdig hydrier-
tem HNBR (b) ohne der Doppelbindung in der Hauptkette.

Durch die Variation des ACN-Anteils konnen die Flexibilitat der Ketten und damit auch
die Glastibergangstemperatur gesteuert werden. In der Praxis ist ein ACN-Anteil zwi-
schen 18% und 48% Ublich. Die Abhangigkeit ist in Abbildung 9 dargestellt. Grundséatz-
lich besitzen NBR - bzw. HNBR — Kautschuke eine sehr gute Olbestindigkeit, die auch
durch den ACN-Anteil noch feiner eingestellt werden kann: Mit hoherem ACN-Anteil
werden die Mischungen bestandiger gegentiber Olen und Kraftstoffen. Der nicht hydrierte
NBR weist eine gute Temperaturstabilitit bis ca. 120°C auf. HNBR dagegen kann bis
150°C unbedenklich eingesetzt werden, da die Kohlenstoffketten durch den Hydrierungs-
vorgang gesattigt sind und so dazu beitragen, dass der Werkstoff hitzebestandiger wird.
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Abbildung 9:  Abhéngigkeit der Glasiibergangstemperatur vom ACN-Gehalt fur HNBR-
Mischungen (o) und Ethylen — Acrylnitril — Polymer (a) [14].

Neben der hohen Ol- und Hitzebestandigkeit weisen HNBR — Vulkanisate gute mechani-
schen Eigenschaften auf, die auch im breiten Temperaturbereich weitestgehend tempera-
turunabhéngig sind. Die Festigkeit liegt auf hohem Niveau und der Druckverformungsrest
weist niedrige Werte auf. Zudem besitzen HNBR — Produkte hervorragende Ozonbestéin-
digkeit, gute Chemikalienbestédndigkeit und sehr gute Verschleil3eigenschaften. Die Mi-
schungen koénnen gut verarbeitet werden und verfligen tber relativ hohe Fillbarkeit mit
RufRen und anderen verstarkenden Fullstoffen wie geféllten Kieselsduren. Durch das be-
sondere Eigenschaftsprofil werden HNBR — Kautschuke vorwiegend in der Kraftfahrzeu-
gindustrie, im Maschinenbau und im Bereich der Erddlférderung eingesetzt. Zu den Pro-
dukten zédhlen Dichtungen, Schlduche, Zahn- und Keilriemen, Kabelméntel, Rollen sowie
Walzen fir Papier-, Stahl- und Druckindustrie.

2.2. Vulkanisation von Kautschuken

Betrachtet man eine Kautschukschmelze, so stellt man fest, dass die Polymerketten sich
durch die Maximierung der Entropie zu einem Kndul formen [15, 16]. Dabei liegen die
Ketten statistisch in alle Richtungen verteilt und sind untereinander physikalisch verhakt.
Ubt man nun eine Kraft auf die Schmelze aus, so kénnen die einzelnen Polymerketten
aneinander abgleiten — die hochviskose Flussigkeit verformt sich dauerhaft. Um dieses
viskose FlieBen zu unterbinden und damit eine Formstabilitat des Materials zu gewahr-
leisten, mussen feste Verknupfungen zwischen den einzelnen Polymerketten eingefiigt
werden; siehe dazu auch Abbildung 10. Im Allgemeinen wird dies durch eine chemische
Vernetzung mit Hilfe von Schwefel realisiert. Eine weitere Mdglichkeit ist eine Vernet-
zung mit Peroxiden. Gerade fur Kautschuke ohne Doppelbindungen in der Hauptkette wie
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im Fall von vollstandig hydriertem HNBR ist die zweite Methode notwendig. Durch die
Einbringung der Vernetzungspunkte wird das Elastomer-Netzwerk zwar stabilisiert, ent-
halt aber immer noch freie Kettenenden, Kettenverschlaufungen oder —verhakungen. Die
Vernetzung fiihrt dazu, dass das Abgleiten der Ketten stark eingeschrénkt bis komplett
verhindert wird. Das Abgleiten dufRert sich durch leichte Ausbildung einer Hysterese bei
zyklischen Spannungs-Dehnungs- bzw. Druck- /Kompressionsmessungen und fuhrt zu
Energieverlusten in Form von Warme aufgrund von innerer Reibung der Ketten unterei-
nander [8, 17].

(a)

Abbildung 10:  Schematischer Vergleich zwischen einer unvernetzten (a) und einer vernetzten
(b) Mischung bei einer auf dieses System wirkenden Kraft. Nach einer Defor-
mation flieBt das unvernetzte Polymer und verliert dadurch die urspriingliche
Form.

Die Schwefelvulkanisation ist die am haufigsten eingesetzte Methode zur Vernetzung von
wichtigen Kautschuksorten. Der Mechanismus der Schwefelvernetzungsreaktion ist bis
heute nicht komplett verstanden. Zwar ist es moglich die Reaktionsmechanismen einer
einfachen Vulkanisation alleine mit Schwefel zu beschreiben, diese kdnnen jedoch nicht
auf produktnahe Mischungen angewendet werden. Zusatzlich zum Schwefel werden auch
Beschleuniger oder Aktivatoren — iblicherweise werden Zinkoxyd und Stearinséure daftr
verwendet — eingesetzt, die die Reaktionsablaufe komplett &ndern [8]. Dadurch ist es nur
bedingt moglich, technisch relevante Mischungen beztglich ihrer Vulkanisationsreaktio-
nen genauer zu charakterisieren, ohne dabei systematische Veradnderungen des Vulkanisa-
tionssystems durchzufuhren. Wie oben schon angedeutet bendtigt man ftir eine Schwefel-
vernetzung zur Verfligung stehende Kohlenstoff-Kohlenstoff-Doppelbindungen in den
Polymerketten, die mit dem Schwefel reagieren und so eine Schwefelbriicke zwischen
den Ketten bilden kénnen. Ublicherweise wird fiir eine Schwefelvulkanisation elementa-
rer Schwefel verwendet, der in Form von Sg-Ringen vorliegt. Um solch einen Ring 6ffnen
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zu kénnen, muss eine Bindungsenergie von ca. 220 bis 270 kJ/mol durch thermische An-
regung tberwunden werden [8, 17]. Diese Dissoziationsenergie kann durch basische Sub-
stanzen — Beschleunigersysteme — herabgesetzt werden. Dieser Komplex aus Schwefel,
Beschleuniger und Aktivator stellt sicher, dass sich Schwefelbriicken in einer einstellba-
ren Zeit ausbilden und sich so chemische Verknupfungen zwischen den Polymerketten
bilden. Die Schwefelbriicken kdnnen mono-, di- oder polysulfidisch sein oder aber auch
weiter reagieren (Bildung von cyclischen Thioethern oder Sulfanen) und so nicht zum
Netzwerk beitragen. Eine schematische Darstellung der Schwefelbriickenkonfigurationen
ist in Abbildung 11 dargestellt.

(a) (b) ©)
S S, S,

Abbildung 11:  Schematische Darstellung einer mono- (a), einer di (b) und einer polysulfidi-
schen (c) Briicke zwischen zwei Kohlenstoffketten (nach [8]).

Im Verlauf des Vulkanisationsprozesses werden zuerst langere Briicken in das Netzwerk
eingebaut, die durch thermische Anregung gespalten werden und sich dadurch verkdirzen,
da sie mit weiteren Doppelbindungen reagieren. Die Lange der Schwefelbriicken beein-
flusst zudem die Beweglichkeit des Elastomernetzwerks. Je mehr kirzere Bricken (mo-
no-, disulfidisch) im Netzwerk existieren, umso steifer reagiert das vernetzte Polymer auf
eine Krafteinwirkung. Man spricht dann von ,.effizient vernetzt“. Der Vulkanisationsver-
lauf kann z.B. durch Aufnahme einer Vulkameterkurve charakterisiert werden, indem der
Schubmodul wéhrend der Vernetzung kontinuierlich und zeitaufgeldst aufgenommen
wird. Ein Beispiel ist in Abbildung 12 gezeigt. Der Modul nimmt dabei mit steigendem
Vernetzungsgrad zu, bis ein Maximum erreicht wird und mit fortlaufender Vulkanisation
zu drei unterschiedlichen Kurvenverlaufen fihren kann [18]. Im ersten Fall (Abbildung
12 durchgezogene Linie) bildet sich ein breites Plateau aus, das im weiterem Verlauf in
eine leichte Reversion bergeht. Hier ist die Vulkanisation abgeschlossen und ein dyna-
misches Gleichgewicht zwischen Auf- und Abbau des Polymernetzwerks ist vorzufinden.
Anders sieht es im Fall zwei aus (Abbildung 12 gestrichelte Linie), in dem eine Reversion
einsetzt, d.h. das Polymernetzwerk wird durch thermische Anregung der Molekiilketten
und Briicken abgebaut. Thermische Alterung setzt ein. Im Fall drei (Abbildung 12 ge-
punktete Linie) wird eine leicht ansteigende Vulkanisationscharakteristik beobachtet, die
daraufhin deutet, dass eine sekundare Vernetzung vorliegt, die mit einer langsameren Ge-
schwindigkeit weiter verlduft.
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Abbildung 12:
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Schematische Darstellung des Vulkanisationsprozesses mit Schwefel fiir unter-
schiedliche Félle. Bereich (a) zeigt die Anfangsviskositat und die Dauer bis zum
Vulkanisationsanfang (Inkubationszeit). Bereich (b) beschreibt die Vernetzungs-
reaktion und deren Geschwindigkeit (je steiler der Anstieg umso schneller die
Reaktion). Bereich (c) gibt die Lage des optimalen Vernetzungsgrades an. Be-
reich (d) zeigt die moglichen Verlaufe (Marching Modulus, breites Plateau und
Reversion) nach einer Ubervulkanisation.

Die Vernetzung mit Peroxiden wird vorzugsweise bei Kautschuken eingesetzt, die nicht
durch eine Schwefelvernetzung vulkanisiert werden konnen. Dies gilt insbesondere fiir
Kautschuke, die keine Doppelbindungen in der Polymerkette aufweisen. Dazu gehdren

z.B. Silicon-,

EPDM-, Urethan- oder die in dieser Arbeit verwendeten HNBR-

Kautschuke. Daneben werden Peroxide auch fur spezielle Zwecke eingesetzt, um z.B. die
thermo-oxidative Stabilitat der Vulkanisate im Vergleich zur Schwefelvernetzung zu er-

hohen.
(©)
(b) — P +P —P-P
()9 ———RO-+PH —ROH +P-
ROOR — RO" +OR ~——=3ROP-+P- —ROP-P
-+.OR+P —ROP:
\———ROP: + ROP- — ROP-POR

Abbildung 13:  Stark vereinfachte, schematische Darstellung der Reaktionen bei Vernetzung

mit einem Peroxid. R entspricht einem Alkyl- oder Aryl-Rest. Zuerst wird das
Peroxid in Radikale gespalten (a). Diese reagieren mit der Polymerkette P (b)
und bilden polymere Radikale die wiederum miteinander eine Vernetzungsstelle
bilden (c). Nicht gezeigt sind Reaktionen, die nicht zur Vernetzung beitragen.
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Bei der Vernetzung wird das Peroxid durch thermischen Zerfall oder durch Bestrahlung
in hochreaktive Radikale zerlegt (Abbildung 13 (a)). Diese kdnnen dann weiterreagieren,
indem sie entweder ein Wasserstoffatom aus der Polymerkette abspalten oder sich durch
Addition an die Kohlenstoffkette anbinden und so sicher stellen, dass polymere Radikale
fir weitere Reaktionen zur Verfugung stehen (Abbildung 13 (b)). Im letzten Schritt rea-
gieren die polymeren Radikale miteinander und erzeugen so eine Vernetzungsstelle
(Abbildung 13 (c)). Die Verknupfung wird hier durch eine C-C-Bindung realisiert. Dane-
ben gibt es noch weitere Reaktionsabldufe, die nicht zur Vernetzung beitragen und diese
teilweise behindern [17].

2.3. Entropieelastizitit

Elastomere Werkstoffe unterscheiden sich durch ihre physikalischen Eigenschaften von
anderen Materialien. Gummi besitzt einerseits Eigenschaften einer Flissigkeit, da es stark
dehnbar ist, ohne dabei zu zerreiRen, und andererseits verhalt sich es aufgrund der gerin-
gen Restverformung wie ein elastischer Festkorper. Diese Eigenschaften machen den
Werkstoff Gummi zu einem besonderen Handwerksmaterial.

Diese so genannten viskoelastischen Eigenschaften sind auf die Makrostruktur der Poly-
merketten zurlickzufiihren. Allgemein ist bekannt, dass die Makrostruktur der Elastomere
in ihrem Normalzustand kndulférmige Formationen einnimmt [15, 16]. Betrachtet man
eine Polymerkette, so konnen sich die geséattigten C-C-Bindungen frei drehen und so eine
Vielzahl von energetisch gleicher Zustdnde des Makromolekdls realisieren. Die Anzahl
der Konformationen Q beschreibt dabei den entropischen Zustand der Polymerkette und
ist im Sinne der statistischen Physik nach Ludwig Boltzmann durch Gleichung (1) mit der
Entropie S verknipft.

S = kg - In(Q) 1)

Dabei ist kg die Boltzmann-Konstante. Die Knédulkonfiguration ist in diesem Fall statis-
tisch am wahrscheinlichsten und entspricht dem stabilsten Zustand der Kette. Im thermo-
dynamischen Sinne ist die Entropie dadurch maximal. Wird die flexible Polymerkette nun
durch duBere Einwirkung beansprucht, so richten sich die Makromolekile im Spannungs-
feld aus und die Anzahl der moglichen Konformationen, wie sich die Kette im Raum an-
ordnen kann, nimmt ab. Nach Gleichung (1) nimmt auch die Entropie ab. Der Vorgang
erfordert unter der Berlcksichtigung der Volumenkonstanz einen Energieaufwand von
AF = —T - AS. Diese starker geordnete Knéulkonfiguration ist bei Entlastung statistisch
ungunstig und die Polymerkette tendiert zur Rickkehr in den wahrscheinlicheren Zustand
zuriick mit der maximalen Entropie. Der Gummi verformt sich in den Ausgangszustand.
Dieses Verhalten wird als Gummielastizitat oder Entropieelastizitit bezeichnet, da die
treibende Kraft entropischen Ursprungs ist.
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2.4. Elastomerverstirkung durch Fiillstoffe

Es wurde schon fruh klar, dass Elastomere alleine nur méiige physikalische Eigenschaf-
ten fur technische Anwendungen besitzen. Sie zeigen nur méRige Reil3festigkeiten und
teilweise geringe Reilldehnungen. Auch die Abriebfestigkeit und die Steifigkeit sind nied-
rig. Durch die Zugabe von Partikeln unterschiedlicher Grof3e und Struktur — auch verstar-
kende Fllstoffe genannt — kann die Eigenschaftscharakteristik der Elastomermaterialien
deutlich verandert werden, so dass diese héhere Steifigkeiten sowie Festigkeiten, besseres
Abriebverhalten und teilweise auch hohere Dehnungen erreichen kdnnen. Ein Beispiel ist
anhand einer Spannungs-Dehnungs-Kurve in Abbildung 14 dargestellt. Diese Anderun-
gen des Materials werden im allgemeinen Sprachgebrauch auch als Verstarkung bezeich-
net. Die Verstarkungswirkung ist dabei einerseits von der Makrostruktur des Polymers
und andererseits vom verwendeten Fllstofftyp und seiner Anbindung ans Polymer ab-
hangig. Man spricht dabei auch von Polymer-Polymer-, Fullstoff-Fullstoff- und Polymer-
Fullstoff-Wechselwirkungen, die die Verstarkungseigenschaften bestimmen.
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Abbildung 14:  Vergleich der Spannung-Dehnung-Kurven zwischen ungefilltem und gefulltem

System. Eine deutliche Erhéhung der Reispannung bei leichter Minimierung
der ReilRdehnung ist zu erkennen.

Heute gibt es eine Vielzahl an verstarkenden Fllstoffen, die in der Kautschukindustrie
Verwendung finden. Von sehr hdufig genutzten RuRen auf Kohlenstoffbasis tiber immer
mehr verwendeten geféllten Kieselsdauren mit Silan-Anbindung bis hin zu speziellen Full-
stoffen wie Graphenen oder auch magnetischen Partikeln werden die Fullstoffe in Ab-
héngigkeit des Zwecks eingesetzt. Die Wechselwirkung der jeweiligen Fullstoffe mit der
Polymermatrix ist dabei teils sehr unterschiedlich. Neben der Festigkeit und Dehnung
spielen im Hinblick auf Reifenlaufflache auch andere GrolRen eine wichtige Rolle: die
Abriebstabilitat, der Rollwiderstand oder auch der Nassgriff nur um einige zu nennen.
Diese Eigenschaften kdnnen nicht nur durch die Wahl des Polymers, sondern auch durch

17



Elastomerverstarkung durch Fullstoffe

die verwendeten Fllstoffe begrenzt gesteuert werden. VVor allem die heute immer stérker
eingesetzte Silica-Silan-Technologie legt vielversprechende Ergebnisse vor [19, 20].

Bei den Fullstoffen unterscheidet man im Allgemeinen zwischen aktiven und inaktiven
Fillstoffen. Die Letztgenannten werden hauptsichlich als ,,billiger* Ersatz fiir den Kaut-
schuk eingesetzt, da sie nur geringe Verstarkungseffekte aufweisen. Diese Art von Fll-
stoffen besitzen meist groRere Priméarpartikel, die eine schwache Strukturierung aufwei-
sen. Dies fiihrt dazu, dass die Aggregate meist in Form separierter Agglomerate in der
Polymermatrix vorliegen und die Polymer-Fullstoff-Wechselwirkung gering ist (siehe
auch Abschnitt 2.4.1).
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Abbildung 15:  Schematische Darstellung der Abhéangigkeit einiger physikalischer Eigenschaf-
ten von der Fullstoffkonzentration in einem SBR-Vulkanisat mit aktivem
(N220) und inaktivem (N990) RuR [17].

Im Gegensatz dazu zeichnen sich die aktiven Fullstoffe durch ihre sehr gute Polymer-
Fullstoff-Wechselwirkung aus, die je nach Flllstofftyp unterschiedlich erreicht wird. Im
Fall von Ruf3en besitzen diese eine erhohte Struktur der Agglomerate, wodurch die aktive
Oberflache, die im Kontakt mit dem Polymer steht, stark anwdachst und so die Polymer-
Fullstoffwechselwirkung erhéht. Dabei wird die Anbindung Uber Van der Waals-
Wechselwirkungen realisiert. Auch die Reduzierung der Primérpartikelgrofle und/ oder
Aktivierung bzw. Modifizierung der Fillstoffoberflache fuhrt zum selben Ergebnis. Bei
geféllten Kieselsduren wird die Polymer-Fllstoff-Wechselwirkung durch chemische An-
bindung an die Polymerkette mittels Kopplungsagentien z.B. Silanen mdoglich. Ein Bei-
spiel, wie sich aktiver Rufl (N220) von einem inaktiven Ruf} (N990) in einer SBR-
Polymermatrix in Abhangigkeit der Fullstoffkonzentration unterscheidet, ist in Abbildung
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15 dargestellt. Mit Zunahme der Fullstoffkonzentration des inaktiven Ruf3es steigen Harte
sowie Abrieb, wohingegen die Festigkeit und Ruckprallelastizitat abgesenkt werden. Der
aktive Ruf} verhalt sich etwas differenzierter. Mit der Konzentration der Partikel nimmt
die Harte deutlich stérker zu im Vergleich zum inaktiven Rul3. Auch die Ruckprallelasti-
zitdt nimmt starker ab, da im Material durch die bessere Polymer-Fillstoff-
Wechselwirkung mehr innere Reibung auftritt und dadurch hohere dissipative Energie-
verluste zu erwarten sind. Sowohl beim Abrieb als auch bei der Zugfestigkeit bildet sich
ein Optimum bei einer bestimmten Fillstoffkonzentration aus.

2.4.1. Verstirkung durch Nanofiillstoffe

Unter Nanofullstoffen verstent man Fullstoffe, die eine GroRe auf Nanometerskala auf-
weisen. Fast alle kommerziell eingesetzten Fillstoffe in der Gummiindustrie verfigen
uber diese Eigenschaft. Im Wesentlichen werden nur zwei Arten aktiver Fillstoffe einge-
setzt [21, 22]. Auf der einen Seite die Rulle, die den groRten Teil ausmachen, und zum
anderen geféllte Kieselsdure (Silica). Beide verstarken die Elastomermatrix, unterschei-
den sich aber durch die Anbindung an das Polymer voneinander.

o ORI
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Abbildung 16:  Modell eines RuBpartikels auf Basis von Elektronenmikroskop - Messungen
bestehend aus einer Hille von parallel zur Oberflache angeordneten Graphit-
plattchen mit abnehmender kristalliner Ordnung zum fast amorphen Kohlen-
stoffkern hin [23].

RuBe werden in einer Vielzahl von Werkstoffen wie Kunststoffen, Elastomeren und Far-
ben eingesetzt, um mechanische, elektrische oder optische Eigenschaften des Materials zu
verandern. Sie bestehen zu 97% - 99% aus untergliederten Kohlenstoffplattchen mit An-
teilen von Wasserstoff, Sauerstoff, Schwefel, Silizium und weiteren Elementen mit einer
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sehr geringen Konzentration [17]. Die Herstellung von RuBen wird durch ein Pyrolyse-
verfahren der Kohlenwasserstoffe realisiert, indem Erdgas oder Erddl unvollstandig ver-
brannt werden. Das meist genutzte Verfahren ist das Furnace-Verfahren, da es sowohl
flexibel als auch 6konomisch ist. Nahere Details iiber den Prozess konnen in Buch ,,Car-
bon Black* nachgelesen werden [24].

Die so erzeugten RuRpartikel besitzen meist eine sphérische Form, die in ihrer Grof3e
zwischen einigen Nanometer und ca. 500 nm variiert. Die Mikrostruktur der Primérparti-
kel besteht neben wenigen amorphen Anteilen meist aus hexagonal angeordneten Kohlen-
stoff-Atomen, die zu Graphitkristallen zusammenwachsen. Diese Kristallite lagern sich
mehrschichtig um einen Kohlenstoffkern parallel zur Oberflache an und bestimmen so die
GroRe des Primdrpartikels [25]. Messungen mittels hochauflésender Elektronenmikro-
skopie bestétigen dieses vielschichtige Kohlenstoffsystem, das in Abbildung 16 gezeigt
ist [23]. Die Primarpartikel liegen meist nicht separat vor, sondern formen noch wéhrend
des Verbrennungsprozesses komplexere Strukturen, die Aggregate. Diese sind anisotrop
und représentieren die kleinsten stabilen Einheiten mit einer Grof3e zwischen 100-1000nm
[24]. Man beachte, dass sowohl eine Partikelverteilung als auch eine Aggregatverteilung
vorliegt [24, 26]. AuBerdem konnen sich die Aggregate durch Van der Waals-
Wechselwirkungen zu Agglomeraten zusammenlagern und bilden eine verzweigte Fll-
stoffstruktur aus, die durch &ullere Krafte (z.B. auftretende Scherkrafte im Mischprozess)
wieder zerstort werden kann. Eine Aufnahme mittels eines Transmissionselektronmikro-
skops (TEM) und eine schematische Darstellung sind in Abbildung 17 zu sehen. Die Ru-
Re sind ihrer spezifischen Oberflache und der daraus resultierenden Primérpartikelgrofie
nach in verschiedene Klassen eingeteilt. Die Einklassifizierung der KautschukruBe wird
durch die ASTM D1765 (ursprunglich ASTM D2516) beschrieben und benannt [27, 28].

(a) (b) (c)
Primérpartikel Agglomerat

*a

Aggregat

Abbildung 17:  TEM-Aufnahme eines N550 RuRR-Agglomerats (a) und schematische Darstel-
lung eines Agglomerates bestehend aus Aggregaten (100 — 1000 nm), die wie-
derum aus Primérpartikeln (5 — 500 nm) aufgebaut sind (b). Hlustriert ist auch
das Fullstoffnetzwerk, dass durch die Agglomerate gebildet wird (c).
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Man unterscheidet zwischen zehn unterschiedlichen Klassen. In Tabelle 1 sind die Klas-
sen mit den spezifischen Eigenschaften aufgelistet. Die Bezeichnung besteht aus einem
Buchstaben und drei darauf folgenden Ziffern. Betrachtet man z.B. die Bezeichnung
,,N234“ so deutet das ,,N* auf eine normale, durch den Ruf} selbst nicht beeinflusste Vul-
kanisationsrate hin. Daneben gibt es auch modifizierte Rufle z.B. ,,S212%, wobei hier das
.S auf eine durch die Modifikation reduzierte Vulkanisationsrate hinweist. Die erste
Ziffer ,,2 gibt die Klasse mit der zugehdrigen mittleren spezifischen Oberflache nach
ASTM D1765 (siehe auch Tabelle 1, N,SA(I)) an. Vergleicht man die Werte aus unter-
schiedlichen Literaturquellen, so stimmen die experimentellen Messwerte mit den einzel-
nen Klassen grob Uberein. Die spezifische Oberflache hangt dabei antiproportional mit
der mittleren Partikelgrofie zusammen, d.h. RufRe mit kleineren Primé&rpartikeln besitzen
im Mittel eine groRRere Oberflache, die fir die Anbindung des RuRes ans Polymer Uber
Van der Waals-Kréfte zur Verfiigung steht. Fur grélRere Primérpartikel nimmt die Ober-
flache ab (siehe Tabelle 1). Die beiden letzten Ziffern sind willkirlich zugewiesene Zah-
len. In der Regel wird mit den beiden letzten Ziffern die Komplexitat der Aggregatstruk-
tur angegeben, die durch die Anordnung der Primérpartikel im Aggregat selbst bestimmt
wird: Je hoher die Strukturierung des Priméraggregats, umso hoher ist die Nummer.

Tabelle 1:  Eingruppierung der unterschiedlichen Rue in Klassen nach ASTM D1765 mit An-
gabe der spezifischen Oberflache (N,SA) und Olabsorptionszahl (OAN).

Gruppen- | ASTM N,SA™ | Mittl. Partikel- | N,SA™ OAN™"
nummer Klasse m durchmesser )
[m?/g] [nm] [m%g] | [10° m*/kg]
0 - > 150 1-10 > 155
1 N1xx 121 - 150 11-19 120 — 155 100 — 135
2 N2xx 100 - 120 20-25 110-130 75125
3 N3xx 70-99 26 - 30 70 -100 70 — 155
4 N4xx 50 -69 31-39 43 -90 -
5 N5xx 40 - 49 40 - 48 36 -80 120 - 180
6 N6XxX 33-39 49 - 60 26 -42 60 — 135
7 N7xx 21-32 61 - 100 17-34 55-115
8 N8xx 11-20 101 - 200 - -
9 NIxx 0-10 201 -500 <11 30-45

Einteilung der spezifischen Oberflache der Partikel nach ASTM D1765 bestimmt durch Stick-
stoffadsorptionsmessungen und Anwendung der Brunauer-Emmett-Teller (BET) Theorie nach
ASTM D6556 [27, 29, 30].

“ Werte aus unterschiedlichen Quellen [24, 27, 31, 32]
“* Olabsorptionszahl (oil absoption number) nach ASTM D2414 [32, 33].

Eine weitere wichtige Maoglichkeit, die Morphologie und insbesondere die Struktur von
RuBen zu charakterisieren, ist die Bestimmung der Olabsoptionszahl (engl.: oil absoption

number, OAN) bzw. der DBP-Zahl (Dibutylphthalat). Sie beschreibt das Olvolumen, das
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pro Masseneinheit von Rul} absorbiert wird. Je hoher ein Aggregat strukturiert bzw. ver-
zweigt ist, umso mehr Freivolumen zwischen den einzelnen ,,Aggregatasten‘ steht fiir die
Olabsorption zur Verfiigung. Dadurch wird mehr Olvolumen an den RuB gebunden und
die Olabsorptionszahl ist hoch; fiir RuBe mit niedriger Strukturierung ist diese demzufol-
ge niedriger.

Zweithdufig eingesetzter aktiver Fullstoff ist die Kieselséure (Silica) [22, 34, 35]. Gene-
rell stehen zwei unterschiedliche Typen der Kieselsdure zur Verfiigung. Auf der einen
Seite ist da die pyrogenen Kieselsduren (Aerosile), die durch ein Flammverfahren herge-
stellt werden und perlartige Siliziumdioxidpartikel ausbilden [36, 37]. Die gefallte Kiesel-
séure auf der anderen Seite wird durch eine Reaktion von Alkalisilikate (bevorzugt Nat-
ronwasserglas) mit Schwefelsdure in einer pH-Wert-gesteuerter Umgebung ausgeféllt.
Die Erstgenannte wurde hauptsachlich bis in die 1950er Jahre eingesetzt, bis die gefallte
Kieselsdure zum Einsatz kam, die Verstarkungseigenschaften der pyrogenen Sorte tber-
traf und die der RulRe ergdnzen konnte [38]. Im Weiteren wird nur die geféllte Kieselséure
behandelt, da diese heute das grofite Potenzial bietet, Eigenschaften elastomerer Werk-
stoffe, insbesondere die der Reifenlaufflaichenmischungen, gezielter anzupassen. Beim
Fallungsprozess der Kieselsdure entstehen wie auch beim RuR zunédchst Primarpartikel
mit einer GroRe von ca. 5 - 30nm, die wiederum zu unterschiedlich groRen Clusterstruk-
turen zusammenwachsen [39]. Diese Aggregate konnen sich zu grofReren Agglomeraten
durch Wasserstoff-Briickenbindungen verbinden. Auch in diesem Fall kdnnen diese Bin-
dungen durch Scherkréafte im Mischprozess aufgebrochen werden. Ahnlich wie beim Ruf
durch die Einstellung der Furnace-Prozess-Parameter lassen sich die Struktureigenschaf-
ten der Fallungskieselsédure durch Parameter wie pH-Wert, Temperatur oder Falldauer
beeinflussen.

Um die geféllte Kieselséure als aktiven Fullstoff in einer Polymermatrix verwenden zu
kdnnen, muss noch ein zusatzlicher Schritt gemacht werden [40, 41]. Die polare Oberfl&-
che der Kieselséure mit ihren Silanol-Gruppen, die ihrerseits Wasser durch Wasserstoff-
Briickenbindungen ankoppeln, erschwert die Anbindung an die eher unpolare Kaut-
schukmatrix. Um die Oberflache zu hydrophobieren und die Wechselwirkungen zwischen
Fallstoff und Polymer zu erhdhen, werden zusétzliche Kopplungsadditive wie die Silane
verwendet. Die am h&ufigsten eingesetzten Silane in der Reifenindustrie sind die bifunk-
tionellen bis-(triethoxysilylpropyl)-tetrasulphide (TESPT) und bis-(triethoxysilylpropyl)-
disulphide. Eine schematische Illustration der Silica-Oberflache (a) mit Anreicherung an
Wasser (b) und den Reaktionsmechanismen zwischen der Kieselsaure und einem bifunk-
tionellem Silan (c) ist in Abbildung 18 dargestellt. Zusatzlich wird ermdglicht, durch die
vorhandene Schwefelgruppe eine direkte kovalente Anbindung an die Polymermatrix
beim Vulkanisationsprozess herzustellen. Diese ist in Abbildung 18 (d) gezeigt. Haufig
wird die Silanisierung wahrend des Mischprozesses direkt im Innenmischer durchgefihrt.
Dabei muss beachtet werden, dass die Reaktion zwischen der Kieselsdure und Silan bei
hoheren Temperaturen stattfindet, diese aber weder den Kautschuk signifikant abbaut,
noch eine vorzeitige Vernetzung initiiert. Man stellt typischerweise Temperaturen zwi-
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schen 140-160°C ein [42]. Die Menge, die flr die Mischung aufgewendet werden muss,
richtet sich an der Menge der verwendeten Kieselsdure. Nicht zu vernachlassigen ist da-
bei, dass die Menge des Schwefels ebenfalls angepasst werden muss, um optimale Ver-
starkungseffekte zu erzielen [42, 43].

(a) (b)

Abbildung 18:  Schematische Darstellung eines Kieselsdurepartikels mit den OH-Gruppen auf
der Oberflache (a), die stark hydrophil ist und Wasser (H,0) durch Wasserstoff-
bruckenbindungen an sich bindet (b). Durch eine Silanisierung unter Abspaltung
von Alkohol (z.B. Ethanol bei Si69) wird die Oberfldche der Silica-Partikel
funktionalisiert (c) und das Silan ermdglicht es, eine chemische Bindung zum
Polymer (blau) herzustellen (d). Der Rest R ist dabei eine Alkoxy-Gruppe, wie
z.B. Ethoxy im Fall von Si69.

2.4.2. Verstarkungsmechanismen

Durch Zugabe von aktiven Fillstoffen kdnnen viele mechanische Eigenschaften von
Kautschuken gesteuert bzw. verbessert werden. Abbildung 19 zeigt schematisch wie sich
die Kautschukmatrix und das Fullstoffnetzwerk gegenseitig interpenetrieren und so
verstarken.
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(a) (b) (c)

Abbildung 19:  Schematische Darstellung der Verstarkung der Kautschukmatrix (a) durch einen
Fullstoff (b), um bessere mechanische Eigenschaften der Gesamtmischung (c)
zu erhalten.

Die Verstarkungswirkung ist dabei vom Fullstoffgehalt bzw. Fillstoffvolumenbruch @
(Volumenanteil des Fillstoffs bezogen auf den Volumenanteil des Kautschuks) und damit
verbundenen Wechselwirkungsmechnismen abhéngig. Mitte des 20. Jhd. wurden dazu
zahlreiche Arbeiten durchgefihrt [44, 45, 46, 47, 48, 49, 50]. Allen voran versuchte
Payne die Zusammenhange zwischen der Polymermatrix und Fillstoff zu verstehen,
indem er dynamisch-mechnaische Messungen an unterchiedlichen Elastomermaterialien
durchfiihrte [51, 52, 53, 54, 55, 56] [57, 58, 59, 60, 61, 62, 63, 64, 65, 66]. Dazu variierte
er neben dem Polymertyp auch den Fullstoffanteil und die Deformationsamplitude. Als
Ergebnis konnte er fir geflllte Systeme eine Materialerweichung mit zunehmender
Verformung feststellen, die starker fur héhere Flllgrade ausfiel. Durch die Bestimmung
des komplexen Elastizitdtsmoduls E* bzw. Schermoduls G* (siehe Kapitel 3.1) erkannte
er schon recht friih, dass die Elastomerverstarkung sich im Allgemienen aus vier
Beitrdgen zusammensetzt. In Abbildung 20 sind die einzelnen Beitrdge schematisch
aufgefunhrt.

Der erste Beitrag wird durch die reine Elastomermatrix und ihre Elastizitat G’ selbst her-
vorgerufen. Zu der Steifigkeitserhohung tragen die Fullstoff-Partikel durch drei weitere
Wechselwirkungsmechanismen bei. Als erstes ist da die hydrodynamische Verstarkung
zu nennen. Diese beschreibt die Viskositéats- bzw. Steifigkeitsdanderung alleine durch das
Vorhandensein von Fremdpartikeln im Medium. Haben diese Fillstoffpartikel eine hohe-
re Steifigkeit gegeniiber der umgebenden Elastomermatrix, so fiihrt eine &ullere Kraft nur
zu einer Deformation der Elastomerphase und nicht der der Partikel. Zudem senkt der
Fullstoffanteil das Elastomervolumen eines Prifkorpers, so dass die Polymermatrix zu-
sétzlich starker gedehnt wird. Daraus resultiert eine erniedrigte Ausdehnung der Probe bei
gleicher Kraft oder aber hohere Kraft bei gleicher Dehnung.
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Abbildung 20:  Schematische Darstellung der einzelnen Beitrdge zur Verstarkung und damit zur
Erh6hung des Speichermoduls der Elastomermatrix in Abhéngigkeit der Ver-
formung (nach [53, 55, 67]), auch als Payne-Effekt bekannt.

Mathematisch hat schon Einstein hergeleitet, dass die Viskositatsanderung einer Suspen-
sion in Abhangigkeit des Fullstoffvolumenbruchs folgende Form annimmt [68, 69]:

n="ny-(1+25 ) (2)

no entspricht hier der Viskositat der reinen Flussigkeit. Als Analogon dazu versuchten
Rehner und spater Smallwood die Moduldnderung von gefullten Elastomermaterialien zu
beschreiben [70, 71, 72].

Unter folgenden Voraussetzungen konnte Smallwood eine &quivalente Beziehung zur
Gleichung (2) zwischen dem Schermodul und dem Fllstoffvolumenbruch angeben:

1. Die Fullstoffpartikel sind spharisch und haben keine Wechselwirkung untereinan-
der.

Es gibt vollstdndige Haftung zwischen Fullstoff und der Elastomermatrix.

Die Deformation ist klein.

Der Fullstoff ist komplett in der Elastomermatrix verteilt.

Gultigkeit ist nur im Bereich kleiner bis mittlerer Fullgrade gegeben.

Die Fullstoffpartikel sind signifikant groRer gegentiber der Molekilstruktur der
Polymerketten, wodurch diese vernachlassigt werden kénnen

o gk w

Es resultierte die Gleichung (3). Sie beschreibt die Modulerhéhung des Elastomers, die
um das 2,5-fache des Fullstoffvolumenbruchs betrégt.
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Gy=Gr (1425 ) ©)

Unter der Beriicksichtigung, dass die spharischen Partikeln untereinander wechselwirken
konnen, haben Guth und Gold Gleichung (2) mit einem zusatzlichen quadratischen Term
erweitert [73]. Flr Elastomere ergibt sich dann:

Go=Gr-(1+25 ®+14,1-d?) 4)

Far nicht sphérische Partikel fuhrte Guth einen Formfaktor f ein, der das Verhaltnis zwi-
schen L&nge und Breite der Partikel angibt [74]. Daraus folgte fir Gleichung (4) folgen-
der Ausdruck:

Go=G'r-(1+0,67-f - ®+1,62-f%d?) (5)

Messungen mit Ruf geflllten Proben lieferten Werte f > 4. Dies widersprach den Mes-
sungen des Seitenverhaltnisses von RuBen mittels Elektronenmikroskops von Medalia
und Hess [75, 76]. Dazu anderte Medalia Gleichung (4) um und ersetzte den VVolumenan-
teil @ durch einen effektiven Volumenanteil @, der die Polymer-Fullstoff-
Wechselwirkungen bertcksichtigt. Dies entspricht dem zweiten Beitrag zur Verstarkung
von polymeren Werkstoffen. Die Polymerketten werden einerseits an der Fullstoffober-
flache absorbiert (,,bound rubber) und andererseits in Poren der Fiillstoff-Aggregate ein-
geschlossen (,,occluded rubber*), so dass diese in threr Mobilitéit eingeschrankt sind und
hydrodynamisch verstarkend wirken. Ihr Volumen muss deshalb dem Fillstoffvolumen
zugerechnet werden. Es entsteht ein zusatzlicher Beitrag zum Fllstoffvolumenbruch mit
Cbeff > P.

G(’) = G,R . (1 + 2,5 b q)eff + 14;1 ' q)gff) (6)

Beim Einsatz gleicher Menge erhoht sich der effektive Volumenanteil fur Fullstoffe mit
zunehmender spezifischer Oberflache des Fullmaterials, die aus zunehmender Struktur
oder abnehmender PartikelgroRe resultiert.

Fur hohere Fullgrade oberhalb einer Perkolationsschwelle mit einem kritischen Fullstoff-
anteil @~ sind die Fullstoffaggregate so nah bei einander, dass sich ein dreidimensionales
Fullstoffnetzwerk ausbildet. Dieses dominiert die Kraftlibertragung und tragt als dritte
Komponente zur Steifigkeit des Elastomermaterials bei.
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Die Untersuchungen und theoretische Konzepte zur Abhéngigkeit des Speichermoduls
vom Fllstoffvolumenbruch ergaben einen Zusammenhang in Form einer Potenzfunktion
mit einem Exponenten von 3,5 [77, 78, 79].

Gy o< D3 (7)

Dieser Exponent resultiert aus der fraktalen Beschreibung der Fullstoff-Cluster. Zusam-
menfassend sind die Verstarkungsmechanismen in Abhédngigkeit des Fullstoffanteils in
Abbildung 21 dargestelit.

Das gebildete Fiillstoffnetzwerk kann durch angreifende Krifte abgebaut (,,gebrochen®)
werden, was zur Erweichung des Materials fuhrt. Die gebrochenen Strukturen tragen
dann zusitzlich zum hydrodynamischen Anteil bei, wodurch dieser sich in der ,,Uber-
gangszone® (siche Abbildung 20), in der der Modul stark abnimmt, erhoht. Fur héhere
Dehnungen liegt ein fast komplett zerstortes Fullstoffnetzwerk vor, so dass nur hydrody-
namische Verstarkung und die Wechselwirkungen zwischen Polymer und Fllstoff aktiv
sind. Der Modul nimmt einen Plateauwert G, ein. Aufgrund der vielen Untersuchungen
von A. R. Payne wird dieses Verhalten auch als Payne-Effekt bezeichnet.

Hydrodynamische Fiillstoffnetzwerk
Verstarkung Verstarkung
[ Go=6Gr-(1+25 Do +-) | Gy~ DIE |

BN 4 A
™»®

Dor = O < P Do = O = OF Dog = O > O

>

Fillstoffvolumenbruch ®

Abbildung 21:  Schematische Darstellung der Verstarkungsmechanismen bei geringer Deforma-
tion von gefillten Elastomermaterialien in Abhéngigkeit des Fillstoffgehalts
(nach [39]).

Bei quasistatischer zyklischer Belastung unter hoheren Deformationen (¢ = 10%) wird
eine zusatzliche Erweichung des Gummimaterials beobachtet. Dieses Phdnomen wird
auch als Mullins-Effekt bezeichnet und wurde von L. Mullins Mitte des 20. Jhd. unter-
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sucht [47, 80, 81]. Eine Beispielmessung ist in Abbildung 22 dargestellt. Wird ein Gum-
mi nach einer Beanspruchung mit einer Maximaldehnung &,,,, = 60% bzw. der zugeho-
rigen Maximalspannung o,,,, Wieder gleichermaRen deformiert, so verlaufen alle nach-
folgenden Spannung-Dehnungs-Kurven unterhalb der urspriinglichen Kurve und weisen
eine erniedrigte Hysterese auf, wie in Abbildung 22 fur den funften Zyklus (griine Kurve)
gut zu sehen ist. Bei einer Erhéhung der Maximaldehnung auf z.B. 80% verlauft die Be-
lastungskurve zuerst auf dem ,,erweichten Pfad* (Aufwértskurve des 5. Zyklus) und min-
det bei &4 = 60% ndherungsweise auf dem entsprechenden Spannungswert o,,,, der
Ursprungskurve. Danach entsprechen die Spannungswerte wieder der originaren Kurve
bis wieder eine Maximaldehnung und die dazu gehorige Spannung erreicht wird. Und das
Verhalten wiederholt sich &quivalent zur ersten Belastungsbeanspruchung. Bei einer voll-
stdndigen Ruckdeformation bis zu Ursprungsdehnung &, = 0% weist die Gummiprobe
eine bleibende Restspannung bzw. Setzspannung auf. Wiirde man die Probe komplett
entlasten, wirde eine Restverformung in Zugrichtung verbleiben.

|77 1. Zyklus 60% ,

5. Zyklus 60% P4

N\ 1. zyklus 80%

— = origindre Kurve

Spannung [MPa]

- &
. max

0o 20 40 60 80 100
Dehnung [%]

Abbildung 22:  Darstellung der Spannung-Dehnungs-Kurve bei einem zyklischen quasistati-
schen Zugversuch zur Beschreibung des Mullins-Effekts. Die Messung zeigt ei-
ne Erweichung des Materials und eine bleibende Restspannung (Setzspannung)
bei einer Nulldeformation. Die origindre Kurve zeigt, wie sich das Material bei
einer fortschreitenden Dehnung ohne zwischenzeitliche Entlastung verhélt.

Ursachen fur den Mullins-Effekt sind sowohl reversible als auch irreversible Auswirkun-
gen im Polymer-Fullstoff-Verbund. Zu den reversiblen gehdren unter anderen Verschie-
bungen von Knotenpunkten in der Polymermatrix, Gleiten von Verhakungen zwischen
Vernetzungsstellen oder entlang der Kettenenden, Diffusion bzw. Desoption und Read-
soption des adsorbierten Polymers auf der Fillstoffoberflache sowie Zusammenbruch und
Umorientierung des Fullstoffnetzwerks. Zu den irreversiblen Effekten gehdren irreparable
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Schadigungen der Polymermatrix in Form von AbreilRen kurzer Netzb6gen oder mecha-
nisch instabiler Vernetzungsstellen.

Der Mullins-Effekt ist ebenfalls bei ungefillten Vulkanisaten wie bei Mischungen mit
Naturkautschuk zu beobachten, die eine Dehnungskristallisation aufweisen. Die deh-
nungsinduzierten Kristallite verhalten sich hier wie Fllstoffpartikel und fuhren zur
selbstverstarkenden Wirkung der Polymermatrix. Diese kdnnen sich erst mit einer Zeit-
verzogerung in den amorphen Zustand uberfiihren. Die nicht kristalline Phase wird dabei
uberdehnt und erholt sich nur langsam in die urspringliche Konformation zurtck.

Sowohl Mullins- als auch Payne-Effekt beschreiben Verdnderungen der mechanischen
Elastomereigenschaften in Form von Materialerweichung in Abhangigkeit von der auf
den Gummi wirkenden Beanspruchungshistorie. Besonders bei hohen Deformationen und
hohen Fillungsgraden ist eine zunehmende Nichtlinearitat fiir technisch relevante
Elastomermaterialien zu beobachten. Dies macht die realitdtsnahe, mathematische Be-
schreibung der physikalischen Eigenschaften von elastomeren Werkstoffen sehr schwie-
rig bis fast unmdoglich. Damit zusammenhéngend ist die Bestimmung der richtigen Einga-
beparameter flr unterschiedliche VVorhersagekonzepte wie die FEM oder analytische Mo-
delle schwierig.
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3. Dynamisch - mechanische und dielektrische Ei-
genschaften von Elastomeren

3.1. Lineare Viskoelastizitat

Wird ein Kdrper deformiert, so beobachtet man eine Antwort des Materials auf diese De-
formation in Form einer entgegengesetzten Kraft. Oder aber: Wirkt eine Kraft auf einen
Kdrper, so deformiert sich dieser. Dieses mechanische Verhalten ist dabei stark material-
abhéngig. Die Deformation kann unterschiedlich auf den Probekérper wirken. Im Allge-
meinen unterscheidet man zwischen funf verschiedenen Deformationsarten. So kdnnen
Materialien gezogen, gedriickt, geschert, tordiert und gebogen werden. Die Abbildung 23
zeigt diese sogenannten Deformationsmoden fur einen zylindrischen Probekdorper.

Zug Druck Scherung Torsion Biegung
::@:: l —
|- 2 o N~— \,i‘&..d.--(;"
S D > @«
- ¢ T —> >

Abbildung 23:  Schematische Darstellung unterschiedlicher Deformationsmoden anhand eines
zylindrischen Kdorpers.

Die unterschiedlichen Arten der Materialbeanspruchung treten in der Realitat h&ufig in
Kombination auf, insbesondere bei komplexen Bauteilen. Dies fuhrt zu umfassenderen
Berechnungen mit der Beriicksichtigung der involvierten Deformationen.

Ein Gummimaterial weist aufgrund seiner viskoelastischen Eigenschaften viskoses und
elastisches Verhalten auf. Das macht das Material einerseits so besonders, andererseits
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lasst es sich nur schwer durch physikalische Modelle beschreiben. Dazu betrachten wir
die beiden Zustdnde zun&chst getrennt voneinander und wenden die resultierenden Be-
schreibungen im Rahmen der Linear-Respons-Theorie auf das Gummi an.

3.1.1. Ideal elastischer Festkorper und ideale Fliissigkeit

Unter dem Einfluss duRerer Krafte wird die Form eines festen Korpers verandert. Ver-
schwindet diese Verformung nach Entlastung vollstandig, so spricht man vom elastischen
Verhalten bzw. elastischem Korper. Im Gegensatz dazu z.B. bleibt bei plastischem Ver-
halten eine Restverformung zurtick.

(a) (b)

b
/ T AT

/

Abbildung 24:  Schematische Darstellung einer Zug- (a) und Scherbeanspruchung (b) eines
Quaders unter dem Einfluss einer Zugspannung ¢ bzw. einer Schubspannung t.

Betrachten wir den Fall, wie in Abbildung 24 (a) gezeigt, bei dem ein Kérper der Lange [,
der Breite b und der Hohe h sowie den daraus resultierendem Querschnitt A, = h-b
durch eine angreifende Zugkraft F in eine Richtung um den Betrag Al uniaxial gelangt
wird. Fir geniigend kleine Anderungen Al resultiert daraus:

o=F-¢ (8)

Den Proportionalitatsfaktor E, der den linearen Zusammenhang zwischen der Dehnung
e = Al/l und der resultierenden Spannung o = F /A, herstellt, nennt man Elastizitéts-
modul mir der Dimension N /m? = Pa (Paskal).

Fur Materialien mit hohem Elastizitditsmodul bedeutet es, dass man grofRere Kraft beno-
tigt, um eine vorgegebene relative L&ngenanderung zu erzielen. Oder aber man muss den
Kdorper weniger deformieren, um dieselbe Kraft zu erhalten. Diese lineare Beziehung ist
auch als Hooke ‘sches-Gesetz bekannt [82].
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Eine dquivalente Abhéangigkeit kann auch fiir eine Scherbeanspruchung formuliert wer-
den.

T=G"y ©)

Hierbei sind t = F/A,,; die Scherspannung, die auf eine Flache A, = b -l wirkt, und
y = Al/h die Scherung des Priufkdrpers. Eine schematische Darstellung der beiden De-
formationsarten (Moden) ist in Abbildung 24 dargestellt. Auch fir eine Druckbelastung
unter Betrachtung der VVolumenénderung AV ergibt sich ein Kompressionsmodul K, der
die Steifigkeit des Korpers beschreibt.

—0=K — (10)

mit -0 = —F /A, und V =1-h-b. Es lasst sich auch eine Kompressibilitat € = 1/K
angeben, die dem Kehrwert des Kompressionsmoduls K entspricht. Die drei Elastizitats-
parameter E, G und K kdnnen auch ineinander umgerechnet werden. Dazu ist es nur not-
wendig zu wissen, wie sich der Korper bei einer hinsichtlich kleiner Langen&nderung
staucht.

Hierfur definiert man eine Querkontraktionszahl v, auch Poisson-Zahl genannt, die das
Verhaltnis zwischen Querkontraktion &, = Ah/h fur h = b und Dehnung e = Al/l an-
gibt.

A
y— _fa_ _AR/h (11)
£ Al/l

v ist eine dimensionslose GroRe, die Werte zwischen 0 und 0,5 einnehmen kann. Fir typi-
sche feste Stoffe ergibt sich 0,2 < v < 0,5, wohingegen fur Flissigkeiten der Grenzwert
v = 0,5 betrégt. Flissigkeiten sind demnach praktisch inkompressibel und das Volumen
bleibt bei einer Deformation konstant. Gummimaterialien besitzen Querkontraktionszah-
len zwischen 0,45 und ~0,5 [83, 84]. Fur die meisten Berechnungen, wie in dieser Arbeit,
wird vereinfacht von Volumenkonstanz ausgegangen und v = 0,5 benutzt, so dass In-
kompressibilitat der Gummimaterialien angenommen wird.

Schauen wir uns die aus Gleichungen (8) - (11) resultierenden Zusammenhéange an, die
unter (12) angegeben sind, so stellen wir fest, dass die fur die Elastizitatsbeschreibung zur
Verfugung stehenden Konstanten nicht unabhé&ngig voneinander sind: Zwei von ihnen
lassen sich durch die beiden anderen ausdriicken. Damit ist ein ideal elastischer, isotroper
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Kaorper durch zwei dieser GroRen vollstdndig in seinem Deformationsverhalten charakte-
risiert.

- E
C2-(1+v)
_ E

K=3a— (12)
_ _3-(1—21/)

= 2-(1+v)

Bei typischen Werten fur Elastomermaterialien mit K~1 GPa und E~1 MPa ergibt sich
eine Querkontraktionszahl von v =~ 0,4998. Mit v = 0,5 folgen sofort nachstehenden
Beziehungen:

(13)
K->o0o= K->0

Wie zu sehen ist, verhalt sich das Material inkompressibel (Kompressibilitat # — 0), da
der Kompressibilitatsmodul unendlich wird. Der Elastizitdtsmodul betrégt das Dreifache
des Schermoduls. Dieses wird ausgenutzt, um die experimentellen Daten ineinander um-
zurechnen.

Es lassen sich auch Nachgiebigkeit bzw. Komplianz definieren, die dem Kehrwert des
jeweiligen Moduls entsprechen bzw. das Verhéltnis zwischen Auslenkung und der Span-
nung angeben.

(14)

Um eine Flussigkeit charakterisieren zu kénnen, muss man sich mit ihrer inneren Rei-
bung, der Reibung von Molekilen untereinander befassen. Betrachten wir dazu zwei mit
einem Abstand h parallel zueinander angeordneten Platten, zwischen denen sich eine
Flussigkeit befindet. Eine schematische Darstellung ist in Abbildung 25 gezeigt.
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Y i Ao
[

Abbildung 25:  Schematische Darstellung zur Beschreibung der inneren Reibung einer Flussig-
keit und Herleitung der dynamischen Viskositét.

Wird nun eine der Platten mit der Flache A, relativ zu der anderen mit einer Geschwin-
digkeit v und daraus resultierenden Kraft F bewegt, so bildet sich aufgrund der Wandhaf-
tung ein Schergefalle y = Av/Ah (auch als Deformationsgeschwindigkeit bezeichnet) aus
und eine entgegen gerichtete Kraft Fy stellt sich ein. Mit der Schubspannung = = F /A4,
folgt unmittelbar die Newton sche-Beziehung [85]:

In analoger Weise gilt fr eine Dehnstromung das Trauton ’sche-Gesetz:

O =1 € (16)

Mit der Zugspannung ¢ und der Dehnrate € ergibt sich eine Dehnviskositat n,(e fur
elongational). Fir inkompressible Festkorper bzw. Flussigkeiten gilt analog zur Beschrei-
bung der Elastizitat der Zusammenhang n, = 3 - n.

In Abbildung 26 ist schematisch dargestellt, wie ein elastischer bzw. viskoser Kérper auf
eine von auf3en einwirkende Kraft bzw. Spannung zeitlich reagiert.

A A
o € .
Anregung clastisch

g, .
0 viskos

> >
to t; t to t, t

Abbildung 26:  Schematische Darstellung der Anregung o, und der Dehnantwort ¢ eines ideal
elastischen (griin) und eines ideal viskosen (blau) Probekdrpers.
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Bei einer instantanen Spannungsanregung o, reagiert ein ideal elastischer Korper sofort
und wird dabei auf einen konstanten Wert gedehnt, bis keine Kraft mehr einwirkt (¢t = t;)
und der Korper seine urspringliche Form sofort wieder einnimmt. Eine ideale Fllssigkeit
dagegen deformiert sich linear mit einer konstanten Krafteinwirkung, beim Entspannen
behélt sie die zu dem Zeitpunkt t; aktuelle Form bei.

3.1.2. Viskoelastischer Festkorper

Polymere Werkstoffe haben die besondere Eigenschaft, die Vorteile des elastischen und
des viskosen Korpers zu vereinen. Man bezeichnet diese Eigenschaften als viskoelastisch.
Ein viskoelastischer Festkorper oder eine viskoelastische Flissigkeit zeigen bei einer
konstanten Krafteinwirkung ein Kriechverhalten, bei dem die Maximaldehnung sich erst
nach einer gewissen Zeit einstellt. Bei einer Deformation dagegen relaxiert die anfangli-
che Spannung im Korper langsam bis zu einem Gleichgewichtswert ab. Die beiden Félle
sind in Abbildung 27 gezeigt.

AA A A
gle clo
O-O ---------------- EO -------------------
Kriechen Relaxation
v o
t /'— t
O’S ..................................... 1

Abbildung 27:  Zeitlicher Verlauf des Kriechens und der Relaxation eines viskoelastischen
Festkorpers bei Be- und Entlastung. Eine Setzspannung oy stellt sich ein, wenn
der Korper in seinen urspriinglichen Dehnzustand € = 0 Uberfiihrt wird.

Der Ursprung dieses viskoelastischen Verhaltens ist in der Molekulstruktur der Elastome-
re zu finden. Die in der Regel aus Kohlenstoff bestehenden Polymerketten bilden kné&ul-
formige Strukturen, die verzogert auf die duRere Einwirkung reagieren, damit sich ein
Gleichgewicht einstellt. Die Verzdgerung wird durch Entkndulung und Entschlaufung der
Polymerketten verursacht. Siehe dazu auch Kap. 2.3.

36



Dynamisch - mechanische und dielektrische Eigenschaften von Elastomeren

3.1.3. Materialverhalten bei harmonischer Anregung

Bisher haben wir die Beanspruchung unseres Materials unter konstanter Deformation
oder konstanter Krafteinwirkung betrachtet. Die meisten Anwendungen sind aber dyna-
mischer Natur, d.h. das Material ist Belastungen ausgesetzt, die sich zeitlich andern. Zur
Vereinfachung gucken wir uns dazu eine Scherbeanspruchung an, bei der ein viskoelasti-
scher Korper harmonisch deformiert wird. Der zeitliche Verlauf der Scherung kann dann,
wie folgt geschrieben werden:

Y(t) = ¥ " sin(wt) (17)

Die sinusoidale Deformation mit der Amplitude y, und der Anregungsfrequenz w = 2rf
resultiert in einer linearen Antwort des Materials durch eine sich zeitlich (t) periodisch
andernde Scherspannung

7(t) = 174 - sin(wt + 9) (18)

mit der Amplitude t,und einer Phasenverschiebung 6.

§d=0° 0° < § <90° § = 90°

elastisch viskoelastisch viskos

Abbildung 28:  Zeitlicher Verlauf sunisformiger Signale fur Scherspannung = und Scherung y
mit der Phasenverschiebung & fur ideal elastische, ideal viskose und viskoelasti-
sche Materialien.

Die zeitliche Verzdgerung in Form der Phasendifferenz 6§ zwischen Deformations- und
Spannungssignal kann Werte zwischen 0° und 90° einnehmen und beschreibt die Umver-
teilung der aufgebrachten Energie. Fur einen ideal elastischen Koérper, der instantan rea-
giert, betragt 6§ = 0°, d.h. bei einer Belastung wird die gesamte Energie elastisch im Kor-
per gespeichert, bei einer vollstandigen Entlastung wird diese Energie komplett frei. Bei
einer idealen Flussigkeit dagegen gilt § = 90°. Das hat zur Folge, dass die zugefuhrte
Energie aufgrund der inneren Reibung in der Flissigkeit in Form von Wéarme vollstédndig
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dissipiert bzw. irreversibel in W&rme umgewandelt wird. Damit stellen diese Ersatz-
schaubilder die Grenzfélle dar, die unter realen Bedingungen nie auftreten. Alle Materia-
lien besitzen elastische und dissipativ viskose Anteile, wobei einer der beiden stark domi-
niert. Fur Festkorper ist es der elastische, fur Flussigkeiten der viskose Anteil. Fir
viskoelastische Materialien hingegen sind beide Anteile gleichermallen vertreten, je
nachdem in welchem Zustand sich das Material befindet. Daher wird bei Gummimateria-
lien nur ein Teil der Energie gespeichert, der Rest wird dissipiert. In Abbildung 28 sind
beispielhaft die Signalverlaufe fur Spannung und Dehnung mit der resultierenden Pha-
senverschiebung fur elastische, viskose und viskoelastische Werkstoffe schematisch dar-
gestellt.

Es lasst sich ein komplexer Modul definieren, der beide Anteile beruicksichtigt. Dazu
schreiben wir die Gleichung (18) um.

T(t) = 14 - sin(wt + 6) = 7y * (cos(5) - sin(wt) + sin(§) - cos(wt)) (19)

Fir die beiden Grenzfalle wird schnell klar, dass der erste Summand in Gleichung (19)
(griin) dem elastischen Anteil und der zweite Summand (rot) dem dissipativen Anteil zu-
geordnet wird. Dies ist in Gleichung (20) dargestellt.

T(6) 5500 = Tp * sin(wt)

(20)

T
T(t) 5900 = To * cos(wt) = 1, * sin (wt + E)

Mit Gleichung (9) und der komplexen Schreibweise des Moduls G* = G' + i - G" erge-
ben sich damit folgende Beziehungen fiir den Speichermodul G’, der den Anteil in Phase
beschreibt und fiir den Verlustmodul G, der den Verlustanteil mit einer Phasenverschie-
bung § = 90° = m/2 darstellt [86].

. To - c0os(6) - sin(wt) T
Yo - sin(wt) Yo

- cos(6)

+sin(d) ' sin(wt
G =20 ( ) (@) =Io, sin(6) (21)
Yo - sin(wt) Yo

T
G'=G' +i-G" = y—" (cos(8) + i - sin(8))
0
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Dieser Sachverhalt lasst sich auch in der komplexen Ebene vereinfacht illustrieren. Ab-

bildung 29 zeigt den komplexen Modul G* als ein Zeiger mit der Lénge |G*| = 7/v, und
dem Winkel §.

GH .................................................. :

Abbildung 29:  Darstellung des komplexen Moduls in der komplexen Ebene.

Der Quotient zwischen dem Verlustmodul G"'und Speichermodul G’ wird als Verlusttan-
gens oder auch Verlustfaktor bezeichnet und beschreibt das Verhéltnis zwischen dissi-
pierter und elastischer Energie.

144

G
o tan(6) (22)

Im Allgemeinen zeigt der Modul eines Elastomers eine starke Frequenzabhangigkeit.

Maxwell - Element Kelvin-Voigt - Element
Dampfer
MM (Newton)
Enm1,Op1
Nkv Exv
kv, 0KV Exva,Okv2
E Feder
M (Hooke)
EM2: OM2
[m]
g0 N

Abbildung 30:  Schematische Darstellung des Maxwell-Elements (links) und des Kelvin-Voigt-
Elements (rechts) unter einer Belastung mit der Masse m.
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Anhand von phanomenologischen Modellen, die durch eine Aneinanderreihung von Fe-
der- (Hooke - Element) und Dampferelementen (Newton - Element) konstruiert werden,
kann diese Frequenzabh&ngigkeit am besten beschrieben und verstanden werden. Dazu
betrachten wir die beiden Ersatzmodelle von Maxwell sowie Kelvin und Voigt. Beide
Elemente sind schematisch in Abbildung 30 dargestellt.

Maxwell - Element

Das Maxwell-Modell beschreibt eine Reihenschaltung bestehend aus einer Feder und ei-
nem Dampfer. Die Feder reprasentiert einen ideal elastischen Festkdrper mit einem Elas-
tizitstsmodul E,,. Das Dampferelement erfillt die Funktion einer idealen Flissigkeit mit
der Viskositat n,,. Beide Elemente in Reihe geschaltet entsprechen damit einer viskoelas-
tischen Flissigkeit. Wird dieses Maxwell-Element durch eine Masse m harmonisch belas-
tet, so werden der Dampfer durch die Dehnung &,,,und Spannung a,,; sowie die Feder
durch &y, und g, charakterisiert. Die zeitlich abhdngigen Dehnungen der beiden Ele-
mente summieren sich zu &(t) und die Spannungen entsprechen dabei der Gesamtspan-
nung o (t).

e(t) = ey (t) + ey (t)
(23)

a(t) = oy (t) = oy (0)

Die zeitliche Anderung der Dehnung des Gesamtelements kann mit Gleichungen (8) und
(16) wie folgt angegeben werden.

E(t) = &y (t) + Ey(B) = @ + @
MM Ey

(24)
Damit kann die Reaktion des vereinfachten Systems auf eine zeitlich &ndernde Anregung
vollstdndig beschrieben werden. Durch die Verwendung der komplexen Darstellung fur
Dehnung *(w, t) = g, - €/t und Spannung o*(w,t) = g, * e"@**% mit Gleichung (24)
lasst sich der frequenzabhéngige komplexe Modul Ej; (w) wie folgt ausdriicken.

242 o
ty , wty
Ej(w) = Ey - — 2 4 Ey —— M
(@) = By 1+ w?ts, M1+ w2t (25)
E'(w) E'"(w)

E), gibt die Relaxationsstarke an und t,, beschreibt die charakteristische Relaxationszeit,
die durch die beiden Elemente bzw. deren Viskositat und Elastizitdtsmodul gegeben ist.
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Es gilt:
I
Ty = E, (26)
Mit den beiden Anteilen aus (25) resultiert fiir den Verlustfaktor die Gleichung (27).
E"(w 1 E
tan(s) = (@ _ =2 (27)

E'(w) wty owny

In Abbildung 31 (a) ist der Verlauf der drei GroRen E’, E" logarithmisch und tan(8) li-
near in Abhangigkeit der Kreisfrequenz w = 2rf (logarithmisch) dargestellt.

Fur hohe Anregungsfrequenzen dominiert der elastische Anteil (E' > E'") der Feder mit
dem charakteristischen Plateaumodul Ej,. tan(§) zeigt auch in diesem Bereich sehr nied-
rige Werte. Mit abnehmender Frequenz nehmen die Verluste bis zu einem Dissipations-
maximum zu, der Speichermodul nimmt ab. Das System reagiert zunehmend viskoser.
Bei einer charakteristischen Anregungsfrequenz w,, = 1/, , die der Relaxationszeit 7,
entspricht, sind die viskosen und elastischen Anteile in gleicherweise vertreten. Mit wei-
ter abnehmender Frequenz dominiert der viskose Anteil des Dampfers und es gilt
E" > E'.

() (b)
—E E Ev E —_—D
— [ | —D
tan(d) A - E, /2 !
- | :D |
[51] 1 = 1
g : = 5, , ]./EM
- 1 = ~ 1
1] : S [} !
g : g |
P O P Ou
log(®) log(w)

Abbildung 31:  Darstellung des frequenzabhdngigen komplexen Elastizitdtsmoduls und des
Verlustfaktors (a) sowie der komplexen Dehnkomplianz (b) fir ein Maxwell -
Element.
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Fur die komplexe Komplianz (D* = D' — i - D"") ergeben sich folgende Beziehungen.

D' = 1
" Ey
(28)
1
DII —_
Wy

Diese sind in Abbildung 31 (b) dargestellt. Der Realteil der Dehnkomplianz D' nimmt
dabei einen konstanten Wert ein und entspricht dem Kehrwert des Feder-Moduls. Der
Imaginérteil zeigt eine 1/w-Abhangigkeit. Der Schnittpunkt ist wiederum durch die cha-
rakteristische Anregungsfrequenz w,, = 1/,, gegeben.

Kelvin-Voigt - Element

Das Kelvin-Voigt — Modell stellt eine Parallelschaltung der beiden Elemente dar, die eine
Elastizitdt Ex,, und eine Viskositat ng, haben, und entspricht einem viskoelastischen
Festkorper. Im Gegensatz zum Maxwell - Modell bleiben bei einer harmonischen Belas-
tung die Dehnungen &g, sowie egy, der beiden Elemente identisch und entsprechen der
Gesamtdehnung (t) des Kelvin-Voigt - Elements, wohingegen die Spannungen ogy,
Oky2 ZU einer Gesamtspannung o (t) addiert werden.

e(t) = egy1(t) = egy2(t)
(29)

o (t) = ogy1(t) + oky, ()

Mit Gleichungen (8) und (16) resultiert daraus die zeitabhangige Spannung o (t) fur das
Gesamtelement.

o (t) = ogy1(t) + oky2(t) = gy - €(t) + Egy - €(t) (30)

Fir den komplexen Modul ergeben sich analog zu der Komplianz beim Maxwell - Ele-
ment folgende Beziehungen.

E'(w) = Exy (31)

E'"(w) = Wh gy

Der Speichermodul ist durch den Elastizitdtsmodul der Feder gegeben und der Verlust-
modul durch die Viskositat des Dampfers mit einer linearen Abhangigkeit von der Kreis-
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frequenz. Der Verlusttangens entspricht dem Kehrwert der Gleichung (27) des Maxwell -
Modells.

E"(w) _ WNky
E'(w) Exy

tan(6) = (32)
Abbildung 32 (a) stellt den komplexen Modul als Funktion der Frequenz dar.

Mit der Retardationszeit 7y, die dquivalent zu der Relaxationszeit beim Maxwell - Ele-
ment durch das Verhaltnis zwischen der Viskositéat n, des Dampfers und des Elastizi-
tatsmoduls E der Feder gegeben ist

.~ _Ngv

kann die komplexe Dehnkomplianz fur das Kelvin-Voigt - Modell angegeben werden.
. wlgy
D*(w) =Dgy  ——=—1 "Dy - ——=—
(@) =Dy Tz — b Pov T (34)
D' (w) D' (w)

Dyy = 1/Egy entspricht dem Kehrwert der Federelastizitat. In Abbildung 32 (b) sind der
Real- und Imaginarteil der Dehnkomplianz dargestellt.

(a) (b)
R— ! 1E,, ! —D
—E : | —D
: — U@E) - - - 27Rs
M ! ) !
S” ! EKV 8 :
& : 5 :
g : g :
: (DKV : 0\)KV
log(®) log(w)

Abbildung 32:  Darstellung des frequenzabhangigen komplexen Elastizitdtsmoduls und der
komplexen Dehnkomplianz (b) fiir ein Kelvin-Voigt - Element.

Fur kleine Frequenzen (w < wgy = 1/Tky) konvergiert die Speicherkomplianz D' gegen
die Relaxationsstarke Dy, . Die Verlustkomplianz D" dagegen strebt gegen Null. In die-
sem Bereich wird das dynamische Verhalten durch die elastische Feder dominiert. Fir
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hohere Anregungsfrequenzen (w > wgy) fallen sowohl D’ als auch D" mit den Exponen-
ten -2 bzw. -1 ab. Damit entspricht das Verhalten des Kelvin-Voigt - Elementes dem einer
Flussigkeit.

Generalisiertes Ersatzmodell

Im Allgemeinen lasst sich die Dynamik polymerer Werkstoffe nicht nur durch eine einzi-
ge Relaxations- bzw. Retardationszeit charakterisieren. Vielmehr ist es notwendig ein
ganzes Spektrum von Relaxations- bzw. Retardationszeiten zu nutzen, um die Relaxati-
onsprozesse realer Polymere zu beschreiben. Diese Zeiten entsprechen verschiedenen
Molekilsegmenten unterschiedlicher Langen, die bei einer Deformation relaxieren. Hier
soll am Beispiel einer Parallelschaltung von einer Feder mit einem Elastizitdtsmodul E,
und mehreren Maxwell - Elementen das generalisierte Maxwell - Modell (Maxwell-
Wiechert - Modell) anschaulich dargestellt werden [87]. In Abbildung 33 ist solch eine
Parallelschaltung mit n Elementen gezeigt.

LLLL L f

=

M Nn
EO * o .
E, E; E,
E,0

Abbildung 33:  Schematische Darstellung des generalisierten Modells mit mehreren Maxwell-
elementen und einer elastischen Feder mit einer Elastizitét E,.

Jeder der Maxwell - Elemente hat jeweils einen Dampfer mit der Viskositat n; und eine
Feder mit dem Modul E;. Damit hat auch jedes Element eine Relaxationszeit £; = n;/E;.
Da in einer Parallelschaltung von mechanischen Elementen die Spannungen o; sich auf-
addieren und die Dehnungen ¢ der Gesamtdehnung &(t) entsprechen, kann fiir diese
Konstellation der komplexe Elastizitdtsmodul E*(w) durch Addition der einzelnen kom-
plexen Moduln E; sowie der Feder E, berechnet werden. Fr Flissigkeiten wird auf diese

Feder verzichtet und es gilt E, = 0. Man erhalt eine Summation der einzelnen Moduln
der Elemente, die jeweils nach Gleichung (25) beschrieben werden.
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E*(w) = Ey + ]()—EO ZE (w)

=E, + z E;- _oh
0 1+ iwT; (35)
: . : w?t} o wt;
= Ep + Z T T E /s
O LT 1+ w2t} T 1+ w?i}
]=1_,_/ ~—————
E}(w) Ei' (@)

Wie man anhand der Darstellung von funf Maxwell - Elementen in Abbildung 34 (a) se-
hen kann, lasst sich das viskoelastische Verhalten von ungefiillten Vulkanisaten wie dem
EPDM (Abbildung 34 (b)) gut beschreiben.

(a) (b)
—_—F
—F
g g
g 5
log(w) log(®)

Abbildung 34:  Darstellung des komplexen Elastizitdtsmoduls berechnet mit funf Maxwell -
Elementen (a) und Messung einer ungefiillten EPDM-Probe (b). Die Verteilung
der Relaxationsstarken E; ist im ,,Inset dargestellt.

Der Ausdruck (35) lasst sich auch fir eine unendlich grolRe Anzahl an Elementen mit ei-
nem kontinuierlichen Relaxationszeitspektrum H(7) formulieren [88].

. ® o w?t? _ wt
E(w)=E0+f_oodln(T)H(T) 1+w2f2+l'1+w2f2 (36)

Analogerweise wird flr eine Aneinanderreihung von Kelvin-Voigt - Elementen die kom-
plexe Komplianz mit einem Retardationsspektrum L(7) modelliert.
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°° 1 wT 1
D*(w) = D dIn(®) L(2 ( ) 37
(@) ot f_oo n(@®) L(®) 1+ w?t? i 1+ w?7? * iwn, (37)

Da Kelvin-Voigt - Elemente viskose Flieivorgange und ideal elastisches Verhalten nicht
beschreiben kdnnen, wird bei generalisierter Beschreibung eine zusatzliche Feder mit der
Komplianz D, = 1/E, und ein Dampferelement mit der Viskositét n, hinzugefugt [86].

Relaxationszeitspektrum

Wie oben schon erwéhnt, beschreiben die Relaxations- und Retardationszeitspektren die
zeitliche Abhangigkeit der unterschiedlichen Relaxationsprozesse realer Polymere. Durch
die Kenntnis dieser ist die Bestimmung der Moduln und der Komplianzen moglich. Expe-
rimentell ist aber der Zugang zu den Moduln und Komplianzen wesentlich einfacher.
Deshalb ist man daran interessiert, die Zeitspektren aus experimentellen Daten bestimmen
zu konnen. Eine Maglichkeit ist die Methode von Williams und Ferry [89]. Die iterative
Berechnungsvorschrift fiir das Relaxationszeitspektrum aus dem frequenzabh&ngigen
Speichermodul G'(w) ist in Gleichung (38) dargestellt.

dl G’
' (38)
. 2—-p
t A =
it A 2:7(2-8) r(1+%)

p gibt die lokale Steigung von H(%) bei T = 1/w an und I'(x) ist die Gammafunktion.
Eine dquivalente Darstellung kann auch flr das Retardationsspektrum angeben werden
[88, 89].

Ein Beispiel fir ein Relaxationsspektrum einer SBR-Mischung ist in Abbildung 35 ge-
zeigt. Bei einer doppellogarithmischen Darstellung kann im Glastbergang ein linearer
Bereich mit der Steigung - m beobachtet werden. In diesem Bereich lasst sich das Re-
laxationszeitspektrum mit H~7~™ (0 < m < 1) approximieren. Im Weiteren wird dieses
Potenzgesetz ausgenutzt, um den Anstieg der Adhésionsreibung bei kleineren Geschwin-

digkeiten mit einem Materialparameter n = ;:—Z beschreiben zu kénnen.
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[ep]
1

log(H(x))
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Abbildung 35:  Relaxationszeitspektrum H(t) einer SBR-2525-0 Mischung flr 20°C. Zu sehen
ist der lineare Verlauf mit der Steigung —m im Bereich des Glastibergangs.

3.2. Zeit - Temperatur - Superpositionsprinzip

Bisher wurde das mechanische Verhalten polymerer Werkstoffe bei Anregung durch un-
terschiedliche Frequenzen betrachtet. Ein aquivalentes Verhalten zeigen Elastomere bei
Variation der Umgebungstemperatur. Ein Beispiel einer Messung, bei der die Frequenz
und die Anregungsamplitude konstant waren und nur die Temperatur variiert wurde, ist in
Abbildung 36 dargestellt.

60 -40 20 0 20 40 60
T[°C]

Abbildung 36:  Dynamisch-mechanische Messung einer hoch-T,-SBR-Probe unter Variation
der Temperatur bei einer Frequenz f = 1Hz und einer Deformationsamplitude
e =0,1%.

Vergleicht man die Kurvenverlaufe mit Abbildung 34 (b), so stellt man fest, dass das me-
chanische Verhalten Ahnlichkeiten aufzeigt, wenn man die hohen Frequenzen niedrigen
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Temperaturen und niedrige Frequenzen hohen Temperaturen zuordnet. Dies beruht auf
der Tatsache, dass alle charakteristischen Relaxationszeiten wie z.B. Rouse-
Relaxationszeit oder ,.tube reptation“-Zeit auf die temperaturabhdngige Diffusion von
Monomereinheiten zurtickgefiihrt werden koénnen [90]. Dieses Zeit-Temperatur-
Superpositionsprinzip wurde von M. L. Williams, R. F. Landel, J. D. Ferry und anderen
Mitte des 20. Jhd. akribisch studiert [88, 91, 92]. Dadurch ist es moglich, den durch Me-
chanik beschrénkten Messbereich, der far hohe Frequenzen
typischerweise bei 100 Hz liegt, zu erweitern und das dynamische Verhalten von polyme-
ren Werkstoffen im weiten Frequenzbereich bei isothermen Bedingungen zu ermitteln. Im
Weiteren soll dieses Verhalten n&her erlautert und durch eine neue Methode erganzt wer-
den.

3.2.1. Polymerdynamik

Eine Reihe von kautschuktechnologischen Eigenschaften wie Viskositat, Dampfung oder
die Entropieelastizitdt beruhen auf der molekularen Bewegung der Polymerketten. Die
Rotations- und Translationsmoglichkeiten der Kettensegmente legen die Beweglichkeit
der Hauptkette fest. Ein MaR dafir ist die Glastibergangstemperatur. Die Lage der Glas-
ubergangstemperatur hangt dabei von der Anordnung und Beschaffenheit der Kettenseg-
mente sowie vom Vorhandensein von Seitengruppen in der Polymerkette ab. Durch die
Verénderung der Mikrostruktur kann so die Polymerdynamik stark beeinflusst werden.
Die Bewegung der Ketten bzw. Kettensegmente ist nur dann mdglich, wenn geniigend
freies Volumen existiert, in dem sich die Ketten bewegen konnen. Dieses ,,Spezialvolu-
men‘ wurde als erstes von T. G. Fox (Jr.) und P. J. Flory in Abhédngigkeit der Molmasse
und der Temperatur fiir Polystyrol gemessen [93]. Bei einer Temperaturerniedrigung steht
immer weniger freies Volumen zur Verfligung, wodurch sich die Beweglichkeit der Po-
lymerketten immer weiter reduziert, bis das freie Volumen einen kritischen Wert erreicht
hat, so dass die Kettensegmente ,,eingefroren” werden. Dies passiert bei der Glasuber-
gangstemperatur. Eine semi-empirische Beschreibung lieferten H. Vogel, G. S. Fulcher,
G. Tammann und W. Hesse [94, 95, 96].

f=toexp (= . ) (39)

Die Gleichung (39) verkniipft die Frequenz f mit der Temperatur T ausgehend von einer
sogenannten Vogel-Fulcher-Temperatur Ty, bei der das freie Volumen vollstandig ver-
schwindet, und einer Relaxationsrate fur unendlich hohe Temperaturen f,,. E, ist eine
scheinbare Aktivierungsenergie, die in etwa der van der Waals-Wechselwirkung zwi-
schen benachbarten Ketten entspricht [97]. kg ist die Boltzmann-Konstante. Aus der theo-
retischen Beschreibung l&sst sich ableiten, dass bei gleichem Abstand der Gebrauchstem-
peratur von der Glasubergangstemperatur gleiche Rotations- und Translationsmaéglichkei-
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ten der Kettensegmente vorliegen [8]. Eine &quivalente Beziehung zwischen der Tempe-
ratur und der Anregungsfrequenz wurde — wie oben schon erwahnt — von M. L. Williams,
R. F. Landel und J. D. Ferry anhand von verschiedenen Polymeren bestimmt [88, 91, 92].

log(ay) = log = ( rer) (40)
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Abbildung 37:  Anwendung des Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzips auf die Messdaten (a)
einer ungeflllten SBR-Probe zur Erstellung einer Masterkurve (b) mit den zu-
gehorigen Verschiebungsfaktoren a; (Inset) fiir eine Referenztemperatur von
20°C bei einer Deformationsamplitude von € = 0,2%.

Diese sogenannte WLF-Gleichung stellt den Zusammenhang fir die Kettenbeweglichkeit
her, bei der eine Temperaturdnderung einer Verschiebung auf der Frequenz- bzw. Zeit-
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achse entspricht. Die Verschiebung erfolgt auf der logarithmischen Frequenz- oder Zeit-
achse durch die Multiplikation der Referenzfrequenz f,.., mit den temperaturabhangigen
Verschiebungsfaktoren ar, die die Messdaten auf eine Masterkurve transformieren. Die
Parameter C; und C, sind im Allgemeinen freie Parameter, die vom Polymertyp und der
Referenztemperatur T,..r (z.B. Einsatztemperatur) abhangen. Fur diverse Polymertypen
wurden n&herungsweise universelle Parameter C; = 17,44 und C, = 51,6 ermittelt, wenn
die Referenztemperatur der Glastibergangstemperatur entspricht [88, 92]. Fir die meisten
Polymere linearer Struktur stimmt C; gut Gberein, flr C, dagegen werden grofiere Abwei-
chungen gefunden [98]. Die Gultigkeit dieser Beziehung ist zudem n&herungsweise auf
den Temperaturbereich T, <T < T, + 100°C begrenzt [88, 92]. Damit ist es madglich,
den apparativ beschrankten Messbereich fir isotherme Prozesse um mehrere Dekaden zu
erweitern und so die gemessenen Kurven zu einer Masterkurve zusammenzusetzen. Eine
Beispielmessung, die zu einer Masterkurve transformiert wird, ist in Abbildung 37 darge-
stellt.

Fur technische Anwendungen wird dieses Verfahren genutzt, um das Materialverhalten
vor allem bei Hochfrequenzanregungen zu charakterisieren. Eine gute Ubereinstimmung
kann durch alternative Messmethoden wie die dielektrische Relaxationsspektroskopie
oder Ultraschallanalyse gefunden werden [31, 99, 100, 101, 102, 103].

Hat man nun die Verschiebungsfaktoren fur eine feste Referenztemperatur T, bestimmt,
so ist es moglich, die zugehdrige Masterkurve fiir eine andere Gebrauchstemperatur T’ zu
berechnen. Dazu werden die zugehorigen Parameter C’; und C', wie folgt umgerechnet

' (1 Gy
C 1= !
CZ + T - Tref (41)
CIZ = CZ + T’ - Tref
und in die Gleichung (40) eingesetzt.
—C', (Tper =T’
log(a'y) = — (Tres ) (42)

C'y+ (Trep —T')

Es ist nun mdglich, zu jeder beliebigen Gebrauchstemperatur im Gultigkeitsbereich der
Methode die zugehorigen viskoelastischen Masterkurven zu bestimmen. In Abbildung 38
ist dies fir drei unterschiedliche Referenztemperaturen durchgefiihrt.
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Abbildung 38:  Darstellung der viskoelastischen Masterkurve bei drei unterschiedlichen Refe-
renztemperaturen.

Es ist gut zu sehen, dass flr eine hohere Referenztemperatur der Glastibergang und damit
auch das Verlustmaximum G, Sich zu hoheren Frequenzen hin verschieben. Dies be-
legt, dass sich das freie Volumen flr hohere Temperaturen erst bei hoheren Frequenzen
stark verkleinert und so zur inneren Reibung mit héheren thermischen Verlusten fihrt.
Der Speicher- und Verlustmodul steigen stark an. Angewendet auf das Bauteil Reifen ist
es fur den Hersteller von essentieller Bedeutung dieses Verlustmaximum bzw. das Maxi-
mum des Verlusttangens bei einer typischen Gebrauchstemperatur des Reifens von ca.
40°C — 60°C so anzupassen, dass wahrend des Rollens méglichst wenig Energie durch
innere Verluste aufgewendet werden muss, wohingegen bei einem Bremsvorgang mdog-
lichst viel Energie abgebaut werden kann. Die Beschaffenheit der Asphaltoberflache
spielt dabei im Hinblick auf die Anregungsfrequenz ebenfalls eine wesentliche Rolle,
weshalb manche Reifen auf einem bestimmten Asphalttyp bessere Ergebnisse erzielen als
auf anderen.

3.2.2. Einfluss des Fiillstoffs auf die Dynamik elastomerer Werkstoffe

Das Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzip nach Vogel et al bzw. Williams et al lasst sich
sehr gut fur ungefullte Polymersysteme bei kleinen Deformationsamplituden anwenden.
Anders sieht es fur Systeme mit verstarkenden Fullstoffen aus, da solche Vulkanisate
starke Nichtlinearitaten bei hoher Beanspruchung aufweisen (siehe auch Abschnitt 2.4.2).
Hier ist es nicht ohne weiteres moglich, den experimentell zugénglichen Bereich zu er-
weitern. Um dieses Konzept dennoch anwenden zu koénnen, existieren mehrere Ansatze
[97, 104]. In dieser Arbeit wird eine Moglichkeit von Klippel et al prasentiert, die eine
physikalisch motivierte Verschiebung der Messdaten erlaubt [97, 105, 106, 107, 108].
Dabei werden die Beitrdge, die einerseits durch die Polymermatrix hervorgerufen werden
und andererseits durch das Fillstoffnetzwerk zur Steifigkeit des Werkstoffs beitragen,
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separat und unabhédngig voneinander betrachtet. Der Polymerbeitrag wird analog zur im
Kapitel 3.2.1 beschriebenen Polymerdynamik behandelt, d.h. es werden wie gewohnt
horizontale Verschiebungsfaktoren a; bestimmt, die nur der Polymermatrix zugeordnet
und vom Fllstoffnetzwerk nicht beeinflusst werden. Um den Fullstoffeinfluss moglichst
zu vermeiden, gibt es drei Mdglichkeiten die ar-Faktoren fur geflllte Systeme zu be-
stimmen.

Wenn die Rezeptur bekannt ist, ist es moglich die Messungen an einer ungefillten Mi-
schung durchzufiihren und so die Parameter C; und C, fur die horizontale Verschiebung
zu erhalten. Dabei geht man davon aus, dass der Fullstoff die Vernetzung und damit die
Vernetzungsdichte kaum oder gar nicht beeinflusst, wodurch die horizontalen Verschie-
bungsfaktoren auf das gefiillte Material angewendet werden kénnen.

20
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15_ .. * Iog(a“r)
®e, Dielektrik
* —— WLF-Fit
109 T =20°C
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_5 T T
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Abbildung 39:  Vergleich dielektrischer und mechanischer, horizontaler Verschiebungsfaktoren
ar und Darstellung der WLF-Gleichung fur eine Referenztemperatur von 20°C
mit den resultierenden WLF-Parametern €; und C,. Gezeigt ist eine SBR-
Mischung mit T, ~ —29°C (gestrichelte Linie).

Gummimaterialien, geflllt mit geféllter Kieselsaure, sind meist Mischungen, die eine
schlechte elektrische Leitféahigkeit aufweisen. Dies ermoglicht den Einsatz einer weiteren
Methode, bei der die dielektrische Funktion in Abhangigkeit der Anregungsfrequenz und
der Temperatur bestimmt werden kann. Eine detaillierte Erl&uterung der so erhaltenen
Informationen wird in Kapitel 3.3 gegeben. Stellt man nun die Frequenzlage der Verlust-
permitivitdtsmaxima gegenuber der Temperatur dar, so wird die Polymerdynamik und
damit die Zeit-Temperatur-Relation &quivalent zur dynamisch-mechanischen Daten be-
schrieben. Die dielektrischen sowie mechanischen Verschiebungsfaktoren sind in Abbil-
dung 39 fir eine SBR-Mischung gefullt mit Kieselséure dargestellt und werden mit der
semi-empirischen WLF-Funktion verglichen. Die Polymerdynamik wird durch beide
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Messmethoden sehr gut abgebildet und durch Gleichung (40) wiedergegeben. Damit be-
schreiben beide Messmethoden denselben Sachverhalt.

Ein weiterer Ansatz, die horizontalen Verschiebungsfaktoren bestimmen zu kénnen, ist
die Messung der geflllten Mischung bei sehr kleinen Deformationen. Dadurch ist sicher-
gestellt, dass sich das Material bei kleinen Auslenkamplituden linearviskoelastisch verhalt
und damit die Kramers-Kronig-Beziehung erfallt [88, 105, 109, 110]. Diese setzt den
Realteil und den Imaginérteil einer komplexen Funktion durch eine Integralgleichung in
Beziehung, so dass aus dem Realteil der Imaginérteil und umgekehrt bestimmt werden
kann. Andres gesagt: Durch die Fourier-Transformation werden der Relaxationsmodul
G (t) und der komplexwertige dynamische Schermodul G*(w) gekoppelt. Angewandt auf
unsere mechanische Grolie, dem komplexen Elastizitat- bzw. Schubmodul, ist festzustel-
len, dass G’ und G"' dadurch nicht unabhangig voneinander sein kénnen. Dies wiederum
impliziert, dass die vertikalen Verschiebungsfaktoren im linearen Bereich fur beide Mo-
duln aquivalent sein mussen. Daraus folgt, dass der Verlusttangens tan(é) sich im Betrag
unter aquivalenter vertikaler Verschiebung des Speicher- und des Verlustmoduls nicht
andert. Dementsprechend konnen die horizontalen Verschiebungsfaktoren aus einer hori-
zontalen Verschiebung des tan(8) bei ausreichend kleiner Belastungsdeformation be-
stimmt werden.
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Abbildung 40:  Darstellung des Speicher- (a) und des Verlustmoduls (b) einer gefiillten SBR-
Mischung in Abhangigkeit der Deformationsamplitude & bei verschiedenen
Temperaturen und drei Wiederholungen. Die Anregungsfrequenz lag bei
f = 1Hz. Gut erkennbar sind naherungsweise konstante Werte bis zu einer De-
formation von ca. € < 0,3% fiir alle Temperaturen.
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Abbildung 41:  Darstellung des frequenzabhéngigen Verlusttangens flr unterschiedliche Tem-

peraturen vor (a) und nach (b) der horizontalen Verschiebung bei einer
Amplitude von & = 0,2%. Als Referenztemperatur ist hier Tg.r = 70°C ge-
wéhlt worden.

Dies ist bei Gummimaterialien in guter Naherung fur kleine Amplituden bis € = 0,3%
erflllt. In Abbildung 40 ist gut zu erkennen, dass sich fur eine mit Rull geflllte SBR-
Mischung durch die Variation der Amplitude weder der Speicher- noch der Verlustmodul
bis ca. € = 0,3% andern. Die Grenze, bei der der Payne-Effekt einsetzt, ist dabei von ver-
schiedenen Parametern wie der Temperatur oder Anregungsfrequenz sowie der Mi-
schungsrezeptur und der Belastungshistorie abhangig. Dieses macht die genauere Be-
stimmung der horizontalen Verschiebungsfaktoren umso schwieriger. Die Verschiebung
nach Williams et al des Verlusttangenstan(8) ist in Abbildung 41 dargestellt und zeigt
gute Uberlappung der einzelnen Messkurven.
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Abbildung 42:  Anwendung der horizontalen Verschiebungsfaktoren auf die Messdaten vom

54

Speicher- und Verlustmodul (a) mit zusatzlicher vertikaler Verschiebung (b).



Dynamisch - mechanische und dielektrische Eigenschaften von Elastomeren

Sind horizontale Verschiebungsfaktoren a; bekannt, so kénnen diese auf G’ und G’ des
gefiillten Materials angewandt werden. Wie man anhand von Abbildung 42 (a) sehen
kann, wird der polymerdominiert Glaslibergang durch die Horizontalverschiebung sehr
gut abgebildet. Der gummielastische Bereich bei kleineren Frequenzen dagegen weist
eine Auffacherung der einzelnen Messkurven flr unterschiedliche Temperaturen auf. In
diesem Bereich dominiert das Fillstoffnetzwerk gegentber der weicheren Polymermatrix
und beeinflusst entscheidend die dynamische Steifigkeit des Materials. Nach Abbildung
42 (a) kann die WLF-Beschreibung die thermische Aktivierung des Fillstoffnetzwerks,
die aus den immobilisierten Polymerbriicken zwischen benachbarten Fullstoffpartikeln
resultiert, nicht hinreichend abbilden [97, 108]. Um dennoch eine kontinuierlich verlau-
fende Kurve zu erhalten, muss eine zusatzliche vertikale Verschiebung b; der Daten
durchgefihrt werden.

Fur die Moduln folgt sofort:

G'(f,T) = by - Gr(arf)

(43)
G"(f,T) = brgr - Gr(arf)

Eine zusatzliche Vertikalverschiebung ist in Abbildung 42 (b) durchgefuhrt worden. Gut
erkennbar ist, dass die Verschiebungsfaktoren Arrhenius-aktivierten Verlauf einnehmen.
Daraus folgt fur die Verschiebungsfaktoren mit der Gaskonstanten R folgende Abhangig-
keit:

E
br~e RT (44)

Ein Beispiel ist in Abbildung 43 dargestellt. Fir kleine Amplituden ist die scheinbare
Aktivierungsenergie sowohl fur den Speicher- als auch fur den Verlustmodul identisch
und die vertikalen Verschiebungsfaktoren sind gleich (Abbildung 43 (a)). Damit ist die
Kramers-Kronig-Beziehung fur den komplexen Modul erfullt [109, 110]. Fir hohere De-
formationsamplituden hingegen unterscheiden sich die Aktivierungsenergien fir Spei-
cher- und Verlustmodul, wobei fiir G" diese immer hoher liegen als fir G'. Zudem wird
dieser Unterschied mit zunehmendem Fllstoffgehalt groRer [106, 108]. Fur Temperatu-
ren unterhalb der Glasubergangstemperatur wird ein n&herungsweise konstanter Wert
gefunden. Der Fillstoffeinfluss auf die viskoelastische Masterkurve wird also durch die
Einflihrung einer temperaturabhéngigen vertikalen Verschiebung berticksichtigt, die phy-
sikalisch als eine scheinbare Aktivierungsenergie der glasartigen Polymerbriicken in den
nanoskopischen Zwischenrdumen zwischen benachbarten Flllstoffpartikeln interpretiert
wird.
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Abbildung 43:  Darstellung der vertikalen Verschiebungsfaktoren nach Arrhenius mit der
scheinbaren Aktivierungsenergie E4 fur eine Amplitude von 0,2% (a) und 3,0%
(b). Die scheinbaren Aktivierungsenergien liegen bei 10,19 kj /mol (0,2%) und
7,68 kJ /mol fir G* sowie 11,36 kJ /mol fur G“ (3,0%).

3.3. Theorie der dielektrischen Relaxationsspektroskopie

Zur Charakterisierung der Polymerdynamik, insbesondere der Kettendynamik, kann die
dielektrische Spektroskopie eingesetzt werden. Analog zur dynamisch mechanischen
Analyse, die den direkten Zugang zur mechanischen Eigenschaften eines Materials bietet,
kann die dielektrische Relaxationsspektroskopie hauptséchlich Informationen Uber die
Beweglichkeit der Molekile bzw. Polymerketten sowie Kettensegmenten liefern. Diese
Methode nutzt dabei den Effekt aus, dass die Polarisation des untersuchten Mediums
durch ein alternierendes elektrisches Feld induziert werden kann. Durch eine zeitliche
Veranderung des elektrischen Feldes werden die mehr oder weniger ausgepragten elektri-
schen Dipolmomente entlang der Polymerketten, die aus dem atomaren Aufbau resultie-
ren, zu erzwungenen Schwingungen angeregt. Im Allgemeinen zeichnen sich Polymere
durch ein Spektrum verschiedener Relaxationsprozesse aus. Kleine Ladungssegmente, die
z.B. kleineren Molekilen oder Kettenverzweigungen entsprechen, kénnen noch bei hohen
Frequenzen der &uReren Anregung folgen, wohingegen groRe Kettensegmente keinen
Beitrag zur Polarisation liefern. Damit lassen sich sowohl Langzeitrelaxationen, wie z. B.
die Kriechrelaxation hochpolymerer Schmelzen, als auch das Hochfrequenzverhalten von
Elastomeren, wie der Glasprozess, mit einer einzigen Messmethode erfassen.

Das Prinzip der Messmethode entspricht dem eines Plattenkondensators. Zwischen zwei
Elektroden wird eine Probe mit bekannter Geometrie maoglichst kréftefrei eingebracht und
durch ein sinusoidales Spannungssignal angeregt. MessgroRen sind der Betrag des
elektrischen Widerstandes und die Phase zwischen Strom und Spannung. Daraus lassen
sich die komplexe Leitfahigkeit sowie komplexe Permittivitat bzw. dielektrische Funktion
des Gummimaterials berechnen.
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Theoretisch l&sst sich die frequenzabhéngige Polarisation P(w) aus der elektrischen Feld-
starke E(w) bzw. der elektrischen Flussdichte B(a)) bestimmen, wenn das elektrische
Feld sich periodisch mit E(w) = F?o - exp(—iwt) &ndert. Allgemein gilt fur die Flussdich-
te:

£r &g

. (45)
&kE

Sl <l

+ =

B

gy ist die Dielektrizitatskonstanten furs Vakuum und & ist die komplexe dielektrische
Permitivitat des untersuchten Mediums. Entscheidend fiir die Materialfunktion &, ist die
Polarisierbarkeit eines Festkorpers. Aus (45) folgt sofort Gleichung (46).

—

P = (& — DeyE = y.60E (46)

Dabei ist y, die elektrische Suszeptibilitat. Die dielektrische Funktion &, der Probe ist
komplex, berticksichtigt also eine Phasenverschiebung zwischen Polarisation sowie elekt-
rischem Feld, und setzt sich aus dem Realteil €'(w), der die in Bewegung der Ladungs-
trager gespeicherte Energie angibt, und dem Imaginérteil " (w), der die dissipierte Ener-
gie im betrachtetem System erfasst, zusammen. Gleichung (47) stellt die komplexe Per-
mitivitét dar.

g =¢c(w)+ic"(w) (47)

In Abbildung 44 sind die beiden Anteile der komplexen Permitivitat bespielhaft anhand
einer SBR-Probe gefiillt mit einer gefallten Kieselsaure abgebildet.

Gut zu erkennen ist die Polymerdynamik im Glasubergang anhand der lokalen Maxima
der Verlustpermitivitat " im Temperaturbereich um 0°C. Die beobachtete Glasstufe ver-
schiebt sich von ca. —20°C bei 1071Hz auf ca. +35°C bei 10° Hz. Der Verlauf und
Auswertung der Glasstufe ist in Abbildung 45 zu sehen und kennzeichnet das Zeit-
Temperatur-Superpositionsverhalten von Elastomeren. Damit erlaubt es eine direkte
Uberprufung theoretischer Konzepte der Verglasungsdynamik wie z. B. das oben be-
schriebene WLF-Superpositionsverfahren. Der starke Anstieg der Permitivitat im Bereich
Kleiner Frequenzen und hoher Temperaturen ist auf Elektrodenpolarisation durch lonen-
leitung zurtickzufiihren und gestattet Aussagen zum Ladungstransport in den Proben.

Daruiber hinaus sind Aussagen Uber Ladungstransportmechanismen in Elastomermateria-
lien moglich und es kénnen Riickschlisse auf die Struktur des Fullstoffnetzwerks fur ge-
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fullte Komposite gemacht werden [31, 103, 108]. In dieser Arbeit werden diese aber nicht
néher betrachtet.

SBR/Si
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Abbildung 44:

Abbildung 45:
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4. Theorie der Gummireibung auf rauen Oberfli-
chen

4.1. Grundlagen der Reibung

Bewegen sich zwei im Kontakt stehende Korper relativ zueinander, so entstehen Krafte —
so genannten Reibkréfte —, die entgegen der Bewegungsrichtung wirken. Diese mussen
aufgebracht werden, um diese Bewegung aufrecht zu erhalten (Abbildung 46). Diese Art
der Reibung wird auch als &uf3ere Reibung oder Festkorperreibung bezeichnet, da sie im
Gegensatz zur inneren Reibung im Kontakt zwischen zwei Festkorpern auftritt. Man un-
terscheidet dabei zwischen Haftreibung, der minimal notwendigen Kraft, um einen Fest-
korper in eine Bewegung zu versetzen, und der Kinetischen Reibung bzw. Gleitreibung,
bei der eine gleitende Bewegung forciert wird [111]. Nach Untersuchungen von Coulomb
gilt allgemein, dass die Haftreibung grofer ist als die Gleitreibung. Dabei wird die Haft-
reibung hauptsachlich von der Oberflachenenergie beider Reibpartner, der aufgebrachten
Last, der Haftzeit, der Topographie sowie der Ziehgeschwindigkeit beeinflusst. Die Kré&f-
te, die fur die Gleitreibung verantwortlich sind, konnen dabei je nach verwendeten Mate-
rialien unterschiedlichen Ursprungs sein. Im Wesentlichen wird unter vier Reibbeitrdgen
unterschieden. Zum einen ist es die Deformationsreibung, die durch elastische, plastische,
viskose Formanderungen hervorgerufen wird. Ein zweiter Beitrag kann durch intermole-
kulare Wechselwirkungen erzeugt werden. Diese Art von Reibung wird auch als Adhasi-
onsreibung bezeichnet und beschreibt die Trennung solcher Bindungen im Kontakt zwi-
schen den beiden Reibpartnern. Daneben gibt es auch die kohé&sive Reibung, die bei ho-
hen Lasten und/oder scharfen Kanten auftritt und dazu fihrt, dass eine Umstrukturierung
der Oberflache stattfindet oder gar einzelne Teile der involvierten Reibpartner herausge-
trennt werden und als Abrieb zum Masseabbau beitragen. Als vierter mdglicher Anteil
wird eine spezielle Form von Reibung angefiihrt, die durch innere Reibung in einem
Schmierfilm erzeugt und als Fluidreibung bzw. hydrodynamische Reibung bezeichnet
wird. Sie tritt nur bei Anwesenheit von Schmiermittel bzw. Fluiden auf, beschreibt dabei
die Scherung des sich im Kontakt aufbauenden Schmierfilms und ist stark von der Visko-
sitat des Schmierstoffs abhéngig.

Grundsétzlich kdnnen Haftreibung und Gleitreibung sowohl getrennt als auch abwech-
selnd auftreten. Im letztgenannten Fall spricht man von einem instabilen Haft-Gleit-
Prozess, der auch Stick-Slip genannt wird [112].
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Abbildung 46:  Darstellung eines Reibvorgangs zwischen einer Gummiprobe und rauem Granit
mit der Bewegungsrichtung nach rechts und der entgegengesetzten Reibkraft Fg
bei einer Belastung Fy.

Um die auftretenden Reibkrafte fur verschiedene Materialien und Umgebungszustande
miteinander vergleichen und damit den Reibprozess beschreiben zu kénnen, wurde ein
Reibkoeffizient u — im Weiteren manchmal auch als Reibwert bezeichnet — von Euler
eingefuhrt, der ein MaR fur die Reibkraft Fr im Verhaltnis zur senkrecht zur Probe wir-
kenden Anpresskraft Fp, (Normalkraft) darstellt.

=F (48)

U

Der Reibkoeffizient ist im Allgemeinen unabhéngig von der nominellen Kontaktflache
der beiden Festkdrper und unabhéngig von der Relativgeschwindigkeit zwischen diesen.
Betrachtet man Gleichung (48), so stellt man fest, dass eine Lastabhdngigkeit ebenfalls
nicht gegeben ist, da p in diesem Fall eine Konstante ist. Dieses auch als Amonton ‘sche
Gesetz bekannte Prinzip ist, wie man heute weil3, nur fur bestimmte Materialien in be-
stimmten Lastzustdnden erflllt [113]. Das Reibverhalten von Elastomermaterialien ist
wesentlich komplexer und wird im Folgenden néher erldutert.

4.2. Theorie der Gummireibung

Wie im Vorfeld gezeigt, handelt es sich bei Gummimaterialien um viskoelastische Fest-
korper, die sowohl elastisches als auch viskoses Verhalten aufweisen. Dies fuhrt dazu,
dass die allgemeingultige Festkorperreibung nur bedingt und nur in duBersten Fallen an-
wendbar ist. Dennoch ist es moglich einen Reibkoeffizienten zu definieren, der den Zu-
sammenhang zwischen der Normallast und der Reibkraft darstellt. Der p -Wert ist nicht
mehr eine Konstante, sondern eine Funktion der Temperatur, der Geschwindigkeit und
weiterer extensiver sowie intensiver Zustandsgrofien und zeigt starke Abhéngigkeit von
den Kontaktbedingungen wie der Topographie der Reibpartner. Wie man im Weiteren
sehen wird, kénnen die beiden erstgenannten GroRen flr elastomere Werkstoffe durch die
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Anwendung des Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzips ineinander umgerechnet werden
(siehe Kapitel 3.2).

Analog zu den elastischen Festkoérpern kann der Reibvorgang in Einzelkomponente auf-
geteilt werden. Eine schematische Darstellung ist in Abbildung 47 gezeigt. Es sind die
vier oben erwahnten Beitrdge zu berlcksichtigen, die die Gummireibung ausmachen.
Diese sind die Hysterese, die Adhasion, die Kohdsion sowie der hydrodynamische
Reibanteil [114].

(@) (b) (©) (d)

Abbildung 47:  Schematische Darstellung einzelner Reibbeitrége, die bei einem Reibvorgang
zwischen Gummi und rauer Substratoberflache auftreten kdnnen. Hystereserei-
bung (a) wird durch die innere Reibung im Elastomermaterial dominiert. Die
Adhasion (b) wird durch die intermolekularen Wechselwirkungen zwischen den
Reibpartnern hervorgerufen. Die Kohésionsreibung (c) wird durch innere Mate-
rialbindungen bestimmt und die Fluidreibung (d) hangt vom Zwischenmedium
ab.

Es ist bekannt, dass die einzelnen Reibbeitrage separat betrachtet und additiv behandelt
werden konnen [115, 116]. Gleichung (49) zeigt die einzelnen Beitréage.

Htot = Hnys T Hadan T Heon T Kfuia (49)

Dabei sind pp,,s der Hystereseanteil, ui,4, der Adhasionsanteil, p.,, Kohasionsanteil und
Krwia €Ntspricht der Fluidreibung. Bei genauer Betrachtung der einzelnen Reibphanome-
ne stellt man fest, dass fur viele Anwendungen und insbesondere fiir Reifen-Fahrbahn-
Kontakte im Wesentlichen nur die beiden ersten Beitrage (Hysterese-, Adhé&sionsreibung)
den gesamten Reibprozess dominieren. Die beiden Letztgenannten treten nur in besonde-
ren Fallen auf und haben teilweise nur einen geringen Anteil. Wie H.W. Kummer Mitte
des 20. Jhd. zeigte, liegt der Anteil, der zum Abrieb beitragt, unter 1% des Gesamtreib-
beitrags [117]. Deshalb werden im Weiteren nur Hysteresereibung und Adhéasionsreibung
naher betrachtet.
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Abbildung 48:  Reibkoeffizient einer NBR-Probe auf einem Siliciumcarbidpapier (durchgezo-
gene Linie) und einer glatten Glasoberflache (gestrichelte Linie) [118].

Schon in den spéten 50er und 60er Jahren des letzten Jhd. wurden fundamentale Ergeb-
nisse zu besserem Verstandnis von Gummireibung und der Existenz der beiden Reiban-
teile, Adhésion und Hysterese, von J. A. Greenwood und D. Tabor erarbeitet und durch K.
A. Grosch experimentell bestatigt [119, 118]. Es zeigte sich, dass die beiden Beitrage auf
unterschiedlichen Langenskalen auftreten und so voneinander getrennt betrachtet werden
kénnen; d.h. die Topographie der eingesetzten Oberflache spielt eine groRe Rolle. Schaut
man sich die Abhéangigkeit des Reibkoeffizienten von der Beschaffenheit der Oberflache
an, so konnen unterschiedliche Abhangigkeiten gefunden werden. Messungen einer NBR-
Mischung auf zwei Oberflachen unterschiedlicher Rauheit von K.A. Grosch sind in Ab-
bildung 48 dargestellt. Das Siliciumcarbidpapier hatte eine Kérnung von ca. 100 um und
die Glasoberflache war mit Aluminiumoxidpulver der PartikelgréRe von ca. 100 A poliert
worden. Man erkennt, dass beide Oberflachen starke Unterschiede aufzeigen. Bei niedri-
geren Gleitgeschwindigkeiten dominiert die polierte Glasoberflache, wohingegen bei ho-
heren Geschwindigkeiten das Siliciumcarbidpapier hohere Werte aufweist. Auf dem Glas
uberwiegt hauptsachlich der adhésive Anteil, der kleineren Geschwindigkeiten zugeord-
net wird, und bei der raueren Oberflache die Hysterese. Im niedrigeren Geschwindig-
keitsbereich ist zudem bei der Siliciumcarbidoberflache ein adhasiver Anteil zu erkennen.

Beide Phanomene sind viskoelastischen Ursprungs und héngen von den dynamisch me-
chanischen Eigenschaften des Gummimaterials ab. K.A. Grosch zeigte auch, dass die
Reibeigenschaften charakteristische Geschwindigkeits- und Temperaturabhangigkeit
aufweisen, so dass das aus den viskoelastischen Eigenschaften bekannte Zeit-Temperatur-
Superpositionsprinzip auch auf die Reibeigenschaften angewendet werden kann.

Auf theoretischer Ebene gab es ebenfalls unterschiedliche Ansatze, das Reibverhalten von
Gummimaterialien auf harten Unterlagen zu beschreiben [116, 120, 121, 122]. Seit der
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Jahrtausendwende existieren aber zwei Theorien zur Beschreibung der Gummireibung,
die immer mehr Zuspruch bekommen [1, 123]. Beide theoretische Konzepte, die von
B.N.J. Persson angewandte Methode und der Ansatz von M. Kluppel und G. Heinrich,
berucksichtigen das lineare viskoelastische Verhalten des Kautschuks auf die Anregung,
die durch die fraktale Natur vieler rauer Substratoberflachen verursacht wird.

In dieser Arbeit findet eine erweiterte Theorie nach M. Klippel und G. Heinrich ihre An-
wendung und wird in einigen Details in folgenden Abschnitten besprochen.

4.3. Erweiterte Theorie der Elastomerreibung nach Kliippel und
Heinrich

Die mathematische Beschreibung des Reibvorgangs zwischen einem Gummiblock und
einem unendlich harten, meist rauen Substrat wird durch die erweiterte Theorie von
M. Klippel und G. Heinrich fur viele Falle bestatigt [2, 3, 124, 105, 112, 125, 126]. Die
Theorie in ihrer erweiterten Form beriicksichtigt sowohl die Hysterese- als auch Adhési-
onsreibbeitrage bei einem Gleitvorgang fur Rauheitsskalen im Mikro- und Makrobereich.
Weiterhin flieRen die viskoelastischen Eigenschaften des involvierten Elastomermaterials
in die Berechnung des Reibkoeffizienten mit ein. Im Weiteren werden einige Teilaspekte
dieser Theorie naher erldutert.

4.3.1. Charakterisierung der Oberflachenrauheit

Die Beschreibung der Oberflachenrauheit ist fir die Berechnung der Kontaktbedingungen
zwischen zwei Korper essentiell. Die Annahmen fir die Berechnung der oberflachenspe-
zifischen Parameter, mit denen man die Oberflachenbeschaffenheit auf verschiedenen
Langenskalen beschreiben kann, missen deshalb sorgféltig getroffen werden und mdog-
lichst realitdtsnah sein. Dass die Topographie nicht exakt abgebildet werden kann, liegt
vor allem an dem fraktalen Charakter solcher Oberflachen, die nur statistische Ahnlich-
keit bei einer VergroRerung vorweisen. Damit konnen reale Oberflachen nur durch Mitte-
lung tber viele Messungen hinweg beschrieben werden.

Raumliche Betrachtung der Oberflachenrauheit

Im Allgemeinen ist bekannt, dass Oberflachen wie z.B. Asphalt oder aufgeraute Granit-
oberflachen stochastisch selbstaffine bzw. selbstahnliche Strukturen aufweisen [127]. Ein
Beispiel anhand eines zweidimensionalen Profils ist in Abbildung 49 dargestellt. Man
erkennt, dass bei einer VergroRerung das Profil ahnliche Rauheitsstrukturen ausweist wie
bei der VergroRerungsstufe zuvor, dabei aber statistisch invariant bleibt, d.h. die statisti-
schen Eigenschaften der Oberflache wie die Hohenverteilung oder die Varianz sich nicht
veradndern. Mathematisch ausgedriickt, resultiert fir eine 3D-Oberflache bei einer Ver-
groRerung a in lateraler Richtung (x-, y-Richtung) eine VergréRerung af in die vertikale
(z-) Richtung. Der Hurst-Exponent H ist dabei mit der fraktalen Dimension Dy (ber die
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Gleichung Dy = 6 — H verknupft, wobei § die Dimension des betrachteten Einbettungs-
raumes istund 0 < H < 1 gilt. Im Weiteren entspricht § der Dimension 3.

Fur Kleinere Werte des Hurst-Exponenten erhalt man demnach eine hohere fraktale Di-
mension, die wiederum auf hohere Schwankungen in den Hohen bzw. auf steilere Flan-
ken der Oberflachenmorphologie hindeutet. Typische Werte fur die fraktale Dimension
Dy bei Asphalt- oder aufgerauten Granitoberflachen liegen zwischen 2,2 und 2,5 [123],
kdnnen aber — wie man spater sehen wird — im Makrobereich naher zur maximalen Léan-
genskala auch héhere Werte annehmen.

1 1
0 0
-1 -1

0 100 0,1 0,00 0,01

Abbildung 49:  Schematische Darstellung der Rauheitserhdhungen bei unterschiedlichen Lan-
genskalen. Durch die Vergréerung dndert sich die Statistik des Rauheitsprofils
nicht.

Die fraktale Natur der Oberflache impliziert, dass die Topographie auf allen Léngens-
kalen noch feinere Strukturen aufweist [127, 128]. Fir reale Oberflachen gibt es aber
Grenzen, in denen man von Selbstahnlichkeit sprechen kann. Anders gesagt, es gibt keine
Oberflache, die sich tber unendlich viele Wellenlangenbereiche hinweg selbstaffin ver-
hélt und damit endliche Wellenlédngen besitzt [129]. Zu kleineren Langen hin liegt die
Grenze auf atomarer Skala, wohingegen zu gréReren Langenskalen die Selbstahnlichkeit
durch zwei fiir jede Oberflache charakteristische Langen begrenzt ist. In lateraler Rich-
tung wird diese durch &, festgelegt und in vertikale Richtung durch &, beschrankt. Man
kann sich vorstellen, dass ab der so genannten ,,cut-off-L&nge ¢, in lateraler Richtung
die Struktur sich statistisch wiederholt und im statistischen Sinne keine zusétzlichen In-
formationen Uber die Oberflachenbeschaffenheit mehr liefert, wohingegen &, mit der Va-

rianz der Héhenverteilung durch den Ausdruck & = &, /+/2 verknuipft ist [1]. Eine Mdg-
lichkeit die fraktalen Parameter in zwei Dimensionen zu bestimmen, ist die Anwendung
der Hohendifferenzkorrelation (HDK) auf die Profile einer Oberflache. Folgender Aus-
druck gibt die HDK an:

C, ) = (2 + ) — z(0)°) (50)
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Die Gleichung beschreibt die mittleren quadratischen Hohenunterschiede ((Az)?) =

((z(x +A)— z(x))z) fur alle Punkte der Substratoberflache in Abhangigkeit des latera-
len Abstandes A = Ax zueinander. Ein Beispiel fur eine Auswertung der H6hendifferenz-
korrelation einer rauen Oberflache ist in Abbildung 50 dargestellt.
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Abbildung 50:  Profil (oben) einer aufgerauten Granitoberflache und die resultierende Hohen-
differenzkorrelation (unten) mit den Deskriptoren &, £, und D.

Unterhalb der beiden Korrelationslangen &, und &, zeigt die HDK typischerweise die
Steigung 2H (2 ergibt sich aus der quadratischen Definition der HDK). In diesem Bereich
kann der Zusammenhang zwischen C,(4) und den Deskriptoren (&, &, und Dy) auf fol-
gende Weise mathematisch hergestellt werden:

A

) fur A <¥§ (51)
S

CZ()[) = EJ2_<

Damit erhadlt man zur Beschreibung der Oberflachenrauheit nur drei Parameter, die die
komplette Information Uber die Oberflachentopographie in erster N&herung beinhalten.
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Wir erinnern uns, dass dieses nur gilt, wenn wir eine selbstaffine Oberflachenstruktur
vorliegen haben. Dabei ist es egal, wie viele Bereiche durch lineare Zusammenhénge zwi-
schen der lateralen und vertikalen Richtung beschrieben werden sollen. Der Ausdruck
kann multifraktal erweitert werden [124, 126]. In dieser Arbeit wird eine bi-fraktale Aus-
wertung der Oberflachen durchgefuhrt, die entsprechend der Gleichung (51) folgende
Form annimmt:

2\ 2Hm
c, (1) = fJZ_ <€_> JUr 4, <A <4 (52)
II
A\ AN
C,() = & (;ﬂ) (7) fiir A< 2, (53)

Dadurch ergeben sich an Stelle von drei nun finf Parameter, die die Oberflachenrauheit
detaillierter beschreiben kénnen. 4, entspricht dabei dem Ubergangspunkt zwischen den
beiden Bereichen, die im Weiteren als Mikro- (m) und Makrobereich (M) gekennzeichnet
werden. Die resultierenden fraktalen Dimensionen (D,,,, D,,) fur die jeweiligen Bereiche
lassen sich durch die Hurst-Exponenten (H,,,, Hy;) berechnen.
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Tread Compound Proftle
L Summer-HR Summer-HR Test Road 1 (Concrete)
o Summer-SR Summer-HA Test Road 2 (Asphalt)
% Summer-SR Summer-SA Test Road 3 {Concrete)
o Summer-SA Wieter-GR Test Road 4 (Asphalt)
. Winier-SA Winker-S8 Test Road 5 (Concrete)

Abbildung 51:  Vergleich zwischen skalierten Werten fiir Reifentraktion bei nassen Bedingun-
gen (y-Achse) und der Topothesie, die sich aus fraktalen Parametern berechnen
lasst. Die Diagramme zeigen gute Korrelation der beiden GrofR3en [122].
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Im Fall von normalverteilten Hohenunterschieden, wie es ndherungsweise bei den ver-
wendeten Substratoberflachen der Fall ist, lassen sich so Abhéngigkeiten finden, die mit
tribotechnischen Grolien korreliert werden kdnnen, um so den Reibprozess besser zu ver-
stehen und einen schnelleren Zugriff fir einen Pradiktor zu bekommen [122]. Ein Bei-
spiel ist in Abbildung 51 dargestellt. Gezeigt sind experimentelle Ergebnisse auf unter-
schiedlichen, mit Wasser benetzten Fahrbahnen fiir unterschiedliche Reifenmischungen,
die mit einer topologischen Grofze verglichen werden. So l&sst sich ein linearer Zusam-

menhang zwischen der Topothesie K = Hfffnl_ﬁ mit f =2H + 1 und der Bremswir-

kung auf nasser Fahrbahn unter unterschiedlichen Bedingungen fiir eine gro3e Anzahl an
Gummibereifungen und Teststrecken herstellen.

Betrachtung der Rauheitsstruktur im Frequenzraum

Neben der rdumlichen Betrachtung der Oberflachenstruktur kénnen die Héhenunterschie-
de einer Flache im Frequenzraum charakterisiert werden. Betrachtet man ein Rauheitspro-
fil genau, so stellt man fest, dass es durch eine Kombination aus sinusoidalen Wellen un-
terschiedlicher Frequenz und Amplitude erzeugt bzw. auch beschrieben werden kann.
Mathematisch werden endlich viele (n) Sinus-Funktionen durch eine Superposition kom-
biniert, die die Hohenunterschiede z(x) in Abhdngigkeit von der lateralen L&nge x abbil-
den:

n

z(x) = Z a; - sin(f; x) (54)

i=1

Dabei sind a; die jeweiligen Amplituden und f; die entsprechenden raumlichen Frequen-
zen.

Ein Bespiel fur funf Sinuswellen und deren Kombination ist in Abbildung 52 dargestellt.
Eine raue Oberflache weist im Gegensatz zur mathematisch modellierten Flachen aber
scheinbar unendlich viele Frequenzen auf. Dieses Verhalten wird durch das Spektrum der
Oberflachenrauheit und die daraus resultierende spektrale Leistungsdichte S(w) (PSD,
power spectral density), die eine Frequenzabhangigkeit aufweist, beschrieben. Die spekt-
rale Leistungsdichte gibt dabei an, mit welcher Intensitat (Leistung) die jeweilige Fre-
quenz im ,,Signal“ — hier ist damit das Rauheitsprofil gemeint — vorkommt.

67



Erweiterte Theorie der Elastomerreibung nach Klippel und Heinrich

N/\/\/\/\/ (b)

" MAVWWAMAVAAMAMAAMAMANAMAAAMAANANY

(€)

(f)

X

Abbildung 52:  Darstellung eines Rauheitsprofils (f) durch eine Superposition von fiinf (a...e)
sinusoidaler Wellen mit unterschiedlicher Wellenldnge und Amplitude.

Eine Mdglichkeit die PSD zu bestimmen, ist eine nummerische bzw. diskrete Fourier —
Transformation (DFT) an den zur Verfugung stehenden Messdaten der Rauheitsprofile
durchzufuhren. Dadurch wird der Zusammenhang zwischen der raumlichen Betrachtung
und der Darstellung im Frequenzraum hergestellt. Dazu muss die Autokorrelationsfunkti-
on der Hohen bestimmt werden:

L,(D) = (z(x + 1) z(x)) — (z(x))* (55)

Diese Funktion charakterisiert die Korrelation der Héheninformationen eines Profils un-
tereinander. Sowohl die Hohendifferenz-Korrelationsfunktion als auch die Autokorrelati-
onsfunktion sind miteinander durch die Varianz & der Verteilung mittels Gleichung (56)
verknupft [1].
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c,() =2(62-T,(V) (56)

Zudem héangt die Autokorrelationsfunktion mit der spektralen Leistungsdichte durch die
Fourier-Transformation zusammen und wird durch Gleichung (57) beschrieben.

L= [ 5@ eido )

Wmin

w ist die Kreisfrequenz. w,,;, entspricht der minimale Anregungsfrequenz und wird
durch die langste laterale Langenskala &, des Rauheitsspektrums bestimmt, die die Gren-
ze angibt, unter der die Selbstahnlichkeit erfillt ist. f,;, = & ist die entsprechende
Ortsfrequenz und ergibt mit der Geschwindigkeit v:

Wmin = 2TV - fmin = 2mv - E[l (58)

Fur selbst-affine Oberflachen kann die spektrale Leistungsdichte auch durch die aus der
HDK erhaltenen Deskriptoren beschrieben werden [1]. Mit der Topothesie k = K -

f"ﬁ = H&?&, und dem Exponent B =2H +1=7— 2Dy lasst sich die PSD wie folgt

min
schreiben:

-B
) fir w > oy (59)

S(@) = k- (==

min

Analog zu der HDK lasst sich auch die PSD multifraktal darstellen und wird in dieser
Arbeit auch fiir den bi-fraktal Fall dargestellt. Fir den Makrobereich ist die PSD wie folgt
bestimmt:

w \~Bm
Su(w) = Suo ( ) fur wmip < o < wy
Wmin
(60)
P C Dy)¢:
M0 = vafn

Hier entspricht v der Geschwindigkeit, w der Frequenz und By, = 2Hy +1 =7 — 2Dy,
der Steigung der PSD fir kleine Anregungsfrequenzen, die durch grélRere Asperitaten
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hervorgerufen werden. w, = 2nv / A, ist die Grenzfrequenz zwischen der Makro- und
Mikrotextur der Oberflachenrauheit. Fir den Mikrobereich erhédlt man demnach:

w _Bm .
Sm(®) = Smo (a)—) fir wy, < w

P

(61)

_ B=Dy)é ( Wy )—BM

m,0 —
2mv§, Wmin

mit B, = 2H,, + 1 =7 — 2D,, als Exponent fir die Mikrorauheit. Ein Beispiel fur die
bi-fraktale Darstellung der Héhendifferenzkorrelationsfunktion C,(A) und die daraus re-
sultierende spektrale Leistungsdichte S(w) ist in Abbildung 53 dargestellt. Auch eine
multi-fraktale Beschreibung sowohl der HDK als auch der PDS ist moglich [1, 124, 125,
126, 112].
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Abbildung 53:  Schematische Darstellung der Hohendifferenzkorrelation C,(4) (a) mit der ent-
sprechenden Deskriptoren und der resultierenden spektralen Leistungsdichte
S(w) (b) fiir Mikro- (m) und Makrotextur (M).

4.3.2. Kontakte nach Hertz sowie Greenwood und Williamson

Ein Reibvorgang zwischen zwei Materialien ist vor allem durch die Kontaktbedingungen
zwischen diesen bestimmt. Dazu gibt es unterschiedliche Ansétze, den Kontakt zwischen
zwei Korpern mathematisch zu modellieren. Die erste fur viele elastische Korper und
Geometrien anwendbare Theorie wurde von Hertz 1881 vorgestellt [130]. Mit der An-
nahme, dass die beiden Korper homogen isotrop und sich reibungsfrei tiber eine ellipti-
sche Kontaktflache beriihren, wobei alle Kraftbeitrdge im Kontakt parallel zur Gesamt-
kraft F, wirken, lassen sich viele Kontakte auf makroskopischer Skala gut beschreiben.
Ein Beispiel flr einen Hertz’schen Kontakt zwischen einem elastischen Halbraum mit
dem Elastizitdtsmodul E; sowie einer Kugel mit dem Radius R und einem Modul E, ist in
Abbildung 54 dargestelit.
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-
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Abbildung 54:  Darstellung eines Hertz 'schen Kontaktes zwischen einer Kugel mit dem Radius
R und einer Platte mit der resultierenden Kontaktflache A.

Mit dem reduzierten Elastizitdtsmodul der beiden in Kontakt stehenden Korper

1—vZ 1-—v2

1
_ = + :
E, E, (62)

wobei v, und v, die jeweiligen Poisson-Zahlen sind, lasst sich der Kontaktradius

1/3

(-

in Abhéangigkeit der Normalkraft Fy bestimmen.

Flr Kontakte zwischen Gummi und Stahl oder Asphalt lasst sich auch E, = E; /(1 — v#)
schreiben, da solche starren Oberflachen einen Young-Modul aufweisen, der wesentlich
groRer als der des Elastomers ist; es gilt E;, > E;. Zudem kénnen Gummimaterialien als
inkompressibel betrachtet werden, d.h. v; = 0,5. Mit der Eindringtiefe h

h=R73 9 )"
= 3|——
(16 E1> (64)

und a? = R - h folgt fur die Normalkraft eine Abhéngigkeit von der Eindringtiefe A mit
der Potenz 3/2:
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16
FN = F - E1R1/2h3/2 (65)

Fur die resultierende reale Kontaktflache A, erhalt man folgenden Ausdruck:
A, =m-a*=m-R-h (66)

Die Kontaktflache zeigt demnach keine lineare, sondern eine F,i/g‘- Lastabhangigkeit. Mit
der Annahme, dass sich die Reibkraft proportional zur Kontaktflache verhalt Fr~A., folgt

fiir den Reibkoeffizienten y~FN_1/3, d.h. mit ansteigender Last sinkt der Reibwert [125].

Damit lassen sich die wichtigsten Parameter auch fur andere einfache Kontakte wie Ku-
gel-Kugel-Kontakt bestimmen. Eine Hertz 'sche Flache wiirde demensprechend aus vielen
solchen Kugeln, die dquidistant auf einer Ebene verteilt sind, bestehen. Die benachbarten
Kontakte miissen dabei hinreichend weit voneinander entfernt sein, um sich nicht zu be-
einflussen, da solche Wechselwirkungen zwischen zwei Kontaktpaaren nicht beriicksich-
tigt werden.

Betrachtet man eine reale Oberflache genauer, so wird man feststellen, dass diese eine
gewisse Rauheit aufweist. Eine weiterflihrende Theorie wurde von Greenwood & Willi-
amson im Jahre 1966 présentiert [131]. Diese erweitert die Hertz-Theorie, indem sie nicht
nur Kontakte auf einer Ebene berucksichtigt, sondern viele Hertz-Kontakte miteinberech-
net, die entsprechend einer normierten Verteilungsfunktion ®(z) verteilt sind. z ent-
spricht der Héhenschwankung. Anders gesagt, die Asperitaten der Rauheit werden in ers-
ter Naherung durch Kugeln mit dem Radius R approximiert und in der Héhe zuféllig ver-
teilt. Die Randbedingungen fur die Einzelkontakte bleiben dabei gleich. Ein 2D-
Ausschnitt ist in Abbildung 55 gezeigt.

Abbildung 55:  Darstellung elastischer Kontakte nach Greenwood & Williamson mit dem Ku-
gelradius R und den jeweiligen Kontaktflachen A4;.
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Aquivalent zum Hertz-Kontakt lasst sich die Bertihrungsfliche A, als Summe der Flachen
einzelner Kontakte A; angeben:

N N N
i=1 =1 i=1

l

Hier ist N die Gesamtanzahl der Kugeln, die die HOhen représentieren. h; ist die Ein-
dringtiefe zur jeweiligen Kugel. Die Einzelkontaktflachen sind nicht mehr gleich, sondern
unterscheiden sich voneinander und kénnen auch , keinen‘ Beitrag zur Gesamtflache bei-
steuern (siehe Abbildung 55 4, = 0 m?).

In der integralen Form lasst sich die Kontaktflache auch mit der erwdhnten Verteilungs-
funktion ®(z) wie folgt ausdriicken

Ac=mR-N [ (z—d)  ®(2)dz, (68)

wobei d dem Abstand zwischen der mittleren Hohenschwankung und der Gummioberfla-
che entspricht und h; = z — d gilt. Die zu erwartende Anzahl der Kontakte lasst sich
ebenfalls angeben:

n=N J CD(Z)dZ (69)
d

Diese wird fir d < z,,;, durch die Anzahl der Kugeln N begrenzt. Die Normalkraft Fy
kann durch Summation aller Einzelkrafte mit dem Ansatz von Greenwood & Williamson
berechnet werden.

N
16 *
Fy = z Fi =5 E,RY/? -Nf (z—d)¥? d(2)dz (70)
i=1 a

Betrachtet man nun die drei Ausdriicke (68), (69) sowie (70), so kann eine allgemeine
Form der Kontaktintegrale mit dem normierten Abstand t = d/& (& ist hier die Stan-
dartabweichung der Hohenverteilung ®(z)) abgeleitet werden, die als Greenwood & Wil-
liamson-Funktion F,, bekannt ist [131].
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E,(t) = f (z—t)"- d(2)dz (71)
t
n steht fir 0, 1 und 3/2. So lassen sich die Gleichungen (68)- (70) vereinfacht darstellen.

n=N-Fy(t)

A, = RN - F,(¢) -

16
Fy = 5 |E*(w)IRY? - N« F3,(t)

Im Falle, dass sich die Reibkraft proportional zur realen Kontaktflache verandert, wird die
Lastabhangigkeit durch das Verhéltnis der beiden Greenwood & Williamson-Funktionen
beschrieben u~A./Fy~F;/F3/, [126]. w ist demnach antiproportional zum realen mittle-
ren Druck im Kontakt o = Fy/A.. Die Gesamtzahl N der Einzelkontakte spielt dann kei-
ne Rolle mehr, o hangt aber vom mittleren Radius R und der dynamischen Steifigkeit
|E*(w)| des Elastomers ab, die an Stelle des statischen Young-Moduls E; die viskoelasti-
schen Eigenschaften des Gummis in Abhangigkeit der Anregungsfrequenz w beschreibt.
Beide GW-Funktionen sind von der fur die untersuchte Oberfl&dche charakteristische Ho-
henverteilung abhé&ngig. Damit ist die Lastabhdngigkeit der Reibkraft primér durch die
Topographie der eingesetzten Oberflache bestimmt.

Abbildung 56:  Nummerische Simulation zur Beschreibung des Reibkontaktes zwischen Gum-
mimaterialien und rauen, starren Oberflachen (aus [132]).

4.3.3. Beschreibung der Kontaktbedingungen auf rauen Oberflachen

Zu berucksichtigen ist, dass die GW-Beschreibung fir kleine Lasten sehr gut erftllt ist, da
die Kontakte weit genug voneinander entfernt sind und sich gegenseitig nicht beeinflus-
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sen. Fir héhere Lasten hingegen und insbesondere bei rauen Oberflachen ist diese Bedin-
gung nicht eindeutig erfullt. Das hat zur Folge, dass sich die lokalen Deformationsfelder
uberlappen kénnen. Damit kénnen die Parameter wie die reale Kontaktflache A, oder die
mittlere Eindringtiefe (z,) der Asperitaten in das Gummimaterial nicht eindeutig durch
die Theorie von Greenwood & Williamson in ihrer urspringlichen Form bestimmt wer-
den. Deshalb ist es notig, eine Modifikation der GW-Theorie vorzunehmen.

—1

Hohenverteilung (HV)
—— numerische Gipfel-HV
— = analytische Gipfel-HV

Z [mm]

1

Abbildung 57:  Schematische Darstellung der Prozedur zur Bestimmung der Gipfelh6henvertei-
lung ¢4 (z) einer rauen Granitoberflache. Die lokalen Maxima in Intervallen der
Lénge ¢, sind durch rote Kugeln mit dem Radius R gekennzeichnet. Die affine
Transformation der urspringlichen Hohenverteilung ®(z) (gestrichelte Linie)
ist an die nummerisch bestimmte Gipfelhthenverteilung (rote Linie) mit dem af-
finen Parameter s = 1,44 angepasst. Zu beachten ist, dass das Profil in lateraler
Richtung gestaucht ist.

Waihrend eines Gleitvorgangs steht hauptsachlich der obere Teil der Substratoberflache
mit dem Gummi im Kontakt und deformiert das Elastomermaterial. Wie nummerische
Berechnungen zeigen (siehe Abbildung 56), ist dies flir Makroasperitaten erfullt, die zu-
dem unabhéngig voneinander betrachtet werden kénnen. Folglich kann der Kontakt auf
dieser Langenskala durch die GW-Theorie in guter Naherung abgebildet werden. Dazu
wird die Rauheit der Substratoberflache durch Kugeln mit dem Radius R = &7 /(4m2€,)
approximiert [1]. Zudem werden diese Kugeln aquidistant mit einem Abstand &, und ei-
ner Gipfelhdhenverteilung ®4(z) verteilt. Diese Gipfelhdhenverteilung beschreibt den
Anteil der H6hen, die in Kontakt mit dem Gummi stehen. Ein Bespiel anhand eines repra-
sentativen Rauheitsprofils einer rauen Granitoberflache ist in Abbildung 57 gezeigt. Die
Hohenverteilungen wurden fiir alle Messpunkte bestimmt. Wie zu sehen ist, zeigt die so
erzeugte Gipfelhdhenverteilung ®,(z) eine verengte Form und ist zu héheren z-Werten
verschoben. Sie l&sst sich durch Einflhrung eines Parameters s und durch eine affine
Transformation der urspringlichen Héhenverteilung ®(z) bestimmen. Mit festgehaltener
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oberer Grenze z,,,, l&sst sich die affine Transformation wie folgt mathematisch ausdri-
cken [124]:

Z — Zmax
Zs = Zmax T s (73)
Durch diese affine Transformation l&sst sich so zu jeder Hohe z der untersuchten Ober-
flache mit der Hohenverteilung ®(z) eine entsprechende Hohe z, mit der Gipfelhdhen-
verteilung ®,(z) angeben. Ein Bespiel wie sich ®(z) mit Anderung des s-Parameter fiir
eine Gaul3-Verteilung verhdlt, ist in Abbildung 58 gezeigt.
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Abbildung 58:  Anderung der Hohenverteilung ®(z) durch die affine Transformation fiir unter-
schiedliche s-Parameter. Typische Werte fiir s liegen zwischen 1,2 und 1,6.

Unter der Beriicksichtigung, dass der Mittelwert (z) der Hohenverteilung ®(z) null ist,
lautet der Mittelwert der Gipfelhdhenverteilung, wie folgt:

(2) = Zmr (1) o

Zudem l&sst sich die Standartabweichung der Verteilung ®(z) durch die Standartabwei-
chung der urspriinglichen Verteilung ®(z) und den affinen Parameter s ausdriicken.

(75)

Da s typischerweise Werte zwischen 1,2 und 1,6 einnimmt, ist 6, immer kleiner als &
und bewirkt, dass die Verteilung schmaler wird (Abbildung 58).
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Abbildung 59:  Schematische Darstellung des Kontaktes zwischen Gummi und Substrat mit den
jeweiligen Parametern (a) und eine detailliertere Ansicht eines Ausschnitts mit
1 zu 1 Skalierung (b). Die Makroasperitdten mit Hohenverteilung ®¢(z) sind
durch Kugeln mit dem Radius R = & /(4m2€,) und mittlerem Abstand &, ap-
proximiert.

Durch die Einfiihrung des normierten Abstandes ¢, = dg/6; mit dem Abstand zwischen
der Gummioberflache und der mittleren Héhenschwankung der Gipfelhdhenverteilung d
lasst sich aus dem normierten Abstand t auch t, bestimmen. In Abbildung 59 sind die
Parameter anhand einer schematischen Zeichnung erklért. Die Gleichung (76) zeigt den
Zusammenhang.

_ <Zs) _ d— <Zs)
G G

tg=t-s

(76)

Die Eindringtiefe des Elastomers in die Kavitaten der Substratoberflache und damit auch
der Abstand zwischen Gummi und Reiboberflache wird durch die Makroasperitaten mit
Hoéhenverteilung @ (z) bestimmt, die als Kugeln mit dem Radius R in die Kontakte pro-
jiziert werden (siehe Abbildung 59 (b)). Diese Kugeln mit der Héhenverteilung ®,(z)
induzieren rdumlich separierte Hertz-Kontakte, die im Rahmen der GW-Theorie aufinte-
griert werden. In der Praxis wird eine nummerische Prozedur angewandt um &.(z) zu
berechnen. Dabei werden die lokalen Maxima entlang des gemessenen Profils im Abstand
&, bestimmt.
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Experimentell ist der Zugang zu den Werten d, d, bzw. t, t, nicht einfach moglich. Diese
konnen aber im Rahmen der Theorie unter Beriicksichtigung der Gipfelhéhenverteilung
®,(z) in Abhéngigkeit der Normallast g,und der dynamischen Steifigkeit |E*(wmin)|
des Materials berechnet werden [1].

_ FN . 0.53 leE*(wmin)l
AO T[f"

F3,,(t) (77)

Fy ist die Normalkraft, die auf die nominelle Kontaktflache A, wirkt und w,,;, entspricht
der Gleichung (58). Es ist festzustellen, dass die normierte Eindringtiefe t, und damit
auch t durch das dynamische Verhalten des Materials (|E*(w,,i»)|) und durch die Ober-
flachenrauheit (£, &;) beschreibbar ist. Wie die Eindringtiefen t bzw. t; mit der normier-
ten Last g, /|E* (wmin)| Skalieren, ist in Abbildung 60 gezeigt.
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Abbildung 60:  Verlauf der Lastabhéngigkeit des normierten Abstands t = d/o aus [131] (a)
bzw. t, berechnet mit Gleichung (77) fur eine raue Granitoberflache (b). Fur
kleine Lasten oy/|E* (wmin)| ist ein linearer Verlauf in einfach-logarithmischer
Darstellung zu erkennen (gestrichelte Linie). Die Steigung hangt von den Ober-
flachenbeschaffenheit ab.

Fur kleine Lasten skaliert der Abstand entsprechend einer Exponentialfunktion. Dies ist
im linearen Kurvenverlauf in einer einfach-logarithmischen Darstellung zu erkennen. Der
Verlauf ist auch von der Hohenverteilung und damit von der Oberflachenbeschaffenheit
abhangig. In Abbildung 60 (a) ist der Verlauf fur eine Gaul3-artige Hohenverteilung dar-
gestellt [131]. In Abbildung 60 (b) wird die gemessene Hohenverteilung einer Granitober-
flache verwendet.
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4.3.4. Reale Kontaktfliche und kleinste Kontaktlinge

Beim Gleiten einer Gummiprobe (ber eine harte raue Oberflache ist eine der wichtigsten
GroRen die reale Kontaktflaiche A, zwischen den beiden Materialien. Diese beeinflusst
nicht nur die Kontaktbedingungen, sondern auch die Reibkrafte und damit auch den
Reibkoeffizienten.

Abbildung 61:  Schematische Darstellung der Kontaktfliche in Abhéngigkeit der verwendeten
GroRe der Kugeln. Kleine Kugeln kénnen tiefer in die Kavitdten eindringen,
wodurch eine grolere reale Kontaktflache resultiert [32, 1].

Die fraktale Natur der Substratoberflache impliziert, dass die reale Kontaktflache eine
starke Abhangigkeit von der betrachteten Langenskala A zeigt. Eine der Mdglichkeiten,
die Flache abschatzen zu konnen, ist die Yardstick-Methode [32, 127, 1]. Bei dieser Me-
thode wird die untersuchte Oberflache mit Kugeln verschiedener GréRen bedeckt, bis sich
eine Einzelschicht (,,monolayer) ausbildet. Anschlieend wird die Anzahl der Kugeln in
Abhangigkeit der betrachteten L&ngenskala bzw. GroRRe der Kugeln gezéhlt. Abbildung
61 zeigt die Yardstick-Methode fur ein Profil und zwei unterschiedlich groRe Kugelscha-
ren. Mit Abnahme der KugelgrolRe konnen diese tiefer in die Kavitaten eindringen,
wodurch eine grofiere Kontaktflache resultiert. Das macht deutlich, dass fraktale Objekte
stark von der Langenskala abhé&ngen, auf der sie gemessen werden. Fur selbstdhnliche
Oberflachen ist die Anzahl der Kugeln N(A) fir hinreichend kleine Léngenskala 4 < ¢
direkt Uber die fraktale Dimension Dy durch ein Potenzgesetz verkniipf, d.h. N(1)~17"7.
Daraus folgt fur die reale Kontaktflache [1]:

1 2—Df
I

Hier ist A, die nominelle Kontaktflache. Fur eine Brown ‘sche Oberflache mit der frakta-
len Dimension von 2,5 ergibt sich zum Beispiel bei einer Langenskala von A~§, - 107*

eine reale Kontaktflache, die hundertfach groRer ist als die nominelle Flache, d.h.
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A. =100- A,. Die Beziehung (78) lasst sich aquivalent auf den elastischen Kontakt zwi-
schen Elastomer und Substrat anwenden. Fir Kontakte auf Langenskala A > A,,,;,, mit
Amin als die kleinste laterale Langenskala, auf der ein Kontakt zwischen den beiden Reib-
partnern noch stattfindet, lasst sich die reale Kontaktflache wie folgt darstellen:

A\
Ac(Lipin) = Acpo <%> (79)
I

Fur die Erweiterung auf zwei Skalenbereiche (Mikro m und Makro M) muss die Formu-
lierung entsprechend Kapitel 4.3.1 angepasst werden [125]:

h = g () (L)

Die AuRenkontaktfldache A, ist vor allem durch die gewichtete Kontaktflache der Hohen
und die Gesamtzahl der Nanoasperititen ngA, gegeben. Dabei stellt die GroRe
(r/ 2)2% die mittlere Kontaktflache einer einzelnen, spharischen Nanoasperitat dar. Hier-
bei ist 1.~1071%m die kleinstmdgliche Léngenskala, die den Ubergang zwischen der
ungeordneten fraktalen zur geordneten atomaren Struktur von Oberflachen darstellt. F,(t)
ist mit t = d/& die GW-Funktion nach (71) und entspricht der Wahrscheinlichkeit, dass
eine Asperitét in Kontakt mit dem Gummi ist. Das Produkt von der nominellen Kontakt-

2-Dp,

T
,mit A.o = EAEFO (t) - ngA, (80)

flache A, und der Asperitatendichte ny = m,/(6mv3m, ) ergibt die Gesamtzahl der zur
Verfligung stehenden Nanokontakte. m, und m, sind das zweite bzw. vierte Moment der
Verteilung, die mit Hilfe der spektralen Leistungsdichte berechnet werden koénnen. Fir
die bi-fraktalen Darstellung ergibt sich folgender Ausdruck [125]:

fmax

Jfx
o= [ dfFrsu(D)+ [ af - Frsalf) o

fmln fx

Die Ortsfrequenzen f werden mit den spektralen Leistungsdichten S,, und S,,, gewichtet
und Gber den jeweiligen Bereich zwischen der minimalen f,,,;, = 1/&, und der maxima-
len Frequenz foax = 1/Amin Mit der Ubergangsfrequenz f, = 1/A, integriert. Durch die
Gleichungen (60) und (61) lasst sich die Dichte der Nanokontakte darstellen [125]:
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n () g )

n. = =
*TemyV3m, 1 ( )3 L1 (&)B’"
3- ﬁM X 3 - :Bm )lx

(82)

ol Rl e

Die Exponenten S,,, und S,, entsprechen den in Kapitel 4.3.1 eingefiihrten GroRen.

Um nun die reale Kontaktflache bestimmen zu kdnnen, ist es erforderlich, das minimale
Kontaktintervall A,,;,, zu kennen. Die Abschatzung dieser GrofRe wird durch den Ver-
gleich der involvierten Energien durchgefiihrt. Die Summe der elastischen Verformungs-
arbeit und der Adhdsionsenergie im Kontakt muss grof3er sein als die im Spannungsfeld
des Elastomers gespeicherte Energie [1].

6(A) - A2 - h(A) + Ay - A- h(A) = E*(A) - (D) (©3)

a(A) ist die reale Spannung im Kontakt auf der Langenskala A und E*(A) ist der fre-
qguenzabhangige, komplexe Elastizititsmodul des Gummis bei einer Frequenz w =
2rv /A mit der Gleitgeschwindigkeit v. h ist die mittlere Deformation der Gummioberfla-
che in vertikale z-Richtung. Ay entspricht der Anderung der Oberflachenspannung bezo-
gen auf die Kontaktflache. Die Erhéhungen der Substratoberflache werden in Gleichung
(83) als zylindrische Korper mit dem Durchmesser A und der Héhe h angenommen. Eine
schematische Darstellung ist in Abbildung 62 gezeigt. Dariber hinaus zeigen die beiden
Parameter h und A fir selbst dhnliche Oberflachen nach Gleichung (51) unterschiedliches

)3—Df

Skalierverhalten mit h = EL(A/E” fur 2 < ¢,. Dies flhrt dazu, dass fur kleinere

Langenskalen mehr Energie pro Volumeneinheit bendétigt wird, um die Kavitaten zu fil-
len und einen Kontakt zu erzeugen [1]. Damit finden Kontakte nur in einem Léngens-
kalenbereich zwischen A,,;,, — der minimalen Langenskala, bei der die Kavitat durch die
aufgewendete Energie noch ausgefullt wird — und der maximalen Léngenskala ¢, die das
Spektrum begrenzt, statt.
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Abbildung 62:  Schematische Darstellung des Kontaktes zwischen Gummi und einer Oberflache
mit zwei Langenskalen A, und A, mit A, > 4,.

Mit der Annahme, dass die Verformungsarbeit wesentlich groRer ist als die Adhasionse-
nergie, d.h. a(1) » Ay, muss die Verformungsarbeit mindestens der elastisch gespeicher-
ten Energie entsprechen, um die Kavitaten auf der L&ngenskala 4,,;, zu flllen. Es gilt
demnach folgender Ausdruck:

( min ) Amm = (Amin ) - h? (lmin) (84)

Die reale Kontaktspannung o(A,,in) = Fn/A:(Amin) resultiert aus der Normalkraft Fy
und der realen Kontaktflache A.(A,,;, ) mit Kontakten auf Langenskalen A > 4,,,;,,. Die
minimale L&ngenskala fiir eine monofraktale Oberflache ist gegeben durch [1]:

<27w ) Fy ()
<2nv> F55(ts)

Hier sind F, (t) und F;,,(ts) die GW-Funktionen mit den entsprechenden normierten Ab-
standen t = d/& und t, = dg /4. s ist der oben eingeflihrte Parameter zur affinen Trans-
formation der Héhenverteilung. Auch fir eine Oberflache mit zwei Skalenbereichen l&sst
sich A,,;, angeben [126, 125]:

1
0.09ms3/2¢, (2D — 3Ds=6

Amin
~

G &(2Df -

(85)
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1
3D;m—6

£ (e )| Fo®
<ng)| F3(t) (86)

— 3/2 ~
Amin B </1_x>3(Dm DM) 0.097TS fJ_TlS
Si Si & |E*

mit iy = 6mV3A2n,

Durch die Angabe der minimalen Léngenskala A,,;, lasst sich die reale Kontaktflache
bestimmen. Fir eine mono-fraktale Oberflachenauswertung ergibt sich mit Gleichungen
(79) und (85) folgender Ausdruck:

1
3

& (2Dy - 4)2 : Foz(t)F%(t

= (%)
o)

Fur eine bi-fraktale Oberflachenbeschreibung und mit den Gleichungen (80) und (86)
ergibt sich flr die reale Kontaktflache folgende Beziehung:

e (2w

2TV
5 (1)
Amin

Durch die bi-fraktale Betrachtung der Oberflachentopographie ist somit eine Korrektur
nétig. Diese Korrektur in Form von fig~(2D,, — 4)/(2Dy, — 2) mit D~D,,, wird haupt-
séchlich durch die Mikrostruktur der Oberflache bestimmt. Allgemein hangt die reale
Kontaktflache zwischen einem Gummiblock und einer harten Substratoberflache von der
Oberflachenbeschaffenheit des verwendeten Substrats, von den viskoelastischen Eigen-
schaften des Elastomermaterials E* und damit auch von der Anregungsfrequenz w bzw.
von der relativen Gleitgeschwindigkeit v ab.

(87)

Ac (Amin) ~ Ay

808 - 53/2¢, (2D, — 2)” -

&y - Fg(t) - Fsp(t

Ac(lmin) ~ AO (88)

808m - s3/2¢, -

Eine detailliertere Herleitung und Erweiterung auf eine multi-fraktale Beschreibung ist in
den Arbeiten von Kluppel et al. nachzulesen [1, 124, 112, 125, 126].

83



Erweiterte Theorie der Elastomerreibung nach Klippel und Heinrich

4.3.5. Modellierung der Hysteresereibung

Der Hysteresebeitrag wird durch die Energiedissipation bestimmt. Die Ursache fur die
Energiedissipation ist in den lokalen Spannungsfeldern im Elastomermaterial nahe dem
Kontakt zwischen Elastomer und Substrat zu finden, die infolge der Deformationen durch
die Substratoberflache hervorgerufen werden. Es ist also notwendig, die dissipierte Ener-
gie zu bestimmen, die sowohl von der Dehnung & sowie dem daraus resultierenden Span-
nungsfeld o als auch vom dynamisch deformierten Volumen V abhéngt. Fir eine uniaxia-
le Deformation gilt:

_ v (T
AE 5 = f f o-&dtd3x (89)
0o Jo

T entspricht der Gleitperiode bzw. Gleitzeit. Durch die Fourier-Transformierten der Deh-
nung und der Spannung

a(t) = [ 6(w) et dw

. (90)
e(t) = [ & (w) et dw
und die Dirac’s §-Funkton
"N — 1 i(w-w")t
S(w—w)—gfe dt (91)

sowie den komplexen Elastizitditsmodul E*(w) = E'(w) + iE" (w) = 0" (w) /" (w) l&sst
sich die dissipierte Energie wie folgt beschreiben [1]:

- V.
BB = (OFaed =5 T [ 0 B (@) 5(w) do )

(...) bedeutet die Mittelung uber alle Mdglichkeiten, die durch die Oberflachenrauheit
realisiert werden. Die Erhéhungen der Substratoberflache bestimmen dabei die lokalen
Deformationen des Elastomerkorpers im Umfeld des Kontaktes. Es gilt das Wiener-
Khintchine Theorem [133]:

1
(@) &' (@)) = 5 S (@) - &) 3
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So kann die spektrale Leistungsdichte S(w) (siehe Gleichungen (59)-(61)) durch die Fou-
rier-Transformierte der korrespondierenden Autokorrelationsfunktion der lokalen Deh-

nungen ((w) - €*(w)) beriicksichtigt werden.

Die Reibkraft wird durch die dissipierte Energie AE,;s; und durch den Gleitweg v - T
bestimmt:

_ AEdiss

F —_
hys T (94)

Mit der Definition der Normallast Fy = g, - A, (siehe auch (77)) und Gleichung (92) lasst
sich der Reibkoeffizient fir den Hysteresebeitrag angeben [1]:

Wmax
_ ths <6) "
Unys(V) = Fy 2000 j w-E"(w) S(w)dw (95)
Wmin

Der Hystereseanteil zeigt offensichtlich eine Abhéngigkeit von einem Anregungsspekt-
rum, der durch die minimale Frequenz wp;, = 2n&;* (58) und maximale Frequenz
Wmax = 2745, (siehe auch (85) bzw. (86)) sowie deren Amplituden S(w) gegeben ist.
Diese Anregungsfrequenzen werden den Rauheitserhéhungen zugeordnet und wirken so
auf das Material, das interne Verluste aufweist E" (w). (§) = b - (z,,) entspricht der mitt-
lere Schichtdicke des angeregten Volumens und ist mit der mittleren Eindringtiefe (z,)
der Asperitaten in das Gummimaterial durch einen Proportionalitatsfaktor b verknipft.
Dieser muss experimentell ermittelt werden. Eine dquivalente Darstellung l&sst sich auch
fur eine bi-fraktale Beschreibung angeben [125]:

(7
s @) = 50| [ @+ E"(@) - Sul@)do
WOmax (96)
+f w-E"(w) S, (w)dw

Sy und S,,, entsprechen den Leistungsdichtespektren im Makro- bzw. Mikrobereich und
w, = 2mwA; 1 ist durch die Ubergangslange A, gegeben. Siehe dazu auch Abbildung 53.
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(a) (b)
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Dehnung

Abbildung 63:  Darstellung des Deformationsfeldes (a) und der daraus resultierenden Hystere-
se-Schleifen (b) entlang der drei Ebenen (blau, griin und rot) mit unterschiedli-
chem Abstand zum Kontakt.
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Abbildung 64: Darstellung der maximalen Dehnung & in Abhédngigkeit des Abstandes vom
Kontakt (b) entlang der z-Achse der Probe (a). Die Dehnung nimmt exponenti-
ell mit dem Abstand z ab.

Ein Beispiel anhand einer Asperitat, die eine Elastomerprobe deformiert und relativ dazu
bewegt wird, ist in Abbildung 63 gezeigt. In der N&he des Kontaktes ist eine hthere De-
formation zu erwarten, die zu hoheren Energieverlusten flhrt (siehe Abbildung 63 (b)
blaue Hysterese), wohingegen weiter weg vom Kontakt die Deformation stark abnimmt
(Abbildung 63 (b) rote Hysterese). Die Abnahme folgt ndherungsweise einer Exponenti-
alfunkton; siehe dazu Abbildung 64. Das deformierte VVolumen ist dabei fir Bereiche
hoher Deformationen klein und fir kleine Deformationen grof3. Damit spielen die Ein-
dringtiefe sowie die viskoelastischen Kontaktbedingungen eine wichtige Rolle.

Mit steigender Reibgeschwindigkeit und damit einhergehender steigender Anregungsfre-
quenz ist zu erwarten, dass das Elastomermaterial infolge der Modulerhéhung sich dyna-
misch steifer verhalt und sich so sowohl die Eindringtiefe als auch die reale Kontaktfl&-
che verringern. Der dissipative Anteil nimmt dabei aufgrund der Zunahme des Verlust-
moduls zu, bis ein Maximum erreicht ist.
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4.3.6. Modellierung der Adhdsionsreibung

Wahrend die Hysteresereibung vor allem auf nassen Oberflachen Uberwiegt, tragen bei
trockenen Bedingungen zusatzlich adhésive Kontakte zur Gesamtreibkraft bei, die zu-
nehmend bei kleineren Geschwindigkeiten dominanter werden. Diese kdnnen je nach
Viskositat des Fluides und der Anpresskraft auch bei nassen Bedingungen in Form von
trockenen Kontakten auftreten. Der Ursprung der Adhdasionskraft ist in den intermoleku-
laren Wechselwirkungen zwischen zwei Medien zu finden. Bringt man zwei Oberflachen
dicht genug aneinander, so wechselwirken die Molekdile der beiden Materialien miteinan-
der und bilden attraktive Wechselwirkungen aus. Auch abstoRende Krafte zwischen den
Materialien kdnnen so realisiert werden. Diese senkrecht zur Kontaktflache gerichteten,
anziehenden Krafte fuhren dazu, dass beim Abschalen eine Adhasionskraft parallel zur
Oberflache wirkt. Die Adhasionskraft hangt dabei stark von der zur Verfugung stehenden,
realen Kontaktflache A, und der sich im Kontakt ausbildenden Scherspannung t ab [126,
124, 2].

Faan = 75" Ac 97)

Mit der Definition der Normalkraft Fy = o, - A, lasst sich der Reibkoeffizient fir den
adhéasiven Beitrag wie folgt beschreiben.

— Fadh _ Ts(vr T) . Ac(v» Tr O-O)
Hadn = Fy . A, (98)

o, ist die Normalspannung und 4, ist die nominelle Kontaktflache zwischen den beiden
Festkdorpern. Die einzigen unbekannten Parameter sind die reale Kontaktflache A, und die
sich im Kontakt ausbildende Scherspannung .

Die reale Kontaktflache A, lasst sich experimentell nur schwer erfassen und wird im
Rahmen der Kluppel & Heinrich Theorie durch die Erweiterung des Greenwood &
Williamson-Ansatzes berechnet (siehe Kapitel 4.3.4). Sie entspricht den Gleichungen (87)
bzw. (88) und wird durch die Parameter der Substratoberflaiche sowie durch die
viskoelastischen Eigenschaften des verwendeten Elastomers bestimmt. Die Scherspan-
nung hingegen muss fur Elastomermaterialien gesondert modelliert werden.

Um den Ursprung der Scherspannung 7, besser zu verstehen, betrachten wir dazu nur
eine sich im Reibkontakt befindliche Asperitat, Gber die eine Elastomerprobe hinweg be-
wegt wird. Aquivalent zu einem rollenden Zylinder kann die Beriihrflache als ein adhési-
ver Kontakt umgeben von zwei Spalten, die sich mit der gleichen Geschwindigkeit wie
das Elastomer bewegen, betrachtet werden [134]. Dabei wird zwischen dem einlaufenden
Spalt und dem auslaufenden Spalt unterschieden.
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(b)
® 9 o
® o
®e
® O
0%

Abbildung 65:  Schematische Darstellung der Energiedissipation verursacht durch intermoleku-
lare Wechselwirkungen zwischen einer Substratasperitat und dem Elastomerma-
terial (a) mit dem einlaufenden Spalt (1) und auslaufenden Spalt (2). Die reale
Kontaktflache A, (rote Kreise in (b)) ist kleiner als die nominelle Flache (grau)
und hat nur Kontakt zu den héchsten Punkten der Substratrauheit. Die Peeling-
Lange [ entspricht der Halfte des Umfangs eines Kontaktes (b).

Eine schematische Darstellung ist in Abbildung 65 (a) gezeigt. Beim einlaufenden Spalt
(Abbildung 65 (a) (1)) tritt ein Haftprozess aufgrund von attraktiven Wechselwirkungen
auf und fuhrt zu einer Deformation des Gummis mit resultierender Hysterese. Am auslau-
fenden Spalt (Abbildung 65 (a) (2)) tritt ein Abschalprozess auf, der zur lokalen Energie-
dissipation in Bereichen hoher Dehnraten fiihrt. Diese Dissipation wird durch die Ge-
schwindigkeit und durch die viskoelastischen Eigenschaften des Elastomermaterials wah-
rend des Kontaktlésens bestimmt [135, 136, 137]. Einfachheitshalber I&sst sich die Scher-
spannung durch eine semi-empirische Funktion ausdriicken [124, 3]:

Fe/ Py ) (99)

TS(U, T) = Ts,O ' (1 + m

Hier sind ,, die statische Scherspannung flr unendlich langsame Geschwindigkeiten
und v, eine kritische Geschwindigkeit, die den Ubergang der Scherspannung in einen
Plateauwert flr hohere Geschwindigkeiten bestimmt. E /E, ist das Verhéltnis des dyna-
mischen Moduls im Glaszustand zum Modul im gummielastischen Plateau. Der Exponent
n wird aus dem Potenzverhalten des Relaxationszeitspektrums bestimmt und ist mit der
Steigung m im Bereich des Glastibergangs wie folgt verknupft (siehe auch Kapitel 3.1.3)
[137]:

2—m (100)

Der Verlauf ist in Abbildung 66 dargestellt. Wie man sehen kann, nimmt die Scherspan-
nung fur kleinere Geschwindigkeiten den statischen Wert ein. Fir Geschwindigkeiten
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oberhalb der kritischen Geschwindigkeit v, geht t, in einen Plateauwert tiber, der um den
Faktor E,/E, oberhalb der statischen Scherspannung t,, liegt. Dazwischen hat der Ver-
lauf in doppellogarithmischer Darstellung die Steigung n. Die Lage der kritischen Ge-
schwindigkeit v, ist dabei durch die Glasubergangsfrequenz bzw. Glastibergangstempera-
tur bestimmt und verschiebt sich fir tiefe T, des Polymers aufgrund der Zeit-Temperatur-
Superposition (siehe auch Kapitel 3.2) zu htheren Geschwindigkeiten.

10"

el
a ]
=" 108
104 T T T T T T T T T T T
10° 10° 10° 10° 10°
v [mm/s]

Abbildung 66:  Anderung der Scherspannung im Kontakt in Abhangigkeit von der Gleitge-
schwindigkeit nach Gleichung (99).

Die statische Scherspannung hangt im Allgemeinen von der effektiven Oberflachenener-
gie y,s 55 der beiden involvierten Reibpartner und von der sogenannten Peeling-Lange [,
ab.

_ yrs,eff
Ts0 = L (101)

Die letztgenannte ist schematisch in Abbildung 65 (b) dargestellt. Sie entspricht in etwa
der Hélfte des Umfangs eines mittleren Kontaktes. Die effektive Grenzflachenenergie
Yrserr ZWischen Gummi (r: rubber) und Substratoberflache (s: substrate) lasst sich mittels
Kontaktwinkelmessungen bestimmen und liegt typischerweise fir SBR und Granit bzw.
Asphalt bei 70 — 80 mN /m [2].

Anhand eines Beispiels werden Adhésions- und Hysteresereibung in Abbildung 67 ge-
zeigt. Gut erkennbar ist, dass die Adhé&sion, die durch intermolekulare Wechselwirkungen
hervorgerufen wird, auf kleineren Langenskalen (Nano- bis Mikrobereich) stattfindet. Die
Anregungsfrequenzen sind dementsprechend hoher und das dissipative Maximum tritt bei
kleinen Geschwindigkeiten auf. Die Hysterese dagegen wird durch den Makrobereich bei

89



Erweiterte Theorie der Elastomerreibung nach Klippel und Heinrich

Langenskalen zwischen Mikrometer und Millimeter bestimmt, wodurch das Maximum
bei htheren Geschwindigkeiten erscheint.

14
152_' Trockenreibung
1,0-
0.8
_;L 0.6 Adhision /Hyste_r;—

0’4 -//

0,2

050 AL RLLL | _' LR | LA RLLI | AL LA LLL AL LELELARLLL LEELELELLLLL
10° 10° 10* 10° 10 10" 10" 10

. /
a v [m/s]

Abbildung 67:  Beispielhafte Darstellung der beiden Reibbeitrdge, die aus der Adhésion und
Hysterese kommen, mit der resultierenden Reibkurve bei trockenen Bedingun-
gen auf einer rauen Granitoberflache.

Damit kann das gezeigte theoretische Modell beide Beitrage in guter Ubereinstimmung
mit dem Experiment abbilden [3, 105, 124, 125, 138, 139].
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5. Experimentelle Methoden und Materialien

5.1. Eingesetzte Substrate

Fur die Reibuntersuchungen wurden diverse Substrate unterschiedlicher Rauheit einge-
setzt. Fur die Untersuchungen an Elastomersystemen mit unterschiedlichen Polymertypen
und Variationen des Fullstoffgehalts wurden eine Stahl- und eine Granitoberflache (Gra-
nit A) eingesetzt. Die beiden Oberflachen sind in Abbildung 68 gezeigt. Die Stahlplatte
wurde durch einen ballistischen Prozess mit Stahlkugeln behandelt, wodurch eine erhohte
Rauigkeit der Oberflache erzielt wurde. Die Granitoberflache wurde fein gestockt und
zeigt eine homogene Verteilung der Vertiefungen.

(b)

Abbildung 68:  Optische Bilder der Stahl- (a) und der Granitoberflache A (b) flr die Untersu-
chungen von Reibeigenschaften an unterschiedlichen Polymertypen mit ver-
schiedenen Ruftypen.

Zwei unterschiedlich raue Granitoberflachen (Granit B und Granit C) kamen fir die
Reibmessungen an Laufflichenmischungen und Reifenteilen zum Einsatz. Die Oberfla-
che von Granit B wurde fein gespitzt und die Flache von Granit C grob handgemeiRelt.
Dadurch konnte ein deutlicher Unterschied in der Rauigkeit erzeugt werden. Die beiden
Substrate sind in Abbildung 69 dargestellt.

91



Rauheitsmessungen

Abbildung 69:  Gezeigt sind zwei Granitoberflachen, die fiir Reibversuche mit Laufflachenmi-
schungen eingesetzt wurden. Der Granit B (a) weist eine feinere Oberflache im
Vergleich zu Granit C (b) auf.

5.2. Rauheitsmessungen

Um eine reprasentative Aussage Uber die Rauheit und Struktur der verwendeten Substrat-
oberflachen machen zu kdnnen und damit die Geometrie des Kontaktes zwischen den
beiden Reibpartner theoretisch zu beschreiben, wurden die eingesetzten Oberflachen mit-
tels Weillichtinterferometers vermessen und durch eine eigens entwickelte Software ana-
lysiert. Die verwendete Apparatur der Firma Fries Research & Technology GmbH (FRT)
ist in Abbildung 70 dargestellt.

Abbildung 70:  Darstellung des verwendeten WeiBlichtinterferometers der Firma FRT GmbH
mit einer Asphaltoberflache.

Fur die Rauheitsmessungen wurde der Standardmesskopf mit einem Messbereich von
300 wm und einer Messgenauigkeit von 0,1 um in z-Richtung eingesetzt. Dadurch, dass
die typische Hohenschwankung von Asphalt- oder Granitoberflachen bei einigen Milli-
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metern liegt, wurden mehrere Ebenen (eine Ebene entsprach einem Messbereich von
~230 um) aufgenommen und mittels mitgelieferter FRT-Software zusammengefiigt.
Dadurch ist es moglich, groRe Hohenunterschiede mit hoher Genauigkeit abzutasten. Die
laterale Auflosung des WeiRlichtinterferometers wurde durch den effektiven Messpunkit-
durchmesser von 1 pm begrenzt und variierte je nach Messldnge des abgetasteten Ober-
flachenbereichs. Typische Anzahl der Datenpunkte betrug jeweils 1000 Pkt. in x- und y-
Richtung.

5.3. Gummimaterialien

Fur die Untersuchungen wurden im Rahmen dieser Arbeit unterschiedliche Gummimate-
rialien eingesetzt. Es wurden sowohl unterschiedliche Polymertypen als auch unterschied-
liche Arten von verstarkenden Fullstoffen verwendet. Auch so genannte Blends — Ver-
schnitte mindestens zweier unterschiedlicher Polymertypen — wurden auf ihre physikali-
schen Eigenschaften und Reibverhalten hin untersucht. In Tabelle 2 bis Tabelle 6 sind die
verwendeten Gummimischungen mit ihren einzelnen chemischen Bestandteilen aufge-
fuhrt.

Tabelle 2:  Rezeptur der EPDM-Mischungen mit unterschiedlichen RuB-Typen N550 und

ES247.
) EPDM-N550 EPDM-ES247
Bestandteile
[phr] [phr]
EPDM
Buna® EP G 3440 100
RuR
N550 30...70 -
RuR
Ecorax® S247 - 20...70
Zinkoxid 50
Stearinsaure 2,0
PEG 4000 2,0
MBT 1,0
TBzTD 1,2
Rhenocure® TP/S 2,0
Schwefel 0,75

Die Angabe in phr gibt den Gewichtsanteil der jeweiligen Substanz bezogen auf das Ge-
wicht des in dieser Rezeptur eingesetzten Gesamtpolymers an. Der in der Tabelle 5 ver-
wendete SBR Buna® VSL 5025-2 hat einen Ol-Anteil von 37,5 phr, weshalb dieser bei
der Bestimmung der Polymermenge mitberiicksichtigt werden muss.
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Tabelle 3:

Tabelle 4:

94

Rezeptur der HNBR-Mischungen mit den Rufien N550 und ES247.

Bestandteile

HNBR-N550 | HNBR-ES247
[phr] [phr]

HNBR
Therban® 3446

100

RuR
N550

20...70 -

RuR
Ecorax® S247

- 20...70

Zinkoxid

2,0

Magnesiumoxid

2,0

DDA
Vulkanox® DDA

1,0

ZMMBI
Vulkanox® ZMB2

0,4

TAIC
Perkalink 301

2,5

Bisperoxid
Perkadox 1440

7,0

Rezeptur des Blend-Systems NR/BR mit Variation des RulRgehalts.

) NR/BR-N550 | NR/BR-ES247
Bestandteile [phr] [phr]
NR
SMR 10 &
BR
Buna® CB 24 25
RuR
N550 30...70 -
RuR
Ecorax® S247 i 30...70
Ol
Shell Catenex® SNR 7.0
Zinkoxid 3,5
Stearinsaure 2,0
Zinkseife 20
Struktol® A60 ’
6PPD 1,0
TMQ 1,0
CBS 1,0
DPG 0,15
Santogard PVI 0,1
Schwefel 1,8
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Tabelle 5:  Rezepturen der Labormischungen angelehnt an Laufflachenmischung eines Reifens
flr Personenkraftwagen.
Bestandteile SBR/CB SBR/Si SBR/BR/NR/CB | SBR/BR/NR/Si
[phr] [phr] [phr] [phr]
SBR
Buna® VSL 5025-2 137,5 137,5 96,25 96,25
BR
Buna® CB 24 i ) 20 20
NR
SMR 10 ] ] 10 10
Ruf3
N234 80 - 80 -
Silica
Evonik U7000 GR ] 80 - 80
Silan
Evonik Si-69 6.4 64
Zinkoxid 2,5
Stearinsaure 2,0
6PPD 19
DPG - 1,5 - 15
CBS 1,6 2,0 1,6 2,0
TBzTD 0,2
Schwefel 1,1
Tabelle 6:  Vereinfachte Laufflaichenmischungen eines Lastkraftwagenreifens.
Bestandteile NR/CB NR/BR/CB NR/SBR/CB
[phr] [phr] [phr]
NR
SMR 10 100 85 85
BR
Buna® CB 24 i 15 -
SBR i i 15
Buna® VSL 4526-0
RuR
N234 60
o]
Shell Vivatec 500 5,0
Zinkoxid 4,0
Stearinsaure 2,0
TMQ 2,0
6PPD 2,0
CBS 1,75
Schwefel 1,75
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Als verstarkende Fillstoffe kamen unterschiedliche StandardruBBe und geféllte Kieselséure
(Silica) zum Einsatz. Dariiber hinaus wurde ein modifizierter Ru Ecorax® S247 (ES247)
von Orion Engineered Carbons S.A. verwendet und mit N550 verglichen. Die verwendete
Kieselsdure Ultrasil 7000GR von Evonik ist eine geféllte Kieselsaure, die vorwiegend flr
PKW-Reifenlaufflachen genutzt wird, um sowohl den Rollwiderstand als auch das Nass-
rutschverhalten bei nur geringer Verschlechterung der Abriebstabilitat zu verbessern
[140, 141]. Um die Kieselsdure an das Polymer zu koppeln und damit die Flllstoff-
Polymer-Wechselwirkung zu erhéhen, wurde ein Organosilan Si-69 mit einem Schwefel-
gehalt von 22,5% eingesetzt (siehe auch Kapitel 2.4.1). Das entspricht etwa 3,7 Schwe-
felatome pro Silanmolekadil.

I~4mm

Abbildung 71:  Praparierter Prufkdrper aus einer Reifenlaufflache mit den MaRen 20 x 20 x 8,5
mm?3 (BxTxH). Die Dicke der Elastomerschicht ohne Karkasse betrug ca. 4 mm.

Zusétzlich zu den Modelmischungen flr unterschiedliche Reifenlaufflachen wurden Reif-
enteile aus einem Rennreifen herausprapariert. Abbildung 71 zeigt eine Probe mit den
Abmessungen. Die Hauptkomponenten der Mischung waren Lésungs-SBR und ein hoch-
aktiver Ru3. Daruber hinaus wurden in der Mischung Harze eingesetzt. Diese kdnnen bei
hoheren Temperaturen aufschmelzen und die Oberflache der Laufflache benetzen, um die
Haftung (engl.: tack) des Reifens an die Asphaltoberflache fur bessere Performance bei
trockenen Bedingungen zu erhdhen.

5.4. Mischen, Vulkanisieren und Probenvorbereitung

Die selbst hergestellten Mischungen wurden in einem Innenmischer der Firma Werner &
Pfleiderer (GK 1,5E) gemischt. Dieser ist in Abbildung 72 gezeigt. Der Mischerfullgrad
betrug 75%, um mdoglichst hohe Scherkréfte zu realisieren und damit die Dispersion zu
verbessern. Die Starttemperatur betrug ca. 70°C und die Anfangsdrehzahl der Rotoren
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wurde auf 40 U/min eingestellt. Im weiteren Mischverlauf wurde die Drehzahl an die
maximal vorgegebene Temperatur angepasst. Diese lag je nach Mischung zwischen
100°C und 140°C. Die Inhaltstoffe der Mischungen wurden in mehreren Schritten in den
Innenmischer zugegeben, um mdoglichst gute Dispersion der Fullstoffe in der Polymer-
matrix zu gewahrleisten. Bei Systemen mit mehreren Polymertypen wurde zuerst das Po-
lymer, das den Hauptanteil bildet, separat fiir ca. 2min vorgemischt und danach mit ande-
ren Polymeren verschnitten. Beispiel einer Mischkurve fir eine Laufflachenmischung
eines PKWs mit drei Polymertypen ist in Abbildung 73 dargestellt.

Innenmischer (1 ... 4) Walze (5)

Werner & Pfleiderer GK 1,5 E Berstorff 150 * 350 RR

Abbildung 72:  Darstellung des Innenmischers (links) und des Walzwerkes (rechts) fur die Her-
stellung der Mischungen mit den jeweiligen Schritten.

Das Vernetzungssystem, Schwefel bzw. Peroxid beim HNBR-System und die Beschleu-
nigungschemikalien wurden zusétzlich auf ein Walzwerk nach dem Abkiihlen der
Grundmischung hinzugegeben. Bei den Mischungen gefillt mit Kieselsdure (PKW-
Mischungen) wurde zudem eine in situ-Silanisierung durchgefihrt. Dabei wurde beim
Mischen das Silan (Si69) in die Kieselsduremischung zugegeben und eine Reaktion zwi-
schen dem Silan und der Kieselséure durch eine verhaltnismaRig hohe Mischtemperatur
von 140°C forciert; darlber hinaus wurde dadurch eine bessere Verteilung des Silans auf
der Oberflache der Kieselsaure erreicht. In Abbildung 74 ist eine Mischkurve fiir eine mit
Silica geflllte Elastomerschmelze abgebildet. Es ist erkennbar, dass man einen zusétzli-
chen Schritt (3) fur die Silanisierung benétigt. Weitere Schritte wurden fur alle Mischun-
gen in gleicher Weise durchgefihrt.
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Grundmischung

SBR/BR/NR/ | Filligrad
CB [phr] 200
SBR 5025-2 | 96,25 1.Schritt 1801 SBR/BR/NR/CB Mischkurve
BR CB24 20 160 —— Temperatur
2.Schritt 1—
NR SMR 10 10 chri — 140__ Drehmoment
RuR N234 81 sschritt S 1
—— Z, 120
Zinkoxid 2,5 100 1 @
Stearinsdure | 2,0 4.Schritt 2_ ] @
6PPD 19 o 80
°. 601
Vernetzungssystem = 404
CBS 1,6 201
TBzTD 0,2 5.Schritt r——F"—"—
Schwefel 1,1 o 2 4 6 8 10 12 14
t [min]
Abbildung 73:  Darstellung einer Mischkurve fiir einen Verschnitt zwischen SBR, BR und NR.

Gut zu erkennen sind die einzelnen Mischschritte 1-4, bei denen sich das Dreh-
moment andert. Das Vernetzungssystem wurde auf einem Walzwerk zu der Mi-
schung hinzugegeben.

Grundmischung

. Fullgrad
SBR/S
" | Iphr]
. 200
SBR 5025-2 137,65 1.Schritt 1 SBR/Si Mischkurve
U7000 GR 80 2.Schritt 1807 —— Temperatur
Si 69 6,4 3.Schritt 160 —— Drehmoment
Zinkoxid 25 g 1401
Stearinsdure | 2,0 aschrit Z. 1207
6PPD 1,9 = 1004
— 80
@) ]
o 60 -
Vernetzungssystem [ 401
DPG 1,5 201
CBS 2!0 5 s h tt 0 ] T T T T T T
TBZTD 0,2 et O 2 4 6 8 10 12 14
Schwefel 11 t [min]
Abbildung 74:  Mischschritte zur Erzeugung einer mit Kieselsaure gefillten Mischung. Zum

Einmischen des verstarkenden Fillstoffes sind zwei Schritte (2 und 3) notwen-
dig.

Fur die Vulkanisation der Elastomermischungen muss die jeweilige Vulkanisationszeit
festgelegt werden. Dazu wurden Vulkameterkurven mittels Monsanto Rheometers MDR
2000E aufgenommen. Dieser ist in Abbildung 75 (a) gezeigt. Das resultierende Drehmo-
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ment fur die Laufflichenmischungen, dargestellt gegentiber der Zeit, ist beispielhaft in
Abbildung 75 (b) zu finden.

(b)
24
20-
16
=
Z 124
=,
n 81 PKW LKWI/Agrar
—— SBR/CB —— NR/CB
4- SBR/BR/NR/CB NR/BR/CB
—— SBR/Si - NR/SBR/CB
0 —— SBR/BR/NR/Si
Monsanto Rheometer MDR 2000E 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
t [min]

Abbildung 75.  Darstellung des Vulkameters (a) und der gemessenen Vulkameterkurven der
verwendeten Laufflachenmischungen (b).

Tabelle 7:  Vulkanisationsparameter fur die Herstellung der Priifkorper.

Mischung Vulkanisationszeit th%_/. tost Tvulk
[min] [°C]
HNBR tose, + 5 Min 7:40 —10:00* 180
EPDM 2:00 — 2:20*
NR/BR 5:07 - 6:45*
SBR/CB 13:07
SBR/BR/NR/CB _ 7:42 160
SBRIS| taogs *+ 1 min pro 21:09
| 1mm Probendicke
SBR/BR/NR/Si 12:24
NR/CB 7:24
NR/BR/CB 7:06 150
NR/SBR/CB 7:48

*  mit steigendem Fllstoffanteil sinkt typischerweise die Vulkanisationszeit

Vor allem an den SBR-Mischungen ist gut zu erkennen, dass das Drehmoment am An-
fang aufgrund der Flistoffflockulation leicht ansteigt. Dabei sorgen Verarmungskrafte,
die entropischen Ursprungs sind, dafir, dass die Fullstoffcluster sich zu einem Fullstoff-
netzwerk zusammenaggregieren. Nach einer Inkubationszeit wird dann die Vernetzung
der Polymermatrix dominant und das Drehmoment nimmt stark zu, bis ein Maximum
oder ein Plateauwert erreicht wird. Fir die unterschiedlichen Polymere bzw. Mischungen
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wurden verschiedene Referenzzeiten (tgos bzw. tgsy) flr die Vulkanisation herangezogen.
Die Vulkanisationsparameter sind in Tabelle 7 aufgefihrt.

Die Probekorper unterschiedlicher Geometrie wurden mittels einer Heizpresse bei 280 bar
hergestellt. Die Presse ist in Abbildung 76 gezeigt.

Rucks Maschinenbau KV 207.00

Abbildung 76:  Gezeigt ist die fur die Vulkanisation eingesetzte Heizpresse.

5.5. Materialpriifung nach DIN

Die verwendeten Materialien wurden mit unterschiedlichen physikalischen Priifmethoden
auf ihre Eigenschaften hin untersucht. Dadurch sollte ein besseres Gesamtbild der Materi-
albeschreibung bzw. -charakterisierung sichergestellt werden. Folgende Priifmethoden
wurden eingesetzt:

Hartemessung

Die Harteprifung erfolgte mittels ,,digitest (Abbildung 77 (a)) der Firma Zwick GmbH
& Co. KG nach der DIN-Norm 53505 und wird in Shore A-Einheiten angegeben. Dabei
wird das zu prufende Material durch einen Metallstift mit einer festgelegten Spitzengeo-
metrie sowie definierter Kraft (12,5 N) in die Probe indentiert und die resultierende Ein-
dringtiefe nach 3 Sekunden ermittelt. Eine Eindringtiefe von 0 mm entspricht dabei einer
Shore A-Harte von 100; 2,5 mm entsprechend einer Hérte von 0 Shore A.

Messung der Riickprallelastizitit

Fir Rickprallmessungen nach DIN 53512 wurde die Apparatur 5109.01 (Abbildung 77
(b)) von Zwick GmbH & Co. KG eingesetzt. Bei dieser Priifmethode prallt ein Schwenk-
hammer aus einem 90° Winkel auf die Probe und wird dabei zuriickgeworfen. Der Riick-
prallwinkel liefert dann Informationen tber die elastisch zurlickgewonnene Energie und
die durch Dissipation verlorene Energie. Je hoher der Rickprallwinkel, umso weniger
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Energie wurde bei dem Aufprall in der Probe in Form von Warme dissipiert. Die Werte
werden in Prozent angegeben.

LT 4
1

Abbildung 77:  Hértepriifgerét ,,digitest* der Firma Zwick GmbH & Co. KG (a) und Messappa-
ratur (Zwick 5109.01) fur die Rickprallelastizitat (b).

Zugversuch

Abbildung 78:  Darstellung der Zugapparatur Zwick Z010 (a) und ein Zugversuch mit einem
eingespannten Probekorper (b), dessen Lange durch ein optisches System regis-
triert wird.

Die Zugfestigkeit der verwendeten Materialien wurde an der Universal-Zugprifmaschine
Zwick Z010 nach DIN 53504 ermittelt. Dabei wurden die Messungen bei einer kleinen
Vorkraft von 0,5 N gestartet und mit einer Zuggeschwindigkeit von 200 mm/min gezo-
gen. Die Apparatur ist in Abbildung 78 dargestellt. Der Vorteil der Anlage ist, dass die
Probendehnung nicht durch den Traversenweg registriert wird, sondern durch ein opti-
sches System anhand von zwei an der Probe angebrachter Markierungen ermittelt wird.
Dies fiihrt zur exakteren Bestimmung der Langenénderung der zu untersuchenden Priif-
korper und damit der Dehnung.
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Dynamisch mechanische Analyse (DMA)

Bestimmung des Abriebs

Des Weiteren wurden Abriebmessungen nach DIN 53516 an der Anlage der Firma Frank
durchgefuhrt. Diese ist in Abbildung 79 zu sehen.

Diese Methode dient einer groben Darstellung der Abriebeigenschaften, da die verwende-
te Reibunterlage — eine Sandpapierbahn — einen sehr starken Abrieb in einer wesentlich
klrzeren Zeit verursacht.

Abbildung 79:  Die Abriebeigenschaften der Gummiproben wurden mittels der Abriebapparatur
von Frank bestimmt.

5.6. Dynamisch mechanische Analyse (DMA)

Die dynamisch-mechanische Analyse (DMA), manchmal auch dynamisch-mechanische
Thermoanalyse (DMTA) genannt, ist eine essentielle Prifmethode, um das Materialver-
halten unter dynamischen Deformationsbedingungen zu messen und zu charakterisieren.
Sie zeichnet sich dadurch aus, dass die Messwerte gut reproduzierbar sind und kleinste
Abweichungen in den frequenz- oder temperaturabhéngigen Kurvenverlaufen registriert
werden konnen. In dieser Arbeit wurde die Apparatur ARES der Firma Rheometric Sci-
entific™ eingesetzt. Sie ist in Abbildung 80 gezeigt.

Als Prufkorper kamen Streifenproben mit der Grofle 30mm x 10mm x 2mm (HXBXT)
zum Einsatz. Die Proben wurden aus einer vulkanisierten 2mm-Platte herausprapariert
und auf die vorgesehene GrofRe ausgestanzt.

Eine harmonische Torsionsanregung mit einer definierten Auslenkamplitude wurde auf
die untersuchten Prifkorper ausgetibt und die resultierenden Krafte registriert. Diese Art
der Messung wird auch als ,,deformationsgesteuert® bezeichnet. Anders sieht es bei einer
kraftgesteuerten Messung aus. Dabei wirkt eine eingestellte Kraft auf den Probekdrper
und die resultierende Deformationsanderung wird aufgezeichnet. Um aussagekraftige
Messergebnisse der gepriiften Komposite zu erlangen, wurden die Testbedingungen még-
lichst konstant gehalten. Fir Messungen bei fester Frequenz und Variation der Tempera-
tur (sogenannten Temperatur-Sweeps) wurde eine Anregungsfrequenz von 1Hz und eine
Deformationsamplitude von 0,5% an der ARES gewadhlt. Eine infinitesimal kleine Vor-
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spannung von ca. 1N wurde eingestellt, um ein ,,Ausbauchen® der Proben beim Erwar-
men bzw. Abkuhlen zu vermeiden. Die Temperatur wurde von -80°C auf 80°C sukzessi-
ve mit einer Rampe von 2K/min erhoht und die Daten in 1K-Schritten aufgenommen. Des
Weiteren wurden temperatur- und frequenzabhangige Messungen durchgefihrt, um
viskoelastische Masterkurven zu erzeugen und damit das messbare Eigenschaftsspektrum
zu erweitern. Dazu wurde die Frequenz von 0,01 Hz bis 10 Hz variiert, pro Dekade wur-
den 9 Punkte aufgenommen. Die Temperatur wurde von 100°C bis -70°C variiert. Die
Temperaturschritte wurden je nach Temperaturbereich von 20K- bis 5 K-Schritten ge-
wahlt, um die Datenmenge zu optimieren. Die so erzeugten dynamisch-mechanischen
Daten wurden durch die Anwendung des Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzips zu ei-
ner Masterkurve zusammengesetzt. Dazu kam eine eigenentwickelte Software zum Ein-
satz.

Abbildung 80:  Gezeigt ist die ARES Apparatur der Firma Rheometric Scientific™ (a) und die
gebffneter Thermokammer mit einer eingespannten Gummiprobe (b).

5.7. Dielektrische Spektroskopie

Fur nicht leitfahige Systeme — im Allgemeinen Komposite geflllt mit gefallter Kieselséu-
re — wurde die dielektrische Spektroskopie eingesetzt, um die horizontalen Verschie-
bungsfaktoren zu bestimmen und die Ergebnisse aus den DMA-Daten zu Uberprifen. Die
Messungen wurden anhand zylindrischer Prifkorper mit der GroRBe 20mm x 2mm (RxH)
durchgefuhrt. Die Frequenz wurde von 0,1 Hz bis 1 MHz mittels eines Breitbandspekt-
rometers BDS 40 der Firma Novocontrol GmbH variiert und die Temperatur zwischen -
100°C und 150°C in 5K-Schritten eingestellt. Die Spannung zwischen den beiden Kon-
densatorplatten wurde auf 1 V festgelegt. Der Betrag des elektrischen Widerstandes und
die Phase zwischen Strom und Spannung wurden ermittelt, woraus die komplexe Leitfa-
higkeit sowie die komplexe Permittivitat bestimmt werden konnten.
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5.8. Messung der Reibeigenschaften

Fir die durchgefuhrten Reibuntersuchungen standen zwei unterschiedliche Apparaturen
zur Verflgung. Die wesentlichen Messungen wurden dabei an dem Lineartribometer
(LFT, linear friction tester) bestimmt. Da diese Maschine ein Prototyp ist, musste sicher-
gestellt werden, dass die Reibkréfte richtig erfasst werden. Die Kalibrierung wurde mit
Hilfe der Zwick Universalprifmaschine durchgefuhrt. Im Folgenden werden beide Appa-
raturen vorgestellt.

5.8.1. Zwick Universalpriifmaschine

Die Universalpriifmaschine der Firma Zwick wird hauptsachlich dafir genutzt, Zugpru-
fungen an Gummiproben verschiedenster Geometrie durchzufuhren. Diese kann in eine
unidirektionale Reibmaschine umgebaut werden. Der schematische Aufbau der Zugpruf-
maschine ist in Abbildung 81 dargestellt.

rubber sample

sliding direction

————————

| :
| A H |

substrate’ \a
Y
Abbildung 81:  Schematische Darstellung der umgebauten Universalprifmaschine zur Untersu-
chung des Reibverhaltens zwischen Gummi und einem beliebigen Substrat ohne
Lubrikanten.

Wie man gut erkennen kann, wird die Probe auf einem Metallplattchen — in diesem Fall
aus Aluminium — mit Hilfe eines geeigneten Klebers verklebt und mit einem tarierten
Gewicht belastet. Die Last kann hierbei in diskreten Stufen von ca. 1N bis hin zu 100N
variiert werden. Zum Vergleich der beiden Maschinen wurde eine Last von 59,8N einge-
stellt. Diese Last entspricht in etwa der Last des LFT ohne zuséatzliche Gewichte. Die
Probe wird durch die Traverse der Prifapparatur, ber zwei Rollen umgelenkt, mit einer
definierten Geschwindigkeit gezogen. Die Geschwindigkeit kann zwischen 0,1 mm/s und
30 mm/s eingestellt werden. Die resultierende Kraft wird durch den Kraftaufnehmer an
der oberen Seite der Maschine registriert und vom Computer gespeichert. Die Reibkraft,
die zwischen den Umlenkrollen mitgemessen wird, wird im Vorfeld bestimmt und beim
Auswerten bericksichtigt.
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5.8.2. DIK-Reibapparatur

Die DIK-Reibapparatur ist ein Lineartribometer (linear friction tester — LFT), der an der
Universitat Hannover am Institut fir Maschinenkonstruktion und Tribologie entwickelt
und konstruiert wurde. Eine schematische Darstellung der Maschine ist in Abbildung 82
gezeigt.

Temperierkammer

Elektroantrieb
Kraftsensor

Priifkérper
Substrat —

Fliissigkeit

P!
g PR,

| “Bewegungsrichtung

Abbildung 82:  Schematische Darstellung der DIK Reibapparatur.

Das DIK-Tribometer ermdglicht Experimente in weiten Temperaturbereichen zwischen
-40°C und 100°C, bei hoher Last (bis zu 10 bar bei 0,0005 m2 nomineller Probenoberfla-
che) und Geschwindigkeiten zwischen 0,005 mm/s und 300 mm/s. Die Aufnahme der
Reibgegenflache kann verschiedene Geometrien fassen, so dass sowohl Experimente auf
rauen Asphaltoberflachen als auch auf Stahlrohren durchgefiihrt werden kénnen.
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Abbildung 83:  Ausschnitt einer Messung der Reifenprobe bei einer Temperatur von ca. 70 °C
und einer Last von 1 bar. Dargestellt sind zwei Zyklen mit 20 mm/s und 40
mm/s. Bestimmt wird der Mittelwert der Gleitreibung. Zwischen den Messun-
gen wird eine Pause von 10 s eingehalten, um die auftretende Erwdrmung bei
hohen Geschwindigkeiten zu minimieren.
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Uber die Zeit wurde die Reibkraft zwischen der Probe und der Oberflache gemessen. Ein
Beispiel ist in Abbildung 83 dargestellt. Im Gegensatz zur Messung bei herkdmmlichen
Messmethoden wird beim LFT die Probe festgehalten und die Reibflache unter der Probe
hinweg bewegt. Die Probe kann durch das Anbringen von Gewichten oder durch einen
Schrittmotor tber den Hebelarm mit einer definierten Normalkraft Fp, belastet werden.

14

—a— Zwick
1,24 --0-- DIK - LFT

1,01
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Abbildung 84:  Vergleich der beiden Reibapparaturen zur Kalibrierung des DIK-LFTs fiir eine
gefiillte EPDM-Probe auf rauem Granit bei 23°C unter trockenen Bedingungen.

Da es sich um einen Prototypen handelt, musste sichergestellt werden, dass dieser die
richtigen Kréfte wahrend der Messprozedur registriert. Dazu wurde die Kraftmessdose
mit Hilfe von geeichten Gewichten kalibriert und mit den Ergebnissen der Zwick Univer-
salpriifmaschine verglichen. In Abbildung 84 ist der Vergleich dargestellt. Gezeigt ist die
Messung einer Probe auf rauem Granit bei Raumtemperatur von 23°C. Wie zu erkennen
ist, sind die Messungen der beiden Apparaturen vergleichbar und weichen nur im Rah-
men der Messungenauigkeit voneinander ab. Damit ist sichergestellt, dass die DIK
Reibapparatur zuverldssige Ergebnisse liefert.

Vor jeder Messung wurden die Proben vorkonditioniert, um einen stabilen Reibvorgang
zu gewadhrleistet. Die Geschwindigkeit betrug 10 mm/s und der gefahrene Weg entsprach
ca. 2 m. Beispiele bei unterschiedlichen Temperaturen anhand der Rennreifenmischung
sind in Abbildung 85 fiir eine Last von 4 bar gezeigt. Es ist gut erkennbar, dass sich bei
tieferen Temperaturen erst nach ca. sieben bis acht Zyklen (ein Zyklus entspricht 200
mm) ein stabiler Gleitreibwert einstellt, wohingegen bei héheren Temperaturen (70°C
und 100°C) keine groBe Anderung zu beobachten ist.
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1,2_ 10°C —e—20°C 40°C 70°C —@—100°C
*___._,—.—H_.
110- /
[ 4
081 et e
3
0,62: =
0,21
0,0 —

012345¢6 7 8 9 1011
ZyKlus [#]

Abbildung 85:  Darstellung des Einreibvorgangs fiir eine Reifenmischung bei unterschiedlichen
Temperaturen und einer Last von 4 bar auf rauem Granit.

Man beachte, dass bei tieferen Temperaturen im Allgemeinen die Reibwerte héher sind
als bei hoheren Temperaturen. Dies resultiert in héheren Reibkréften und dadurch auch
starkerer Oberflachenabtragung der Elastomerproben. Durch die Vorkonditionierung lasst
sich ein stabiler Zustand erreichen, bei dem der Beitrag durch abrasive Krafte nur gering
ausféllt. Die Substratoberflache wurde danach gereinigt.
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6. Ergebnisse und Diskussionen

6.1. Charakterisierung der verwendeten Substratoberflichen

Die Kontaktbedingungen zwischen zwei Materialien, die eine Relativbewegung zueinan-
der ausfiihren und damit in einem Reibkontakt stehen, werden in erster Linie durch die
Beschaffenheit der Kontaktoberflachen beider Reibpartner bestimmt. Um die Einflussfak-
toren der Topographie zu erfassen, wurden Messungen der Oberflachenrauheit mittels
Weililichtinterferometrie durchgefiihrt. Die Oberflache der Gummiproben wurde als ideal
glatt angenommen und im Weiteren vernachléssigt. Dies ist mdglich, da die hier verwen-
deten Substrate wesentlich groRere Hohenschwankungen gegenuber der Probenoberflache
aufweisen (vergleiche Abbildung 86 und Abbildung 87). Zusétzlich besitzen die Gum-
mipriflinge im Allgemeinen einen niedrigeren Elastizitdtsmodul im Vergleich zu den in
dieser Arbeit eingesetzten Substratoberflachen (Stahl, Asphalt und Granit), wodurch sich
die Gummioberflache durch die aufgebrachte Last starker verformt und in die Kavitaten
der Substratoberflache eindringt. Dadurch spielt die Rauheit der Gummioberflache keine
signifikante Rolle mehr. Des Weiteren ist zu erwéhnen, dass sich die Oberflachen der
Elastomerproben im Verlauf der Messungen durch abrasive und lokal auftretenden ther-
mischen Effekte verdndern. Durch die Vorkonditionierung der Gummiproben werden
solche Einflusse weitestgehend vorgebeugt (siehe auch Kapitel 5.8.2).
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Abbildung 86:  Topographie der Oberflaiche einer SBR-Probe vulkanisiert mit einer Stan-
dardvulkanisationsplatte (a) und die zugehorige Hohenverteilung (b).
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Als Beispiel werden hier die topographischen Aufnahmen zweier Granitoberflachen dar-
gestellt und miteinander verglichen. Die in derselben Weise bestimmten Rauheitsparame-
ter flr weitere Oberflachen werden tabellarisch aufgefiihrt und diskutiert.

In Abbildung 87 sind 3D-Daten einer feinen und einer rauen Granitoberflache dargestellt.
Auf den ersten Blick ist zu erkennen, dass sich die Hohenschwankungen der beiden Ober-
flachen stark unterscheiden. Die normierte Hohenverteilung — gezeigt in Abbildung 88 —
bestéatigt den visuellen Eindruck durch die Breite der Kurve. Zudem weist die rauere Gra-
nitoberflache einen erhéhten z,,,,.-Wert auf. So ist davon auszugehen, dass bei gleich-
bleibender Last die maximale Deformation fur die rauere Granitoberflache héher ausfallt
[142].

Abbildung 87:  3D-Darstellung der Rauheitsmessungen einer feinen (a) und einer rauen (b)
Granitoberfl&che. Es ist gut zu erkennen, dass die Schwankungen der Hohen bei
der rauen Granitoberflache starker ausgeprégt sind. Die charakteristische latera-
le Langenskala &, ist dabei nahezu identisch.
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Abbildung 88:  Hohenverteilung der beiden verwendeten Granitoberflachen im Vergleich zuei-
nander.

Betrachtet man die ermittelte Hohendifferenzkorrelationsfunktion, die in Abbildung 89
fir beide Oberflachen dargestellt und ausgewertet ist, so ist zundchst festzustellen, dass
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sich die breitere Hohenverteilung in einem hoheren Plateauwert der HDK wiederspiegelt.
Beide GroRen, die Varianz und &, sind miteinander verknupft (siehe auch Kapitel 4.3.1).
Eine weitere wichtige Information gibt die HDK (ber die fraktale Natur der beiden Fla-
chen an. Beide Granitoberflachen wurden aus demselben Granittyp mit gleicher Gesteins-
zusammensetzung und mit einem ahnlichen Produktionsverfahren hergestellt. Deshalb
weisen beide Oberflachen fur laterale Langenskalen im Mikrobereich (1 < 1 mm) eine
fraktale Dimension von ca. 2,4 auf. Auch im Makrobereich ist die Skalierung nahe iden-
tisch mit Dy, ~2,7. Die laterale ,,cut-off“-Lange &, und damit die minimale Anregungsfre-
quenz w,,;,, liegen nach (58) fir beide Substrate im selben Bereich.
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Abbildung 89:  Hohendifferenzkorrelation (HDK) der feinen (a) und der rauen (b) Granitober-
flache mit unterschiedlicher Rauheit erkennbar an dem Parameter &,, der die
maximalen Hohenschwankungen beschreibt.

Zusétzlich zu den Labormessungen an der Stahloberflache und den aufgerauten Granit-
oberflachen kamen Rauheitsergebnisse von drei unterschiedlichen Rennstrecken hinzu,
die hier mit Asphalt A-C bezeichnet werden. Im Weiteren sollen diese Daten dazu einge-
setzt werden, um Vorhersagen Uber die Traktion der Rennreifenmischung auf den unter-
schiedlichen Asphalttypen zu erarbeiten. Zwischen den Rennstrecken sind nur feine Un-
terschiede sichtbar, die unter realen Bedingungen jedoch eine grofRe Rolle spielen. So-
wohl die vertikale ,,cut-off-Lange &, als auch &, unterscheiden sich hier um ca. 10%.
Zum Vergleich wurde eine Sandpapierbahn vermessen. Diese hat eine schmalere Hohen-
verteilung und demnach auch einen kleinen &, -Wert. Die maximale laterale Langenskala
ist demzufolge ebenfalls reduziert. Aus friiheren Untersuchungen ist bekannt, dass solche
feinen und zusétzlich rauen Oberflachen sehr hohe Hysteresebeitrdge erzeugen (siehe
auch Abbildung 48) [118, 143, 144, 145]. Es ist deshalb auch fiir die Sandpapierbahn zu
erwarten, dass hohe Reibwerte mit der Dominanz der Hysterese bei trockenen Bedingun-
gen auftreten. Wie wir in Kapitel 6.4.2 sehen werden, bestatigen die Vorhersagen durch
das theoretische Modell qualitativ solch ein Reibverhalten.
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Tabelle 8:  Charakteristische Oberflachenparameter zur Beschreibung der Rauheit.

* *
Dn1 IDM Ax E" fl ) Zmax K%I }(M

Oberflache

-1 | [1 | [mm] | [mm] | [um] | [T | [4m] | [1000-mm®)"
Stahl 234 | - | - |0134|565|128| 11 | 030 | -
(glasgeperlt)
Granit
GranitA) | 245 [266| 055 | 135 | 136 | 124 | 254 | 731 | 513
feiner Granit |5 575 | 2,65 | 075 | 325 | 160 | 1,62 | 287 | 3,67 | 393
(Granit B)
rauer Granit | 540 | 2,70 | 165 | 350 | 310 | 1,44 | 704 | 12,82 | 13,60
(Granit C)

Asphalt A 227 | 26 | 1,36 | 490 | 750 | 1,35 | 1770 | 40,34 | 63,10

Asphalt B 2,30 | 2,65| 097 | 442 | 770 | 1,37 | 1710 | 51,82 | 73,33

Asphalt C 2,31 | 260 | 1,22 | 544 | 630 | 1,33 | 1670 | 26,45 | 40,95

Asphalt D 2,33 1268 | 090 | 353 | 437 | 1,39 | 875 | 23,61 | 27,26

Sandpapier | , 44 | 556 | 116 | 179 | 202 | 1.12 | 1030 | 12,59 | 10,72
(grob)

Sa”gffop'er 226 |266| 0076 | 028 | 60 | 153 | 131 | 1753 | 201
rauer

Gramiwes | 214|237 0093 | 249 | 310 | 1,27 | 550 | 17,21 | 19,18

Asphalt*** | 2,08 | 2,44 | 0,28 | 1,55 | 380 | 1,24 | 800 | 59,31 | 49,50

s%;?]trﬂ* 2,53 | 2,64 [0,0027 | 0,043 [0,035| 1,31 | 0,05 | 10° |4*10°
SIZ;:&Z* 2,45 | 2,39 | 0,001 | 0,013 | 0,172 | 1,54 | 0,3 |2*10°| 4*10°
St?#lii* 217 | 253 |0,014 | 0,035 | 1,76 | 1,26 | 2 0,67 | 0,03
) Berechnung der Topothesie nach K = Hg2g, ™ fiir Mikro- (m) und Makrobereich (M)

a = 2+ 1 — B entspricht der Dimension der Einheit, diese liegt typischerweise zwischen
0,2 und 1 fir Mikro- und 0,7 und 1,4 fir Makrobereich

faled monofraktale Auswertung

Fkk Oberflachenparameter aus Literatur [125, 112]
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Abbildung 90:  Darstellung der Abhéngigkeit der beiden ,,cut-off* Léngen voneinander. Expe-
rimentell wird ein Potenzgesetzt mit dem Exponent 1,27 gefunden.

Die oberflachenspezifischen Parameter flr alle in dieser Arbeit eingesetzten Oberflachen
sind in Tabelle 8 aufgefiihrt und wurden mit Werten unterschiedlicher Oberflachen aus
der Literatur verglichen. Es ist zu erkennen, dass die fraktalen Dimensionen der Oberfla-
chen typische Werte sowohl im Mikrobereich (D,,, = 2,1 — 2,5) als auch im Makrobe-
reich (Dy = 2,4 — 2,7) annehmen, wobei D,, immer groler als D,, ist. Zudem ist eine
Abhéngigkeit zwischen der vertikalen ,,cut-off*-Lange ¢, und der lateralen ,,cut-off*-
Léange &, zu sehen. Experimentell wird fur die hier aufgefiinrten Substratoberflédchen ein
Potenzgesetz mit einem Exponent von 1,27 gefunden: Es gilt £, ~ £"*’. Die Gegeniiber-
stellung ist in Abbildung 90 gezeigt. Fur sehr glatte Oberflachen wie die polierte Stahl-
oberflache gilt diese Skalierung nicht, weshalb diese nicht mitberucksichtigt wurde [112].
Das bedeutet, dass die mittlere Héhenschwankung nicht linear mit der Zunahme der ma-
ximalen lateralen Langenskala zunimmt, wodurch es keine strikte Selbstahnlichkeit fiir
diese Oberflachen gibt, sondern diese nur eine anisotrope Selbstahnlichkeit, d.h. Selbstaf-
finitat, aufweist.

Reibbetrége, die durch Hysterese hervorgerufen werden, sind bei nassen Bedingungen
wichtig, um z.B. bessere Traktion des Reifens zu gewahrleisten. Wie in Abbildung 51
gezeigt ist, skaliert die Topothesie mit dem Bremsverhalten von unterschiedlichen Reifen
auf verschiedenen bewdsserten Fahrbahnen. Fir die in dieser Arbeit gezeigten Oberfla-
chen sind die Topothesie-Werte fiir Mikro- und Makrobereich in Abbildung 91 darge-
stellt. Mit der Annahme von G. Heinrich musste ein Bremsvorgang auf Granit B zur
schlechtesten und auf Asphalt B zur besten Traktion fuhren [122]. Fir die Rennstrecken
und die Asphaltoberflache D wird demnach ein aufsteigendes Ranking D / C/ A/ B und
fur Granit B/ A/ C gefunden. Dies gilt sowohl fir den Mikro- als auch fiir den Makrobe-
reich, wobei der Makroanteil meist Giber dem Mikroanteil liegt. Die grobe Sandpapier-
oberflache weist hier eine starke Ahnlichkeit zu Granit C auf. Das feine Sandpapier hin-
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gegen zeigt hier ein anderes Bild. Der Makroanteil ist sehr klein, der Mikrobereich (ber-
trifft die der Granitoberflachen. Dies liegt vor allem an der kleinen Kérnung des Papiers,
woraus eine kleine laterale ,,cut-off“-L&nge resultiert.
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Abbildung 91:  Darstellung der Topothesie K = Hff.f”l_ﬁ fiir verschiedene Oberflachen. Die a-
Werte sind in der Grafik aufgefihrt.

An dieser Stelle sei noch erwahnt, dass die Oberflachen sich nicht nur aufgrund ihrer To-
pographie unterscheiden, sondern bedingt durch die unterschiedlichen Materialzusam-
mensetzungen auch die Oberflachenenergie variiert. Diese wiederum hat einen starken
Einfluss auf die Wechselwirkung mit der Gummiprobe und bestimmt den adhdasiven
Reibbeitrag. Zur Vereinfachung wird dennoch fir die Vorhersagen der Traktion der
Rennreifenmischung auf den Rennstrecken von einem konstanten Wert ausgegangen.
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6.2. Reibuntersuchungen mit Wasser und Seifenwasserlosung

Die Gleitreibung zwischen Gummi und einer harten rauen Oberflache wurde unter ver-
schiedenen Parametern wie Temperatur, Last oder Geschwindigkeit bestimmt. Neben
Messungen unter trockenen Bedingungen wurden Messungen mit reinem Wasser und
Seifenwasserldsung als Zwischenmedium durchgefiihrt. Die Seife sollte dabei sicherstel-
len, dass die adhasiven Kontakte zwischen den beiden Reibpartnern, die auch beim Ein-
satz von Wasser auftreten, minimiert bis vollstdndig aufgehoben werden. Dazu wurde die
Seifenkonzentration zwischen 5 Vol.% und 100 Vol.% variiert (siehe Abbildung 92),
um die optimale Seifenmenge abzuschatzen.

~

Wasser 5% Seife 10% Seife 20% Seife 100% Seife

Abbildung 92:  Unterschiedliche Konzentrationen der Seifenwasserldsungen, die eingesetzt
wurden.

Damit ist es mdglich den reinen Hystereseanteil messtechnisch zu erfassen und mit den
theoretischen Vorhersagen zu vergleichen. Beispiele der Proben SBR/CB bzw. SBR/Si
bei zwei Lastzustanden fiir unterschiedliche Seifenkonzentrationen sind in Abbildung 93
gezeigt. Gut zu erkennen ist, dass das aus den adhésiven Mikrokontakten resultierende
lokale Maximum bei niedrigen Geschwindigkeiten mit zunehmendem Seifenanteil bis ca.
5 —10Vol. % vollstandig verschwindet. Bei weiterer Seifenzugabe nimmt die Reibkurve
im gesamten Geschwindigkeitsbereich ab. Dies deutet darauf hin, dass die Seifenwasser-
I6sung mit hoherem Seifenanteil zu stark die Oberflache benetzt und der Hystereseanteil
reduziert wird. Die Wirkung entspricht einem Tiefpass-Filter, bei dem die hochfrequenten
Anteile, die kleinen Langenskalen bzw. Kavitaten zugeordnet werden, durch die Seife
uberdeckt werden, so dass der gesamte Hysteresebeitrag erniedrigt wird. Fir weiteres
Vorgehen ist demnach notwendig die Seifenkonzentration so niedrig wie notig zu halten,
um alle dissipativen Beitrdge messtechnisch zu erfassen. Dazu wurden Simulationen auf
rauem Granit C fir drei Lasten zwischen 1 bar und 3 bar angefertigt und mit den expe-
rimentellen Daten verglichen. Die Ergebnisse fir die Proben SBR/CB und SBR/Si sind in
Abbildung 94 aufgefiihrt. Zum Vergleich wurde jeweils ein konstanter Anpassungspara-
meter b benutzt. Bei der Mischung gefullt mit geféllter Kieselsdure (Abbildung 94 (b)) ist
eine klare Tendenz festzustellen. Die 5%-Seifenwasserlosung ist ausreichend, um die
Hysterese experimentell vollstandig zu erfassen. Alle drei Laststufen kénnen durch die

115



Reibuntersuchungen mit Wasser und Seifenwasserlésung

Simulation mit b = 12,5 in einer guten Ubereinstimmung mit den Experimenten abgebil-
det werden. Zu beachten sind die Abweichungen bei htheren Geschwindigkeiten ab ca.
40 mm/s, die auf lokale Erwarmungen in der Kontaktoberflache der Gummiproben zu-
rickzufiihren sind. Die Unterschiede zwischen Experiment und Simulation nehmen in
diesem Bereich wie erwartet mit der Last zu und zeigt die gréRten Abweichungen bei
3 bar.
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Abbildung 93:  Reibmessungen der SBR/CB- (a) und SBR/Si-Proben (b) auf einer rauen Gra-
nitoberflache mit unterschiedlicher Benetzung bei 1 bar bzw. 3 bar Last sowie
einer Temperatur von 20°C.

Fur die ruBgefillte SBR-Mischung reicht dagegen die 5%-Seifenwasserldsung nicht aus,
um die adhdsiven Beitrége vollstdndig zu vermeiden. Dazu ist eine Lésung mit 10% bis
20% Seife notwendig. Eine plausible Erklarung dafur liefert die Betrachtung der lokalen
Pressung o. = g, - Ay /A, die den mittleren Druck bezogen auf die reale Kontaktflache
beschreibt. Da die reale Kontaktflache wesentlich kleiner ist als die nominelle, ist die ent-
sprechende mittlere lokale Pressung um ein vielfaches héher als die nominelle Last, hier
1 bis 3 bar.
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Abbildung 94:  Vergleich zwischen den experimentellen Reibdaten bei verschiedenen Seifen-

konzentrationen und Simulation fiir SBR/CB- (a) und SBR/Si-Mischungen (b).
Ein konstanter Anpassungsparameter b wurde fur die Simulationen verwendet
(15,5 bei SBR/CB und 12,5 bei SBR/Si).

Im Rahmen der hier présentierten Kontakttheorie lasst sich diese berechnen. Abbildung
95 zeigt die mittlere lokale Pressung fur die beiden SBR-Proben. Die steiferen Ru3proben
offenbaren eine deutlich erhthte mittlere Pressung in den Kontakten zwischen dem
Gummi und der Granitoberflache, da die reale Oberflache kleiner ist als bei den Silica-
Proben. Dies fiihrt dazu, dass sich aufgrund der hdéheren lokalen Pressung bei der
SBR/CB-Mischung mehr Trockenkontakte ausbilden und die Oberflachenspannung der
5%-Seifenwasserlosung nicht ausreicht, die beiden Reibpartner vollstdndig zu trennen.
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10°%1 .
1SBR/CB SBR/Si
J]——1bar - - -1lbar
|——2bar - - -2bar

3 bar 3 bar

Abbildung 95:  Darstellung der mittleren realen Pressung berechnet im Rahmen der Kontakt-
theorie fur die SBR-Proben in Abhangigkeit der Geschwindigkeit.

Um maglichst keine Hysteresebeitrage in einem experimentellen Versuch auBer Acht zu
lassen, wurde eine Seifenkonzentration von 5% fur alle weiteren Reibversuche mit Sei-
fenwasserldsung gewahlt. Das beutet, dass es durchaus dazu kommen kann, dass adhdsive
Beitrdge im Experiment selbst auftreten kdnnen.

6.3. Polymer- und Fiillstoffeinfluss auf die Material- und Reibei-
genschaften

In diesem Abschnitt sollen neben den physikalischen Eigenschaften auch das Reibverhal-
ten von unterschiedlichen Polymertypen gepaart mit zwei aktiven Ruf3en in Abhédngigkeit
der Fullstoffkonzentration untersucht werden. Das Ziel dieser Studie ist es, durch eine
Modifizierung des RuRes ein energieeffizientes Materialverhalten zu erzielen. Es soll er-
reicht werden, dass entweder die Einsatzmenge des Ruf3es reduziert wird, um gleiche Ei-
genschaften zu erreichen, oder dass bei gleichbleibender Menge weniger Energie in Form
von Warme dissipiert wird, wenn das Material dynamisch beansprucht wird. Dazu wur-
den zwei leicht unterschiedliche RuRe eingesetzt und mit einander verglichen. Der Unter-
schied der beiden RuBe vom Typ N550 (Referenz) und Ecorax® S247 (ES247) besteht
darin, dass die RufRagglomerate durch einen zusétzlichen Bearbeitungsschritt so modifi-
ziert wurden, dass die Struktur - wird durch eine hohere OAN (1,78 ml/g bei ES247 zu
1,21 ml/g bei N550) wiedergegeben — erhoht wurde. Die spezifische Oberflache hinge-
gen ist mit 42 m?/g fir beide RuRe gleichgeblieben (siehe auch Tabelle 1). Zu erwahnen
ist, dass die spezifische Oberflache mittels Stickstoffadsorptionsmessungen bestimmt
wurde. Die Stickstoffmolekiile sind aber wesentlich kleiner gegentiber einer typischen
Polymerkette und kdnnen auch von kleineren Kavitaten eines Rulles adsorbiert werden.
Die Folge ist, dass die effektive Oberflache, die fir die Adsorption von Polymer zur Ver-
flgung steht, fur hochstrukturierte Rul3e hoher liegen kann. Dieser Effekt soll ausgenutzt
werden, um das Eigenschaftsspektrum energieeffizienter zu gestalten.
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Fir die Untersuchungen wurden typische Polymere verwendet, die mit dieser Art des
Fullstoffs in der Praxis eingesetzt werden. Das sind EPDM, HNBR und ein Blendsystem
bestehend aus NR und BR.

6.3.1. Messungen an EPDM-Priifkorpern

Viele Dichtungen in unterschiedlichen Bereichen wie Haushalt, Automobil oder industri-
elle Maschinen werden auf Basis von EPDM hergestellt. Diese sind teilweise enormen
Belastungen wie Temperatur, Druck und dynamischen Belastungen ausgesetzt. Die phy-
sikalischen Eigenschaften missen demzufolge den Voraussetzungen angepasst werden.
Eine Moglichkeit ist es den Fullstoffgehalt zu variieren, um z.B. die Harte oder die Ruck-
prallelastizitat gezielt einzustellen. In Abbildung 96 sind die beiden genannten GrofRen in
Abhangigkeit von der Flllstoffkonzentration dargestellt.

(a) (b)
100 80

I 550 I £s247 I \sso B £s247
_ Y 60-
5 g
g = 40-
3 & 20+

i 0_
20 30 40 50 60 70 20 30 40 50 60 70
Fullgrad [phr] Fullgrad [phr]

Abbildung 96:  Vergleich der physikalischen Eigenschaften von EPDM geflllt mit N550
(schwarz) und ES247 (rot). Gezeigt sind die Harte (a) und die Rickprallelastizi-
tat (b) in Abhangigkeit des Ruf3gehalts in der Elastomermischung.

Man beobachtet eine Zunahme der Harte mit steigendem Ruf3gehalt (siehe auch Kapitel
2.4). Die Ruckprallelastizitat hingegen nimmt ab. Dies ist auf die héheren inneren Verlus-
te im Elastomerkompositen aufgrund des Brechens und der Reaggregation des Fullstoff-
netzwerkes zuriickzufiihren. Vergleicht man nun beide Rufitypen (N550 und ES247) mit-
einander, so ist ein klarer Unterschied zu erkennen. Der ES247 zeigt eine deutlich effek-
tivere Verstarkung des EPDM-Systems. Um dieselbe Hérte zu erzielen, bendétigt man ca.
10 phr weniger vom ES247 gegeniiber dem N550. Die hohere Struktur des ES247 flhrt
dazu, dass mehr Polymerketten an der Oberflache eines Ruf’agglomerats adsorbiert wer-
den, wodurch effektiv weniger Polymer fir eine elastische Verformung zur Verfligung
steht. Das Material verhélt sich steifer. Der N550 hingegen hat Oberflachenbereiche, die

durch Polymerketten nicht bedeckt werden, da die Poren fiir die grofen Polymermolekiile
zu klein sind.
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Tabelle 9:  Eingesetzten Proben mit den zugehérigen Hérten und Ruckprallwerten. Verglichen
wurden Proben mit gleicher Hérte.

N550 ES247
Fullgrad | Harte Ruckprall | Fullgrad Harte Ruckprall
[phr] | [Shore A] [%] [phr] [Shore A] [%0]
30 58 61,2 20 57 65,2
EPDM 40 63 59,6 30 62 63,4
50 68 59,2 40 67 60,4
60 73 55,4 50 71 58,8
70 76 51,6 60 76 54,6
70 80 52,0

Unter Beriicksichtigung der hoheren Harte und héheren Ruckprallelastizitat des ES247-
Ruf3es gegentiber N550 kann davon ausgegangen werden, dass bei gleichem Hartegrad
die Dissipation der ES247-Proben bei Raumtemperatur deutlich erniedrigt ist. In Tabelle
9 und Abbildung 97 sind die Messwerte aufgefiihrt und gegeniibergestellt. Die Modifika-
tion der Rulstruktur bewirkt, dass die Eigenschaften in der EPDM-Matrix im Hinblick
auf die Energieeffizienz verbessert werden konnen. Dabei kénnen sowohl die dissipativen
Verluste bei gleichbleibender Harte als auch die Menge des eingesetzten Rufes verringert
werden. Beides steigert die Energieeffizienz.

70
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(67] o (@2]
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Abbildung 97:  Darstellung der Rickprallelastizitdt gegeniiber der Harte von EPDM-
Mischungen fir N550 im Vergleich zu ES247.

Im Hinblick auf einen Reibvorgang muss hier erwahnt werden, dass die Messungen bei
Raumtemperatur durchgefiihrt wurden und die Anregungsfrequenz bei der Ruckprallmes-
sung etwa 100 Hz entspricht. Ein Reibvorgang hingegen erzeugt ein ganzes Spektrum
von Anregungsfrequenzen und findet auch bei unterschiedlichen Temperaturen statt. Da-
zu ist es notwendig, die dynamisch mechanischen Eigenschaften naher anzuschauen. Die-
se sind fir beide Systeme in Abbildung 98 dargestellt.

120



Ergebnisse und Diskussionen
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Viskoelastische Eigenschaften im Vergleich zwischen N550 (a) und ES247 (b).
Oben sind die Speichermoduln, mittig die Verlustmoduln und unten der Ver-

lustwinkel tan(§) dargestellt.

Abbildung 98:

Sowohl der Speicher- als auch der Verlustmodul nehmen mit steigendem Fullstoffgehalt
zu. Die Zunahme ist fur das System mit ES247 starker ausgepragt, was auf bessere Poly-
mer-Fullstoff-Wechselwirkung aufgrund der Strukturerh6hung hinweist. Auch ein typi-
sches Indiz dafur, dass der Fillstoff in Folge der Konzentrationserhohung besser mit der
Polymermatrix wechselwirkt, ist der starkere Abfall des Maximums von tan(d). Im
viskoelastischen Bereich oberhalb der Glasiibergangstemperatur zwischen —20°C und
80°C zeigen die Mischungen gefillt mit N550 nur geringe Zunahme beim Verlusttan-
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gens, wohingegen die ES247-Proben mit steigendem Fullstoffanteil eine stetige Zunahme
aufweisen. Dies deutet auf eine starkere Zunahme der internen Verluste im Vergleich zur
dynamischen Steifigkeit der Mischungen mit steigendem ES247-Anteil hin. Das Full-
stoffnetzwerk interagiert effektiver mit der Polymermatrix. Wie erwartet dndert sich die
Glasuibergangstemperatur nicht mit der Variation der Fillstoffkonzentration [138]. Die
Polymer-Fullstoff-Wechselwirkung hat also keinen Einfluss auf den Glaslbergang, der
nur durch das eingesetzte Polymer bestimmt wird.

Die Verstarkung, die durch Zugversuche Gberpriift wurde, zeigt keine signifikanten Ande-
rungen und dennoch ein leicht verbessertes Verhalten der EPDM-Elastomermatrix durch
ES247. Die Messungen sind in Abbildung 99 gezeigt. Zwar fallt die Reil3dehnung fur
kleinere Flllgrade niedriger aus als beim N550, bleibt aber ab einem Fullstoffgehalt von
ca. 50 phr auf gleichem Niveau. Die Reifl3festigkeit bzw. ReilRspannung hingegen nimmt
leicht zu. Die Perkolationsschwelle ist fiir ES247 zu niedrigeren Fullgraden verschoben
und unterstreicht nochmals die erhohte Struktur der RuRagglomerate des ES247. Dies ist
vor allem an Messungen mit einem Fllstoffgehalt von 50 phr (griine Kurve) zu erkennen,
bei dem eine starkere Zunahme der Reifl3festigkeit gegentiber 40 phr (rote Kurve) erkenn-
bar ist. Beim N550 missen 60 phr (blaue Kurve) eingesetzt werden, um denselben Effekt
erreichen zu kénnen.
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Abbildung 99:  Zug-Dehnung-Messungen der EPDM-Mischungen mit N550 (a) und ES247 (b).

Anhand der physikalischen Untersuchungen haben wir nun gesehen, dass der Einsatz von
RuBen mit hoher Struktur in einem EPDM-Kautschuk zur Reduzierung der Fullstoffkon-
zentration bei gleichbleibenden Eigenschaften fuhrt. Der Unterschied liegt in diesem Fall
bei 20%. Als n&chstes schauen wir uns das Reibverhalten dieser EPDM-Systeme an.

Reibeigenschaften

Die Reibeigenschaften werden in erster Linie flir Proben gleicher Harte miteinander ver-
glichen (siehe Tabelle 9), um den Einfluss der modifizierten Struktur des Rufes auf das
Reibverhalten zu Uberprufen. Die Untersuchungen wurden auf einer Stahloberflache
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durchgefuhrt, da solche Reibkombinationen h&ufig in der Praxis zu finden sind. Die Ver-
suche fanden unter trockenen Bedingungen bei 20°C und einer Last von 24 kPa statt. Die
Geschwindigkeit wurde zwischen 5 um/s und 15 mm/s variiert, um die durch Reibung
induzierten thermischen Effekte minimal zu halten. Die Ergebnisse sind in Abbildung 100
aufgefiihrt.

Fur alle Fullstoffkonzentrationen nimmt der Reibkoeffizient im gemessenen Bereich mit
der Geschwindigkeit zu. Dieses Verhalten ist auf die viskoelastischen Eigenschaften des
Gummis zuruckzufihren. Die Scherspannung im Kontakt zwischen Elastomer und Stahl-
oberflache zeigt entsprechend der Abbildung 66 eine Zunahme unter trockenen Bedin-
gungen. Die Reibwerte variieren dabei zwischen 0,4 bei niedrigen Geschwindigkeiten flr
hochgefullte Elastomerproben und ca. 2 bei hohen Geschwindigkeiten fur Proben mit
weniger RuB.
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Abbildung 100: Ergebnisse der Reibuntersuchung an EPDM-Proben gefullt mit N550 (a) und
ES247 (b) mit unterschiedlichen Fullgraden auf trockener Stahloberflache bei
20°C und einer Last von 24 kPa bzw. 0,24 bar.

Des Weiteren ist festzustellen, dass der Reibkoeffizient fur hohere Fillstoffkonzentratio-
nen niedrigere Werte erreicht. Beide Fllstofftypen verhalten sich hierbei nahezu iden-
tisch. Die Werte sinken z.B. fur kleine Geschwindigkeiten von 1,2 bei kleinen Flllgraden
(30 phr N550) auf 0,4 bei hochgefiillten EPDM-Proben (70 phr N550). In erster Linie
dominiert die Adhasion bei trockenen Verhaltnissen und niedrigen Geschwindigkeiten.
Die Adhasion ist wiederum stark von der realen Kontaktflache zwischen Gummi und
Substrat abhangig (siehe auch Gleichung (98)), welche infolge der Flllstoffzunahme ab-
nimmt. Der Speichermodul (Abbildung 98) nimmt mit dem Fullstoffgehalt zu und resul-
tiert in einem dynamisch steiferen Verhalten wéhrend eines Gleitvorgangs. Dies hat zur
Folge, dass der Gummi nicht so tief in die Kavitadten der Substratoberflache eindringen
kann und diese weniger ausgeflllt werden. Die reale Kontaktflache nimmt also ab. Dar-
aus lasst sich ableiten, dass das Reibverhalten auf Stahl bei trockenen Bedingungen durch
die Fullstoffkonzentration in der Elastomermischung signifikant beeinflusst wird. Die
Messungen fur die jeweilige Geschwindigkeit zeigen zudem einen minimalen Reibwert,
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der sich ab einer bestimmten Steifigkeit der Probe einstellt. Obwohl die Steifigkeit der
Elastomermaterialien zunimmt, gut an den Proben mit ES247 zu sehen, nimmt der Reib-
wert nicht mehr ab. In Abbildung 101 sind Reibwerte fur 1 mm/s gegeniber dem
Schubmodul bei 20°C dargestellt. Ab einer Steifigkeit von ca. 2,5 - 10 Pa wird ein na-
hezu konstanter p-Wert beobachtet. Die lokalen Anregungsfrequenzen im Kontakt sind
dabei wesentlich hoher als 1 Hz (DMA-Messfrequenz) und liegen typischerweise im Me-
gaherzbereich [146]. Es ist davon auszugehen, dass dieses Verhalten sowohl von der
Temperatur als auch von der aufgebrachten Last abhangt. Die Topographie der Substrat-
oberflache durfte zudem auch einen starken Einfluss darauf haben.

217, = N550

1,81 N o [ES247
1,51 N
1.2 S = .
£091 N

= 06

0,3

0,0

2x10° X10° 6x10° 8x10°107
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Abbildung 101: Darstellung der Reibwerte bei einer Geschwindigkeit von 1 mm/s gegenlber
dem Schubmodul bei 20°C. Fir beide Fillstoffe (N550 und ES247) nimmt der
Reibwert erst ab und bleibt nahezu konstant ab einem Modul von ca.
2,5-10° Pa.

Vergleicht man nun die beiden RuBsysteme gleicher Harte (10 phr weniger von ES247)
miteinander, so stellt man fest, dass die Reibwerte bei ES247-Mischungen fir Geschwin-
digkeiten bis ca. 2 mm/s niedriger als beim N550 sind, was auf eine niedrigeren Scher-
spannung im Reibkontakt hindeutet; d.h. die adh&sionsinduzierte Energiedissipation wéh-
rend des Gleitvorgangs ist verringert. Dies ist auch im Einklang mit den gemessenen
Rickprallwerten, die erniedrigte Verluste bei gleichbleibender Harte zeigen (Abbildung
97). Ab ca. 4 mm/s nimmt aber die Scherspannung zwischen den ES247-gefillten Mi-
schungen und der Stahloberflache mit Geschwindigkeitszunahme starker zu und resultiert
in hoheren Reibwerten im Vergleich zu den N550-Proben. Fur hohere Geschwindigkeiten
und damit hohere Anregungsfrequenzen scheint die Strukturmodifikation des Fullstoffes
die Energieverluste zu erh6hen.
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Abbildung 102: Darstellung des geschwindigkeitsabhangigen Reibkoeffizienten fir EPDM auf
trockenem Stahl; verglichen werden Proben gleicher Harte.

Eine weitere positive Eigenschaft des ES247 ist die Verbesserung des Abriebverhaltens.
Das abgeriebene Volumen nach DIN-Norm ist in Abbildung 103 zu sehen und zeigt eine
stetige Abnahme mit der ES247-Konzentration bis ca. 60 phr. Bei N550 hingegen bleibt
der Abrieb unabhangig von der Konzentration und verhalt sich wie ein inaktiver Fullstoff
(siehe auch Abbildung 15). Dies resultiert aus der héheren Struktur sowie der damit ver-
bundenen erhohten Polymer-Fillstoff-Wechselwirkung des ES247 mit EPDM und ist im
Einklang mit den Zug-Dehnung-Ergebnissen. Eine Korrelation zu ermittelten Reibwerten
konnte nicht hergestellt werden.
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Abbildung 103: Der ES247 eingemischt in eine EPDM-Matrix zeigt bessere Abriebstabilitat im
Vergleich zum N550-RubB.

Zusammenfassend l&sst sich sagen, dass durch den Einsatz von hochstrukturierten Ruf3en
in einer EPDM-Matrix das Reibverhalten in Hinblick auf die Energieeffizienz fur niedri-
gere Relativgeschwindigkeiten verbessert werden kann. Durch die stérkere Strukturierung
der RuBe wird die Polymer-Fllstoff-Wechselwirkung erhdht, wodurch eine erniedrigte
Menge bei gleichbleibender Harte eingesetzt werden kann. Dies fiihrt zur Verminderung
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der inneren Energiedissipation, die durch einen Rickpralltest sehr gut wiedergegeben und
durch die DMA-Daten bestatigt wird. Als Folge sinken die Reibbeitrage. Flr hohere An-
regungszustande bei hoheren Geschwindigkeiten hingegen sind keine Vorteile messbar,
da in diesem Bereich das Polymer mehr dominiert. Es wurde sogar eine leichte Ver-
schlechterung registriert.

6.3.2. Messungen an HNBR-Proben

Auch HNBR-Kautschuk wird fiir O-Ringe zur Abdichtung ruhender oder sich bewegen-
der Maschinen- und Anlagenteile gegentber fliissigen und gasférmigen Medien einge-
setzt. Im Kontakt kommt es bei statischen Anlagen zu Relativbewegungen mit sehr klei-
nen Geschwindigkeiten, wohingegen bei dynamischen Prozessen hohere Relativge-
schwindigkeiten erzielt werden. Aber auch Walzenbeschichtungen aus HNBR stehen mit
rauen Oberflachen (Keramiken) in Kontakt und unterliegen unterschiedlichen Schlupfge-
schwindigkeiten beim Einlauf und Auslauf der beiden Rollen.

Betrachten wir die physikalischen Eigenschaften der verwendeten HNBR-Mischungen.
Die Harte und die Werte fur Ruckprall sind in Abbildung 104 dargestellt. Wir stellen fest,
dass die Harte, wie schon beim EPDM beobachtet, bei gleicher Fullstoffkonzentration fir
die ES247-Proben erhoht ist. Wirde man die Hartedifferenz ausgleichen wollen, so muss-
te man ca. 5 bis 10 phr an N550 mehr in die Mischung hineingeben, um dieselben Shore
A-Werte zu erhalten. Bei Ruckprallelastizitat hingegen sieht man kaum bis keine Unter-
schiede zwischen den verwendeten RuBtypen. In Anbetracht der Hartedifferenz ist eine
Verminderung der Energiedissipation beim ES247 zu erwarten.
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Abbildung 104: Harte- (a) und Rickprallwerte (b) fur HNBR gefillt mit verschiedenen Kon-
zentrationen von N550 (schwarze Balken) und ES247 (rote Balken) im Ver-
gleich.

In Abbildung 105 sind die Rickprallwerte gegentiber der Hérte dargestellt. Durch den

Einsatz gleicher Flilllmenge von ES247 in einer HNBR-Mischung werden entweder héhe-
re Ruckprallwerte bei gleicher Harte oder harteres Material bei gleichem Rickprallverhal-
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ten erzielt. Die Verbesserung ist qualitativ mit den EPDM-Proben vergleichbar, der Un-
terschied zwischen ES247 und N550 ist jedoch nicht ganz so stark ausgepragt. Damit ist
der Einfluss der Strukturerhthung und damit der Polymer-Fullstoff-Wechselwirkung des
EPDM gegenuber HNBR erhoht und kann effektiver dazu ausgenutzt werden die Ener-
gieeffizienz von Endprodukten zu steigern. Nichtsdestotrotz ist die Steigerung der Ener-
gieeffizienz bei H-NBR-Mischungen deutlich ausgeprégt.
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Abbildung 105: Gegenlberstellung der Harte und der Rickprallelastizitat fur N550 (schwarz)
und EB247 (rot) gefiillte HNBR-Proben. Der ES247 zeigt hohere Ruckprallwer-
te bei gleichbleibender Harte.
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Abbildung 106: Spannung — Dehnungskurven fiir HNBR gefillt mit unterschiedlichem Fullgrad
an N550 (gestrichelte Linien) und ES247 (durchgezogene Linien). Im Vergleich
reagieren die ES247-Proben steifer im Vergleich zu den N550-Proben.

Beim quasistatischen Zugversuch — gezeigt in Abbildung 106 — ist gut zu erkennen, dass
die Proben gefillt mit ES247 hohere Spannungen bei gleicher Dehnung und gleicher
Fullstoffkonzentration erreichen. Selbst beim Vergleich zwischen Proben gleicher Hérte
liefern die ES247-Mischungen héhere Spannungswerte. Der Unterschied nimmt mit der
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Fullstoffkonzentration zu, so dass bei héher gefillten Proben der Unterschied fiir grofiere
Dehnungen mehr als 10 phr betragt (vergleiche 60 phr ES247 vs. 70 phr N550).
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Abbildung 107: Gezeigt sind Speicher- und Verlustmodul sowie Verlustwinkel (tan(§)) der
HNBR-Mischungen gefillt mit N550 (a) und EB247 (b).

Die dynamisch-mechanische Analyse zeigt nur geringe Unterschiede zwischen den bei-
den verwendeten RuBen. Sowohl fur N550 als auch fiir ES247 nehmen Speicher- und
Verlustmodul im viskoelastischen Bereich (-10°C bis 80°C) mit der Fullstoffkonzentrati-
on zu. Auch der Abfall des Speichermoduls mit der Temperatur ist starker fir héher ge-
flllte Systeme ausgepragt. Die Mischungen gefillt mit ES247 verhalten sich vergleichbar
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mit den EPDM-Proben. Der Speichermodul nimmt etwas schneller mit dem Fillgrad zu
und das Maximum des Verlustwinkels hat einen starkeren Abfall.

Wie wir anhand des HNBR-Systems sehen, sind die Effekte kommend aus der Strukturie-
rung des Rulles auch vom eingesetzten Polymertyp abhangig. Zwar zeigt das HNBR-
System eine Verbesserung durch ES247, diese féllt aber nicht ganz so stark wie beim
EPDM aus. Wie sich das Reibverhalten dndert, ist im Folgenden gezeigt.

Reibeigenschaften

Reibexperimente anhand von HNBR-Prufkorper wurden auf der Granitoberflaiche A
durchgefuhrt, um Kontakte mit rauen Keramiken nachzustellen. Der Unterschied zwi-
schen den RufRRen und der Fullstoffkonzentration wurden unter trockenen und nassen (5%-
Seifenwasserlosung) Bedingungen ermittelt, um den Einfluss auf die Adhésions- sowie
auf die Hysteresereibung abzubilden. Auch hier wurden niedrige Geschwindigkeiten ge-
wahlt, um Reiberwdrmung minimal zu halten.
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Abbildung 108: Darstellung der Reibkoeffizienten fir HNBR-Proben in Abhéngigkeit der Fill-
stoffkonzentration auf einer Granitoberflache mit 5%-Seifenwasser; gezeigt sind
Proben mit N550 (a), ES247 (b) sowie Proben gleicher Harte im Vergleich (c),

(d).

129



Polymer- und Fllstoffeinfluss auf die Material- und Reibeigenschaften

Reibergebnisse mit einer 5%-Seifenwasserldsung sind in Abbildung 108 dargestellt. Mit
zunehmender Fullstoffkonzentration nimmt der Reibkoeffizient im Bereich hoher Ge-
schwindigkeiten ab und flr niedrigere Geschwindigkeiten wird tendenziell eine Zunahme
beobachtet. Qualitativ wird fur beide RufBe dieses Verhalten gefunden. Eine stérkere Va-
riation mit der Fullstoffkonzentration vor allem bei hoheren Geschwindigkeiten ist fur die
N550-Systeme erkennbar. Eine gute Ubereinstimmung lasst sich beim Vergleich zwi-
schen Reibkoeffizient und dem Verlustfaktor tan(8) finden. Fir beide RuRsysteme sind
die Ergebnisse in Abbildung 109 gezeigt. Die Korrelation ist nur fiir hthere Flllgrade
gegeben. Fur niedrigere Fullstoffkonzentrationen ist ein gegenlaufiger Trend zu sehen,
der vor allem bei hoheren Temperaturen fiir den N550 zu beobachten ist (Abbildung 109
(@)). Es lasst sich ein Zusammenhang zwischen dem Reibkoeffizienten und dem Verlust-
faktor finden. Die Skalierung fir beide RuBtypen ist dabei gleich. Eine Verschiebung
zwischen N550 und ES247 tritt aber auf, die fiir den hochstrukturierten Ruf} zu niedrige-
ren tan(&)-Werten bei hohen Temperaturen und zu hoheren tan(§) bei niedrigeren Tem-
peraturen flhrt. Es ist davon auszugehen, dass bei moderaten Temperaturen und entspre-
chender Geschwindigkeit beide RuRtypen auf der gleichen Kurve verlaufen.
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Abbildung 109: Kaorrelation zwischen dem Reibkoeffizienten bei verschiedenen Geschwindig-
keiten und tan(é) bei unterschiedlichen Temperaturen. In (a) wird p bei kleiner
Geschwindigkeit von 0,01 mm/s mit tan(&) bei hoher Temperatur von 60°C
verglichen. (b) zeigt eine gute Korrelation zwischen p bei 15 mm/s und tan(§)
am Glaslbergangspunkt T~ — 20°C. Messpunkte mit einem Kreuz wurden
nicht beriicksichtigt.

Aus der Sicht der Energieeffizienz bedeutet das, dass bei hoheren Temperaturen bzw.
langsamere Relativbewegungen der ES247 weniger Reibenergie in Warme umsetzt. Bei
niedrigeren Temperaturen bzw. schnelleren Geschwindigkeiten dagegen agieren die
ES247-HNBR-Mischungen energetisch ineffizienter, d.h. die Kurve verschiebt sich zu
hoheren tan(d)-Werten. Auch der Vergleich von Proben gleicher Hérte bestétigt die
Vermutung, dass der modifizierte RuB ES247 nur bis zu einer Geschwindigkeit von ca.
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3mm/s ein energieeffizientes Reibverhalten zeigt. Die Ergebnisse sind in Abbildung
108 (c) und (d) gegentibergestelit.
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Abbildung 110: Reibergebnisse der HNBR-Proben mit N550 (a) und ES247 (b) auf trockenem
Granit A und 20°C und Vergleich Proben ahnlicher Harte (c) und (d).

Unter trockenen Bedingungen zeigt die Variation der Fillstoffkonzentration ein differen-
ziertes Reibverhalten (siehe Abbildung 110). Aquivalent zu den Ergebnissen fiir EPDM
ist bei N550-HNBR-Proben mit Fullstoffzunahme teilweise starke Abnahme der Reib-
werte festzustellen. Dies kann im gesamten gemessenen Geschwindigkeitsbereich beo-
bachtet werden. Da der adhédsive Reibbeitrag hier dominiert, liegt es nahe, dass mit zu-
nehmender Flllstoffkonzentration die effektive Oberflache, die noch in Kontakt mit dem
Substrat steht, abnimmt. Dadurch nimmt auch der ermittelte Reibkoeffizient ab. Die
ES247-Mischungen zeigen hingegen keine klare Tendenz. Fiir kleine Geschwindigkeiten
nehmen die Reibwerte erst zu und schliel3lich wieder ab, wohingegen bei héheren Ge-
schwindigkeiten die Reibkoeffizienten mit dem Fullgrad abnehmen (Abbildung 110 (b)).
Die Vermutung liegt nahe, dass nicht nur die Kontaktflache sich andert, sondern auch die
Oberflachenspannung durch die Zugabe von ES247 modifiziert wird. Es gilt jedoch fir
alle Konzentrationen, dass die Reibwerte fir N550 hoher sind oder auf demselben Niveau
liegen im Vergleich zu den Werten fliir ES247. Auch der Vergleich zwischen Proben &hn-
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licher Harte zeigt einen deutlichen Vorteil fiir ES247. Die Ergebnisse sind in Abbildung
110 (c) und (d) aufgefuhrt. Auch die extrahierten adh&siven Beitrage, die der Differenz
zwischen Trockenreibung und Reibwerten mit 5%-Seifenlésung entsprechen, deuten da-
rauf hin. Die Ergebnisse sind in Abbildung 111 (a), (b) gezeigt und wurden fir Proben
gleicher Harte miteinander verglichen (c), (d).
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Abbildung 111: Differenz Au zwischen Trockenmessungen und Ergebnissen bei 5%-
Seifenwasser bestimmt fir N550-Proben (a) und ES247 (b) auf Granit A bei
20°C belastet mit 24kPa. Vergleich zwischen Proben gleicher Hérte (c) und

(d).

Aus der Sicht der Trockenreibung, sehen wir also fir HNBR eine deutliche Absenkung
der Reibwerte fur kleinere Fullstoffkonzentrationen und damit eine Reduzierung der noti-
gen Energie, um einen Reibprozess aufrecht zu erhalten. D.h. bei gleicher Fullstoffmenge
ist ES247 bei niedrigen Konzentrationen energieeffizienter. Bei Betrachtung von Proben
gleicher Harte sind die Vorteile fir ES247 im mittleren Konzentrationsbereich zu finden.
Hier dominiert die Adhdsionsreibung, die bis ca. 40% niedriger bei ES247 ausfallt; Ver-
gleiche dazu Ergebnisse fiir 40phr N550 und 30phr ES247 in Abbildung 111 (d).

Die bessere Abriebstabilitat der ES247 gefiillten Mischungen, die bei den EPDM-Proben
gefunden wurde, ist auch fir die HNBR-Proben festzustellen. Die Messungen sind in Ab-
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bildung 112 gezeigt. Der Unterschied fir Systeme mit hohem Rufanteil ist am stérksten
ausgepragt. Bei 20 phr ist sogar die N550-Probe leicht im Vorteil und bei 30 phr ist kein
Unterschied gegeben. Fur hohere Konzentrationen erzeugen die ES247-Proben weniger
Abrieb.
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Abbildung 112: Bestimmung des Abriebs nach DIN 53516 von HNBR-Priifkérpern mit N550
und ES247.

Auch fur das HNBR-Polymersystem lasst sich daraus folgern, dass die Modifizierung der
Rufstruktur sich positiv auf die Fullstoff-Polymer-Wechselwirkung auswirkt. Sowohl die
Stabilitat als auch die Energieeffizienz kann so verbessert werden. Oder aber es kdnnen
kleineren Mengen vom ES247 eingesetzt werden, um &quivalente physikalische Eigen-
schaften zu erzielen. Dartiber hinaus zeigen die ES247-Proben eine Erniedrigung der
Hysteresereibung (5%-Seifenwasserlosung) bei kleineren Geschwindigkeiten bis 3 mm/s
und eine Erniedrigung der Trockenreibung, wenn man Proben gleicher Harte miteinander
vergleicht. Bei htheren Geschwindigkeiten sind keine signifikanten Unterschiede festzu-
stellen. Unter dem Aspekt der Energieeffizienz arbeiten die ES247-Mischungen deutlich
effektiver, da auch der Abrieb teilweise um 25% gesenkt werden kann.

6.3.3. Messungen an NR/BR - Blends

Als drittes Polymersystem wird ein NR/BR-Blend untersucht. NR/BR-Blends werden
vorzugsweise fir Transportbander eingesetzt, die tiber lange Strecken schwere Lasten wie
Erdabbauprodukte transportieren. Dabei ist es sehr wichtig, dass die dissipativen Verlus-
te, die durch Reibung hervorgerufen werden, moglichst klein gehalten werden, um Ener-
gie zu sparen. Wie fir EPDM- und HNBR-Mischungen soll dieses durch den Einsatz von
strukturmodifizierten Ruf3en optimiert werden.

Anhand von Hartemessungen und Bestimmung der Rickprallelastizitdt wurden die Mi-
schungen unterschiedlicher Rufkonzentration zunéchst grundcharakterisiert. Die ermittel-
ten Werte sind in Abbildung 113 zusammengefasst.
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Abbildung 113: Gezeigt ist die Harte nach Shore A (a) und die Ruckprallelastizitat (b) von
NR/BR-Blends gefiillt mit N550 und ES247.
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Abbildung 114: Vergleich der Ruckprallwerte von N550 (schwarz) und ES247 (rot) eingemischt
in ein NR/BR-Blend in Abh&ngigkeit der Harte. Es sind nur leichte Unterschie-

de mit einem kleinen Vorteil fir den ES247 bei niedergefillten Proben zu er-
kennen.

Die Harte fallt fur die ES247-Proben bei gleicher Fullstoffkonzentration etwas héher aus
und die Ruckprallwerte sind niedriger im Vergleich zu N550. Im Ruckprall-Hérte-
Diagramm Abbildung 114 ist dies verdeutlicht dargestellt. Beide RuBe verlaufen nahe-
rungsweise auf einer Kurve. Es gibt also keine Veranderung des Ruckprallverhaltens bei
gleichbleibender Héarte zwischen den beiden Ruf3en. Es ist zu vermuten, dass aufgrund
von hohen Scherkréften, die typischerweise bei NR-Mischungen wéhrend des Mischens
in einem Innenmischer auftreten, die Struktur des ES247 weitestgehend abgebaut wird, so
dass keine signifikante Materialverdnderung auftritt. Ein zusétzliches Indiz daftr ist die
Tatsache, dass dieser Effekt vor allem fur hohere ES247-Konzentrationen auftritt. Flr
Konzentrationen unterhalb von 50 phr ist eine leichte Verbesserung sichtbar. Es kann
aber eine geringe Menge von ES247 eingesetzt werden kann, um das gleiche Eigen-
schaftsspektrum zu erreichen. Der Vorteil liegt hier bei ca. 5phr. Eine zusatzliche Redu-
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zierung der Dissipation wird aber nicht erreicht. Es ist zu erwarten, dass auch andere Ma-
terialeigenschaften ahnliche Ergebnisse liefern.
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Abbildung 115: Spannung-Dehnungskurven der NR/BR-Blends verstarkt durch N550 und
ES247 mit systematisch steigendem Fullstoffgehalt. Gezeigt ist auch die unge-
flllte Probe(griin).
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Abbildung 116: Vergleich der Reif3festigkeit und -dehnung zwischen N550 und ES247 gefillten
NR/BR-Proben. N550 Proben zeigen besseres Zugverhalten.

Die Ergebnisse der Zugversuche — abgebildet in Abbildung 115 — untermauern die Resul-
tate aus den Harte- und Ruckprallmessungen. Bei gleicher Flllstoffkonzentration weisen
die ES247-Proben nur eine leichte Erhéhung der Spannungswerte auf. Dabei verringert
sich jedoch sowohl die ReiRdehnung als auch die Reif3festigkeit im Vergleich zu den
N550-Proben (Abbildung 116). Eine Ausnahme stellt die 50 phr N550-Probe dar. Diese
zeigt zwar eine erhohte Reildehnung, aber eine geringe Reilfestigkeit gegenlber der
ES247-Mischung gefullt ebenfalls mit 50 phr. Eine Probenschwankung ist hier nicht aus-
zuschlielen. Unabhéngig vom eingesetzten Fullstoff verhalten sich beide Rufitypen aktiv
verstarkend (siehe dazu auch Abbildung 15). Mit Zunahme der Fullstoffkonzentration
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wird eine optimale ReiRfestigkeit bei ca. 50 phr gefunden. Die Reildehnung hingegen
nimmt sukzessive mit dem Ruf3gehalt ab. Auch in den Zugversuchen kann die Struktur-
modifizierung keine Vorteile fir den ES247-Rul} liefern. Eine Verschlechterung der
ReilRdehnung und der Reil}festigkeit von ca. 3% kann fur alle Konzentrationen (ausge-
nommen 50 phr) beobachtet werden.
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Abbildung 117: Darstellung der Moduln und des Verlustfaktors fir das Blendsystem NR/BR
gefiillt mit N550 (a) und ES247 (b). Die starken Anderungen im Glasiiber-
gangsbereich, die durch Pfeile gekennzeichnet sind, sind auf die Kristallisation
bzw. Kristallaufschmelzung des BRs zurlickzufiihren.
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Die Messungen der temperaturabhangigen Moduln und des Verlustfaktors sind in Abbil-
dung 117 dargestellt. Durch die Verwendung eines hoch-cis BR, der bei Temperaturen
unterhalb von —20°C kristallisiert, wird eine starkere Erhéhung des Speichermoduls in
diesem Temperaturbereich beobachtet. Dies &ulert sich in den Messkurven als eine aus-
geprigte ,,Schulter neben dem durch den NR dominierten Glastibergang, der fur diese
Mischungen bei etwa —55°C liegt. Gekennzeichnet ist der Einfluss der kristallinen Phase
durch Pfeile in Abbildung 117. Auch der Verlustmodul zeigt in diesem Temperaturbe-
reich erhohte Werte. Die Kristallisierung verlauft nicht spontan, sondern wird durch loka-
le Kristallkeime initiiert. Die Kristallite wachsen mit einer Temperaturerniedrigung und
wirken wie verstarkende Fullstoffe in der weicheren Polymermatrix. Der Speichermodul
steigt und die aus der inneren Reibung der Polymerketten untereinander kommenden Ver-
luste nehmen zu. Bei hoheren Temperaturen dominieren dagegen die RuRe. Mit der Kon-
zentrationszunahme von N550 bzw. ES247 ist, wie schon bei EPDM und HNBR, eine
Erhoéhung des Speicher- und des Verlustmoduls zu beobachten. Die Wirkung beider Ruf3e
ist dabei sehr &hnlich, es sind kaum Unterschiede festzustellen. Im Rahmen der Messun-
genauigkeit und Probenstreuung sind keine Vorteile des ES247 mit Bezug auf Energieef-
fizienz zu erkennen. Ein ahnliches Ergebnis ist auch fiir die Reibuntersuchungen zu er-
warten, da Reibphanomene stark durch die viskoelastischen Eigenschaften des
Elastomermaterials bestimmt sind.

Reibeigenschaften

Anders als bei Reibuntersuchungen fir die HNBR- und EPDM-Mischungen wurden die
Reibmessungen fur das NR-BR-Blend sowohl auf Stahl als auch auf Granit A durchge-
fuhrt. Auf beiden Oberflachen wurde nass (5% Seifenwasser) und trocken gemessen. Die
Bedingungen wurden zum Vergleich beibehalten. Die Temperatur wurde im Rahmen der
Messgenauigkeit auf 25°C gehalten und der Druck auf 24 kPa eingestellt. Die Reibkraft
wurde geschwindigkeitsabhé&ngig registriert und so der Reibkoeffizient bestimmt. Ergeb-
nisse auf der Stahloberflache sind in Abbildung 118 gezeigt.

Bei Messungen mit 5%-Seifenwasser kann im gemessenen Geschwindigkeitsbereich eine
stetige Erhéhung des Reibkoeffizienten beobachtet werden. Der Reibwert nimmt von ca.
0,15 bei kleinen bis 0,35 bei hohen Geschwindigkeiten zu. Die Ergebnisse werden der
Hysteresereibung zugeordnet und erreichen ein Maximum vermutlich bei wesentlich ho-
heren Geschwindigkeiten um 80 mm/s. Zwischen den beiden Rufl3-Systemen ist dabei
kein charakterisierender Unterschied festzustellen. Der Einfluss der Ruf3zunahme wirkt
sich reduzierend auf den Reibkoeffizient aus. Dies ist auf den ersten Blick kontrovers, da
durch die Zugabe von verstérkenden Fllstoffen die inneren Verluste sich erhéhen und zu
hoheren Reibbeitrdgen fiihren sollten. Auch der Verlustmodul, der mit dem dissipativen
Anteil korreliert ist, weist darauf hin. Es sollte aber nicht aulRer Acht gelassen werden,
dass durch die Zugabe von Fllstoffen auch die Steifigkeit des Materials ansteigt. Damit
wird das Elastomer bei gleichbleibender Last weniger stark verformt und das deformierte
Volumen nimmt ab. Fir sinusoidale Oberflachen z.B. skaliert der Reibwert linear mit
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dem Verlustmodul E” sowie deformiertem Volumen V und quadratisch mit der Deforma-
tionsamplitude &; d.h. p~V - E” (w, €) - £2. In erster Naherung kann eine antiproportionale
Beziehung zwischen dem Speichermodul E’ und dem deformiertem Volumen V~1/E’
sowie Dehnung e~1/E" gefunden werden; u~E"'/E'3. Damit skaliert der Reibkoeffizient
starker antiproportional mit der Steifigkeit der Probe gegenlber der Dissipation und
nimmt deshalb ab. Wie spater zu sehen sein wird, hangt das Verhalten auch von der ein-
gesetzten Oberflache ab (siehe Abbildung 119 (a, b)).
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Abbildung 118: Messungen der NR/BR-Proben gefiillt mit N550 (a, ¢) und ES247 (b, d) auf
nassem (5% Seifenwasser) (a, b) und trockenem Stahl (c, d) bei 20°C und einer
Last von 24kPa.

Auch unter trockenen Bedingungen kann eine Zunahme des Reibkoeffizienten mit stei-
gender Geschwindigkeit registriert werden. Das Maximum ist jedoch gegenuber den
Messungen mit Seifenwasser deutlich erhdht und zeigt eine leichte Verschiebung zu nied-
rigeren Geschwindigkeiten. Das Reibmaximum liegt bei etwa 10 mm/s. Die Verschie-
bung gegenlber Hysteresemaximum ist auf die héheren Anregungsfrequenzen, die bei
einem Abschalvorgang auftreten, zuriickzufiihren. Das Elastomer erreicht schon bei nied-
rigeren Geschwindigkeiten das Dissipationsmaximum. Im betrachtetem Geschwindig-
keitsbereich variiert der Reibkoeffizient zwischen 0,5 sowie 2,5 und hangt stark vom
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RuBgehalt ab. Das durch Adhé&sion dominierte Reibverhalten nimmt mit der Fillstoffkon-
zentration ab. Dies ist die Folge der Abnahme der realen Kontaktflache zwischen Elasto-
mer und Substrat aufgrund der Steifigkeitserhéhung durch Fillstoffzugabe. Schon bei den
Proben mit EPDM konnte ein &quivalentes Reibverhalten festgestellt werden (siehe Ab-
bildung 100). Im Gegensatz zum EPDM unterscheiden sich die beiden RuB-Typen im
Rahmen der Messungenauigkeit jedoch nicht voneinander.
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Abbildung 119: Reibmessungen der NR/BR-Proben gefiillt mit N550 (a, ¢) und ES247 (b, d) auf
Granit A mit 5%-Seifenwasserlosung (a, b) und unter trockenen Bedingungen
(c, d) bei einer Temperatur von 20°C und 24 kPa Normallast.

Das Reibverhalten der NR/BR-Proben auf einer rauen Oberflache, wie der Granitoberfla-
che A, zeigt zwar auch eine Abh&ngigkeit von der RulRkonzentration, jedoch nimmt die
Hysteresereibung mit dem Fllstoffgehalt zu. In Abbildung 119 (a, b) ist eine deutliche
Zunahme des Reibkoeffizienten durch den RuBgehalt zu beobachten. Dadurch, dass die
rauere Oberflache wesentlich hthere Deformationsfelder im Material bewirkt, ist der dis-
sipative Hystereseanteil auch starker ausgeprégt. Die inneren Verluste werden dominanter
und die Reibwerte sind gegenuber der Stahloberflache erhoht. Bis auf die ES247-Probe
mit 30phr ist der Unterschied zwischen den beiden Ruf3en gering. Die Werte liegen zwi-
schen 0,25 und 0,6. Das Hysteresemaximum kann fir diese Reibpaarung und experimen-
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telle Einstellung nicht eindeutig bestimmt werden und liegt bei hoheren Geschwindigkei-
ten oberhalb von 15 mm/s.

Die erste Betrachtung der Messdaten unter trockenen Bedingungen offenbart zwar keine
Verringerung des Reibkoeffizienten um die Halfte wie beim Stahl, der Unterschied liegt
jedoch immer noch bei etwa 20%. Auch sind die Werte deutlich niedriger als auf der
Stahloberflache. Durch die stark aufgeraute Oberflache verringert sich die reale Kontakt-
flache signifikant und fihrt zu einer Erniedrigung der Adhasion. Der Reibwert sinkt. Es
scheint auch, dass die Fillstoffzunahme und damit zusammenhéngende Steifigkeitszu-
nahme keinen groRen Einfluss auf den Reibkoeffizienten bei einer rauen Oberflache ha-
ben. Dennoch ist eine Reibwertverringerung mit der Fullstoffkonzentration festzustellen.

Zusammengefasst konnen wir fir NR/BR keine groRen Unterschiede zwischen den bei-
den RufRen feststellen. Weder in den physikalischen Eigenschaften noch im Reibverhalten
kann der ES247 punkten. Der einzige Vorteil konnte darin liegen, die Einsatzmenge um
einige phr reduzieren zu koénnen, die jedoch im unteren einstelligen Bereich liegt. Dem-
gegeniiber steht der etwas hohere Preis des modifizierten RuRes gegeniiber.
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6.4. Einfluss extrinsischer Grofden auf die Reibeigenschaften von
Laufflichenmischungen

Unter extrinsischen GrofRen versteht man Einflussfaktoren, die von auf3en auf das betrach-
tetet System einwirken. In diesem Kapitel werden die Reibeigenschaften in Abhéngigkeit
von der Temperatur und von der auf die Probe wirkenden Last néher untersucht. Der Fo-
kus liegt hier auf Laufflachenmischungen von Reifen.

Reifen sind alltaglich anzutreffende Produkte, die von auf3en recht simpel erscheinen, im
Inneren aber eine erhebliche Komplexitat aufweisen. Neben dem Gummi beinhaltet ein
Reifen auch diverse Gewebesorten (Stahl, Textil), um die Steifigkeit des Reifens z.B. beli
Abbiegevorgéngen zu gewahrleisten und auch den Rollwiderstand zu verringern. Dabei
besteht der Reifen nicht nur aus einer Sorte Gummi, sondern wird je nach Position des
Elastomermaterials im Reifen unterschiedlich zusammengesetzt. Man kann bedenkenlos
sagen, dass Reifen Hightechprodukte sind. Abbildung 120 zeigt einen halben Querschnitt
durch LKW- und PKW-Reifen mit den einzelnen Bereichen fiir die Karkasse, Laufflache,
Seitenwand usw.
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Abbildung 120: Darstellung der Querschnitte von LKW- (a) und PKW-Reifen mit den einzelnen
Bereichen und Anzahl der Mischungen [147].

Auf dem Markt befinden sich unterschiedliche Reifentypen. Die Einen werden im Winter,
die Anderen im Sommer genutzt. Dieser Art von Reifen sind auf einen bestimmten Tem-
peraturbereich ausgelegt, bei dem diese optimale Eigenschaften besitzen. Daneben gibt es
Reifen, die das ganze Jahr eingesetzt werden konnen, die sogenannten Allwetterreifen.
Dabei mussen alle Typen unterschiedlichen Belastungen standhalten und zusatzlich be-
stimmte Eigenschaften erfullen. Ein LKW-Reifen z.B. wird ganz anders beansprucht als
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ein PKW-Reifen. Die Lastkraftwagen fahren meist nur Autobahn und sind dabei nicht
sehr schnell unterwegs. Die Reifen mussen also unter hoher Belastung ausdauernd sein
bzw. gute Abriebstabilitat aufweisen. PKW-Reifen dagegen werden auch bei hohen Ge-
schwindigkeiten eingesetzt und die nominelle Last ist geringer. Daneben missen Reifen
weitere Kriterien erfullen. Eine Auswahl ist in Abbildung 121 gezeigt.

Rollwiderstand
Handling
Geréduschentwicklung Trockenhaftung
Komfort * 4
Abriebbestindigkeit .. Nasshaftung

Y
Schnee- und Eisverhalten

Abbildung 121: Darstellung des magischen Dreiecks mit erweiterten Eigenschaften, die fir Rei-
fen wichtig sind.

Die drei wichtigsten Eigenschaften sind Rollwiderstand, Nasshaftung sowie Abriebbe-
standigkeit. Diese werden auch als magisches Dreieck bezeichnet. Das liegt vor allem
daran, dass bei einer Mischungsmodifizierung nur eine, maximal zwei dieser Eigenschaf-
ten verbessert werden kénnen, wohingegen die andere(n) sich verschlechtert(n) [142]. Fur
die Performance des Reifens beim Beschleunigen, Abbiegen oder Bremsen ist hauptséch-
lich die Laufflache mit ihrer Profilierung von entscheidender Bedeutung, weshalb in die-
ser Arbeit nur Laufflachenmischungen vereinfacht ohne Profileinfluss fiir die Reibunter-
suchungen herangezogen werden.

Im ersten Abschnitt werden sieben unterschiedliche Modellsysteme untersucht. Neben
vier systematisch gewéhlten Personenkraftwagenmischungen werden hier auch zwei Mi-
schungen fur LKW und ein System flr den landwirtschaftlichen Bereich analysiert. An-
schlieRend werden Untersuchungen an einer Rennreifenmischung durchgefihrt und Vor-
hersagen durch das gezeigte theoretische Modell fur drei Rennstrecken gezeigt.
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6.4.1. Modellsysteme von Laufflichenmischungen

Um moglichst grolRe Bandbreite an Laufflichenmischungen verschiedener Reifentypen
abdecken zu konnen, wurden sieben Elastomere aus den Bereichen PKW, LKW und
Landwirtschaft (Agrar) hergestellt. Die Herstellung wurde in einem Innenmischer durch-
gefuhrt und das Vulkanisationssystem auf einem Walzwerk dazugegeben. AnschlieRend
wurden die Mischungen in einer Heizpresse vulkanisiert (siehe auch Kapitel 5.4). Abbil-
dung 122 zeigt zusammenfassend den repréasentativen Probenpool mit den jeweiligen Ab-
klrzungen, die im Weiteren benutzt werden.

v [ e
Homo- Homo- Homo-

,@ 6’@/ ) 6’@ 2. /6) @0

Abbildung 122: Schematische Darstellung der eingesetzten Laufflachenmischungen zur Be-
stimmung des Reibverhaltens.

Zur groben Eingruppierung der physikalischen Eigenschaften wurden die Elastomermi-
schungen nach verschiedenen DIN-Normen untersucht. Im Folgenden werden die Ergeb-
nisse gezeigt und diskutiert.

Physikalische Eigenschaften

Die Harte gibt einen Uberblick tiber die Steifigkeit der hergestellten Materialien bei
Raumtemperatur. In Abbildung 123 (a) sind die Werte flr alle Laufflichenmischungen
dargestellt und liegen zwischen 58 und 67 Shore A. Hier zeigen die PKW-Vulkanisate
eine systematische Abnahme der Steifigkeit durch den Einsatz von Kieselsdure als Full-
stoff. Der Grund liegt vor allem in der Polymer-Fillstoff-Wechselwirkung. Die Anbin-
dung der Kieselsdaure wird durch die Modifizierung der Silanolgruppe erreicht, indem ein
Silan, der vorzugsweise eine Schwefelgruppe besitzt, an die Oberflache der Kieselsdure
geknupft wird. Die Schwefelgruppe kann dann kovalent an die Position einer C-C-
Doppelbindung mit der Polymerkette gebunden werden. D.h. der Fullstoff steht im All-
gemeinen nicht direkt mit der Polymerkette in Kontakt, wie es (blicherweise beim Ein-
satz von Ruf3en der Fall ist. Die Silane fungieren wie Abstandshalter und kénnen sich bei
einer Deformation mitverformen. Der Verbundwerkstoff verhalt sich weicher. Durch die
Zugabe von BR und NR in die SBR-Matrix steigt die Harte von 63 auf 67 Shore A fiir das
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RuRsystem an. Dieser Unterschied kann einerseits durch die hthere Molmasse vom NR
primar aber durch den abweichenden Anteil an Weichmachern erklart werden (siehe auch
Tabelle 5). Ein Unterschied zwischen den Silica-Mischungen ist dagegen nicht festzustel-
len, obwohl in der Homopolymermischung ein hoherer Anteil an Weichmacher von ca.
10 phr zu finden ist. Die LKW-Mischungen und die Agrar-Probe zeigen keine signifikan-
ten Unterschiede in der Harte; sind aber durchweg mit der hartesten PKW-Probe ver-
gleichbar. Obwohl hier weniger RuB zum Einsatz kommt (60 phr zu 80 phr bei PKW),
werden durch die hohere Grundhérte vom NR auch héhere Hartegrade erreicht.
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Abbildung 123:  Darstellung der Shore A Hérte und der Rickprallelastizitét fir die eingesetzten
Laufflachenmischungen

Auch die Ruckprallelastizitat wurde nach DIN ISO 53512 fur alle Mischungen ermittelt.
Die PKW-Mischungen zeigen in dieser Disziplin durchweg unterschiedliches Verhalten.
So weisen die Homopolymerprifkorper aufgrund des verwendeten SBR-Polymers mit
hohem Styrolanteil eine niedrigere Riickprallelastizitat als die Blendsysteme auf, in denen
Butadien Rubber (BR) mit 20 phr eingearbeitet ist. Dieser ist daftir bekannt hohe Riick-
prallwerte bei Raumtemperatur zu erreichen, da die Glastibergangstemperatur, bei der
hohe dissipativen Verluste in Form von Warme zu erwarten sind, bei niedrigen —110°C
liegt. Bei Raumtemperatur ist BR sehr elastisch. Auch der NR weist hier deutlich erhéhte
Elastizitat auf. Die LKW-Proben zeigen durchweg deutlich erhdhte Ruckprallwerte. D.h.
beide zuséatzlichen Polymertypen erhdhen die Ruckprallelastizitdt gegentiber dem SBR.
So steigt der Wert von 15% auf 25% beim RufRsystem (PKW) und von 23% auf tber
40% beim System mit Kieselsaure an. Auch anhand der Agrarmischung, bei der NR
durch SBR substituiert wurde, kann dieses Rickprallverhalten beobachtet werde. Durch
den Einsatz von BR im NR dagegen kann die Elastizitat erhoht werden (NR/BR/CB). Bei
den NR-Mischungen waére die geringe eingesetzte Rufimenge zu beachten. Der Unter-
schied zwischen den beiden Fullstoffsystemen st auf die Fullstoff-Polymer-
Wechselwirkung zurtickzufiihren, die oben schon diskutiert wurde. Diese fiihrt zu einer
Steigerung der Rickprallelastizitdt um 50% bis 60% gegeniiber den Rufmischungen. Es
ist zu erwarten, dass der Rollwiderstand fur die Silica-Proben deutlich niedriger ausfallt.
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Durch die Berlcksichtigung der Harte kdnnen die Unterschiede des Rickprallverhaltens
der eingesetzten Mischungen noch besser visualisiert werden. Eine entsprechende Dar-
stellung ist in Abbildung 124 gezeigt. Wie schon erwéhnt, ist eine deutliche Zunahme der
Ruckprallelastizitat sowie der Harte zu beobachten, wenn BR und NR zugegeben werden.
Die NR-Systeme zeigen hérteres Verhalten bei gleichzeitig hoherer Riickprallelastizitat
gegenuiber den PKW-Mischungen mit hohem Anteil an SBR.

1 —@— PKW - Homopolymer
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454 A LKW /A Agrar
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Abbildung 124: Gegenlberstellung der Rickprallelastizitat und der Harte fir alle Laufflachen-
mischungen. Durch die Zugabe von NR und BR in eine SBR-Matrix werden
hohere Elastizitatswerte erreicht. Polymerbedingt zeigen NR-Systeme im Ver-
gleich zum SBR generell héhere Riickprallelastizitat bei hoher Hérte.

Um das Verhalten der Zugkraft bei unterschiedlichen Dehnungszustanden zu ermitteln,
wurden Zugversuche an den Prifkorpern durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Abbildung
125 dargestellt. Anders als fur Metalle ist eine deutlich hthere Dehnung bei gleichzeitig
niedrigerer Spannung sowie nicht linearer Zusammenhang zwischen Spannung und Deh-
nung festzustellen. Prinzipiell zeigen die Proben beim Zugversuch typisches Verhalten
eines Elastomerverbundstoffes. Mit Fortschreiten der Ausdehnung nimmt die Zugkraft
bzw. Spannung erst linear zu und flacht im mittleren Dehnungsbereich zwischen 10%
und ca. 150% ab, worauf ein steiler, ndherungsweise linearer Anstieg der Kraft zu ver-
zeichnen ist, bis das Material versagt und die Probe reif3t. Die resultierenden ReiRdehnun-
gen und ReiRfestigkeiten sind in Abbildung 126 zusammengefasst. Die beiden PKW-
Mischungen geflllt mit der silanisierten Kieselséure unterscheiden sich weder in der
ReilRdehnung noch in der Zugspannung voneinander. Es kann im Mittel nur eine leichte
Zunahme beider MessgroRen fiur das Blend-System festgestellt werden. Bei der Gegen-
uberstellung der beiden RuBR-Mischungen liegt aber eine Zunahme der Zugspannung mit
einer Abnahme der Rei3dehnung beim Blend vor.
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Abbildung 125: Spannung-Dehnungskurven der eingesetzten Mischungen fir PKW (a) und

LKW / Agrar (b).
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und Gegentiberstellung der beiden GroRen (c). NR-Mischungen (LKW, Agrar)
zeigen deutlich hohere Reifl3festigkeiten bei vergleichbarer Reifdehnung gegen-
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Durch den NR erreichen die LKW- und Agrarmischungen eine deutlich erhohte Reil3fes-
tigkeit gegentber den PKW-Mischungen, die untereinander keine Unterschiede auswei-
sen. Dies ist auch erforderlich, da solche Reifenlaufflichen hoheren Belastungen ausge-
setzt sind, sei es auf der Autobahn oder im Gelande beim Transport von schweren Lasten.
In der Gegeniberstellung (Abbildung 126 (c)) erreichen die NR-Vulkanisate bei ndhe-
rungsweise gleicher Dehnung von 450% eine Steigerung der Festigkeit um ca. 50% ge-
genuber den SBR-Proben. Durch die Substitution des NRs mit BR oder SBR kann zudem
noch héhere Maximaldehnung erreicht werden. Damit sind Laufflachen auf Basis von NR
pradestiniert fur Anwendungen, bei denen die Reifen hohen Lasten ausgesetzt sind. Zu-
satzlich komm hinzu, dass NR bei hochdynamischen Anwendungen kristalline Phasen
ausbildet, die das Wachstum von Rissen im Material stark beeintrachtigen, wodurch eine
besser Abriebstabilitat erreicht werden kann [9, 148].

Dynamisch mechanischen Eigenschaften

Zu den standardisierten Messungen wie Hérte oder Zugversuch wurden auch dynamisch
mechanische Eigenschaften in Abhadngigkeit von der Temperatur und der Frequenz
durchgefuhrt. Aus den experimentell bestimmten Messdaten wurden viskoelastische Mas-
terkurven erstellt, die den Messbereich auf der Frequenzachse deutlich erweitern konnten.
Dies ist notwendig, um das Materialverhalten unter dynamischer Belastung fur einen wei-
ten Frequenzbereich zu kennen. Die verwendete Methode zur Bestimmung der Master-
kurven ist in Abschnitt 3.2 beschrieben.

Anhand von den puren SBR-Mischungen werden an dieser Stelle die Verschiebungsfak-
toren diskutiert. Ergebnisse fiir alle anderen Mischungen sind in Kapitel 8.1 aufgefthrt.
Abbildung 127 zeigt die horizontalen Verschiebungsfaktoren a; der RuB- und Silica-
Mischungen. Die Referenztemperatur betragt 20°C. Die manuell ermittelten Werte
(schwarze Punkte) kénnen zu niedrigen Temperaturen hin bis ca. —30°C durch die WLF-
Gleichung (40) (rote Linie) vollstandig abgebbildet werden. Fir tiefere Temperaturen ist
diese Methode nicht mehr gultig, da die Glaslibergangstemperatur fiir beide Mischungen
zwischen —25°C und —30°C liegt. Obwohl beiden Elastomeren dasselbe Polymer zu
Grunde liegt, ist die Polymerdynamik nicht ganzlich identisch. Die unterschiedlichen
WLF-Parameter deuten darauf hin. Es ist nicht zu vernachléssigen, dass die Dynamik
nicht nur durch das Polymer selbst, sondern auch durch die Vernetzungsdichte oder Vor-
handensein von Weichmachern beeinflusst wird. Die Kieselsaure selbst beeinflusst die
Polymerdynamik nicht [112]. Der Einsatz von bifunktionellen Silanen dagegen greift in
die Vernetzung ein und verindert diese. Die Folge ist eine Anderung der mittleren Ma-
schengrolRe im Polymernetzwerk. Wie wir spater sehen werden, verandert sich die Glas-
Ubergangstemperatur bzw. Glastibergangsfrequenz flr die beiden gezeigten Systeme aber
nicht (siehe Abbildung 130). Zur Uberpriifung der Verschiebungsfaktoren von Silica-
Proben wurde zusétzlich die dielektrische Spektroskopie eingesetzt. Die Werte stimmen
mit denen aus den mechanischen Messungen gut Gberein (griine Punkte in Abbildung 127
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(b)). Dadurch koénnen wir sicher sein, dass die Polymerdynamik der geflllten Proben
durch die mechanische Methode richtig bestimmt wurde [31, 108].
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Abbildung 127: Darstellung der horizontalen Verschiebungsfaktoren fiir die SBR-Systeme ge-
flillt mit RuB (a) und gefallter Kieselsdure (b). Bei der Probe mit Kieselsaure (b)
sind zusétzlich die horizontalen Verschiebungsfaktoren aus der Dielektrik auf-
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Abbildung 128: Vertikalen Verschiebungsfaktoren by in Abhéngigkeit der Temperatur fur reine
SBR-Proben mit RuB (a) und Kieselsaure (b).

Zusatzlich zur horizontalen Verschiebung mussen vertikale Verschiebungen an den ein-
zelnen Messkurven der beiden Moduln vorgenommen werden, um eine Masterkurve zu
erzeugen. Die vertikalen Verschiebungsfaktoren b, sind in Abbildung 128 gezeigt. Fakto-
ren bei kleiner Deformationsamplitude von 0,1% zeigen eine gute Ubereinstimmung bei-
der Moduln. Damit ist die Kramers-Kronig-Relation erfillt [88, 105]. Dagegen unter-
scheiden sich die Verschiebungen fir Speicher- und Verlustmodul bei hoherer Deforma-
tion. Flir G"' sind die Verschiebungen starker ausgepragt. Zum Vergleich betrachten wir
dazu die scheinbare Aktivierungsenergie. Die aus der Steigung der Kurven ermittelten
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Werte flr alle Mischungen auBer der Agrarprobe (dazu spater mehr) sind in Abbildung
129 gezeigt.

{CJE,01%) [ JE (01%) [ E, (0,1%)
141 mmE, v HEE (% [ E (%)
12 /e, Gv) WEME, v ENE, G%)

8,2
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Abbildung 129: Scheinbare Aktivierungsenergie fiir unterschiedliche Elastomersysteme fir zwei
Amplituden. Bei der Amplitude von 0,1 % sind die E,-Werte fur Speicher- und
Verlustmodul identisch (siehe dazu auch Abschnitt 8.1).

Die scheinbaren Aktivierungsenergien der beiden PKW-Mischungen gefiillt mit Ruf sind
nahezu identisch. Bei kleiner Amplitude sind die Werte bei ca. 8 kJ/mol und liegen in
der GroRenordnung von Van de Walls Wechselwirkungen. Fir eine Deformation von 3%
kdénnen Werte um 5 kJ /mol flr den Speichermodul und 10 kJ /mol fur den Verlustmodul
gefunden werden. Ein ahnliches Verhalten wird auch fur PKW-Laufflachenmischungen
mit Kieselsdure und NR-Prufkdrper mit RuR beobachtet. Die Energien liegen fiir die bei-
den letztgenannten Systeme teilweise deutlich niedriger. Der grofite Unterschied kann bei
den Silica-Proben (rot) festgestellt werden. Bei 3%er Deformationsamplitude sind die
Verschiebungen flr den Speichermodul vernachléssigbar klein und &ufern sich in sehr
niedrigen Aktivierungsenergien von nur 0,5 kJ/mol. Fir den Verlustmodul hingegen
steigen diese deutlich von ca. 2,5 kJ/mol auf bis zu 6,2 kJ /mol an. Das ist eine Steige-
rung um mehr als 100%. Wir erinnern uns, dass die Interpretation der temperaturindu-
zierten vertikalen Verschiebungsfaktoren und daraus resultierenden scheinbaren Aktivie-
rungsenergie auf die Wechselwirkung zwischen den Fullstoffpartikeln infolge der glasar-
tigen Polymerbriicken zuriickzufiihren ist. Flr das Silica-System bedeutet das, dass die
Temperaturabhdngigkeit der Polymerbriicken niedrig ist. Das liegt vor allem an der Sili-
ca-Polymer-Anbindung durch das Silan. Bei den beiden RuBsystemen (SBR und NR)
werden die Polymerketten direkt an der Ruf3oberflache adsorbiert und sind immobilisier.
Die Schichtdicke der adsorbierten Polymerketten ist dabei starker thermisch aktiviert.
Durch geringe Menge des Fullstoffs in der NR-Matrix sind die Abstdnde der Fullstoffpar-
tikel gréRer und damit die Polymerbriicken weicher. Die scheinbaren Aktivierungsener-
gien sind damit niedriger. Durch die hohere Deformation werden die Polymerbriicken
stérker beansprucht. Die Steifigkeit nimmt ab und duRert sich in einer erniedrigten Akti-
vierungsenergie. Die Dissipation steigt in den nanoskopischen Bereichen dagegen an und
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die Temperaturabhangigkeit nimmt starker zu. Die Folge ist eine Erh6hung der scheinba-
ren Aktivierungsenergie fiir den Verlustmodul G"'.

Die Erzeugung der viskoelastischen Masterkurven der Agrarmischung muss hier geson-
dert behandelt werden. Zwar sind sowohl die Polymerblends NR/BR als auch NR/SBR
nicht gut mischbar, was zwangsweise zu einer Bildung von Polymerdomanen fiihrt, die
jeweils unterschiedliche Relaxationszeiten aufweisen und dadurch die Zeit-Temperatur-
Superposition nicht mehr gltig ist [148]. Jedoch liegt die Glasubergangstemperatur T,
vom verwendeten SBR deutlich héher als vom NR und beeinflusst die vieskoelastischen
Eigenschaften im gummieleastischen Plateau. Dadurch ist die Bestimmung der horizonta-
len Verschiebungsfaktoren nicht eindeutig. Zwar lassen sich diese durch die Verschie-
bung des Verlusttangens bestimmen. Das Ergebnis der zusatzlichen vertikalen Faktoren
folgt dann nicht mehr der Standartprozedur. Es werden zwei Bereiche mit verschiedenen
Steigungen gefunden. Siehe dazu Abbildung 174 im Appendix. Eine weitere Eigenschaft
beeinflusst dieses Resultat. Der Ru zeigt eine bessere attraktive Wechselwirkung zum
SBR und wird auch mit groBem Anteil in SBR-Domanen gefunden [148, 149]. Im NR ist
demzufolge weniger Rul zu finden. Das erklért auch die unterschiedlichen Steigungen in
dem Aktivierungsdiagramm zur Bestimmung der vertikalen Verschiebungsfaktoren.
Durch die hoher verstarkte SBR-Matrix, die zudem bei héheren Temperaturen bzw. nied-
rigen Frequenzen auftritt, lassen sich die viskoelastischen Masterkurven der NR/SBR/CB-
Probe nur approximativ bestimmen. Die erzeugten Masterkurven sind deshalb nur mit
Vorsicht zu betrachten, werden im Weiteren aber so wie gezeigt verwendet.

Durch die horizontalen und zusatzlichen vertikalen Verschiebungen der Messkurven kann
eine Beschreibung der viskoelastischen Eigenschaften in einem grof3en Frequenzbereich
erreicht werden. Die viskoelastischen Masterkurven der eingesetzten Probekdrper fur eine
Deformation von 0,1 % und eine Referenztemperatur von 20°C sind in Abbildung 130
und Abbildung 131 gezeigt. Die dazugehdrigen Masterkurven fur y = 3,0% sind im Ab-
schnitt 8.1 zu finden und gegenlbergestellt. Anhand der Messungen bei y = 0,1% wer-
den an dieser Stelle die Unterschiede zwischen den verwendeten Elastomeren erldutert.

Die SBR-Proben zeigen systematische Anderung der Glasiibergangstemperatur T, bzw.
Glasuibergangsfrequenz unabhdngig vom eingesetzten Fullstoff (Abbildung 130). Durch
zusatzliche Verwendung von BR (T;~ — 110°C) und NR (T,~ — 60°C) wird erreicht,
dass der Glastibergang, der etwa zwischen 10* Hz und 10'2Hz liegt, breiter wird, was
sich besonders durch die Verbreiterung des Verlustmoduls bzw. des Verlustfaktors 4u-
Rert. In diesem Frequenzbereich dominiert das Polymer und der verstarkende Fullstoff hat
keinen Einfluss auf die Dynamik der Probe. Zudem wird das Dissipationsmaximum bei
hoheren Frequenzen erreicht. Aufgrund des Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzips ent-
spricht dies einer Verschiebung der T, zu niedrigeren Temperaturen. Es ist zu erwarten,
dass sich das Hysteresemaximum zur héheren Geschwindigkeiten hin verschiebt und die
Reibkurve auf der Geschwindigkeitsachse verbreitert wird. Durch héhere dissipative Bei-
trédge in diesem Frequenzbereich, der hohen Geschwindigkeiten zugehorig ist, kann die
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Traktion von Reifen bei ABS-Nassbremsen erh6ht werden. Eine empirische Zuordnung
zu Reifeneigenschaften wird durch den tan(d) gegeben [150]. Die jeweiligen Silica-
Prufkorper zeigen gegentber ihren RuRkontrahenden zwischen 10 Hz und etwa 10° Hz
eine Erhohung des Verlustfaktors. Somit ist eine bessere Traktion auf nasser Fahrbahn zu
erwarten.
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Abbildung 130: Viskoelastische Masterkurven der PKW-Mischungen bei einer Deformations-
amplitude von 0,1% und fir eine Referenztemperatur von 20°C. Gezeigt sind
Speichermodul (a), Verlustmodul (b) und der Verlustfaktor (c).

Bei niedrigeren Frequenzen bis ca. 10® Hz werden die dynamischen Eigenschaften durch
den Fullstoff beeinflusst. Beide RuBsysteme und beide Silica-Mischungen zeigen hier
keine Unterschiede untereinander. Die Substitution durch BR und NR hat keinen signifi-
kanten Einfluss auf das viskoelastische Plateau bei niedrigeren Frequenzen, da deren
Glastemperaturen deutlich unter dem SBR liegen. Hier dominiert die SBR-Matrix gepaart
mit dem Fdllstoff. Eine Absenkung der Verluste in diesem Frequenzbereich entspricht
einer Reduzierung des Rollwiderstandes [150, 151, 152]. Die Silica-Mischungen zeigen
in diesem Bereich niedrige Werte des Verlusttangens und deuten auf erniedrigten Rollwi-
derstand hin. Damit ist eine Erniedrigung der Reibwerte bei niedrigen Geschwindigkeiten
zu erwarten.
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Abbildung 131: Dynamisch-mechanische Masterkurven der Laufflachenmischungen fiur LKW
und Agrarreifen bei einer Deformationsamplitude von 0,1% und fiir eine Refe-
renztemperatur von 20°C. Gezeigt sind Speichermodul (a), Verlustmodul (b)
und der Verlusttangens (c).

Bei den NR-Mischungen werden durch die Zugabe von BR bzw. SBR nachvollziehbare
Verénderungen der dynamischen Moduln erreicht. Der BR ist unvertraglich zum NR und
hat eine Glaslibergangstemperatur von ca. —110°C [148]. Dementsprechend hat Polybu-
tadien keinen Einfluss auf die Polymerdynamik bei hoheren Temperaturen bzw. niedrigen
Anregungsfrequenzen. Nur eine leichte Verschiebung des Glastibergangs zu niedrigeren
Temperaturen bzw. héheren Frequenzen hin wird beobachtet. Der BR in LKW-Reifen
wird hauptsachlich zur Verbesserung von Elastizitat, Warmeentwicklung, Abriebwider-
stand und dynamisches Risswachstum eingesetzt (siehe auch Abriebmessungen in Abbil-
dung 191). Die Ubrigen Eigenschaften wie Rollwiderstand oder Nassgriff beeinflusst er
nicht. Der SBR dagegen hat eine hohere Glastibergangstemperatur bei ca. —23°C und hat
einen starken Einfluss auf den komplexen Modul unterhalb der 7, vom NR. Der Glas-
Ubergang ist stark verbreitert und zu niedrigeren Frequenzen hin verschoben. Zudem zeigt
NR/SBR/CB eine erhohte Dissipation im gummielastischen Bereich bis ca. 100kHz. Ein
Einsatz in einem LKW-Reifen wirde zu einer Verschlechterung des Rollwiderstandes
fiihren, weshalb solche Mischungen eher im landwirtschaftlichen Bereich zu finden sind.
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Die viskoelastischen Masterkurven werden zusatzlich als Input in die theoretische Be-
rechnung der Reibkurven miteinbezogen.

Reibeigenschaften auf rauem Granit

Reifen, die im PKW- bzw. LKW-Bereich eingesetzt werden, arbeiten typischerweise bei
Temperaturen um 40°C — 60°C. Bei einem Bremsvorgang vor allem unter trockenen Be-
dingungen konnen diese deutlich hoher werden. Geschwindigkeiten, die etwa bei einem
ABS-Bremsvorgang auftreten, betragen im Mittel ca. 1 m/s [142]. Durch die Anwen-
dung der Zeit-Temperatur-Superposition entspricht das Temperaturen von ca. 10°C —
20°C fir Geschwindigkeiten zwischen 10 mm/s — 100 mm/s je nach Elastomer. Wir
halten also fest, dass flr das messbare Geschwindigkeitsspektrum Temperaturen um 20°C
einzustellen sind, um die Traktion beim ABS-Bremsen nachzustellen. In diesem Ab-
schnitt werden Ergebnisse der Reibkrafte gezeigt, die bei 20°C zwischen den Elastomer-
proben und zwei Granitoberflachen (Granit B und C) ermittelt wurden. Die Last wurde
zwischen 1 bar und 3 bar varriert. Eine detailliertere Lastabhangigkeit wurde fir die
beiden SBR-Proben mit Ruf? und Kieselsdure untersucht. Reibmessungen wurden mit
Wasser, mit Seifenwasser (5% Seife) und unter trockenen Bedingungen durchgefihrt.

Die experimentellen Ergebnisse auf rauem Granit C fir alle Elastomerproben sind in Ab-
bildung 132 gezeigt. Auf den ersten Blick fallt auf, dass durch die moderate Lastvariation
keine signifikanten Unterschiede in den Reibwerten zu sehen sind. Tendenziell kann aber
eine leichte Abnahme bei SBR-Proben mit Ruf? und eine leichte Zunahme bei Kieselséu-
reproben unter trockenen Bedingungen beobachtet werden. Die Blendsysteme zeigen die
starksten Unterschiede. Hier scheint das dynamisch weichere Verhalten der Si-Proben
dazu zu fihren, dass das Elastomer starker mit der Last in die Kavitaten eindringen kann
und so zu einer Erhéhung der Adhésion fuhrt, die bei trockenen Bedingungen dominiert
(Abbildung 186). Die Lage der adhasiven Dissipationsmaxima liegen fiir alle PKW-
Proben im Bereich von ca. 20 mm/s. Eine Ausnahme stellt die SBR/Si-Probe dar. Das
Adhasionsmaximum ist stark zu niedrigen Geschwindigkeiten hin verschoben und befin-
det sich bei ca. 1 mm/s.

Die NR-Mischungen verhalten sich auf trockenem Granit durchweg identisch und weisen
keine Lastabhangigkeit auf. Der Einfluss der NR-Substitution durch BR oder SBR hat
demnach keine signifikante Auswirkung auf den Reibkoeffizienten unter trockenen Be-
dingungen im gemessenen Lastbereich, obwohl die reale Kontaktflache durchaus unter-
schiedlich ist (Abbildung 187). Nur eine Verschiebung des Maximums von 40 mm/s bei
NR/SBR/SB liber 70 mm/s bei NR/CB zu 100 mm/s bei NR/BR/CB kann beobachtet
werden: D. h. die Trockenreibung der NR-Mischungen wird durch die viskoelastischen
Eigenschaften bzw. durch die Lage der T, der Elastomere systematisch beeinflusst. Eine
Korrelation mit dem Verlustmodulmaximum I&sst sich also herstellen.
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Abbildung 132: Experimentelle Ergebnisse des Reibkoeffizienten auf rauem Granit bei 20°C.

Wir stellen also fest, dass die Kombination aus dem dynamischen Verhalten der
Elastomerprobe, der Kontaktbedingungen und der daraus resultierenden realen Kontakt-
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flache das Reibverhalten bei trockenen Bedingungen signifikant beeinflusst. Nicht mitbe-
ricksichtigt wurde die effektive Oberflachenenergie der betrachteten Paarungen, die bei
Trockenkontakten mitunter mehr als 10% Unterschied ausmachen kann [2].

Bei Verwendung von Wasser als Zwischenmedium im Reibkontakt wird eine charakteris-
tische Erniedrigung des Reibkoeffizienten beobachtet. Dieses Verhalten ist unabhangig
vom eingesetzten Elastomer. Interpretiert wird dieses Verhalten durch die Erniedrigung
der Adhasion in Folge der Ausbildung von mit Wasser benetzten Kontakten. D.h. die An-
zahl der Trockenkontakte, die zur Adhésion beitragen, werden durch die Anwesenheit
von Wasser stark reduziert. Es liegt Mischreibung vor [153, 154]. Die SBR-Proben zei-
gen bei diesen Konditionen keine Lastabhangigkeit. Flir die NR-Mischungen dagegen
verschiebt sich das lokale Maximum um ca. eine Dekade zu héheren Geschwindigkeiten
hin. Zudem erreichen die Reibwerte bei kleinen Geschwindigkeiten und kleiner Last die
Werte der Trockenreibung. Dies spricht dafir, dass das Wasser bei solchen Bedingungen
keinen Einfluss auf die Reibung hat. Das System befindet sich im Bereich der Grenzrei-
bung. Mit zunehmender Geschwindigkeit vermindern sich die Trockenkontakte und die
Mischreibung nimmt zu. Bei héheren Lasten tritt die Mischreibung schon bei kleineren
Geschwindigkeiten auf. Die Folge ist eine Reduzierung des Reibkoeffizienten und eine
Verschiebung des Maximums zu héheren Geschwindigkeiten hin.

Schlie3lich wurden Experimente mit Seifenwasser durchgefiihrt, durch die — wie oben
schon erwahnt — die Adhésionsreibung maglichst vollstdndig vermieden werden soll. Die
Hysteresereibung konnte dadurch experimentell bestimmt werden. Wie zu erwarten
nimmt der Reibkoeffizient noch starker ab und liegt zwischen 0,2 und ca. 0,8. Mit zu-
nehmender Geschwindigkeit nimmt der Reibwert fiir alle Proben zu. Das Hysteresema-
ximum wird flr kein Elastomer erreicht und liegt bei deutlich héheren Geschwindigkei-
ten. Fir die meisten Proben kann keine Lastabhé&ngigkeit zwischen 1 bar und 3 bar fest-
gestellt werden. Eine Ausnahme bilden hier die beiden reinen SBR-Proben. Ein leichter
Anstieg des Reibkoeffizienten kann fiir die RuBprobe verzeichnet werden. Die Probe mit
Kieselséure zeigt hier eine deutlich starkere Lastabhangigkeit mit einer starkeren Zunah-
me des Reibwerts. Eine detailliertere Beschreibung der Lastabhé&ngigkeit fiir beide Proben
wird weiter unten gegeben.

Simulationen und Parameterdiskussion

Durch die Anwendung der im Kapitel 4.3 prasentierten Theorie kdnnen die Reibergebnis-
se besser interpretiert werden. Zur Vereinfachung schauen wir uns die Simulationen nur
flir eine Last an und diskutieren die jeweiligen Fitparameter fir die drei unterschiedlichen
Messzustande. Es wurden 2 bar fir die SBR-Proben und 3 bar fiir die NR-Mischungen
gewadhlt. Als erstes schauen wir uns die Messungen mit Seifenwasser an, die in Abbil-
dung 133 dargestellt sind.
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Abbildung 133: Reibmessungen mit Seifenwasser auf rauem Granit bei 20°C (Punkte) und die
dazugehdrigen Simulationen mit dem erweitertem Klippel & Heinrich Model
(Linien).

Die experimentellen Ergebnisse konnen in guter Ubereinstimmung mit der Theorie be-
schrieben werden. Eine Ausnahme stellt die SBR/BR/NR/CB-Probe dar. Hier werden die
Werte bei kleinen Geschwindigkeiten durch das theoretische Konzept (iberschatzt. Gut zu
erkennen ist zudem, dass die Messwerte der SBR/CB-Probe im Bereich um 10 mm/s
eine leichte Abweichung aufweisen, die darauf hindeutet, dass die 5%-
Seifenwasserldsung die beiden Oberflache nicht vollstandig separieren kann; siehe dazu
auch Kapitel 6.2. Das System befindet sich noch im Bereich der Mischreibung mit zusatz-
lichen Trockenkontakten, die adhasive Beitrdge im Bereich kleiner Geschwindigkeiten
liefern. Fur die hohen Geschwindigkeiten kann eine systematische Abweichung mit er-
niedrigten Reibwerten gegenuiber der Simulation gefunden werden. Dies ist die Folge der
durch innere Energieverluste erzeugten, lokalen Erwarmung der Probe. Durch die Tempe-
raturerhdhung wirde sich eine isotherme Reibkurve zu hoheren Geschwindigkeiten hin
verschieben. Damit entspricht der Reibkoeffizient der gezeigten Messung einem Reibwert
bei niedrigeren Geschwindigkeiten und nimmt deshalb ab. Durch die Kenntnis der hori-
zontalen Verschiebungsfaktoren a; kann so die mittlere Erwarmung abgeschéatzt werden,
indem die isotherme Kurve zum experimentell bestimmten Wert horizontal verschoben
wird. Dies gilt natiirlich nur dann, wenn die Reibwerterniedrigung rein durch die Tempe-
raturerhdhung verursacht wird. Beispiele fiir die puren SBR-Mischungen sind in Abbil-
dung 134 gezeigt.

Wie man sehen kann, wird eine mittlere Temperaturerh6hung von ca. 10°C bei SBR/CB
und 7°C bei SBR/Si fir die Geschwindigkeit von 300 mm/s nach dieser Methode festge-
stellt. Bei den Blend-Systemen und den NR-Mischungen ist die Erwarmung niedriger und
liegt unterhalb von 5°C. Die erreichten Ergebnisse zeigen gute Ubereinstimmung mit der
Literatur [132].
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Abbildung 134: Darstellung des Erwérmungeffektes im Kontakt fir SBR/CB (a) und SBR/Si (b)
flr eine Geschwindigkeit von 300 mm/s (umrandet).

Da Messungen mit Seifenwasser hauptséchlich die Auswirkungen der Hysterese wieder-
spiegeln, lassen sich die Reibmesswerte mit dem Verlustfaktor tan(é) korrelieren [118,
132, 155, 156]. Das Reibmaximum der SBR-Homopolymere ist bei ca. 1 m/s zu finden.
Das entspricht einem maximalen tan(d)-Wert bei einer Anregungsfrequenz von ca.
30 kHz. Fur die PKW-Blends verschieben sich beide Gréflen um ca. eine Dekade zu ho-
heren Werten, was bedeutet, dass die Hauptanregung fur die SBR-Compounds auf Lén-
genskalen um A = 33um stattfindet. Fir die NR-Mischungen ohne SBR treten die Hyste-
resemaxima bei ca. 150 m/s und die tan(§)-Maxima bei 4,5 MHz auf (siehe dazu auch
die vollstandigen Simulationen in Abbildung 179 und Abbildung 180). In diesem Fall
betrdgt A ebenfalls ~33um. Bei der NR/SBR/CB-Probe liegt die Langenskala bei 7um
(Mmax = 1,6 m/s und tan(6)—> 230 kHz). Ein Grund dafur kénnte sein, dass die Be-
stimmung der Masterkurve aufgrund der Polymerdomanenbildung schwierig ist. Abgese-
hen von der NR/SBR/CB-Probe ist die Hauptwellenlange von 33um fiir alle Elastomere
gleich und wird von der genutzten Granitoberflache bestimmt. Aus friheren Studien ist
bekannt, dass die HDK bei einer Langenskala von 10 um mit Reibmessungen fir ver-
schiede Oberflachen starke Korrelationen zeigt [144]. Wir konnen daraus schlielen, dass
die im Reibprozess wichtigste aktive Langenskala fur raue Oberflachen zwischen 10 pm
und 100 um liegt. Aber auch andere Langenskalen mussen in einem Reibprozess berlick-
sichtigt werden [1, 123, 132]. Zwar kann die relative Lage des tan(&) grob mit der Lage
des Reibkoeffizienten verglichen werden, eine absolute Aussage kann hier aber nicht ge-
troffen werden. Dazu ist es notwendig weitere Kontaktparameter zu kennen. Die Simula-
tionen konnen das Reibverhalten sehr gut beschreiben und erweitern zusétzlich den ge-
messenen Bereich zu héheren und niedrigeren Geschwindigkeiten hin. Der einzige An-
passungsparameter ist b = (§)/(z,), der das Verhaltnis zwischen der mittleren Schichtdi-
cke () des angeregten Volumens und der mittleren Eindringtiefe (z,) der Asperitdten in
das Elastomer beschreibt. Sehen wir uns mal den Fitparameter fir die gezeigten Simulati-
onen an. Die Ergebnisse sind in Abbildung 135 gezeigt.
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Abbildung 135: Darstellung des b-Parameters zu den Hysteresesimulationen des Reibkoeffizien-
ten.

Fir die NR-Proben sind die b-Werte im Rahmen der Messungenauigkeit identisch
(~16,5). Die Werte fir die SBR-Mischungen liegen mit der Ausnahme von SBR/CB
(15,5) groRtenteils bei ca. 12,5. Es scheint also eine Abhangigkeit zum verwendeten
Elastomermaterial zu geben. Eine Korrelation zum Hartegrad der Proben kann identifi-
ziert werden, obwohl die SBR-RuB-Proben eine Abweichung darstellen. Friihere Arbeiten
bestétigen das Ergebnis [2, 112, 124]. Wie wir spater sehen werden, hangt dieser Parame-
ter ebenfalls von der Temperatur und von der Oberflachenbeschaffenheit ab; dazu im Ka-
pitel 6.4.2 mehr.

Als néchstes schauen wir uns die Ergebnisse flr die Trockenreibung an. Der Vergleich
zwischen Messung und Simulation ist in Abbildung 136 gemacht. Durch die beiden Bei-
trage Adhésion und Hysterese lasst sich der Reibkoeffizient bei trockenen Bedingungen
gut approximieren und bestatigt friihere Ergebnisse (vollstandige Simulationen werden im
Appendix aufgefihrt) [3, 105, 124, 126, 138, 139]. Zusétzlich zu der Hysteresereibung,
die — wie wir oben gesehen haben — bei hoheren Geschwindigkeiten auftritt, tritt Adhéasi-
onsreibung bei kleineren Geschwindigkeiten auf. Diese dominiert den Reibprozess bei
trockener Fahrbahn. Es werden p-Werte um 1,3 bei SBR-Proben und 1,2 beim NR er-
reicht. Die NR-Mischungen zeigen nur eine leichte Verschiebung des Maximums in Ab-
hangigkeit der T, (s.0.). Die Simulationen aber sagen zusatzlich eine starke Abweichung
von NR/SBR/CB bei héheren Geschwindigkeiten voraus, die durch die Hysterese hervor-
gerufen wird. Nach Untersuchungen von Grosch korreliert das Hysteresemaximum mit
der Lage des Verlustangens tan(8), wahrend der Adhésionspeak mit der Lage des Ver-
lustmoduls G zusammenhangt [118]. Wie wir oben gesehen haben, stimmt es fiir die
Hysterese gut tberein. Flr die Adhasionsreibung kann nur eine Korrelation fiir die NR-
Proben gefunden werden. Ein Zusammenhang fur SBR-Proben wird nicht gefunden. Die
Rauheit der Oberflache sowie die daraus resultierenden Kontaktbedingungen konnten
hierbei eine wesentliche Rolle spielen. Die kritische Geschwindigkeit v,, die etwa die
Lage des Maximums angibt und in Abbildung 137 (b) gezeigt ist, bestatigt das visuelle
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Ergebnis. Bei kleinen Geschwindigkeiten dominiert wieder die Hysteresereibung,
wodurch vor allem fir SBR-Proben eine Ubereinstimmung mit dem Verlauf von tan(§)
gefunden wird. Dieser Bereich entspricht dem des Rollwiderstandes [126]. Demzufolge
besitzen Laufflachen auf Basis von Silica gefllltem SBR einen deutlich verringerten
Rollwiderstand.

1,8 1,8 " S
€ss. m.
1,61 1,61 NR/CB
1,41 1,4{ e ——NRBR/CB
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Abbildung 136: Experimentelle Reibergebnisse auf Granit C unter trockenen Bedingungen bei
20°C (Symbole) und Simulationen (Linien).
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Abbildung 137: Simulationsparameter der Adhé&sionsreibung auf rauem Granit. Gezeigt sind die
statische Scherspannung z;  (a) und die kritische Geschwindigkeit v, (b).

Die aus den Simulationen bestimmte statische Scherspannung ist in Abbildung 137 (a)
grafisch dargestellt. Durch Verwendung von BR und NR im SBR mit Rul3 wird eine Er-
hohung der statischen Scherspannung 7, um ca. 60% festgestellt. Bei SBR-Proben ge-
fallt mit Kieselsaure genauso wie bei NR/CB und NR/BR/CB ist der Unterschied kleiner
und liegt unterhalb von 20%. Ganz anders sieht es bei NR/SBR/CB aus. Ein deutlicher
Anstieg der Scherspannung um fast das Doppelte im Vergleich zur puren NR-Probe wird
beobachtet. Es lasst sich eine Korrelation zwischen der aus der Simulation ermittelten
Scherspannung und der Modulstufe bei 3% Deformation fiir die hier gezeigten
Elastomermaterialien finden (Abbildung 138). Die Daten sind in Tabelle 11 (Appendix)
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aufgelistet. Ein Potenzgesetz mit einem Exponenten von —1,49 verbindet 75, und E/
Ey: D.h. es gilt Ts,o~(Eoo/Eo)‘1'49 _

90

E

inf/EO

120 150 180 210

Abbildung 138: Vergleich der statischen Scherspannung 7, bestimmt aus der Simulation mit
der Modulstufe E, /E, aus DMA-Messungen mit 3% Deformation. Ein Potenz-
gesetz mit einem Exponenten von —1,49 kann gefunden werden.
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Abbildung 139: Ergebnisse der Simulationen zur Messungen mit purem Wasser auf rauem Gra-
nit bei 20°C.

Fur die Simulationen der Reibeigenschaften mit Wasser fiihren wir an dieser Stelle einen
Parameter a,, ein, der den adhasiven Anteil zwischen 0 - hier ist nur Hysterese aktiv - und
1 - entspricht der Trockenreibung - skaliert. In Gleichung (102) ist es mathematisch aus-
gedriickt.

mit0<au<1

Mwasser = Muys. T @y * Hadn., (102)

Hpys. ISt der Hysteresebeitrag und entspricht den Simulationen, die in Abbildung 133 ge-
zeigt sind. Damit ist der b-Parameter festgelegt. Die restlichen Simulationsparameter
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(t50 und v,), die die Adhasionseffekte (p445.) beschreiben, werden aus den Simulationen
bei trockenen Bedingungen bernommen und nicht variiert (siehe Abbildung 136 und
Abbildung 137). Damit kdnnen wir den Anteil der Adhasion fur bewésserte Reibkonditi-
onen abschéatzen. Der Vergleich der Messungen mit Simulationen ist in Abbildung 139
gemacht. Wie schon bei Trockenmessungen kdnnen die experimentellen Ergebnisse mit
Hilfe des Skalierungsparameters a, sehr gut abgebildet werden. Dies zeigt, dass einer-
seits durch den Einsatz von Wasser der adhé&sive Beitrag stark reduziert wird und anderer-
seits die Hysterese durch adhasive Kontakte nicht beeinflusst wird. Der Anteil a,,, in Pro-
zent angegeben, ist in Abbildung 140 dargestellt.

80 B PKW (CB) [ JLkw
70 I PKW (Si) I Agrar

60 62,0 643

SBR~SBR /e SBR .S
BR/cSBR/BS }?V%Sé BB R/5 A’/ﬁl/Rc/glN R/BR }\C’{g/ss Rics

Abbildung 140: Darstellung des adh&siven Beitrags zur Reibung auf Granit C mit Wasser.

Fur PKW-Laufflachenmischungen kann demnach ein Anteil der Adhé&sionsreibung bei
nassen Bedingungen zwischen 44% und 55% gefunden werden. Die LKW-Lauffl&chen
weisen einen Anteil von mehr als 60% auf und die Agrarmischung hat vermutlich auf-
grund von SBR einen Anteil von 48%. Es kann also fiir die experimentellen Ergebnisse
auf rauem Granit eine Minderung der adhasiven Beitrdge zwischen 40% bis 60% in Ab-
héngigkeit von der Materialwahl festgestellt werden. Der Hysteresebeitrag bleibt dabei
unveréndert.

Vergleich zwischen SBR/CB und SBR/Si auf feinem und rauem Granit

Bisher wurde der Reibkoeffizient von unterschiedlichen Elastomeren auf rauem Granit C
in Abhangigkeit von der Geschwindigkeit, der Last und den Lubrikationsbedingungen
betrachtet. In diesem Abschnitt gehen wir der Frage nach: Wie sieht das Reibverhalten fiir
zwei unterschiedlich raue Oberflachen aus? Dazu schauen wir uns die beiden Homo-
SBR-Systeme mit Rul’ und Kieselsaure an und vergleichen diese auf den beiden Graniten
B und C miteinander.

Die experimentellen Ergebnisse flr zwei Lasten sind in Abbildung 141 und Abbildung
142 zusammengefasst. Detailliertere Ergebnisse auf feinem Granit sind in Abbildung 188
bis Abbildung 190 gezeigt. Wie auch schon bei Messungen auf rauem Granit sind starke
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Unterschiede zwischen Rul3- und Silica-Probe festzustellen. Unter trockenen Bedingun-
gen dominiert die Silica-Mischung im kompletten Geschwindigkeitsbereich unabhéngig
von der Last und weist im Maximum eine Erhéhung des Reibkoeffizienten um ca. 15%
auf. Beim raueren Granit konnte man solch eine Differenz nicht feststellen (Abbildung
141 (b) und Abbildung 142 (b)). Beiden Substraten ist aber gemein, dass bei kleinen Ge-
schwindigkeiten unterhalb von 2 mm/s, die das ABS-Bremsen bei trockenen Bedingun-
gen beeinflussen, die SBR/Si-Probe hohere Reibwerte erreicht. Eine bessere Bremsper-
formance der Si-Mischung ist zu erwarten. Die Lage des Maximums auf feinem Granit
liegt bei 1 mm/s und unterscheidet sich nicht fiir beide Proben. Damit kann eine Korrela-
tion zum Verlustmodul hergestellt werden. Wie oben erwahnt l&sst sich hier kein Zu-
sammenhang fir die raue Oberflache feststellen.
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Abbildung 141: Vergleich der SBR-Gummimischungen mit RuB und Silica auf feinem Granit B
() und rauem Granit C (b) bei 1 bar und 20°C.
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Abbildung 142: Vergleich der Reibung von SBR mit Ruf’ und Silica auf feinem Granit B (a) und
rauem Granit C (b) bei 2 bar und 20°C.
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Durch Zugabe von Wasser sinkt der Reibwert Uber den gesamten Geschwindigkeitsbe-
reich. Der Abfall bei der feineren Oberflache ist deutlich starker ausgeprégt. Dies ist die
Folge der starkeren Benetzung der Granitoberflache B aufgrund kleiner Hohenschwan-
kungen. Die Mischreibung setzt friiher ein als beim Granit C. Bei kleinen Geschwindig-
keiten sind die Reibwerte der Ruf3-Probe zudem hoher im Vergleich zur Silica-Probe und
unterscheiden sich starker untereinander als beim Granit C. Ein hoherer Adhé&sionsbei-
trag, wie in Abbildung 140 zu sehen ist, ist der Grund dafur. Die SBR/CB-Probe zeigt ein
dynamisch harteres Verhalten und kann nicht so stark in die Kavitaten eindringen. Die
Folge ist eine erhohte reale, lokale Pressung mit hoherem Adhdsionsbeitrag (siehe auch
Kapitel 6.2). Die Entnetzung ist stark unterdruckt. Fir hohere Geschwindigkeiten aber
ubernimmt die Si-Probe die Dominanz oder ist mindestens auf dem gleichen Niveau wie
die CB-Probe.

Durch die charakteristische Hysteresereibung auf der raueren Oberflache, die ndherungs-
weise durch die Reibmessungen mit 5%-Seifenwasserlosung ermittelt wird, wird im Ma-
ximum eine Abweichungen von ca. 25% gegeniiber dem feinen Granit gefunden (2 bar
in Abbildung 142). Damit ist der Reibkoeffizient auf dem Granit B im Mittel stark ernied-
rigt. In derselben GréRenordnung liegt der Unterschied zwischen den beiden Oberflachen
bei Messungen mit Wasser. Ein Zusammenhang zwischen dem Reibkoeffizienten und der
Topothesie kann gefunden werden (siehe Abbildung 91) und lasst den Schluss zu, dass
dadurch die Performance bei ABS-Nassbremsen auf der feinen Granitoberflache gegen-
uber raueren Oberflachen signifikant reduziert sein kann. Beide Mischungen verhalten
sich hierbei identisch. Ein Unterschied zwischen den Proben kann jedoch bei kleinen Ge-
schwindigkeiten festgestellt werden. Der Reibkoeffizient ist fur SBR/Si niedriger und
nimmt mit der Geschwindigkeit starker zu. Dies spricht einerseits fir eine Verminderung
des Rollwiderstandes, der mit Reibwerten bei kleinen Geschwindigkeiten korreliert, und
andererseits fir einen gleichwertigen Nassgriff, der mit Werten bei hohen Geschwindig-
keiten verknupft wird. Auch der Abrieb, der in Abbildung 191 dargestellt ist, wird nicht
verschlechtert.

Durch die hier gezeigten Ergebnisse konnen wir folgern, dass die Kombination Silica
/Silan in Verbindung mit SBR sowohl besseren Rollwiderstand, als auch besseren Nass-
griff sowie gleichbleibende Abriebbestandigkeit nach sich zieht und demnach dem Ruf}
immer vorzuziehen ist. Frihere Untersuchungen zu diesem Thema werden durch diese
Schlussfolgerung bestatigt [125, 132]. Zudem fuhrt eine Fahrbahn mit groberer Oberfla-
chenstruktur zum verbesserten Bremsverhalten auf nasser StraRe und schlechter Trocken-
bremswirkung im Vergleich zu feiner Oberflé&che.

Lastabhingigkeit im Detail

Fir die beiden puren SBR-Mischungen mit RuB und Silica wurde eine detailliertere
Lastabhdngigkeit auf rauem Granit bestimmt. Es wurden Experimente mit Seifenwasser
und unter trockenen Bedingungen durchgefuhrt. Die Last wurde zwischen 10 kPa und
400 kPa variiert. Das entspricht 0,1 bar bis 4 bar. Die Ergebnisse der Trockenreibung
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sind in Abbildung 143 gezeigt. Eine Auswahl der Messwerte ist zur Verdeutlichung im
Anhang in Abbildung 192 dargestelit.

Wir haben anhand oben gezeigter Messungen gesehen, dass der Reibkoeffizient flr beide
Proben eine schwache Abhéngigkeit von der Last im Bereich 1 bar bis 3 bar zeigt.
Durch die Erweiterung des Lastspektrums wird eine starkere Lastabhangigkeit gefunden.
Vor allem bei nominellen Pressungen unterhalb von 1 bar (100 kPa) sieht man erst ei-
nen starken Abfall mit einem darauf folgendem Anstieg des Reibwertes. Das lokale Mi-
nimum des Maximalwerts ist fur beide Proben unterschiedlich. Bei SBR/CB liegt es bei
einer Last von ca. 50 kPa. Fur SBR/Si tritt das Minimum bei ca. 30 kPa auf. Zusétzlich
ist eine charakteristische Verschiebung des Reibwertmaximums zu hdheren Geschwin-
digkeiten erkennbar und wird in der Abbildung 143 durch die gestrichelte Linien ange-
deutet. Fur kleine Lasten bis ca. 150 kPa ist die Verschiebung am stérksten. Laut den
Ergebnissen befindet sich der Bereich fir maximale Traktion zwischen 3 mm/s und
70 mm/s sowie zwischen 1 bar und 3 bar fir beide Elastomerproben. Zwar liegen die
Reibwerte der Si-Probe in diesem Bereich hoher gegentiber Ruf3, die Lage im Geschwin-
digkeit-Last-p-Plot ist aber fiir beide identisch. Damit bestimmen der SBR und die Ober-
flachenbeschaffenheit die Lage der besten Haftung auf trockenem Granit. Die beiden Mi-
schungen waren im Hinblick auf Trockenreibung préadestiniert fur den Einsatz in PKW-
Laufflachen mit dem besseren Bremsverhalten von SBR/Si. Denn die Si-Mischung errei-
chen neben hoheren auch Uber einen grolReren Lastbereich stabilere Trockenreibwerte.
Bei weiterer Lastzunahme nimmt der Reibkoeffizient ab. Eine detailliertere Beschreibung
der lastabhangigen Trockenreibung auf theoretischer Ebene wird mit Hilfe einer Rennrei-
fenlaufflaichenmischung im Kapitel 6.4.2 gegeben.

(a) (b)
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Abbildung 143: Darstellung des Reibkoeffizienten in Abhédngigkeit von der Geschwindigkeit
und der Last bei 20°C fiir SBR/CB (a) und SBR/Si (b). Messungen wurden un-
ter trockenen Bedingungen auf rauem Granit durchgefuhrt. Die gestrichelte Li-
nie deutet den Verlauf des lokalen adhésiven Maximums an.
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Schauen wir uns nun die reine Hysteresereibung der beiden SBR-Proben an. Die Ergeb-
nisse sind in Abbildung 144 (Messkurven in Abbildung 193) gezeigt. Bei kleinen Lasten
sind die Reibwerte deutlich erniedrigt und werden durch die Ausbildung eines Schmier-
films hervorgerufen. Mit zunehmender Last steigt der Reibkoeffizient bis zu einem Ma-
ximum an und nimmt darauf hin ab. Der optimale Bereich, der dem maximalen Reibwert
entspricht, tritt bei Lasten um 300 kPa auf. Ebenfalls kann eine Verschiebung der Lage
des Reibwertmaximums beobachtet werden. Mit zunehmender Last schiebt sich das Ma-
ximum zu kleineren Geschwindigkeiten hin. Dies liegt vor allem daran, dass die
Elastomerproben in Folge des stdarkeren Eindringens in die Substratvertiefungen durch
feinere Oberflachenstrukturen und daraus resultierenden hdheren Frequenzen angeregt
werden kann. Das fuhrt zu einer Verlagerung des Dissipationsmaximums zu Kkleineren
Geschwindigkeiten hin. Bei SBR/Si ist ab einer Last von 3 bar zudem eine Verschiebung
zu hoheren Geschwindigkeiten zu erkennen.
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Abbildung 144: Darstellung des Reibkoeffizienten in Abhangigkeit der Geschwindigkeit und der
Last bei 20°C fur SBR/CB (a) und SBR/Si (b). Messungen wurden mit 5%-
Seifenwasser auf rauem Granit durchgefihrt.

Wahrend SBR/Si sich bei trockenen Bedingungen im grofieren Belastungsbereich als
stabil erweist, zeigt SBR/CB bessere Stabilitat bei der Hysterese. Nicht zu vernachl&ssi-
gen wadre, dass bei Messungen mit SBR/CB durchaus auch adhésive Beitrdge zu finden
sind (siehe auch Kapitel 6.2).

Schlussfolgernd lasst sich sagen, dass das Reibverhalten von Reifenlaufflichenmischun-
gen komplexe Abhangigkeiten von der Geschwindigkeit und der Last zeigt. Dieses kann
nicht nur durch die viskoelastischen Eigenschaften des Elastomers, sondern auch durch
die Wahl der Oberfléche beeinflusst werden. Im néchsten Kapitel schauen wir uns zusétz-
lich mit Hilfe der Untersuchungen an einer Rennreifenmischung den Einfluss der Tempe-
ratur auf die Elastomerreibung an.
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6.4.2. Rennreifenmischung

In diesem Abschnitt werden experimentelle und theoretische Ergebnisse der Last- und
Temperaturabhangigkeit der Reibeigenschaften von einer Rennreifenmischung unter tro-
ckenen Bedingungen dargestellt und miteinander verglichen. Dazu wird gezeigt, dass das
prasentierte theoretische Konzept mit Hilfe eines universellen Parametersatzes die
Lastabhangigkeit in einem weiten Geschwindigkeitsbereich gut abbilden kann. Zusétzlich
werden unter bestimmten Annahmen Vorhersagen fir drei Rennstrecken berechnet.

Ein Rennreifen soll gerade unter trockenen Bedingungen eine hohe Haftung bieten und
dabei auch bei hohen Temperaturen funktionieren. Typische Temperaturen liegen dabei
um 70°C, kdnnen aber auch Werte oberhalb von 100°C erreichen. Dazu wird typischer-
weise ein S-SBR mit hohem Styrol-Anteil verwendet, wodu rch der Glaslibergang bei
relativ hohen Temperaturen zwischen —20°C und —25°C liegt. Die hier eingesetzte Mi-
schung hat eine Glaslibergangstemperatur von ca. —22°C. Verstarkt wird die Elastomer-
mischung durch hoch aktiven Ru8 und nicht wie tblich im PKW-Bereich eingesetzte ge-
fallte Kieselséure angebunden durch einen Kopplungsagens. Neben den ublichen Vulka-
nisationschemikalien und Alterungsschutzmittel sind in dieser Mischung auch Harze als
Weichmacher zu finden. Diese werden im Rennsport eingesetzt um die Haftung zur As-
phaltoberflache zu erhéhen. Bei hoheren Temperaturen werden diese sehr weich, diffun-
dieren an die Gummioberflache und wirken wie eine klebrige Masse zwischen Laufflache
und StraRe.

Experimentelle Reibergebnisse

Fur die Reibuntersuchungen kamen hier zwei unterschiedlich raue Granitoberflachen zum
Einsatz, da Granit gegenlber Asphaltoberflachen hohere thermische Stabilitat aufweist.
Diese sind in Abbildung 87 gezeigt (siehe Kapitel 6.1).

Die Messungen wurden bei Temperaturen zwischen 2°C und 100°C durchgefihrt (Fur
feinen Granit ab 10°C). Die experimentell ermittelten Reibwerte fur verschiedene Ge-
schwindigkeiten, Temperaturen und Lasten auf rauem Granit C sind in Abbildung 145 zu
sehen. Fur den feinen Granit sind die Messergebnisse in Kapitel 8.1 aufgefiihrt. Fur beide
Oberflachen zeigen die Ergebnisse eine deutliche Abhangigkeit von der auf den Prifkor-
per wirkende Last. Mit zunehmender Last nimmt der Reibkoeffizient fir alle Temperatu-
ren ab, was darauf hindeutet, dass die Reibkraft weniger stark ansteigt als die Normallast;
z.B. nimmt der Reibkoeffizient bei 10 mm/s und 40°C von ca. 1,3 (1 bar) bis ca. 0,7
(7 bar) ab. In diesem Fall halbiert sich der Reibkoeffizient, wenn eine siebenfache Last
aufgebracht wird. Es soll an dieser Stelle erwahnt werden, dass die starke Lastabhangig-
keit hauptsachlich dem adhéasivem Beitrag zugeordnet ist. Dieses wird durch die Simula-
tionen bestatigt (siehe Abbildung 156 und Abbildung 157).
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Abbildung 145: Ergebnisse der Trockenreibung auf rauem Granit (Granit C) fur verschiedene
Geschwindigkeiten und Lasten zwischen 1 bar und 7 bar bei unterschiedlichen
Temperaturen.

Zu der ausgepragten Lastabhé&ngigkeit werden auch eine starke Temperaturabhdngigkeit
und eine Abhéangigkeit von der Gleitgeschwindigkeit beobachtet. Dies resultiert aus der
viskoelastischen Natur der Gummimaterialien und lasst sich durch das Zeit-Temperatur-
Superpositionsprinzip aquivalent zu dynamisch-mechanischen Eigenschaften ineinander
uberfiihren. Wie in den vorherigen Kapiteln gezeigt, hangt das von der Polymerdynamik
ab und ist fur jedes Gummimaterial unterschiedlich. Grundsatzlich aber nimmt der Reib-
koeffizient bei hohen Temperaturen (40°C ...100°C) mit der Geschwindigkeit zu und
erreicht fur niedrigere Temperaturen (20°C) ein Plateau. Bei weiterer Temperaturernied-
rigung (2°C ... 10°C) nimmt der Reibkoeffizient leicht ab. Bei niedrigeren Temperaturen
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— besonders bei Messungen fiir 2°C gut zu sehen — tritt ein zweites, lokales Maximum bei
hoheren Geschwindigkeiten auf. Dieses Maximum ist der Hysteresereibung zugeordnet.
Dieser zeigt eine nicht weniger starke Lastabhéngigkeit wie die Adhésion (siehe auch
Abbildung 163).
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Abbildung 146: Lastabhéangigkeit des Reibkoeffizienten auf Granit C fiir unterschiedliche Tem-
peraturen bei 0,1 m/s (a). Eine deutliche Abnahme bei Erhéhung der Last ist zu
sehen. Durch eine Verschiebung auf der Lastachse lasst sich eine Masterkurve
fiir hohe Lasten finden (b). Die Referenztemperatur wurde auf 20°C festgelegt.
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Abbildung 147: Lastabhangigkeit auf feinem Granit B fur unterschiedliche Temperaturen und
einer Relativgeschwindigkeit von 0,1 m/s (a). (b) zeigt durch die horizontale
Verschiebung erzeugte Reibmasterkurve mit 20°C als Referenztemperatur.

Die genaue Betrachtung der Lastabhangigkeit auf Granit C ist fiir eine Geschwindigkeit
von 0,1 m/s in Abbildung 146 (a) gezeigt. Man sieht deutlich eine Verénderung des
Reibkoeffizienten bei Erhohung der auf die Probe wirkenden Last. Es ist zudem festzu-
stellen, dass flr hohere Temperaturen der Abfall starker ausgeprégt ist als bei niedrigeren
Temperaturen. Dies hangt mit der Steifigkeit der Probe zusammen. Bei h6heren Tempera-
turen wird die Gummiprobe mit zunehmender Last starker deformiert und kann tiefer in
die Kavitaten eindringen. Bei niedrigeren Temperaturen fallt die Deformation niedriger
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aus. Dadurch ist der Abfall weniger markant. Auch fur die feine Granitoberflache ist ein
Abfall zu sehen (Abbildung 147 (a)). Dieser ist jedoch schwacher ausgepragt im Ver-
gleich zur raueren Granitoberflache und hangt von der Hohenschwankung der Oberfla-
chenrauheit ab: je breiter die Hohenverteilung der Oberflache, desto starkere Lastabhén-
gigkeit ist zu erwarten.
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Abbildung 148: Anderung des Reibkoeffizienten in Abhangigkeit der Temperatur bei unter-
schiedlichen Laststufen fiir eine Geschwindigkeit von 0,1 m/s (a). Durch eine
horizontale Verschiebung auf der Temperaturachse kénnen die einzelnen Mess-
kurven zu einer Reibmasterkurve zusammengesetzt werden (b). Referenzlast ist

1 bar.
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Abbildung 149: Temperaturabhangigkeit des Reibwerts fur unterschiedliche Lasten bei 0,1 m/s
auf Granit B (a). Durch horizontale Verschiebung auf der Temperaturachse kann
so eine Reibmasterkurve mit der Referenzlast von 1 bar erstellt werden (b).

Durch eine horizontale Verschiebung auf der Lastachse lasst sich eine empirisch gefun-
dene Masterkurve erstellen. Diese ist in Abbildung 146 (b) fiir Granit C und Abbildung
147 (b) fir Granit B aufgefiihrt. In beiden Fallen wird eine gute Ubereinstimmung fr
hohere Lasten gefunden, wohingegen bei niedrigeren Lasten eine leichte Auffacherung
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der einzelnen Messkurven zu sehen ist. Daraus lasst sich folgern, dass es einen Zusam-
menhang zwischen der Temperatur und Last gibt, der es in erster Naherung erlaubt beide
GrolRen ineinander zu Uberfuhren. Durch das Anwenden des Zeit-Temperatur-
Superpositionsprinzips lassen sich so Geschwindigkeiten und Lasten in Verbindung setz-
ten. Ein Beispiel dafur haben wir schon im Kapitel 6.4.1 gesehen. Das Reibwertmaximum
schob sich mit der Last zu hoheren Geschwindigkeiten hin.

Ein ahnliches Bild ergibt sich, wenn man temperaturabhangige pu-Kurven fiir verschiede-
ne Lasten betrachtet. Diese sind fur eine Geschwindigkeit von 0,1 m/s in Abbildung 148
und Abbildung 149 fir beide Oberflachentypen dargestellt. Wie erwartet kann auch hier
eine Masterkurve durch eine horizontale Verschiebung auf der Temperaturachse erzeugt
werden. Die Messdaten zeigen, dass die Ergebnisse fur hthere Temperaturen gut tberein-
stimmen, wohingegen bei niedrigeren Temperaturen eine systematische Abweichung zu
erkennen ist. Eine mogliche Erklarung daftr kénnte die Veranderung der Kontaktbedin-
gungen sein. Schon in friiheren Studien wurde eine wesentlich starkere Abweichung bei
niedrigeren Temperaturen gefunden [112]. Wie weiter zu sehen sein wird, schwanken die
Reibmasterkurven in diesem Bereich auch deutlich starker (siehe dazu Abbildung 153 (b)
und Abbildung 155 (b)).
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Abbildung 150: Darstellung der Verschiebungen in Abhéangigkeit von der Temperatur a; (a)
und von der Last a,; (b) flr beide Granitoberfl&chen.

Schauen wir uns die einzelnen Verschiebungen genauer an, so wird ein linearer Zusam-
menhang zwischen den jeweiligen Parametern a; (angewendet auf die Last o) bzw. a,
(angewendet auf die Temperatur T) und der Temperatur T bzw. Last o gefunden. Fir
beide Oberflachen sind diese in Abbildung 150 zusammengefasst. Die Verschiebung ent-
spricht einem horizontalen Versatz um a;(T) auf der Lastachse fur eine definierte Refe-
renztemperatur T..r bzw. einer horizontalen Verschiebung um a, (o) auf der Temperatur-
achse zu einer Referenzlast o,..f.
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wT, o) = H(Trefr o+ aT)
(103)
W(T,0) = u(T + &y, Ores)

Die Temperaturabhangigkeit von a ist dabei fir beide Oberflachen identisch und deutet
darauf hin, dass es von den Eigenschaften des eingesetzten Gummimaterials abhangt
(Abbildung 150 (a)). Die Verschiebung a, hingegen skaliert fur beide Oberflachen unter-
schiedlich und nimmt fiir den raueren Granit stirker mit der Last zu und ist somit von der
Topographie des Untergrundes abhéngig (Abbildung 150 (b)).

Auch eine Abhangigkeit von der Geschwindigkeit ist fur die Verschiebungen zu finden.
Die Ergebnisse fiir die raue Granitoberflache sind in Abbildung 151 gezeigt (siehe auch
die dazugehorigen Messergebnisse in Kapitel 8.1). Mit zunehmender Geschwindigkeit
nimmt ar ab und a, zu. Eine weitere Interpretation dieser Ergebnisse kann an dieser
Stelle nicht gegeben werden und muss durch weitere Studien in diesem Bereich geklart
werden.
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Abbildung 151: Darstellung der Verschiebungen in Abhéngigkeit von der Temperatur (a) und
von der Last (b) fiir unterschiedliche Geschwindigkeiten.

Aus friiheren Studien ist bekannt, dass fur verschiedene Reibkombinationen zwischen
einem Gummimaterial und einer harten Oberflache die Zeit-Temperatur-Superposition
dazu angewendet werden kann, den gemessenen Geschwindigkeitsbereich sowohl zu
kleineren als auch zu héheren Geschwindigkeiten hin zu erweitern, indem die Temperatur
erhoht bzw. erniedrigt wird [105, 112, 118, 132]. Dazu ist es nur notig eine Referenztem-
peratur festzulegen. Diese entspricht in den meisten Féllen der Einsatztemperatur des
Bauteils bzw. des Gummimaterials. Auch fir die hier prasentierten Ergebnisse lasst sich
dieses Prinzip anwenden. Mittels der horizontalen Verschiebungsfaktoren, die durch die
dynamisch-mechanischen Messungen bestimmt wurden, kénnen Reibmasterkurven in
einem breiten Geschwindigkeitsbereich erstellt werden. Die gefundenen horizontalen
Verschiebungsfaktoren und die dazugehdrige viskoelastische Masterkurve fiir die Renn-
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reifenlaufflachenmischung bei einer Referenztemperatur von 70°C sind in Abbildung 152
gezeigt. Die Verschiebungsfaktoren a; wurden nach der Methode, die im Kapitel 3.2.2
beschrieben ist, fir eine Scheramplitude von y = 0,2% bestimmt, indem tan(§) = G" /G’
verschoben wurde. Das nichtlineare Verhalten von der durch RuB} verstarkte Rennreifen-
mischung wurde durch die Wahl der etwas héheren Scheramplitude von y = 3% mitbe-
ricksichtigt, da angenommen wird, dass die mittlere Deformation fur hohere Lasten in
diesem Bereich liegt (siehe auch Abbildung 64). Die erzeugte viskoelastische Masterkur-
ve wird im Weiteren auch flr die Simulationen verwendet.
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Abbildung 152: Viskoelastische Masterkurve des komplexen Moduls und des Verlustfaktors
tan(d) fur eine Referenztemperatur von T.o¢ = 70°C und einer Scheramplitude
von y = 3% (a). Experimentell bestimmte, horizontale Verschiebungsfaktoren
und die Anpassung durch die WLF-Gleichung (40), die fur die Erstellung der
Masterkurve verwendet wurden (b). Die Fitparameter C; und C, sind in der Gra-
fik aufgefiihrt

Die Anwendung der horizontalen Verschiebungsfaktoren auf die Reibdaten flr zwei Re-
ferenztemperaturen von 20°C und 70°C sind in Abbildung 153 und Abbildung 154 bei-
spielhaft fir zwei Lasten gezeigt. Es ist gut zu erkennen, dass eine zusammenhéngende
Kurve entsteht und bei Erhdhung der Referenztemperatur sich die Masterkurve zu héhe-
ren Gleitgeschwindigkeiten hin verschiebt. Dies zeigt einerseits, dass das Reibverhalten
durch das viskoelastische Spektrum des Gummimaterials bestimmt ist, und andererseits,
dass die angewendete Methode zur Bestimmung der horizontalen Verschiebungsfaktoren
valide ist.

Betrachtet wir als Beispiel die 1 bar Messungen, so stellen wir fest, dass das Maximum
fur die Referenztemperatur von 70°C bei etwa 0,1 m/s auftritt; d.h. die optimale Traktion
der Rennreifenmischung wird bei 0,1 m/s erreicht. Dieser Geschwindigkeitsbereich wird
im Wesentlichen durch das eingesetzte Polymer bestimmt und ist wichtig fur Brems- und
Beschleunigungsvorgénge sowie Handling beim Abbiegen. Man beachte, dass die Lage
des Maximums und damit der bestmdglichen Traktion auch von dem Rauheitsspektrum
der eingesetzten Oberflache abhangt. Wie aus Tabelle 8 ersichtlich ist, unterscheiden sich
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die Asphaltoberflachen und die hier verwendeten Granitoberfldchen vor allem nur durch
die vertikale ,,cut-off“-Lédnge &, und nicht durch die horizontale ,,cut-off*-Lénge &, oder
durch die fraktale Dimension Dy, die das Anregungsspektrum der Oberflache in erster
Linie bestimmen. Daraus lasst sich folgern, dass sich das Anregungsspektrum nur gering-
fugig zwischen den beiden Granitoberflachen &ndert. Dies l&sst sich auch auf die As-
phaltoberflachen erweitern; ein vergleichbares Reibverhalten ist auch auf den Asphalt-
oberflachen zu erwarten (siehe auch Abbildung 199).
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Abbildung 153: Temperatur und geschwindigkeitsabh@ngige Reibmessungen bei einer Last von
1 bar (a) und die resultierende Reibmasterkurve fiir zwei unterschiedliche Refe-
renztemperaturen 20°C und 70°C (b) auf rauem Granit C.
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Abbildung 154: Reibergebnisse bei unterschiedlichen Temperaturen und einer Last von 7 bar (a)
sowie Reibmasterkurven fur zwei unterschiedliche Referenztemperaturen 20°C
und 70°C (b) gemessen auf einer rauen Granitoberflache.

Die horizontale Verschiebung wurde auf Daten der rauen sowie der feinen Granitoberfl&-
chen angewendet. Fir alle Lastzustdnde sind die Reibmasterkurven in Abbildung 155
dargestellt. Die Referenztemperatur wurde auf 70°C festgelegt. Fir beide Oberflachen
wird ein qualitativ ahnlicher Verlauf gefunden. Auch mit der Variation der Last verhalt
sich der Reibkoeffizient fiir beide Granite &quivalent. Der grofite Unterschied liegt in der
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starkeren Lastabhéngigkeit des Reibkoeffizienten auf dem raueren Granit. Dieses Verhal-
ten bestatigt die stérkere Verschiebung, die in Abbildung 150 (b) gefunden wurde.
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Abbildung 155: Reibmasterkurven fur verschiede Probelasten auf feiner (a) und rauer (b) Gra-
nitoberflache. Die Referenztemperatur liegt hierbei bei 70°C.

An dieser Stelle lasst sich also festhalten, dass das Reibverhalten von Elastomeren auf
rauen Oberflachen unter trockenen Bedingungen starke Abhéngigkeit von der Last, Tem-
peratur und Geschwindigkeit zeigt. Die beiden Letztgenannten kdnnen durch das Zeit-
Temperatur-Superpositionsprinzip ineinander Gberfihrt werden und erlauben Erstellung
von Reibmasterkurven. Grundsatzlich kénnen diese Masterkurven aber als isotherm be-
trachtet werden. Die Lastabhangigkeit wird demnach nicht aufgrund der Reiberwdrmung
hervorgerufen, sondern wird durch die viskoelastischen Eigenschaften und die Oberfla-
chenrauheit bestimmt. Es zeigt sich, dass gréRere Schwankungen der Oberflachenrauheit
auch eine deutlich starkere Lastabhangigkeit des Reibkoeffizienten hervorrufen. Es
scheint aber auch eine Beziehung zwischen Last und Temperatur zu existieren, die erlaubt
beide GroRen ineinander umzurechnen. Weitere Untersuchungen dazu sind notwendig.

Reibsimulationen

Um das Reibverhaltung unter verschiedenen Belastungszustdnden besser zu verstehen,
wurden Simulationen mit dem im Kapitel 4.3 prasentierten Modell durchgefihrt und
durch Anpassung an die experimentell bestimmten Daten verglichen. Abbildung 156 und
Abbildung 157 zeigen durch die Addition der Adhasions- und der Hysteresereibung die
theoretisch bestimmten Kurven im Vergleich zum Experiment fur beide Granitoberfla-
chen und zwei unterschiedliche Lasten (1 bar und 7 bar). Es wird eine gute Uberein-
stimmung im weiten Geschwindigkeitsbereich zwischen dem Experiment und der Simu-
lation gefunden. Nur fiir kleine Relativbewegungen bis ca. 1 mm/s bei T..f = 70°C ist
eine systematische Abweichung zum empirischen Ergebnis zu erkennen. Der Grund dafir
liegt vermutlich in der Zusammensetzung der verwendeten Rennreifenmischung. Diese
beinhaltet — wie oben schon erwéhnt — Harze, die als sogenannter ,tackifier” zur héheren
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Haftung unter trockenen Bedingungen beitragen. Fiir Messungen bei htheren Temperatu-
ren, die aufgrund der Zeit-Temperatur-Superposition bei niedrigeren Geschwindigkeiten
zu finden sind, werden diese weich, diffundieren an die Oberflache und benetzen diese.
Im Experiment bildet sich eine dunkle, schwarze Schicht auf dem Substrat aus, die die
effektive Oberflachenenergie im Kontakt zwischen der Probe und dem Substrat veréndert
und zu hoherem adhéasiven Beitrag und folglich hoherem Reibkoeffizienten fuhrt (Siehe
auch Abbildung 200). Dieser Effekt wird im theoretischen Konzept nicht mitbertcksich-
tigt.
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Abbildung 156: Simulationen der Reibmasterkurven auf feinem Granit B durch Summation der
beiden Reinbeitrage Adhdsion und Hysterese fur 1 bar (a) und 7 bar (b). Die
Anpassungsparameter sind in den Darstellungen aufgefiihrt.
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Abbildung 157: Simulationen der Reibmasterkurven auf rauem Granit C durch Summation der
beiden Reinbeitrdge Adhésion und Hysterese fir 1 bar (a) und 7 bar (b). Die
Anpassungsparameter sind in den Darstellungen aufgefthrt.

Es soll an dieser Stelle auch darauf hingewiesen werden, dass weitere systematische Ab-
weichungen zwischen Theorie und Experiment aufgrund von dissipativer Erwérmung
auftreten, die z.B. bei ca. 1 m/s in Abbildung 156(a) und Abbildung 157 (a) deutlich zu
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sehen sind. Fur kleinere Geschwindigkeiten und kleinere Lasten kann thermische Erwar-
mung durch innere Verluste im Gummimaterial vernachl&ssigt werden, wohingegen bei
hoheren Lasten und fir hohere Geschwindigkeiten solche Effekte durchaus auftreten
kénnen. Als Resultat streuen die experimentellen Daten stdrker. Trotzdem konnen die
konstruierten Reibmasterkurven als ad hoc isotherm betrachtet werden, wobei Abwei-
chungen durch dissipative Erwdrmung in Form von divergierenden Messpunkten auftre-
ten [112, 139, 157].

Die Simulation wurden flr zwei unterschiedliche Referenztemperaturen (20°C und 70°C)
durchgefiihrt, um die Entwicklung der Anpassungsparameter (b, 75, und v.) zu betrach-
ten. Alle Simulationen und die dazugehdrigen Parameter sind zusammenfassend in Kapi-
tel 8.1 zu finden. Zur Erklarung sind in Abbildung 158 die Ergebnisse fiur eine Referenz-
temperatur von 70°C gezeigt. Unter der Berticksichtigung der Abweichung bei kleinen
Geschwindigkeiten konnen alle Laststufen im weiten Geschwindigkeitsbereich mit indi-
viduell angepassten Parametern abgebildet werden.
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Abbildung 158: Vergleich zwischen experimentellen Reibergebnissen und Simulationen auf

Granit B (a) und Granit C (b) fur unterschiedliche Lasten bei einer Referenz-
temperatur von 70°C.

Wir stellen also fest, dass Trockenreibung sich hauptsachlich aus zwei Beitrdgen zusam-
mensetzt: (i) Hysteresereibung, die durch innere Energieverluste des Gummis bei zyKkli-
scher Belastung durch Unebenheiten der Substratoberflache auf einer breiten Frequenz-
skala hervorgerufen wird; (ii) Adhé&sionsreibung, die als Schélvorgang durch viskoelasti-
sches Rissoffnungsmechanismus zwischen Elastomer und Substrat interpretiert wird.
Durch die erweiterte Kluppel & Heinrich-Theorie lassen sich beide Beitrdge im Einklang
mit den experimentellen Ergebnissen angeben.

Parameterdiskussion

Wiinschenswert wére es jedoch, einen universellen Parametersatz zu haben, um zuverlas-
sige Vorhersagen uber das Reibverhalten unter verschiedenen Belastungszustanden tref-
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fen zu kénnen. Dazu sind die Parameter in Abhangigkeit von der auf die Probe wirkenden
Last bei zwei Temperaturen und fur beide Oberflachen in Abbildung 159 grafisch darge-
stellt und werden im Weiteren diskutiert.
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Abbildung 159: Darstellung der Simulationsparameter flr beide Oberflachen (hier B und C ge-
nannt) und zwei Referenztemperaturen. Dargestellt ist auch die ,,Peeling“-Lange
[ fur eine konstante Oberflachenenergie von 70 mN /m (aus [2]).

Fur den Parameter b, der den Proportionalitatsfaktor zwischen der mittleren Eindringtiefe
der Asperitaten in das Elastomer (z,) und der mittleren Schichtdicke des angeregten
Elastomervolumens (d) darstellt, wird ein ndherungsweise konstanter Wert bei unter-
schiedlicher Belastung gefunden. Fir den feinen Granit wird eine leichte Zunahme bei
kleinen Lasten und eine leichte Abnahme bei grofReren Lasten beobachtet. Dies gilt so-
wohl fur 20°C als auch fir 70°C. Fir die rauere Oberfl&che ist die Variation sehr klein.
Im Rahmen der Messungenauigkeit kann man davon ausgehen, dass hier fur das betrach-
tete Lastspektrum keine signifikante Variation des b-Parameters vorliegt. Systematische
Unterschiede kdnnen beobachtet werden, wenn die Rauheit der Oberfl&che variiert oder
die Temperatur geandert wird. Die Erhohung der Rauheit hat zur Folge, dass der Propor-
tionalitatsfaktor sinkt (vergleiche rot mit blau in Abbildung 159). In grober N&herung
kann ein Zusammenhang zwischen &, und b fir die beiden Oberflachen gefunden wer-
den. Das Produkt zwischen diesen beiden GroRen ist flr die jeweilige Temperatur n&he-
rungsweise konstant und betragt fir 20°C ca. 1,75 mm und fur 70°C ca. 2,1 mm. Diese
Erkenntnis kann spéter dazu genutzt werden, Vorhersagen fur den b-Parameter bei As-
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phaltoberflachen treffen zu kénnen (siehe auch Tabelle 10). Die Erh6éhung der Tempera-
tur fuhrt dazu, dass b sich fur alle Simulationen erhéht. Dies liegt vor allem daran, dass
fir beide Temperaturen unterschiedliche viskoelastische Masterkurven zum Einsatz
kommen. Durch die nétige vertikale Korrektur verhélt sich das Material bei einer erhoh-
ten Temperatur weicher und weniger dissipativ. Dies flihrt dazu, dass sich einerseits die
mittlere Eindringtiefe (z,) erhdht und andererseits weniger Verluste auftreten. Die Reib-
masterkurve dagegen beinhaltet keine vertikale Verschiebung und wird nur auf der Ge-
schwindigkeitsachse verschoben; d.h. der Hysteresebeitrag bleibt gleich. Um das gleiche
dissipative Energieniveau zu erreichen, muss eine Korrektur erfolgen, die sich flr die
prasentierten Systeme durch eine Erhohung des b-Parameters &ullert. Das bedeutet, dass
obwohl sich das angeregte Volumen erhoht, die Dissipation sich starker erniedrigt. Schaut
man sich die vertikalen Verschiebungsfaktoren in Abbildung 43 an, so findet man genau
diese Verhalten, dass der Verlustmodul sich starker mit der Temperatur andert als der
Speichermodul; mit zunehmender Temperatur nimmt der Verlustmodul starker ab.

Der maximale Reibkoeffizient fiir beide Oberflachen wird bei nahezu gleicher Geschwin-
digkeit zwischen 1071 m/s und 1 m/s gefunden. Die Lage wird durch die kritische Ge-
schwindigkeit v, bestimmt und ist mit intermolekularen Wechselwirkungen zwischen
Elastomer und Substrat auf kleiner Langenskala verkniipft. Zudem kann eine ausgepréagte
Temperaturabhangigkeit beobachtet werden, die wiederum durch die WLF-Gleichung
(40) mit der Geschwindigkeit im Zusammenhang steht. Die jeweiligen kritischen Ge-
schwindigkeiten fiir verschiedene Temperaturen kénnen so ineinander umgerechnet wer-
den. Zwischen den beiden Oberflachen sind aber keine signifikanten Unterschiede festzu-
stellen. Dies bestétigt, dass die typischen Adhdsionseffekte vor allem durch die viskoelas-
tischen Eigenschaften des Gummis und weniger durch die Rauheit und Belastung beein-
flusst werden. Tatsdchlich beruht die in Abschnitt 4.3.6 dargestellte Theorie der Adhasi-
onsreibung auf Abschalmechanismen an Réndern von Kontakten, die durch die viskoelas-
tische Antwort des Elastomermaterials bestimmt werden. Trotzdem flieBt auch die
Lastabhéngigkeit der realen Kontaktflache in den Adhé&sionsbeitrag mit ein (Gleichung
(98)), was mit zunehmender Last zu einer beobachteten Verschiebung der Maxima zu
héheren Geschwindigkeiten hin fuhrt. Zur Vereinfachung wird die kritische Geschwin-
digkeit fir weitere Uberlegungen niherungsweise als konstant betrachtet.

Sowohl b als auch v, zeigen fur die eingestellten Messbedingungen nur leichte Lastab-
héngigkeit. Die statische Scherspannung dagegen nimmt mit steigender Normallast zu
und scheint fiir hohere Normalkréfte einen Plateauwert anzunehmen. Aus physikalischen
Grinden ist solch eine Abhéngigkeit nicht zu erwarten. Es ist nur zu bedenken, dass hier
keine glatten Oberflachen vorliegen, sondern beide Granite eine Rauheit aufweisen, die
sich anscheinend in diesem Verhalten &ulert. Dieses kann im Rahmen der hier gezeigten
Theorie nur so interpretiert werden, dass sich die ,,Peeling“-L&nge I, mit dem Druck &n-
dert (siehe auch Gleichung (101)). Diese wirde mit zunehmender Last abnehmen, da eine
antiproportionale Beziehung zwischen 7, und [ vorliegt. Mit der Annahme einer kon-
stanten und temperaturunabhangigen effektiven Oberflachenenergie zwischen einer ruf3-

178



Ergebnisse und Diskussionen

gefiillten SBR-Probe und einer Granitoberflache von ca. 70 mN /m lésst sich die ,,Pee-
ling“-Lange bestimmen [2]. Der Werte sind in Abbildung 159 aufgefuhrt. Fur das be-
trachtete Lastspektrum liegt die ,,Pecling“-Lange zwischen 2,5 pm und ca. 1pum; d.h. fur
unendlich hohe Lasten haben wir mit Abschélprozessen auf einer Langenskala von 1um
zu rechnen. Die Abhéngigkeit fir die feine Oberfl&che ist dabei starker ausgepragt als fir
die Oberflache mit starkeren Hohenschwankungen.
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Abbildung 160: Darstellung der statischen Scherspannung in Abhéngigkeit der Last und die
dazu gehorige Anpassung durch Gleichung (104) (a). Die dazugehdrigen Fit-
Parameter sind in (b) aufgelistet. [, wurde nach (101) fir eine konstante Ober-
flachenenergie von 70 mN /m bestimmt (aus [2]).

Um dennoch einen universellen Satz von Parametern zu erzeugen, muss eine Korrektur
der Scherspannung bzw. der Peeling-L&nge [; vorgenommen werden. Die Schubspan-
nung l&sst sich durch eine empirische Funktion (104) beschreiben.

Ts0(0) =7 (1 - ff%) (104)

Hierbei entspricht 7, dem Plateauwert fiir hohe Lasten, der die statische Scherspannung
fur ideal glatte Oberflachen darstellt, und g ist eine charakteristische Spannung. Je kleiner
g ist, umso schneller wird das Plateau erreicht. In Abbildung 160 sind die Fit-Kurven und
die dazugehdrigen Parameter gezeigt. Mit der Annahme, dass die effektive Oberflachen-
energie sich nicht stark mit der Temperatur &ndert, wird das Maximum flir héhere Lasten
bei einem Plateauwert zwischen 60 kPa und 70 kPa gefunden. Bei kleineren Lasten
nimmt die Schubspannung mit 1/g zu und das Maximum ist fir den raueren Granit fru-
her erreicht. Dies spiegelt sich auch in niedrigen g-Werten wider. Fir hohere Temperatu-
ren erhoht sich g und die Abhangigkeit ist ausgepragter fur den betrachteten Lastbereich.
Eine aquivalente Formulierung lasst sich auch fir die Peeling-Lange ls = Vrserr/Ts0
angeben (Gleichung (101)).
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(o) = Lp- (1 - e"g)_l (105)

Hier entspricht [ , der minimalen Peeling-Lange, die fur eine Paarung zwischen SBR und
rauer Granitoberflachen zu finden ist. Diese sind in Abbildung 160 (b) aufgelistet und
entsprechen ca. 1,1 wm fir alle betrachteten Bedingungen. Die Peeling-Lénge [;(o) kann
als die mittlere Langenskala angesehen werden, auf der der Peeling-Effekt aktiv ist. Sie
liegt zwischen A, (Nanoskala, siehe Kapitel 4.3.4) und A,,;,, (Kleinste laterale L&ngenska-
la, auf der ein Kontakt zwischen Gummi und Substrat realisiert ist). Beide Langen [, und
Amin Zeigen eine Abnahme mit der Last und eine grobe Korrelation untereinander (ver-
gleiche Abbildung 159 und Abbildung 164)

Mit dieser Korrektur lasst sich durch das theoretische Konzept die Druckabhéngigkeit
deutlich besser fiir die Reibkombination zwischen Elastomer und harter Substratoberfla-
che abbilden. Vergleiche zwischen Simulationen mit einem konstanten Parametersatz, bei
dem die Mittelwerte der Anpassungsparameter herangezogen wurden (siehe Tabelle 13
im Kapitel 8.1), und einem Parametersatz, bei dem die Korrektur der statischen Scher-
spannung berucksichtigt wurde, sind in Abbildung 161 und Abbildung 162 gezeigt. Be-
sonders fir den feinen Granit (Abbildung 161) und Lasten unterhalb von 4 bar l&sst sich
eine deutlich bessere Beschreibung der gemessenen Daten erreichen. Bei rauer Granit-
oberflache wird die kleinste Last (1 bar) noch besser abgebildet. Hier kann aber auch
schon durch einen konstanten Parametersatz ein gutes Ergebnis erzielt werden [105]. Dies
ist unabhéngig von der Temperatur (siehe auch Abbildung 206 im Appendix).
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Abbildung 161: Gegenuberstellung der Simulationen auf feinem Granit B bei 70°C mit einem
universellen Parametersatz fur konstante Scherspannung (zs o) (a) und fur last-
abhéngige Schubspannung (b).
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Abbildung 162: Gegenlberstellung der Simulationen auf rauem Granit C bei 70°C mit einem
universellen Parametersatz fur konstante Scherspannung (z, ) (a) und fur last-
abhéngige Schubspannung (b).
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Abbildung 163: Simulationen der Hysteresereibung bei unterschiedlichen Belastungen fir Granit
B (a) und Granit C (b).

Nédhere Betrachtung der Simulationen

Schauen wir uns nun die einzelnen Beitrdge in Abhangigkeit von der Last genauer an. In
Abbildung 163 ist der Hysteresebeitrag fur beide Oberflachen und eine Referenztempera-
tur von 70°C dargestellt.

Die Hysteresereibung zeigt eine deutliche Lastabhangigkeit und nimmt mit der Last ab.
Fir kleine Geschwindigkeiten ist die Abhéngigkeit klein und erreicht einen maximalen
Wert am Dissipationsmaximum bei etwa 10* m/s fir beide Oberflachen. Der daraus re-
sultierende Reibkoeffizient liegt beim Granit B zwischen 0,55 und 0,85 und beim Granit
C zwischen 0,6 und 0,82; d.h. der feinere Granit zeigt eine leicht starkere Lastabhéngig-
keit. Zudem kann eine leichte Verschiebung des Maximums zu niedrigeren Geschwindig-
keiten hin beobachtet werden. Der Hysteresereibbeitrag héngt in erste Linie von dem An-
regungsspektrum ab, der durch die Rauheitscharakteristik der Oberflache auf die
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Elastomerprobe wirkt. Die minimale Anregungsfrequenz w,,;, hangt dabei von der ,,cut-
off*-Lange &, ab und variiert linear mit der Gleitgeschwindigkeit (58). Diese GroRe hangt
somit nicht von der Last ab. Die maximale Anregungsfrequenz w,,,, dagegen héngt anti-
proportional von der minimalen L&ngenskala 4,,;, ab, bei der noch Kontakte realisiert
sind. Diese zeigt neben der Geschwindigkeitsabhdngigkeit auch eine Lastabhangigkeit,
die in Abbildung 164 gezeigt ist. Fur beide Substrate nimmt A,,;, mit der Last ab,
wodurch sich die maximale Anregungsfrequenz erhéht und das Anregungsspektrum brei-
ter wird. Im Reibbeitrag &ulert sich das in einer Verbreiterung der Kurve und einer leich-
ten Verschiebung zu kleineren Geschwindigkeiten hin.

€) (b)

10° 10°
— 1 bar

—— 1 bar

— 2,5 bar
4 bar
——5,5 bar
7 bar
O T R — U ———
10" 10 10° 10° 10* 10° 10* 10° 10° 10° 10" @ 10°
v [m/s] v [m/s]

Abbildung 164: Darstellung der minimalen L&ngenskala, bei der noch Kontakte stattfinden, in
Abhangigkeit der Last fir feinen Granit B (a) und rauen Granit (b).

Da & sich nicht signifikant zwischen den Graniten unterscheidet, lasst sich dadurch auch
die starkere Lastabhangigkeit bei der feinen Granitoberflache verstehen. Obwohl die An-
regungsamplitude (wird durch &, bestimmt) bei der feinen Oberflache kleiner ist, schei-
nen die maximale Anregungsfrequenz wy,q, = 2TV /A,in Und das daraus resultierende
Spektrum, die beide starker mit der Last variieren, einen héheren Einfluss auf die Lastab-
héngigkeit der Hysterese zu haben. Andres gesagt: Hohere Frequenzen kleiner Amplitude
bewirken hohere Hystereseanteile als kleine Frequenzen mit groBerer Amplitude.

Wie im Kapitel 4.3.2 und von Le Gal et. al. theoretisch abgeleitet, lasst sich die Lastab-
héngigkeit des Hysteresebeitrags naherungsweise durch das Verhéltnis der beiden Gre-
enwood & Williamson - Funktionen F; /F5,, grob abschatzen [126]. Flr beide Substrate

ist das Verhéltnis in Abhéngigkeit des mittleren Abstandes t zwischen Elastomer und
Substrat in Abbildung 165 dargestellt. Mit zunehmender Last nehmen der Abstand ¢ und
damit auch das Verhaltnis ab. Daraus resultiert eine Abnahme der Hysteresereibung. Eine
deutlich starkere Abnahme kann fiir das feinere Granitsubstrat beobachtet werden. Theo-
retisch kann sogar eine Zunahme des Reibkoeffizienten fur hohere Lasten oder weichere
Materialien bei der raueren Oberflache erwartet werden.
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Abbildung 165: Darstellung des GW-Verhaltnisses F; /F3,, in Abhangigkeit des normierten

Abstandes t zwischen Elastomer und beiden Granitoberflachen. Die jeweiligen
betrachteten Bereiche sind farblich gekennzeichnet.

(@) (b)

10*  10% 10° 10° 10* 10° 10*  10% 10° 10° 10* 10°
v [m/s] v [m/s]

Abbildung 166: Simulationen der Adhasionsreibung bei unterschiedlichen Belastungen fir Gra-
nit B (a) und Granit C (b).

Ein &hnliches Verhalten zeigt sich auch fur den adhé&siven Reibbeitrag (siehe Abbildung
166). Der Reibkoeffizient fallt mit zunehmender Last ab. Nur im Fall der feinen Granit-
oberflache ist eine Zunahmen von 1 bar auf 2,5 bar zu sehen. Dies ist auf die starke
Lastabhangigkeit von 75, zurlick zu fuhren. Gegenuber der Hysteresereibung zeigt die
raue Oberflache einen starkeren Einfluss der Normalkraft auf die Adhé&sionsreibung. Der
Reibkoeffizient variiert in diesem Fall zwischen 0,95 fur 1 bar und 0,5 fur eine Last von
7 bar, wohingegen bei der feineren Oberflache Werte zwischen 0,95 und 0,65 berechnet
werden. Abgesehen von 1 bar ist das Adhdsionsmaximum bei allen Lastzustanden aber
stets hoher flr die feinere Granitflache. Der adhé&sive Beitrag, der die Trockenreibung bei
kleineren Geschwindigkeiten dominiert, hangt fur die prasentierte Materialpaarung in
erster Linie von der realen Kontaktflache ab. Diese wiederum ist sowohl von der Rauheit
als auch von der auf den Probekdrper wirkenden Last abhéngig. Die Scherspannung im
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Kontakt ist — wie wir oben gesehen haben — fur beide Substarte vor allem fiir hthere Las-
ten naherungsweise identisch; damit bestimmt die reale Oberflache die Lastabhangigkeit
der Adhésionsreibung. In Abbildung 167 ist die berechnete reale Kontaktflache bezogen
auf die nominelle Flache gezeigt.

(@) (b)
—— 1 bar
— 2,5 bar
-1 -1 | 4 bar
10 10 —5,5 bar
— — 7 bar
<° —— 1 bar <°
\(_) —_— 2,5 bar \(_)
< 4 bar <
——55hb R
107 o 10
10* 10% 10° 10° 10" 10° 10*  10* 10° 10* 10" 10°
v [m/s] v [m/s]

Abbildung 167: Simulationen der realen Kontaktflache im Verhéltnis zur nominellen Kontakt-
flache in Abhéngigkeit von der Last fur feinen Granit B (a) und rauen Granit

(b).

Wie zu erwarten war, ist die reale Kontaktflache bei der feineren Granitoberflache im
Vergleich zu Granit C deutlich erh6ht. Man beachte bitte die logarithmische Darstel-
lungsweise. So kénnen Differenzen von mehr als 60% zwischen den beiden Oberflachen
festgestellt werden. Mit zunehmender Last wird der Unterschied kleiner. Daraus folgt,
dass die rauere Oberflache eine starkere Lastabhéngigkeit aufweist und damit auch die
Adhésion starker variiert. Mit zunehmender Geschwindigkeit verhalt sich das Elastomer-
material dynamisch steifer. Die Folge ist, dass die Eindringtiefe kleiner wird und die
Kontaktflache abnimmt.

(b)
100- 100-
80- 80-
g 60 g 601
340 3 40
20 20-
0 i T T T T T T T T 0 T T T T T T T T T
10 10 10° 10* 10* 10° 10* 10 10° 10° 10*  10°
v [m/s] v [m/s]

Abbildung 168: Relative Anteile der beiden Reibbeitrage fir Granit B (a) und Granit C (b).
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Eine wichtige Information liefern uns die Simulationen ber den relativen Anteil der bei-
den Beitrdge am Reibprozess. In Abbildung 168 sind die Adhésion und die Hysterese
relativ zueinander fur beide Oberflachen gezeigt. Die Adhé&sion dominiert in einem Ge-
schwindigkeitsbereich zwischen 1 mm/s und 100 m/s, wohingegen die Hysterese bei
kleineren und hoheren Geschwindigkeiten tberwiegt. Der maximale relative Anteil so-
wohl fir Adhé&sion als auch fur die Hysterese liegt zwischen 70% sowie 80% und ent-
spricht nummerischen Ergebnissen [132]. Die Unterschiede hdngen von der eingesetzten
Oberflache ab. Die Adhé&sion ist hoher bei der feinen Granitoberflache, die Hysterese ist
groRer bei dem raueren Granit. Durch die Lastzunahme wird tendenziell eine relative Ab-
nahme des Adhésionsbeitrags festgestellt. Das relative Hysteresemaximum bleibt dabei
auf gleichem Niveau.

Vorhersage der Traktion auf Asphaltoberflichen

In diesem Abschnitt werden mit Hilfe der gewonnen Kenntnissen und der erweiterten
Theorie von Kluppel & Heinrich Vorhersagen fur das Reibverhalten der Rennreifenmi-
schung auf drei unterschiedlichen Asphalttypen bzw. Rennstrecken (Asphalt A-C aus
Tabelle 8) sowie auf dem groben Sandpapier getroffen. Die Temperatur wird auf praxis-
nahen Wert von ca. 70°C gesetzt. Diese soll die mittlere Temperatur im Kontakt darstel-
len. Es ist nicht auler Acht zu lassen, dass lokal deutlich h6here Temperaturen auftreten
kdnnen, die hier vernachlassigt werden. Des Weiteren missen Annahmen fir die Simula-
tionsparameter getroffen werden, die im Folgenden aufgefiihrt werden:

1. Es wird angenommen, dass sich die effektive Oberflachenenergie zwischen As-
phalt und Gummi nicht von der zwischen Granit und Gummi unterscheidet. Folg-
lich kann die statische Scherspannung im Kontakt insbesondere fiir hohere Lasten
in erster Naherung konstant gehalten werden. Es wurde der Mittelwert aus Mes-
sungen mit der raueren Granitoberflache gewahlt, d.h. ;4 = 56,5 kPa.

2. Wir haben oben gesehen, dass die kritische Geschwindigkeit durchaus leichte Va-
riationen in Abhéngigkeit von der Last aufweist. Auch die Substratoberflache ver-
andern diese und die Werte liegen zwischen 10 mm/s und 80 mm/s (siehe Ta-
belle 13). Zur Vereinfachung wird ein konstanter Wert angenommen, der dem
Mittelwert aus Messungen mit Granit C entspricht: v, = 37,2 mm/s.

3. In Tabelle 10 ist die Bestimmung des Proportionalitatsfaktors b fir alle betrachte-
ten Oberflachen aufgefihrt. Wie man sehen kann, unterscheidet sich das Produkt
zwischen b und &, fur beide Granitoberflachen nur um ca. 6%. In erster N&herung
kann also davon ausgegangen werden, dass das Produkt zwischen b und der verti-
kalen ,,cut-off-Lange &, konstant ist. D.h. es wird angenommen, dass das defor-
mierte Elastomervolumen, das zur Hysterese beitragt, konstant gehalten wird.

Mit diesen recht starken Annahmen, lassen sich isotherme Reibkurven in Abhéngigkeit
von der Geschwindigkeit und der Last fiir beliebige Temperaturen generieren. Beispiele
flr die drei Rennstrecken und eine grobe Sandpapierbahn sind in Abbildung 169 gezeigt.
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Als Vergleich sind auch die beiden Granitoberflachen aufgefihrt. Die einzelnen Reibbei-
trage sind zusatzlich in Abbildung 207 und Abbildung 208 aufgefuhrt.

Granit B Granit C
700 14 700 14
600 12 600 12
500 1,0 500 10
S400 08— 400 0,8
X, - X =
300 0,6 b 300 0,6
200 I 0,4 200 0,4
100 0,2 100 0,2
10* 10% 10° 10° 10* 10° 10* 10% 10° 10° 10* 10°
v [mis] v [mis]
Asphalt A Asphalt B
700 1 4 700 1,4
600 = 1 2 600 12
500 10 500 10
S400 08— =400 08—
X, — X —
300 0,6 b 300 0,6
200 0.4 200 I 04
100 =02 100 0,2
10* 10° 10° 10° 10° 10* 10° 10° 10° 10* 10°
v [m/s] v [m/s]
Asphalt C grobes Sandpapier
700 1,4 700 1 9
600 12 600 1.7
500 10 500 15
— —_ 1,3
T 400 0.8 400 =
XX — X 1,1«
300 0,6 ©300 09
200 0,4 200 0,7
100 0,2 100 o 5
10* 107 10° 10* 10* 10° 10* 10% 10° 10* 10
v [mis] v [m/s]

Abbildung 169: Simulationen des Reibkoeffizienten in Abhéngigkeit von der Geschwindigkeit
und der Last fur eine Referenztemperatur von 70°C.

An allen Oberflachen kann ein vergleichbares Verhalten mit Zunahme der Normallast

registriert werden. Wie wir schon bei den Messungen der PKW-Mischungen experimen-
tell beobachten konnten (siehe dazu Abbildung 143), nimmt der Reibkoeffizient mit der
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Last ab und das adhé&sive lokale Maximum verschiebt sich zu hoheren Geschwindigkei-
ten. Da die kritische Geschwindigkeit v, konstant gehalten wird, ist die Ursache dafir die
Veranderung der realen Kontaktoberflache zwischen Elastomer und Substrat. Durch die
zusatzliche Abnahme der Hysterese wird der Effekt verstarkt (siehe auch Abbildung 207).

Tabelle 10: Bestimmung des b-Faktors fir die Rennstrecken fur eine Referenztemperatur von

70°C.
Oberflache $1 bess biess * §1 bcalc*
[mm] [-] [mm] [-]

Granit B 0,16 13,0 2,08 13,38
GranitC 0,31 7,1 2,20 6,90
Asphalt A 0,75 - - 2,85
Asphalt B 0,77 - - 2,78
Asphalt C 0,63 - - 3,40
SP (grob) 0,20 - - 10,70

* Berechnung des b —Faktors durch den Mittelwert von (b,ess - 1) = 2,14

(a) (b)

2,5 . 2,5 ,

- - -GranitB Asphalt A - - -GranitB Asphalt A

- - -CranitC Asphalt B - - -CranitC Asphalt B
2,0q..... SP (grob) E— A_s_phalt C 2,0q..... SP (grob) —— Asphalt C
1,5 -“’_w 1’5 . .

21,0 21,0
0,5 0,51
O o e O o e
10° 10* 10 10° 10° 10* 10° 10° 10° 10* 10 10° 10° 10* 10° 10°

v [m/s] v [m/s]

Abbildung 170: Vorhersage der Reibwerte in Anhéngigkeit der Geschwindigkeit fur drei Renn-
strecken (Asphalt A-C) und eine Sandpapierbahn bei 70°C und 2,5 bar (a) so-
wie 4 bar (b).

Mit der Lastzunahme werden die Hysteresebeitrdge immer dominanter. Beim Sandpapier
ist es bereits bei einer Last von 1 bar der Fall und die Hysteresereibung ist deutlich hoher
(bitte p-Skalierung beachten). Die Vorhersage des Reibkoeffizienten auf grobem Sandpa-
pier kann qualitativ in guter Ubereinstimmung mit den Messungen auf Siliciumcarbidpa-
pier von Grosch, die in Abbildung 48 gezeigt sind, verglichen werden. Dazu sind ge-
schwindigkeitsabhéngige Reibkurven bei 2,5 bar und 4 bar fir alle Substrate in Abbil-
dung 170 dargestellt. Es ist gut ersichtlich, dass bei glatteren Oberflachen das adhésive
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Maximum Uberwiegt. Rauere Strukturen erzeugen mehr Hysterese und der Deformations-
peak dominiert das Reibverhalten. Durch das ausgewahlte theoretische Konzept mit den
ober aufgefiihrten Annahmen kann die Lastabhangigkeit qualitativ und in guter Naherung
mit experimentellen Ergebnissen beschrieben werden.

0,6
0'5_ ll\
0,41

30,3-
3

Sandpapier

0,21
0,11 "

"0 10 20 30 40 50 60 70 80
Km, KM [1000*mm™]
Abbildung 171: Kaorrelation zwischen Reibkoeffizient bei kleinen Geschwindigkeiten (v =
10~>m/s) und der Topothesie.

In Abbildung 168 ist dargestellt, dass fur kleinere Geschwindigkeiten die Hysterese do-
miniert. Es zeigt sich, dass es eine gute Ubereinstimmung zwischen den simulierten
Reibwerten und der Topothesie in diesem Geschwindigkeitsbereich existiert. In Abbil-
dung 171 ist der Vergleich gemacht worden. Sowohl die Mikro-Topothesie als auch die
Makro-Topothesie korrelieren stark mit den bestimmten Werten fur den Reibkoeffizien-
ten. Es ist also denkbar, dass der Rollwiderstand, der kleinen Geschwindigkeiten zuge-
ordnet wird, bei trockenen Bedingungen ebenfalls mit der Topothesie der genutzten Ober-
flache korreliert. Damit kann der Rollwiderstand nicht nur durch die Wahl des Elastomers
bzw. des Reifens gesenkt, sondern auch durch die optimale Oberflachenstruktur begiins-
tigt werden.
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Das stationdre Reibverhalten von elastomeren Werkstoffen auf rauen Oberflachen wurde
flr verschiede Reibkombinationen experimentell bestimmt und mit physikalischen Eigen-
schaften in Zusammenhang gebracht. Zuséatzlich wurde ein physikalisch motiviertes, the-
oretisches Konzept von Kluppel et al eingesetzt, das die Elastomerreibung als eine Sum-
me von Adhdsion und Hysterese beschreibt, um einen tieferen Einblick in die Kontakt-
mechanik und die daraus resultierenden Reibmechanismen zu erhalten [1, 2, 3]. Zwei
Hauptziele wurden in dieser Arbeit verfolgt:

(1) Welchen Einfluss haben extrinsische Groflen wie Temperatur, Geschwindigkeit
und Last auf die Reibmechanismen, die zwischen einer rauen Oberflache und ei-
ner Laufflachenmischung ausgebildet werden? Der Fokus wurde hauptséchlich
auf die Lastabhéngigkeit gelegt, die speziell fur zwei unterschiedlich raue Ober-
flachen untersucht wurde. Ebenfalls wurde der Unterschied zwischen Ruf3 und
Kieselsdure als verstarkender Fullstoff in einer SBR-Matrix herausgearbeitet.

(2) Welchen Einfluss hat die Mischungszusammensetzung und insbesondere die
Anderung des verstarkenden Fillstoffs sowie dessen Aggregatstruktur auf das
Reibverhalten von Gummibauteilen? Das Ziel war es, die Energieeffizienz, die
infolge der inneren Dissipation negativ beeinflusst wird, zu steigern. Durch den
Einsatz eines hochstrukturierten RuRes wurden hysteresearme Elastomere herge-
stellt und mit dem Referenzruf? hinsichtlich ihrer Energiedissipation verglichen.

Zum besseren Verstandnis der Reibmechanismen wurden als erstes die Oberflachenbe-
schaffenheiten von mehreren Substraten untersucht und die Unterschiede mit dem frakta-
len Konzept beschrieben. Ein breites Spektrum an Oberflachenstrukturen mit verschiede-
nen Deskriptoren konnte gefunden werden. Aus dem Vergleich zwischen den ermittelten
Daten und Ergebnissen aus der Literatur konnte hergeleitet werden, dass die Topothesie
ein guter Indikator fir die relative Vorhersage des Reibverhaltens auf nassen Unterlagen
ist. Durch experimentelle Messungen im Labor konnten die Ergebnisse bestétigt werden.
Zudem konnte gezeigt werden, dass die feinen Unterschiede zwischen den Oberflachen
signifikant die Kontaktbedingungen verandern und direkt in das Reibverhalten zwischen
Elastomer und Substrat eingreifen.

Zusatzlich zu der Oberflachenbeschaffenheit beeinflusst das viskoelastische Spektrum des
Elastomers ebenfalls das Reibverhalten auf rauen starren Oberflachen. Durch Variation
des Grundpolymers und Verschnitt von mehreren Kautschuksorten sowie Verwendung
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unterschiedlicher, verstarkender Fullstoffe wurden die dynamisch-mechanischen Eigen-
schaften variiert. In diesem Zusammenhang wurde eine neue, physikalisch motivierte
Methode zur Bestimmung von viskoelastischen Masterkurven geflllter Elastomere vorge-
stellt und im Detail diskutiert. Es wurde gezeigt, dass es erforderlich ist, die dynamisch-
mechanischen Messungen im linearen Bereich unterhalb von £~0,2%, in dem die Kra-
mers-Kronig-Relation gilt, durchzufiihren, so dass der Verlustfaktor keiner zusétzlichen
vertikalen Verschiebung bedarf. Demensprechend konnen die korrekten horizontalen
Verschiebungsfaktoren aus der horizontalen Verschiebung von tan(é)-Kurven bei ausrei-
chend kleiner Belastung bestimmt werden. Dennoch zeigen die mit diesen horizontalen
Verschiebungsfaktoren gefundenen Module eine Auffacherung der einzelnen Messkurven
im gummielastischen Bereich fiir unterschiedliche Temperaturen auf, die fur G' und G”
wie erwartet gleich ist. Eine zusatzlich vertikale Verschiebung der Module, die die Tem-
peraturabhéngigkeit des Fullstoffnetzwerks aufgrund von thermisch aktivierten, polyme-
ren Fullstoff-Fullstoff-Bindungen widerspiegelt, muss angewandt werden, um die endgul-
tige Masterkurve zu erhalten. Sowohl fir numerische als auch fir analytische Modellie-
rung, die auf dynamisch-mechanischen Eigenschaften des Elastomers aufbaut, ist es un-
abdingbar, diese fiir einen breiten Frequenzbereich, insbesondere fur hohe Frequenzen,
zuverlassig bestimmen zu konnen. Deshalb ist es wichtig aktuelle Methoden zur Bestim-
mung von mechanischen Moduln zu hinterfragen und weiter zu entwickeln, so dass auch
die Auswertungen von komplexen Mischungszusammensetzungen verlassliche Ergebnis-
se liefern. In Bezug auf Elastomerreibung konnte gezeigt werden, dass die beiden Haupt-
beitrage, Adhé&sion und Hysterese, im héchsten Malie durch die viskoelastischen Eigen-
schaften gesteuert werden. Die Ergebnisse bekréftigen friihere Studien.

Im Hinblick auf die Energieeffizienz wurde anhand von drei verschiedenen Polymersys-
temen erarbeitet, dass der Einfluss der Fullstoffstruktur auf die physikalischen Eigen-
schaften und das Reibverhalten durchaus unterschiedlich ausfallen kann. Das EPDM-
System profitiert deutlich stdrker vom Einsatz des héher strukturierten ES247-RufRes,
wohingegen NR/BR-System keine signifikante VVerbesserung der Energieeffizienz zeigt.
Die HNBR-Ergebnisse tendieren in Richtung des EPDM-Systems. Damit ist es davon
abhangig, welches Polymersystem eingesetzt wird, um Abschatzungen machen zu kon-
nen, inwieweit eine Modifikation der Fullstoffstruktur die Energiedissipation verbessert.
Man kann abschliefend nur sagen, dass die Strukturdnderung des RufRes keine negativen
Einfllsse aufzeigt, sondern die Materialeigenschaften ausschlieBlich zum Positiven ver-
andert.

Es ist auch vorstellbar, dass solche RuRe in Laufflachenmischungen von Reifen ihren
Einsatz finden konnen, da sie gerade bei kleinen Geschwindigkeiten grofRe Vorteile ge-
genuber Standartrulen bieten. Dies kann ausgenutzt werden, um z.B. den Rollwiderstand
zu senken, der typischerweise moderaten Belastungsraten bei ca. 100 Hz zugeordnet
wird. Bei LKW-Mischungen, die hauptsachlich NR beinhalten, wird meist Ruf? als ver-
starkender Fullstoff eingesetzt, da die Anbindung von Silica mittels Silanen bei NR noch
nicht vollstandig verstanden ist. Um hier einen Vorteil erzielen zu kénnen, muss der Ver-
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arbeitungsprozess dementsprechend angepasst werden. Dies liegt vor allem an den hohen
Scherkraften, die beim Mischen in Folge der hohen Molmasse von NR aufgebracht wer-
den miussen. Diese konnen die Struktur abbauen, so dass die Vorteile des ES247-RuRes
geringer ausfallen. Die ersten Ergebnisse dazu liegen bereits vor [158].

Anhand von Reibuntersuchungen an Modellmischungen fir Reifenlaufflachen konnte
eine Korrelation zwischen der Hysteresereibung und dem Verlustfaktor tan(8§) gefunden
werden. Dies stimmt mit friheren Studien von Grosch Uberein [118]. In dieser Arbeit
wurde gezeigt, dass die im Reibprozess wichtigste aktive Langenskala fur die verwendete
Oberflache bei 33um liegt. Unter Berucksichtigung weiterer Literatur wurde daraus ge-
schlossen, dass fur raue Oberflachen allgemein die wichtigste Langenskala im Bereich
zwischen 10pm und 100pm liegen muss [144]. Ein direktes Mal} fur den Reibkoeffizient
kann aber weder durch den Verlusttangens, noch durch einen unmittelbaren Rauheitspa-
rameter, der aus dem Rauheitsspektrum der Oberflachen bestimmt werden kann, geboten
werden. Fur die Adhasionsreibung konnte ein Zusammenhang mit der Lage des Verlust-
moduls auf der Frequenzachse nur fiir die feine Granitoberflache bestimmt werden. Fur
den rauen Granit wurde im Gegensatz zu den Ergebnissen von Grosch keine Uberein-
stimmung gefunden.

Zudem wurde durch die experimentellen Untersuchungen festgestellt, dass die Kombina-
tion aus Silica und Silan in Verbindung mit SBR sowohl besseren Rollwiderstand als
auch besseren Nassgriff sowie gleichbleibende Abriebbestéandigkeit als Rul? zeigt. Dies ist
im Einklang mit friheren Untersuchungen zu diesem Thema [125, 132]. Eine detaillierte-
re Betrachtung der Lastabhéngigkeit des Reibkoeffizienten zeigte ebenfalls, dass sich die
SBR/Si-Probe bei trockenen Bedingungen im grof3eren Lastbereich stabil verhélt, wohin-
gegen die SBR/CB-Probe bessere Stabilitat bei der Hysterese aufzeigt. Durch die Variati-
on der Oberflachenrauheit konnte festgestellt werden, dass grob strukturierte Fahrbahnen
zum verbesserten Bremsverhalten auf nasser StralRe und zu schlechter Trockenbremswir-
kung im Vergleich zu feiner Oberflache flhren.

Durch ein neues Konzept zur Bestimmung des Reibverhaltens auf bewdasserten, rauen
Oberflachen konnte der Anteil der Adhé&sionsreibung abgeschétzt werden. Fir PKW-
Laufflachenmischungen konnte demnach ein Anteil der Adhésionsreibung bei nassen
Bedingungen zwischen 44% und 55% gefunden werden. Die LKW-Laufflachen wiesen
mehr als 60% auf und die Agrarmischung hatte einen Anteil von 48%. Man kann im Mit-
tel von einer Minderung um ca. 50% ausgehen. Der Hysteresebeitrag blieb dabei kon-
stant.

Weiterhin wurde anhand einer Rennreifenmischung gezeigt, dass der Trockenreibkoeffi-
zient mit zunehmender Belastung zwischen 1 bar und 7 bar fiir zwei unterschiedlich
raue Substratoberflachen unabhéngig von der Geschwindigkeit und der Temperatur ab-
nimmt. Unter der Anwendung der Zeit-Temperatur-Superposition konnten sogenannte
Reibmasterkurven bestimmt werden, indem die gleichen Verschiebungsfaktoren, die aus
viskoelastischen Messdaten extrahiert wurden, zum Einsatz kamen. Die experimentell
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bestimmten Reibkurven bei unterschiedlichen Temperaturen fiihrten so zu einer kontinu-
ierlichen Reibmasterkurve, die sich uber einen breiten Geschwindigkeitsbereich erstreckt.
Dadurch kdnnen die Masterkurven als isotherm betrachtet werden, was sicherstellt, dass
die gemessene Lastabhé&ngigkeit nicht auf Reiberwdrmung der Probe zurtickzufiihren ist.

Mit der Anwendung des theoretischen Models konnte festgestellt werden, dass sich Tro-
ckenreibung hauptsachlich aus zwei Beitrdgen zusammensetzt: (i) Hysteresereibung, die
durch innere Energieverluste des Gummis bei zyklischer Belastung durch Unebenheiten
der Substratoberflache auf einer breiten Frequenzskala hervorgerufen wird; (ii) Adhési-
onsreibung, die als Peeling-Effekt durch viskoelastisches Rissoffnungsmechanismus zwi-
schen Elastomer und Substrat interpretiert wird. Durch die erweiterte Klippel & Hein-
rich-Theorie lassen sich beide Beitrdge im Einklang mit den experimentellen Ergebnissen
angeben. Die Reibsimulationen geben Aufschluss tber die relativen Anteile der beiden
Beitrdge Adhésion und Hysterese am Reibprozess, die je nach Geschwindigkeit und
Oberflachenrauheit zwischen 20% und 80% liegen. Feine Oberflachen zeigen hohere Ad-
hésionsreibung und kleinere Hysteresebeitrage im Vergleich zu raueren Oberflachen. In
Folge einer detaillierteren Parameterstudie werden zudem Vorhersagen fiir diverse Renn-
strecken realisiert.

Schlussfolgernd lI&sst sich sagen, dass das Reibverhalten von Elastomerbauteilen komple-
xe Abhéngigkeiten von der Geschwindigkeit, der Last und der Temperatur zeigt. Dieses
Verhalten kann nicht nur durch die viskoelastischen Eigenschaften des Elastomers, son-
dern auch durch die Wahl der Oberflache beeinflusst werden.
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8. Appendix

8.1. Laufflachenmischungen von PKW, LKW und Agrar

Weitere Messergebnisse zu Untersuchungen an Laufflachenmischungen werden hier ge-

zeigt.
(a)
20
SBR/BR/NR/CB
] . log(a)
15 °e —— WLF-Fit
. T, =20°C
104 . C,=578
< C,=105,4°C
g
0 4

280 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100

T[°C]

(b)
20
SBR/BR/NR/Si
154 L4 ® IOg(a-r)
Dielektrik
L[] .
—— WLF-Fit
107 T, =20°C
< C,=7,09
8 9] C,=107,2°C
O_

T[°C]

280 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100

Abbildung 172: Darstellung der horizontalen Verschiebungsfaktoren fir die SBR-Blend-
Systeme gefiillt mit Ruf? (a) und gefallter Kieselsaure (b). Bei der Probe mit
Kieselsdure (b) sind zusétzlich die horizontalen Verschiebungsfaktoren aus der
Dielektrik aufgefiihrt. Im Rahmen des Ermittlungsfehlers (Bestimmung der
Permitivitatsmaximums) stimmen die Faktoren gut mit den mechanischen Wer-

ten dberein.
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Abbildung 173: Vertikalen Verschiebungsfaktoren fiir SBR-Blends mit Ruf? (a) und Silica (b).

193



Laufflachenmischungen von PKW, LKW und Agrar
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Abbildung 174: Horizontale Verschiebungsfaktoren in Abhéngigkeit der Temperatur fir die
LKW:- und Agrar -Mischungen (a) und vertikalen Verschiebungsfaktoren (b).
Dadurch, dass NR und SBR schlecht mischbar sind, lassen sich nur schwer so-
wohl horizontale, als auch vertikale Verschiebungsfaktoren bestimmen. Dies
zeigt die Grenzen dieser Methode.
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Abbildung 175: Darstellung der viskoelastischen Masterkurven fiir die PKW-Mischungen fur
zwei Deformationsamplituden (0,1 % und 3,0 %). Eine deutliche Abnahme des
Speichermoduls ist aufgrund des Abbaus des Fullstoffnetzwerks mit zunehmen-
der Amplitude zu sehen. Der Verlustmodul zeigt nur eine leichte Zunahme fir
die hohere Deformationsamplitude von 3,0 %. Durch die Zugabe von BR und
NR verbreitert sich der Glasiibergang.
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Abbildung 176: Die viskoelastischen Masterkurven zeigen eine dquivalentes Verhalten wie die
SBR-Proben, wenn die Amplitude von 0,1 % auf 3,0 % erhoht wird. Dadurch,
dass die Glasubergangstemperatur fiir die NR-Systeme tiefer liegt, verschiebt
sich das Dissipationsmaximum zu héheren Anregungsfrequenzen hin.
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Simulationen unter trockenen Bedingungen auf rauem Granit (20°C)
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Abbildung 177: Simulationen von SBR/CB (a) und SBR/Si (b) auf rauem Granit bei einer Last
von 2 bar und 20°C.
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Abbildung 178: Simulationen von SBR/BR/NR/CB (a) und SBR/BR/NR/Si (b) auf rauem Granit
bei einer Last von 2 bar und 20°C.

1,8

1,6
14
1,2

_ 1,01

20,81
0,6
0,4-
02

0,0

100

(a)
Simulation Messung
I’lhys + lJ'adh = Htot.a\l I'ltrocken
“Selfen

v [m/s]

©10°10*10°10%10" 10° 10" 10? 10°

(b)

1,8

1,6
14
1,2

_ 1,01

20,81
0,6
0,4-
0.2

0,0

10

Simulation

“hys + “adh = l“llotal

Messung

I"ltrocken

I’J'Seife

v [m/s]

$10°10*10°10%10"

10° 10" 10% 10°

Abbildung 179: Simulationen von NR/CB (a) und NR/BR/CB (b) auf rauem Granit bei einer
Last von 3 bar und 20°C.
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Abbildung 180: Simulation der NR/SBR/CB-Probe auf rauem Granit bei 3 bar und 20°C.
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Abbildung 181: Simulationen von SBR/CB (a) und SBR/Si (b) auf rauem Granit mit Wasser bei
einer Last von 2 bar und 20°C.
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Abbildung 182: Simulationen von SBR/BR/NR/CB (a) und SBR/ BR/NR/Si (b) auf rauem Gra-
nit mit Wasser bei einer Last von 2 bar und 20°C.
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Abbildung 183: Simulationen von NR/CB (a) und NR/BR/CB (b) auf rauem Granit mit Wasser
bei einer Last von 3 bar und 20°C.
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Abbildung 184: Simulation der NR/SBR/CB-Probe auf rauem Granit mit Wasser bei 3 bar und

20°C.

Tabelle 11: Zusammenfassung der Simulations- und Materialparameter fir rauen Granit.

20°C Fitparameter Materialparameter
Probe b Ve Ts0 E/Eo " Hu
[-] [mm/s] | [kPa] (-] [%0]
SBR/CB 15,5 3,31 24,5 135,38 0,35 51,4
SBR/BR/NR/CB 12,9 2,72 40,6 88,64 0,41 48,8
SBR/Si 12,5 0,22 12,1 192,01 0,34 43,8
SBR/BR/NR/Si 12,5 0,83 14,4 194,03 0,39 54,9
NR/CB 16,3 2,54 355 87,82 0,34 62,0
NR/BR/CB 16,6 2,33 28,0 110,12 0,34 64,3
NR/SBR/CB 16,7 10,97 68,5 71,38 0,40 48,2
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Simulationen der Kontaktbedingungen
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Abbildung 185: Simulationen des mittleren Abstandes zwischen Gummi und Substrat (d) und

der realen Kontaktflache A, in Abhéngigkeit der Last flr eine Geschwindigkeit
von 10 mm/s.
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Abbildung 186: Simulationen der mittleren Eindringtiefe der Asperitaten in die Elastomerprobe
(zp) fur PKW-Mischungen bei 2 bar Last und LKW-Mischungen bei 3 bar
sowie 20°C.
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Abbildung 187: Simulationen der realen Kontaktflache A, fir PKW-Mischungen bei 2 bar Last
und LKW-Mischungen bei 3 bar sowie 20°C.
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Messungen auf feinem Granit B
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Abbildung 188: Trockenmessungen der Proben SBR/CB (a) und SBR/Si (b) bei unterschiedli-
chen Lasten auf feinem Granit B und 20°C.
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Abbildung 189: Reibmessungen mit reinem Wasser bei unterschiedlicher Last und einer Tempe-
ratur von 20°C fur SBR/CB (a) und SBR/Si (b) auf feinem Granit.
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Abbildung 190: Geschwindigkeitsabhéngiger Verlauf des Reibwerts bei unterschiedlichen Las-
ten und 20°C mit einer 5%-Seifenwasserlésung fir SBR/CB (a) und SBR/Si (b)
auf feinem Granit B.
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Abbildung 191: Abrieb der Laufflachenmischungen von diversen Reifentypen.

Detaillierte Lastabhingigkeit von SBR/CB und SBR/Si auf rauem Granit
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Abbildung 192: Eine Auswahl der Reibwertmessungen in Abhangigkeit der Last fiir SBR/CB (a)
und SBR/Si (b) auf trockenem Granit C.
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Abbildung 193: Eine Auswahl der Reibwertmessungen in Abhéngigkeit der Last fiir SBR/CB (a)
und SBR/Si (b) auf Granit C mit 5%-Seifenwasserlésung.
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8.2. Rennreifenmischung

Gezeigt werden weitere Messergebnisse zur Last- und Temperaturabhéngigkeit der Renn-
reifenmischung auf feinem und rauem Granit.
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Abbildung 194: Trockenreibung auf feinem Granit B fir verschiedene Geschwindigkeiten und
Lasten zwischen 1 bar und 7 bar bei unterschiedlichen Temperaturen.
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Abbildung 195: Lastabhé&ngigkeit des Reibkoeffizienten auf Granit C fur unterschiedliche Tem-
peraturen bei 0,001 m/s (a). Masterkurve wird durch Verschiebung der Einzel-
kurven auf der x-Achse erzeugt (b). Die Referenztemperatur betragt 20°C.
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Abbildung 196: Lastabhéangigkeit des Reibkoeffizienten auf Granit C fur unterschiedliche Tem-
peraturen bei 0,01 m/s (a). Masterkurve wird durch Verschiebung der Einzel-
kurven auf der x-Achse erzeugt (b). Die Referenztemperatur betragt 20°C.
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Abbildung 197: Temperaturabhangigkeit des Reibwerts fir unterschiedliche Lasten bei
0,001 m/s auf Granit C (a). Durch horizontale Verschiebung auf der Tempera-
turachse kann so eine Reibmasterkurve mit der Referenzlast von 1 bar erstellt
werden (b).
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Abbildung 198: Temperaturabhangigkeit des Reibwerts flr unterschiedliche Lasten bei 0,01 m/s
auf Granit C (a). Durch horizontale Verschiebung auf der Temperaturachse kann
so eine Reibmasterkurve mit der Referenzlast von 1 bar erstellt werden (b).
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Abbildung 199: Vergleich zwischen Reibmessungen auf Asphalt (a) und Granit C (b) bei 20°C.

Abbildung 200: Granitoberflache vor (a) und nach (b) dem Reibvorgang. Durch die in der Mi-
schung enthaltenen Harze, die bei htheren Temperaturen an die Probenoberfla-
che diffundieren, wird die effektive Oberflachenenergie zwischen Probe und
Substrat verandert. Dies fiihrt zur Erh6hung des Reibkoeffizienten.
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Reibmasterkurven und Simulationen auf feinem Granit B bei 20°C
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Abbildung 201: Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit den Simulationen der Rennrei-
fenmischung auf feinem Granit B flr einer Referenztemperatur von 20°C. Un-
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ten rechts sind alle Simulationen miteinander verglichen.
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Reibmasterkurven und Simulationen auf feinem Granit B bei 70°C
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Abbildung 202: Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit den Simulationen der Rennrei-
fenmischung auf feinem Granit B flr einer Referenztemperatur von 70°C. Un-
ten rechts sind alle Simulationen miteinander verglichen.
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Reibmasterkurven und Simulationen auf feinem Granit C bei 20°C
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Abbildung 203: Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit den Simulationen der Rennrei-
fenmischung auf rauem Granit C fiir einer Referenztemperatur von 20°C. Unten
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rechts sind alle Simulationen miteinander verglichen.
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Reibmasterkurven und Simulationen auf feinem Granit C bei 70°C
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Abbildung 204: Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit den Simulationen der Rennrei-
fenmischung auf rauem Granit C fir einer Referenztemperatur von 70°C. Unten
rechts sind alle Simulationen miteinander verglichen.
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Tabellarische Auflistung der Simulationsparameter

Tabelle 12: Auflistung der Anpassungsparameter fur beide Granitoberflache und eine Referenz-
temperatur von 20°C.

20°C feiner Granit B rauer Granit C
Last b v, Ts0 b v, Ts0
[bar] [-] [mm/s] [kPa] [-] [mm/s] [kPa]
1 8,2 0,04 37,9 5,8 0,05 58,3
2,5 10,5 0,11 51,4 5,8 0,16 71,1
4 11,6 0,19 62,6 6,4 0,11 69,4
55 11,3 0,12 58,1 6,3 0,13 71,1
7 9,7 0,26 66,0 5,8 0,05 64,3
Mittelwert 10,3 0,14 55,2 6,0 0,1 66,8

Tabelle 13: Auflistung der Anpassungsparameter fur beide Granitoberflache und eine Referenz-

temperatur von 70°C.

70°C feiner Granit B rauer Granit C
Last b v, Ts0 b v, Ts0
[bar] [-] [mm/s] [kPa] [-] [mm/s] [kPa]
1 11,6 12,1 28,3 6,6 211 48,8
2,5 13,8 51,2 40,7 6,8 63,2 59,9
4 13,6 75,4 56,0 7,1 48,7 64,1
55 14,0 74,5 58,6 8,0 38,7 54,9
7 12,0 75,4 61,9 6,9 14,5 54,9
Mittelwert 13,0 57,7 49,1 7,1 37,2 56,5

Tabelle 14: Berechneten Schubspannungen in Abhéngigkeit der Last nach Gleichung (104).

[ktF?a] feiner Granit B rauer Granit C
Tel'Cl 1 90ec | 70°c | 20°c | 70°C
Last [bar]
1 35,6 24,7 58,5 48,4
2,5 55,0 44,8 68,4 61,5
4 60,4 54,4 68,9 62,9
55 62,0 58,9 69,0 63,0
7 62,4 61,1 69,0 63,1
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Simulationen mit universellem Parametersatz
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Abbildung 205: Gegentberstellung der Simulationen auf feinem Granit bei 20°C mit einem uni-
versellen Parametersatz fur konstante Scherspannung t,, (a) und fir lastabhan-
gige Schubspannung (b).
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Abbildung 206: Gegenlberstellung der Simulationen auf rauem Granit bei 20°C mit einem uni-
versellen Parametersatz fur konstante Scherspannung t,, (a) und fir lastabhan-
gige Schubspannung (b).
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Vorhersagen fiir Asphaltoberflichen
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Abbildung 207: Simulationen der Hysteresereibung flr unterschiedliche Oberflachen bei Varia-
tion der Last zwischen 1 bar bis 7 bar. Temperatur liegt bei 70°C. Bitte Skalie-

rung beachten.
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Abbildung 208: Simulationen der Adhésionsreibung fur unterschiedliche Oberflachen bei Varia-
tion der Last zwischen 1 bar bis 7 bar. Temperatur liegt bei 70°C. Bitte Skalie-

rung beachten.
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Verzeichnis von Abkiirzungen und Symbolen

Abkiirzungen

6PPD
ACN
ASTM
BR

C

CB
CBS
CNT
DBP
DDA
DMA
DPG
EPM

EPDM

ES247
FRT
GW

HDK
HNBR

LFT
LKW
MBT

NXX
NBR
NR

OAN ml/g

N-(1,3-Dimethylbutyl)-N'-phenyl-p-phenylenediamine

AcryInitril

American Society for Testing and Materials

Butadien - Kautschuk (engl.: butadiene rubber)

Kohlenstoffatom

Ruf3

N-Cyclohexyl-2-benzothiazole sulfenamide

Carbon Nanon Tube

Dibutylphthalat

Diphenylamine derivative

Dynamisch-mechanische Analyse

Diphenyl guanidine

Ethylen - Propylen - Kautschuk (engl.: ethylene propylene mo-
nomer)

Ethylen - Propylen - Dien - Kautschuk (engl.: ethylene propylene
diene monomer)

Ecorax® S247 (Spezialrul?)

Fries Research & Technology GmbH

Greenwood & Williamson

Wasserstoffatom

Hohendifferenzkorrelation

Hydrierter Nitril - Butadien - Kautschuk (engl.: hydrogenated
nitrile butadiene rubber)

Lineartribometer

Lastkraftwagen

Mercaptobenzothiazole

Stickstoff

Bezeichnung eines RuBes mit X=Zahl

Acrylnitril - Butadien - Kautschuk (engl.: nitrile butadiene rubber)
Naturkautschuk (engl.: natural rubber)

Sauerstoff

Olabsoptionszahl (engl.: oil absorption number)
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phr Parts per hundred rubber

P Polymerkette

PEG 4000 Poly(ethylene glycol)

PKW Personenkraftwagen

PVI N-(cyclohexylthio) phthalimide

R Rest (entspricht in der Chemie unterschiedlichen Molekilen)
S Schwefelatom

SBR Styrol - Butadien - Kautschuk (engl.: styrene butadiene rubber)
Si Silizium, steht auch fur Silica (Kieselsaure)

TAIC Triallyl isocyanurate

TBzTD Tetrabenzylthiuram disulphide

TEM Transmissionselektronenmikroskop

TESP bis(triethoxysilylpropyl)tetrasulphide (Silan)

TMQ 2,2,4-Trimethyl-1,2-Dihydroquinoline polymer

uv Ultraviolett

WLF M. L. Williams, R. F. Landel und J. D. Ferry

ZMMBI Zincmethyl- mercapto- benzimidazole

Lateinische Symbole

a m Kontaktradius

ar Horizontaler Verschiebungsfaktor (ar = f/frer)

A m? Flache (Angabe in Quadratmeter)

A, m? Reale Kontaktflache

b m Breite (Angabe in Meter)

b Proportionalitatsfaktor

by Vertikaler Verschiebungsfaktor

Cy, G, — K WLF-Parameter

c,(1) m? Hohendifferenzkorrelationsfunktion

d,d m Mittlerer Abstand zwischen Elastomer und Substrat
D 1/Pa Dehnkomplianz

D(w) A-s/m? Elektrische Flussdichte

D¢ Fraktale Dimension

D Fraktale Dimension im Mikrobereich

Dy Fraktale Dimension im Makrobereich

E(w) V/m Elektrische Feldstérke

E, Pa Elastizitdtsmodul bei kleinen Anregungsfrequenzen
E, Pa Elastizitdtsmodul bei hohen Anregungsfrequenzen
E*,E'E" Pa Elastizitatsmodul (Angabe in Pascal, 1Pa = 1N /m?)
E, E, kJ/mol  Aktivierungsenergie (Angabe in Kilojoule pro Molmasse)
Egiss Ji Dissipierte Energie
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Verzeichnis von Abkiirzungen und Symbolen

E, Pa
f Hz
f 1/m
f

F J

F N
Ey(t)

Fy N
Fy N
G*,G',G" Pa
h m

H

H(?)

i

J

Ji 1/Pa
K Pa
K m%
kg

l m
ls, lso m
L(7)

m kg
m

min

n

n

nS

P(w) C/m?
R m

R J/(mol - K)
S

S

S(w)

t S
t,ts

tan(9)

T °C,K
T s

Reduzierter Elastizitdtsmodul
Frequenz (Angabe in Hertz)
Ortsfrequenz

Formfaktor, gibt das Verhéltnis zwischen L&nge und Breite an

Freie Energie (Helmholtz-Potential, Angabe in Joule)
Kraft (Angabe in Newton)

GW-Funktion mitn = 0,1,3/2

Normalkraft (Angabe in Newton)

Reibkraft (Angabe in Newton)

Schermodul (Angabe in Pascal, 1Pa = 1N /m?)
Hohe (Angabe in Meter)

Hurst-Exponent

Relaxationszeitspektrum

Imaginére Einheit oder Index

Index

Nachgiebigkeit

Kompressionsmodul (Angabe in Pascal, 1Pa = 1N /m?)
Topothesie

Boltzmann-Konstante (1,38064852 - 10723 J/K)
Lange (Angabe in Meter)

Peeling-Lange

Retardationsspektrum

Masse (Angabe in Kilogramm)

Steigung aus dem Relaxationszeitspektrum
Minute (Zeitangabe)

naturliche Zahl

Materialexponent (n = (1 — m)/(2 — m))
Kontakte auf nanoskopischer Langenskala
Polarisation

Radius

universelle Gaskonstante (8,3144621 ]J/(mol - K))
Affiner Parameter

Entropie

Spektrale Leistungsdichte

Zeit (Angabe in Sekunde)

Normierte Abstand (t = d/& bzw. t, = d /4 )
Verlustfaktor, Verlustwinkel

Temperatur (Angabe in Grad Celsius oder Kelvin, 0°C =+

273,15K)
Gleitzeit
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z(x)

°C
°C
K
m/s
m/s
m3

m

Glasuibergangstemperatur (Angabe in Grad Celsius)
Referenztemperatur (Angabe in Grad Celsius)
Vogel-Fulcher-Temperatur (Angabe in Kelvin)
Geschwindigkeit (Angabe in Meter pro Sekunde)
Kritische Geschwindigkeit

Volumen (Angabe in Kubikmeter)

Hohenangabe eines Profils

Griechische Symbole

~oN NS X
3(‘)
Q
x

PN
g
3

<'CR>)

Ell'fj_
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As/Vm
Pas
Pas
1/Pa

3

3 3 3 3

3

Pa,bar

Pa

Pa
Pa

Exponent(a =2+ 1—p)

Skalierungsparameter fiir die Adhasionsreibung (0 < a, < 1)
Verschiebung

Verschiebung

Exponent (8 = 2H + 1 =7 — 2Dy)

Scherung

Scherrate (Deformationsgeschwindigkeit)
Grenzflachenenergie zwischen Elastomer und Substrat
Autokorrelationsfunktion

Phasenwinkel

Dehnung

Dehnrate

Komplexe Permitivitat

Viskositat (Angabe in Pascalsekunde)

Dehnviskositat (Angabe in Pascalsekunde)
Kompressibilitat

Wellenlange

Kleinstmdgliche Langenskala (~10~1%m)

Maximale Langenskala (4,4 = &)

Minimale Langenskala

Grenzlangenskala zwischen Makro- und Mikrostruktur
Reibkoeffizient

Querkontraktionszahl, Poisson-Zahl
scut-off‘-Langen, Deskriptoren aus HDK

Kreiszahl (3,1415926)

Spannung bzw. Last (Angabe in Pascal, 1 Pa = 1N /m? 1 bar =
100 kPa)

Nominelle Last

Standardabweichung

Reale, lokale Pressung

Scherspannung (Angabe in Pascal, 1Pa = 1N /m?)
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Pa

rad/s
rad/s
rad/s

Statische Scherspannung
Fallstoffvolumenbruch

kritischer Fullstoffvolumenbruch
effektiver Fullstoffvolumenbruch
Hohenverteilung
Gipfelhohenverteilung

Elektrische Suszeptibilitat
Kreisfrequenz

Minimal Kreisfrequenz (w.uin~1/¢))
Grenzfrequenz zwischen Makro- und Mikrostruktur
Anzahl der Kn&ulkonformationen
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