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1L  Einleitung

An alle Polymerwerkstoffe, insbesondere Elastomere (Gummi), werden immer hdhere
Leistungsanforderungen gestellt. Zu diesen Forderungen an das Elastomerfertigprodukt zéhlen
gute Alterungsbestindigkeit, Olfestigkeit, Abriebfestigkeit, Tieftemperaturflexibilitit und gute
mechanische Eigenschaften. Das beobachtete makroskopische Eigenschaftsbild eines solchen
Hochleistungsgummiartikels wird im wesentlichen durch die molekulare Struktur der
Kautschuk-Makromolekiile sowie durch den resultierenden phasenmorphologischen Aufbau
bestimmt. Es sollte dabei angestrebt werden, durch den gezielten Einsatz von Bestandteilen das
gewiinschte Eigenschaftsbild der Elastomerwerkstoffe zu steuern. Die Erstellung zuverldssiger
Vorhersagen kann jedoch nur dann garantiert sein, wenn das Zusammenwirken aller
Systemkomponenten in ihrer Gesamtheit bekannt ist.

Kautschukmischungen sind vorwiegend komplexe Vielstoffsysteme. Sie enthalten neben dem
Kautschuk wechselnde Anteile an Fiillstoffen und eine Vielzahl an Additiven wie das
Vernetzersystem, Weichmacher, Harze, Alterungsschutzmittel, etc.. Das resultiernde
Eigenschaftsbild des Elastomerendproduktes ist somit nicht nur durch die Einzelkomponenten
bestimmt, sondern ein Resultat des Zusammenspiels von Wechselwirkungen zwischen den
Hauptkomponenten. Die Wahl des Kautschuktyps bildet jedoch die Grundlage fiir das Niveau
der Gebrauchseigenschaften der Elastomere. Die Auswahl an hochwertigen Basiskautschuken
beschrinkt sich jedoch durch das Multiplikationsprinzip der Synthese zunéchst aus Griinden der
Zuginglichkeit bzw. aus Kostengriinden auf wenige Monomere. Durch die Kombination von
zwei oder drei Monomeren zu bindren bzw. terndren Copolymeren ergibt sich dennoch eine
auflerordentliche Vielfalt an Kautschuktypen. So konnten beginnend in den dreifliger Jahren
dieses Jahrhunderts viele Synthesekautschuke entwickelt und erste Erkenntnisse iiber den
Zusammenhang zwischen dem mikrostrukturellen Kettenaufbau und den physikalisch-
chemischen Eigenschaften gewonnen werden. Neben den Allzweckkautschuken entstanden
hierdurch eine Reihe an Spezialkautschuken, die im Vergleich zum Naturkautschuk (NR) bessere
spezielle Eigenschaften besitzen. Kautschuke mit geringer Gasdurchldssigkeit sowie guter
Bewitterungs-, Ozon- und HeiBluftbestéindigkeit wurden tiber die kationische Polymerisation von
Isobuten und Isopren zum Butylkautschuk zuginglich . Poly(acrylnitril-co-butadien)e (NBR)
zeichnen sich durch eine gute Bestindigkeit gegen Kraftstoffe, Ole und Fette aus *. Durch den
Einsatz von halogenierten Butadien-Monomeren entstechen Halogenkautschuke (z.B.
Poly(chloropren)e), welche sich durch extrem gutes Brandverhalten hervorheben °.

Weiterhin ergeben sich Varianten durch eine unterschiedliche Anordnung der Monomereinheiten
in der Kette, wie z.B. statistisch oder alternierende Copolymere. Durch verschiedenartige
Katalysatoren und/oder ProzeBbedingungen ergibt sich eine weitere Multiplikation der
Synthesemoglichkeiten, d.h. die bei Dien-Monomeren auftretende Moglichkeit der 1,4- einerseits
und der 1,2-Addition anderseits, die cis-trans-Isomerie, Kopf-Kopf-, Kopf-Schwanz-, Schwanz-
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Schwanz-Anlagerungen sowie die sterische Anordnung (isotaktisch, syndiotaktisch, ataktisch).
Diese gesamten Strukturprinzipien lassen sich unter dem Begriff Mikrostruktur zusammenfassen.
Dartiber lagert sich die Makrostruktur der Kautschuke. Hierzu zdhlen ihre Molmasse und
Molmassenverteilung sowie kristalline Anteile.

Damit sind nach heutigem Ermessen nahezu alle Moglichkeiten zur Variation von Kautschuken
bei der Synthese ausgeschopft. Bis etwa Anfang der sechziger Jahre waren fast alle
gebrauchlichen Synthesekautschuke auf dem Markt. Eine Alternative zu dem Konzept, neue
Basiskautschuke durch Entwicklung neuer Monomere herzustellen, stellt die physikalische
Vermischung von zwei oder mehr Uni- bzw. Copolymeren dar. So wurde der letzte grofltechnisch
eingesetzte Kautschuk mit hydriertem Nitrilkautschuk im Jahre 1973 entwickelt ‘. Weitere
Bemiihungen, einen "Integralkautschuk" fiir den Reifenbau aus den Monomeren Isopren,
Butadien und Styrol durch Variation der Mikrostruktur zu synthetisieren, sind bis heute nicht
abgeschlossen °, °. Polymerverschnitte gewannen dagegen in den letzten Jahren zunchmend an
Bedeutung. Hierfiir sind u.a. die Mdglichkeit, Eigenschaftsprofile bekannter Ausgangspolymere
gezielt zu kombinieren, die geringe Entwicklungsdauer im Vergleich zu neuen Polymeren und
auch teilweise die Erwartung synergetischer Effekte verantwortlich. Zu den ersten Kautschukver-
schnitten z&hlte der Einsatz von Poly(styrol-co-butadien)-Kautschuk (SBR) in Kombination mit
Naturkautschuk (NR) und mit Poly(butadien)-Kautschuk (BR) im Reifenbau. Es entstand ein
Laufflachenkautschuk, der eine gleichzeitige Verbesserung von Rollwiderstand, NaBrutsch-
festigkeit und Abriebwiderstand brachte.

Die erfolgreiche Einsetzung von Kautschukverschnitten setzt jedoch eine bekannte Phasen-
morphologie nach der Mischungsherstellung und -verarbeitung voraus, da diese zum einen die
Rheologie und zum anderen nach der Vernetzung das mechanische Eigenschaftsbild beeinfluft.
In komplexer Weise wird die Phasenmorphologie neben den thermodynamischen Grofen der
Kautschuke im wesentlichen von der Temperatur und den Mineral6lweichmacher- und
Harzdosierungen geprégt.

Die Ole werden sowohl aus verarbeitungstechnischen als auch produktspezifischen Griinden in
unterschiedlichen Dosierungen eingesetzt ". Als Ole werden hocharomatische, naphthenische und
seltener paraffinische Ole verwendet, wobei die "Vertriglichkeit" des Ols von der Mikrostruktur
des Kautschuks bestimmt wird °, . Die Wirkung der Ole oder Weichmacher beruht auf ihrer
Gleichgewichtsverteilung in den diskreten Kautschukphasen mit der Konsequenz, daB sich
dadurch die Polaritit der Phasen dndert, was sich schlieflich auf die Grenzflichenspannung
auswirkt und somit im giinstigen Fall eine feinere Phasenmorphologie des Systems erzeugt. In
der Praxis tritt aber gerade bei Kautschukverschnitten mit hohen Weichmacher- und Harzanteilen
bei ldngeren Lagerzeitrdumen eine unerwiinschte Eigenschaftsinderung der Erzeugnisse bei
threr Anwendung zutage. Die unterschiedliche Phasenmorphologie kurz nach der
Mischungsherstellung und der Lagerung kénnte fiir die Anderung des Eigenschaftsbildes
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verantwortlich sein. Ursache hierfiir wire eine spite Gleichgewichtsverteilung der Harze und
Ole in Ahhiingigkeit von der Loslichkeit in den heterogenen Kautschukverschnitten. Dies
bedingt eine Anderung der Grenzflichenspannung des Verschnittes und wiirde zu einer
veriinderten Phasenmorphologie fiihren. Die langsamen Transportprozesse der Harze und Ole
wihrend der Verarbeitung wéren dann fiir die oft ungiinstigen Verdnderungen der mechanischen
und physikalischen Eigenschaften wihrend der Lagerung verantwortlich.

Somit ist verstidndlich, dal Untersuchungen der Phasenmorphologie von bindren und terniren
Kautschukverschnitten in Abhéngigkeit von den Herstellungsparametern sowie eine Kor-relation
zu thermodynamischen Grofen einen Beitrag zum Verstindnis der erhaltenen
Phasenmorphologie liefern kann. Ebenso stellt sich die Frage, ob eine Gleichgewichtsverteilung
der Harze und Ole wihrend der Verarbeitungszeit erreicht werden kann, oder ob die
Diffusionsprozesse so langsam verlaufen, daf3 eine Gleichgewichtsverteilung erst wahrend der
Lagerzeit stattfindet.





