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(54) PREPREG VERFAHREN ZU SEINER HERSTELLUNG UND SEINE VERWENDUNG

(57) Prepreg auf Basis von unidirektional angeordneten,
mit einem duromeren Kunststoffgemisch imprégnierten
Verstdrkungsfasern wie Glasfasern, Kohlefasern, Aramid-
fasern und dgl., wobei das Kunststoffgemisch ein Ep-
oxydharz, ein Phenolharz, gegebenenfalls einen B8e-
schleuniger sowie gegebenenfalls Zusatzstoffe wie Fiill-
stoffe, Flammschutzmittel, Elastifizierungsmitts=l,
Netzmittel und dgl. enthdlt.

Ein derartiges Prepreg dient aus Ausgangsmaterial
fir heiB zu verpressende Verbundwerkstoffe mit hoher
Dauertemperatur- und Chemikalienbest&ndigkeit.
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Die Erfindung betrifft ein Prepreg auf Basis von unidirektional angeordneten mit duromeren Kunststoffen
imprégnierten Verstirkungsfasern wie Glasfasern, Kohlenstoffasern, Aramidfasern und dgl. sowie ein Verfahren
zu dessen Herstellung.

Solche Prepregs werden durch Tridnken von Verstiirkungsfasern mit duromeren Kunststoffen hergestelit. Aus
diesen Prepregs werden Composite-Teile fiir den Flugzeug- und Maschinenbau sowie fiir die Sportartikelher-
stellung gefertigt. An diese Composite-Teile werden nun eine Reihe von Anforderungen wie hohe dynamische
mechanische Eigenschaften sowie hohe Temperatur- und Chemikalienbestindigkeit gestellt. Es ist bekannt, fiir
derartige Composite-Teile Prepregs zu verwenden, deren Verstéirkungsfasern mit hochfunktionellen Epoxydharzen
impréigniert sind, wodurch wohl die gewiinschte Temperatur- und Chemikalienbestindigkeit nicht aber die gefor-
derten dynamisch mechanischen Eigenschaften wie ausreichende Zihigkeit der gefertigen Composite-Teile erreicht
werden,

Femer ist es bekannt, fiir die Impréignierung Epoxydharzmischungen, denen ein stickstoffhiltiger Hirter zuge-
setzt wird, einzusetzen, was zwar die geforderte Zzhigkeit, nicht aber die ausreichende Chemikalien- und Tempera-
turbestiindigkeit der gefertigten Composite-Teile mit sich bringt.

Der Erfindung liegt nun die Aufgabe zugrunde, ein Prepreg auf Basis von unidirektional angeordneten, mit
duromeren Kunststoffen imprégnierten Verstérkungsfasemn anzugeben, wobei die aus diesen Prepregs hergesteliten
Laminate eine hohe Chemikalien- und Temperaturbestindigkeit ohne Verminderung ihrer dynamisch mechani-
schen Eigenschaften wie der Zihigkeit aufweisen sollen.

Diese Aufgabe wird in dem erfindungsgemiBen Prepreg geldist, das dadurch gekennzeichnet ist, daB seine Ver-

stirkungsfasern mit einem Kunststoffgemisch, das ein Epoxydharz, ein Phenolharz, gegebenenfalls einen Be-
schleuniger sowie gegebenenfalls Zusatzstoffe wie Fiillstoffe, Flammschutzmittel, Elastifizierungsmittel, Netz-
mittel und dgl. enthlt, impriigniert sind, wobei im Prepreg die Anteile an Verstirkungsfasem vorteilhafterweise
30 - 80 Gew.%, an Epoxydharz-Phenolharz-Gemisch 70-20 Gew.% sowie an Zusatzstoffen 0 - 30 Gew.% betra-
gen.
In dem Diagramm gemi8 Fig. 1 sind die Biegefestigkeitsverluste des aus dem erfindungsgemBen Prepreg
hergestellten Laminates (A) vor und nach einem sogenannten High-Pressure-Cooker-Test im Vergleich zu den
entsprechenden MeBwerten an Vergleichsprodukten (B), (C) und (D) gegeniibergestellt. Diese sind Laminate,
die aus Prepregs hergestellt wurden, die stickstoffhiltige Hirter enthaltende Epoxydharze enthalten.

Wihrend des genannten High-Pressure-Cooker-Tests werden die Probekdrper (A), (B), (C), (D) in einem
Autoklaven aufeinanderfolgend eine Stunde bei 120 °C /1,5 bar und danach zwei Stunden bei 140 °C/2,7 bar einer
Wasserdampfbelastung unterzogen. Aus dem Diagramm ist ersichtlich, daB der Verlust an Biegefestigkeit bei den
Vergleichsproben (B), (C), (D) wesentlich hoher ist als jener des aus dem erfindungsgem#Ben Prepreg herge-
stellten Probekdrpers (A).

Bei einer vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung enthéilt das erfindungsgeméBe Prepreg im Harzgemisch als
Phenolharz ein Phenol-Formaldehyd-Kondensationsprodukt mit einem Molverhiltnis Phenol zu Formaldehyd
von 1:0,5 bis 1:0,9, vorteithaft aber von 1:0,6 bis 1:0,85.

Der Erfindung liegt femer die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zum Herstellen des erfindungsgem#8en Pre-
pregs anzugeben.

In diesem Verfahren wird dem Epoxydharz-Phenolharz-Gemisch vor dem Impréigniervorgang ein Losungs-
mittel im Bereich von 0 - 20 Gew.% zugesetzt, wobei dieses Gemisch mittels einer Rakel auf eine kontinuierlich
bewegte Trennfolie in Form einer Schicht aufgebracht wird, in welche dann die zulaufenden, endlosen Verstir-
kungsfasemn hineingedriickt und dadurch impetigniert werden.

Bei einer vorteilhaften Ausgestaltung dieses Verfahrens wird ein 18sungsmittelfreies Epoxydharz-Phenolharz-
Gemisch zum Impriignieren eingesetzt, das vor dem Impriigniervorgang zwecks Verringerung der Viskositit auf
erhohte Temperatur gebracht wird.

Vorteilhafterweise durchliuft dieses Gelege aus impriignierten Verstirkungsfasern zusitzlich eine Heizeinrich-
tung, in der das Epoxydharz-Phenolharz-Gemisch in einen vorbestimmten B-Zustand iibergefiihrt und das gege-
benenfalls vorhandene Losungsmittel abgedampft wird, und danach gegebenenfalls einen Kalander. Ferner wird
vorzugsweise als Phenolharz ein Phenol-Formaldehyd-Kondensationsprodukt mit einem Molverhiltnis Phenol zu
Formaldehyd von 1:0,5 bis 1:0,9, vorteilhaft von 1:0,6 bis 1:0,85, eingesetzt.

Diese Prepregs werden erfindungsgemiB zur Herstellung von heiB ausgehiirteten Verbundwerkstoffen ver-
wendet, wobei die Aushiirtung zum Beispiel in einer geschlossenen Form, aber auch in einem auf einem Dom
aufgewickelten Zustand erfolgt.

Die Erfindung wird anhand des nachstehenden Beispiels erliutert.

Beispiel:

1) Hersteflung des Phenotharzes

Das Phenolharz wird zum Beispiel auf Basis eines Phenol-Formaldehyd-Kondensationsproduktes in zwei
Stufen hergestellt, wobei man in der ersten Stufe Phenol und Formaldehyd in einer wiBrigen Losung im
Molverhiiltnis Phenol:Formaldehyd im Bereich von etwa 1:0,3 bis 1:0,7 versetzt, durch Zugabe einer fliichtigen
Siure ein saures Milieu einstellt und das Ganze bis zum AbschluB der Kondensationsreaktion auf einer erhShten
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Temperatur hilt, daB man danach - in einer zweiten Stufe - dem Reaktionsprodukt der ersten Stufe, das zu einem
geringen Teil aus Phenol und sonst iiberwiegend aus Dihydroxydiphenylmethan besteht, Formaldehyd in einer
Menge zusetzt, so daB das Molverhiiltnis aus in der ersten Stufe eingesetztem Phenol:Gesamtmenge des in beiden
Stufen umgesetzten Formaldehyds vorteilhaft im Bereich von 1:0,5 bis 1:0,9, vorteilhaft 1:0,6 bis 1:0,85, liegt,
und man die Kondensationsreaktion bei erhthter Temperatur fortsetzt und beendet, und daB man das Kon-
densationsprodukt vom Wasser abtrennt und auBerhalb des Reaktionskessels erstarren 18t und zerkleinert. Dabei
kann nach Beendigung der Kondensationsreaktion und der Entfernung des Wassers das noch verbliebene Phenol
(Monohydroxybenzol) durch Wasserdampfdestillation zumindest zum gréBten Teil entfernt werden,

2) Prepregherstellung
Zu 100 g Epoxydharz vom Typ eines Bisphenol-A-Diglycidylethers und
80 g Phenol-Formaldehydkondensationsprodukt im Molverhiltnis Phenol zu Formaldehyd von 1:0,75

werden 0,2 g BDMA (= Benzyldimethylamin) als Beschleuniger zugegeben, das Gemisch auf 40 °C erwirmt, so
daB sich eine Viskositiit von 15.000 mPa.s einstellt. Dieses vorerwirmte Harzgemisch wird mit einer Rakel in
einer Stirke von 0,15 mm auf eine Trennfolie aufgetragen. In diesen Harzfilm werden auf einer gekriimmten FLi-
che vorgespannte, parallelisierte Glasrovings eingedriickt, wobei die Durchtriinkung der Glasrovings mit dem
Harzgemisch erfolgt. Der so entstandene Verbund wird durch eine Heizzone gefiihrt, in der eine Temperatur von
110° bis 160 °C hemrscht, wodurch ein vorbestimmter B-Zustand des Impriignierharzes erreicht wird. Anschliefend
wird das Prepreg durch einen Kalander gefiihrt und sodann in einer Kiihlzone auf Raumtemperatur abgekiihlt.

3) Probekdrperherstellung und Priifung

15 Lagen der wie beschrieben hergestellten Prepregs werden unter einem Druck von 7 bar bei 170 °C zu
Laminaten verpreft und ausgehirtet. Aus diesen Laminaten werden dann die Probekorper fiir den High-Pressure-
Cooker-Test hergestellt. Dazu werden die Probekérper (A), (B), (C) und (D) in einem Autoklaven eine Stunde
bei 120 °C/1,5 bar und danach zwei Stunden bei 140 °C/2,7 bar unter Wasserdampf erhitzt, Es wurde die Biege-
festigkeit (MPa) der Probekorper vor und nach dem Test ermittelt.

In nachstehender Tabelle werden die Biegefestigkeitsverluste dieser Probektrper einander gegeniibergestellt.

Biegefestigkeitsverlust (%)

Laminat aus erfindungsgem. Prepreg A 14,5

Vergleichskérper B 17,4

C 17,7

D 39,5
PATENTANSPRUCHE

1. Prepreg auf Basis von unidirektional angeordneten, mit einem duromeren Kunststoffgemisch impriignierten
Verstéirkungsfasern wie Glasfasern, Kohlenstoffasern, Aramidfasern und dgl., dadurch gekennzeichnet, daB
das Kunststoffgemisch ein Epoxydharz, ein Phenolharz, gegebenenfalls einen Beschleuniger sowie gegebenenfalls
Zusatzstoffe wie Fiillstoffe, Flammschutzmittel, Elastifizierungsmittel, Netzmittel und dgl. enthélt.

2, Prepreg nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da im Prepreg die Anteile an Epoxydharz-Phenol-
harz-Gemisch 70 bis 20 Gew.%, an Verstirkungsfasern 30 bis 80 Gew.% sowie an Zusatzstoffen 0 bis
30 Gew.% betragen.

3. Prepreg nach den Anspriichen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, da es im Harzgemisch als Phenolharz
ein Phenol-Formaldehyd-Kondensationsprodukt mit einem Molverhéltnis Phenol zu Formaldehyd von 1:0,5 bis
1:0,9, vorteilhaft aber von 1:0,6 bis 1:0,85, enthilt.

4. Verfahren zur Herstellung eines Prepregs nach den Anspriichen 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB
gegebenenfalls dem Epoxydharz-Phenolharz-Gemisch vor dem Imprégniervorgang ein Losungsmittel im Bereich
von 0 bis 20 Gew.% zugesetzt wird und daB dieses Gemisch mittels einer Rakel auf eine kontinuierlich bewegte
Trennfolie in Form einer Schicht aufgebracht wird, in welche dann die zulaufenden, endlosen Verstirkungsfasern
hineingedriickt und dadurch impriigniert werden.
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5. Verfahren zur Herstellung eines Prepregs nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB ein 16sungsmit-
telfreies Epoxydharz-Phenolharz-Gemisch eingesetzt wird und daB dieses l6sungsmittelfreie Epoxydharz-Phenol-
harz-Gemisch vor dem Impriigniervorgang zwecks Verringerung der Viskositiit auf erhthte Temperatur gebeacht
wird,

6. Verfahren zur Herstellung eines Prepregs nach den Anspriichen 4 oder 5, dadurch gekennzeichnet, daB
man das Gelege aus impréignierten Verstirkungsfasern zusitzlich durch eine Heizeinrichtung fiihrt, in der das
Epoxyd-Phenolharz-Gemisch in einen vorbestimmten B-Zustand tibergefiihrt und das gegebenenfalls vorhandene
Lisungsmittel abgedampft wird, wonach das Prepreg gegebenenfalls einen Kalander durchlzuft.

7. Verfahren nach den Anspriichen 4 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB als Phenolharz ein Phenol-
Formaldehyd-Kondensationsprodukt im Molverhiltis Phenol zu Formaldehyd von 1:0,5 bis 1:0,9, vorteilhaft
von 1:0,6 bis 1:0,85, eingesetzt wird.

8. Verwendung eines Prepregs nach einem der Anspriiche 1 bis 7 als Ausgangsmaterial zur Herstellung von heiB
ausgehiirteten Verbundwerkstoffen.

Hiezu 1 Blatt Zeichnung



Patentschrift Nr. AT 396 240 B

Int. CL% CO8J 5/24

26.7.1993

OSTERREICHISCHES PATENTAMT

Ausgegeben
Blatt 1

- 0.0v/mMe 2
PUN D.02L/PIS L f1sojoo)y

1SeIYO0Y yoBU 223 Buniejejiuy | s |

a 3 g v
0
= =
- 008G
— —
%5'66-
_— - aoot
2L~ FN m
%yl %9'pi-
~1 00G1
0Q00¢

(ediN) 11exBnsejeBeig

1'b1y



	BIBLIOGRAPHY
	DESCRIPTION
	CLAIMS
	DRAWINGS

