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CEL PROJEKTU

Opracowanie preimpregnowanych laminatéw wzmocnionych wyrobami z wtdkien Inianych na potrzeby
lekkich konstrukcji strukturalnych. W projekcie opracowano struktury liniowych i ptaskich wyrobow
z witokien Inianych o parametrach zapewniajgcych poprawny przebieg procesu formowania prepregow
oraz wysoka jakos¢ kompozytow.

Celem badan nad materiatem przeznaczonym do wzmochienia kompozytow byto uzyskanie tkanin o
strukturze zapewniajgcej minimalizacje porowatosci produktu koricowego.

W celu zwiekszenia adhezji wtokna do naturalnej zywicy epoksydowej oraz obnizenia palnosci, wyroby
Iniane poddano procesom chemicznej modyfikacji. Laminaty wzmacniane wyrobami [nianymi
wuytworzono na drodze efektywnego ekonomicznie procesu, polegajacego na wstepnej impregnacji oraz
formowaniu prepregdw w warunkach niskiego cisnienia z wykorzystaniem naturalnej zywicy
epoksydowe;j.

ETAPY PRAC | BADAN

Dobor widkna Inianego o wilasciwosciach odpowiadajacych wymaganiom
stawianym wzmocnieniom laminatow

Do projektu wybrano wtdkna pochodzace z réznych odmian Inu: Artemida, Luna, Sara, Modran oraz wtékno
pochodzenia belgijskiego. Wtdkno Iniane przebadano pod katem przydatnosci do wzmochnienia struktur
z zywicy epoksydowej. Na podstawie wynikéw analiz metrologicznych i badan fizyko-chemicznych,
do wytworzenia niedoprzedu w celu wykorzystania go jako wzmocnienie laminatéw, wytypowano
wiokno pochodzenia belgijskiego (Rysunki 1-3).

KARTA WLOKNA LNIANEGO WYTYPOWANEGO DO PRAC W PROJEKCIE

WLOKNO LNIANE POCHODZENIA BELGISKIEGO

Widkno dtugie o jednolitym kolorze naturalnym, prawidtowo wyroszone, bez zapachu lotnych kwaséw
tluszczowych. Widkno o charakterystycznym delikatnym miekkim chwycie, typowym dla wtdkna
staficowego. Surowiec jednorodny pod katem masy liniowej (o niskim wspotczynniku zmiennosci masy
liniowej), dobrze podzielony, z widoczng znikomg iloscig zanieczyszczen, przy jednoczesnym braku
uszkodzen wiokna. Wtdkno charakteryzujgce sie najwyzsza wartoscig dtugosci $redniej, najwieksza
wytrzymatoscig wtasciwa, najmniejsza energig powierzchniowa, najwyzsza stabilnoscig termiczng oraz
najwyzsza zdolnoscia chtonnosci wilgoci z powietrza, sposrdd wszystkich przebadanych odmian Inu.

WLOKNO BELGISKIE Zrodfo: dokumentacja projektowa

Rysunek 1. Widkno Iniane. Rysunek 2. Widok Rysunek 3. Przekroj
wzdtuzny witokna Inainego. poprzeczny widkna Inianego.




PROJECT OBJECTIVE

The project concerns the development of preimpregnated laminates reinforced with flax fiber products
for the needs of lightweight structural constructions. The project will develop the structures of linear and
flat flax fiber products with parameters that ensure the correct process of the prepreg formation and the
high quality of composites.

The aim of the research on composite reinforcement was to obtain fabric with structure ensuring
minimalization of final product porosity.

In order to increase the adhesion of the fibers to the natural epoxy resin and reduce flammability, flax
products will undergo chemical modification processes. Laminates reinforced with flax products will be
produced through a cost-effective process of preimpregnation and formation of prepregs under low
pressure conditions, using a natural epoxy resin.

PHASING OF WORK AND REASEARCH

Selection of flax fiber with properties corresponding to the requirements which
should be met by the laminates

Fibers from few flax varieties were chosen for the project: Artemida, Luna, Sara, Modran, and a Belgian
origin fiber. The flax fiber was tested for its usability in reinforcing epoxy resin structures. Basing on the
results of metrological analysis as well as physical and chemical tests, the Belgian original fiber
(Figures 1-3) was chosen to make roving to be applied as reinforcement of laminates.

SHEET OF THE FLAX FIBRE CHOSEN FOR WORKS OF THE PROJECT

FLAX FIBER OF BELGIAN ORIGIN

The fiber is long, with uniform, natural color, properly retted, without the smell of volatile fatty acids. The
fiber has characteristic, delicate, soft touch typical of dew retted fiber. The raw material is of uniform
linear mass (with low coefficient of linear mass variation), well separated, with a visible scanty number of
impurities, without damaged fiber. Among all tested flax varieties, this fiber is characterized with the
highest value of mean length, the highest tenacity, the lowest surface energy, the highest thermal
stability, and the highest moisture absorption from the air.

BELGIAN FIBER Source: project documentation

Figure 1. Flax fiber, Figure 2. Longitudinal Figure 3. Cross-section
view of flax fiber. view of flax fiber.




|| Opracowanie struktury tkaniny gwarantujacej niska porowato$¢ kompozytu.

Z wytypowanego wtdkna wytworzono przedze niskoskretng o masie liniowej 68 tex oraz niedoprzedy o
masach liniowych: 400tex, 2000tex i 2000 tex bielony (Rysunek 4).

Rysunek 4. Przedza niskoskretna o masie liniowej 68 tex
(a) oraz niedoprzedy o masach liniowych: 400 tex (b) i 2000tex (c) naturalny i bielony.

Analizy fizyko-mechaniczne i chemiczne niedoprzedow oraz wyniki testow wykorzystania niedoprzedu
do formowania kompozytéw, pozwolity wytypowac niedoprzedy: naturalny i bielony o masie liniowej
2000 tex — do dalszych prac w celu wytworzenia tkanin (Rysunek 5).

Wytypowane do dalszych prac niedoprzedy charakteryzowaty sie najnizsza liczba skretow, dzieki
czemu osiggnieto rownolegte wzgledem siebie utozenie widékien w wytworzonych z nich tkaninach
przeznaczonych do wzmocnienia kompozytu.

a b

Rysunek 5. Tkaniny Iniane o splocie ptéciennym wytworzone z przedzy niskoskretnej 68 tex (osnowa) oraz
niedoprzeddw naturalnego (a) i bielonego (b) o masie liniowej 2000 tex (wqtek), oraz obrazy mikroskopowe
tkanin wykonane przy pomocy elektronowego mikroskopu skaningowego SEM ze zmienng proznig.

Opracowane tkaniny poddano ocenie parametréw strukturalnych, powierzchniowych oraz sorpcyjnych.
Tkaniny charakteryzowaty sie wysokim zapetnieniem.



|| Development of fabric structure ensuring low porosity of composite.

The selected fibers were used to spin low twist yarn of linear density 68 tex and natural roving with linear
density 400 tex and 2000 tex as well as bleached roving - 2000 tex (Figure 4).

Figure 4. Low-twist yarn of the linear mass of 68 tex
(@), rovings of the linear masses of: 400 tex (b) and 2000 tex (c) natural and bleached.

Physical-mechanical and chemical analyses of rovings and results of trials of roving use as
reinforcement to laminate forming allowed to select the following materials: the natural and bleached
ones of the linear mass of 2000 tex - for fabric weaving in next stage of the research (Figure 5).

The selected roving had the lowest twist number and the fabric woven with use of the roving were
characterised by parallelly laid fibers.

Figure 5. Flax fabrics with the plain weave, made from the 68 tex low-twist yarn (warp) and from natural (a)
and bleached (b) rovings of the linear mass of 2000 tex (weft), and microscopic images of fabrics — under
the scanning electronic microscope with changing vacuum mode.

The developed fabrics were subject for assessment of their structural, surface and sorption parameters.
The fabrics were characterized by high cover factor.



||| Modyfikacja wybranych niedoprzedoéw i tkanin:
parametry, sktad, wlasciwosci

Opracowano proces chemicznej modyfikacji wyrobdw z wtdkien Inianych przy uzyciu metody silanizacji, a
w szczegolnosci:

== sktad mieszaniny modyfikujacej == parametry procesu modyfikacji

Celem procesu moduyfikacji byto:

= zmniejszenie palnosci niedoprzedow i tkanin z widkien Inianych,
- poprawa wiasciwosci produktow uzyskanych w kolejnych etapach projektu (tkanina, kompozyt)

- polepszenie adhezji z nowo opracowanymi w projekcie naturalnymi zywicami epoksydowymi z
nasion Inianych.

Wuyselekcjonowano dwa silany o réznych strukturach: aminowy oraz winylowy (Rysunek 6).
Charakteryzujg sie one zaréwno najlepsza kompatybilnoscig z zywicg epoksydowa, jak réwniez
najwieksza redukcjg palnosci modyfikowanych widkien Inianych.
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Rysunek 6. Silany wyselekcjonowane do projektu.

Proces modufikacji prowadzony byt zgodnie z okreslonym zakresem parametréw, takich jak stezenie
silanu, temperatura, cisnienie, czas.

Prowadzono modyfikacje zarowno niedoprzedow jak i gotowych tkanin. Najkorzystniejsze wyniki
uzyskano wiasnie w przypadku modyfikacji gotowych tkanin i to na nich prowadzono kolejne badania.
Moduyfikacja w tym przypadku byta bardziej jednorodna i tym samym efektywna.



||| Modification of selected rovings and textiles:
parameters, composition, properties

The process of chemical modification of flax fiber products using the silanization method has been
developed, in particular for:

= the composition of the modifying mixture == the parameters of modification process

The aim of the modification process was:

== reduction of the flammability of rovings and fabrics made of flax fibers,

= improvement of the properties of products obtained in subsequent stages of the project
(fabric, composite)

= improvement of the adhesion with the project's newly developed natural epoxy resins made of
linseed.

Two silanes with different structures were selected: amine and vinyl (Figure 6). They are characterized by
both, the best compatibility with epoxy resin, as well as the greatest reduction in flammability of

modified linen fibers.
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Figure 6. Silanes selected for the project.

The modification process was carried out in accordance to defined parameters, such as silane
concentration, temperature, pressure, time.

Both, rovings and prepared fabrics, were modified. The most advantageous results were obtained in
the case of modification of fabrics and those were selected for conducting the subsequent research.
The modification in this case was more homogeneous, and thus effective.



Aby o0siggnac¢ oczekiwang redukcje palnosci wuyselekcjonowano cztery zwiazki uniepalniajace
(Rysunek 7). Proces z ich udziatem prowadzono w wielu wariantach, testujgc otrzymane wyroby zaréwno
pod katem obnizenia palnosci, jak i kompatybilnosci z opracowang zywica epoksydowa

(pkt IV).
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Rysunek 7 Wyselekcjonowane zwiqzki uniepalniajgce.

Najkorzystniejsza okazata sie modyfikacja tkaniny opracowanej na bazie naturalnego niedoprzedu o
masie liniowej 2000 tex z udziatem silanu winylowego w niskim stezeniu oraz dodatkiem polifosforanu
amonu.

Ponizej, na rysunku 8, przedstawiono wyniki z mikrokalorymetru (PCFC), poréwnujgce palnos¢ tkaniny
zmodyfikowanej silanem winylowym oraz silanem z dodatkiem polifosforanu amonu. Uzyskano
spektakularne obnizenie palnosci tkaniny.
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Rysunek 8. Krzywe szybkosci wydzielania ciepta tkaniny na bazie niedoprzedu o masie liniowej 2000 tex
zmodyfikowanej silanem winylowym z dodatkiem réznych ilosci polifosforanu amonu.




In order to achieve the expected reduction in flammability, four flame retardant compounds were
selected (Figure 7). The process with their addition was carried out in many variants, testing the obtained
products both, in terms of reduced flammability and compatibility with the developed epoxy resin (p. IV).
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Figure 7 Selected flame retardant compounds.

The modification of the fabric developed on the basis of a raw roving with a linear mass of 2000 tex with
the addition of vinyl silane at a low concentration and the addition of ammonium polyphosphate turned
out to be the most advantageous.

Figure 8 below shows the results from the microcalorimeter (PCFC) comparing the flammability of the
fabric modified with vinyl silane and the silane with the addition of ammonium polyphosphate.
A spectacular reduction in the flammability of the fabric was achieved.

The heat releae rate of the fabric based on roving with a linesr mass of 2000 tex modified with
wisryl silane and the sddition of ammoniem polyphosphats
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Figure 8. Curves of the heat release rate of the fabric based on roving with a linear mass of 2000 tex
modified with vinyl silane and the addition of various amounts of ammonium polyphosphate.




Zywica epoksydowa na bazie oleju z siemienia Inianego - istotne parametry
i modyfikacja

Syntetyczne epoksydy oparte na produktach petrochemicznych sa dobrze poznane. Posiadajg one wiele
uzytecznych wtasciwosci, takich jak wysoka wytrzymatos¢ na rozcigganie i wysoki modut sprezystosci,
dobra przyczepnos$c¢ i wtasciwosci izolacyjne oraz doskonata odpornosc¢ na korozje chemiczna.

Naturalne zywice epoksydowe na bazie estrow kwasow ttuszczowych sg natomiast dostepne w matej
skali. Oba typy zywic moga wuykazywa¢ wiasciwosci mutagenne, jednak epoksydy pierwotne
(otrzymane z produktéw petrochemicznych) zawsze wykazuja witasciwosci mutagenne, natomiast
epoksydy pochodzenia naturalnego, np. estry kwasu ttuszczowego z Vernonia galamensis wiasciwosci
takich nie wykazuja.

Nalezy zauwazyc, ze wydajnos¢ surowcOw z nasion oleistych, takich jak Lallemantia Iberica i Linum
isitatissimum, wynosi okoto 750 kg oleju / ha.

Do badan w projekcie wybrano zywice epoksydowa na bazie oleju z siemienia Inianego. Zbadano
rézne modyfikacje systemu zywicznego. Metoda Dynamicznej Kalorymetrii Skaningowej ustalono
wzrost temperatury zeszklenia o ponad 12%. W odniesieniu do normy DIN ISO 306 okreslono rowniez
13% wzrost temperatury mieknienia Vicata.

Rysunek 9. Zywica epoksydowa na bazie siemienia Inianego. W jej skiad wchodzg: zmodyfikowany epoksyd,
utwardzacz, srodek uniepalniajgcy.



|V Linseed based epoxy - its important parameters and modifications.

Synthetic epoxies based on petrochemicals are well known. They have many useful properties, such as
high tensile strength and modulus, good adhesion and insulation properties, and excellent resistance to
chemical corrosion.

Native epoxies based on fatty acid esters are available in a small scale. Both types of resins can show
mutagenic properties, however primary epoxides (obtained from petrochemical products) always show
mutagenic properties, while native epoxies, e.g. fatty acid esters from Vernonia galamensis, do not.

It should be also noted that the yield of linseed raw materials such as Lallemantia Iberica and Linum
isitatissimum is approximately 750 kg / ha of oil.

An epoxy resin based on linseed oil was selected for research in the project. Various modifications of
the resin system were investigated. The increase of the glass transition temperature by over 12% was
determined by the method of Dynamic Scanning Calorimetry. According to DIN ISO 306, a 13%
increase in Vicat softening temperature was also determined.

Figure 9. Epoxy resin based on linseed. It consists of: modified epoxy, hardener, flame retardant.



V Kompozyty wzmacniane tkaning Iniang

Na podstawie okreslonej energii powierzchniowej zmodyfikowanych wiékien i zywicy epoksydowej
zbadano przydatnos¢ $rodkéw zmniejszajacych palnosc. Skupiajac sie z jednej strony na odpowiednigj
impregnacji wtékien, a z drugiej na zmniejszonej palnosci powstatych laminatéw, ustalono optymalne
potgczenie uniepalniacza i modyfikacji zywicy.

Porowatos$¢ laminatéw przetwarzanych w warunkach niskiego ci$nienia zostata zredukowana, a wyniki
palnosci metodg UL94 HB wskazuja, ze jest to laminat samogasnacy. Powstate w ten sposdb laminaty z
widkien naturalnych wykazuja modut sprezystosci do 10 000 MPa.

Tak zwany ,,prepreg” w postaci warstwy tkaniny z widkien naturalnych pokrytej zmodyfikowanym
systemem epoksydowym zostat przebadany pod katem trwatosci podczas przechowywania.
Potwierdzono okres trwatosci 6 miesiecy w temperaturze -20 °C wytworzonych laminatow testowych
w warunkach niskiego cisnienia i temperaturze utwardzania okoto 120 °C.

Rysunek 10. Konstrukcja typu sandwich z elementami zewnetrznymi wykonanymi z kompozytu na bazie
bielonych widkien Inianych oraz zywicy epoksydowej na bazie oleju z siemienia Inianego.
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Rysunek 1. Wtdkna naturalne jako widoczna struktura laminatu. Ma to zastosowanie szczegolnie w
przypadku widkien barwionych.



V Composite reinforced with flax fabric

Basing on determined surface energy of modified fibers and epoxy system, the suitability of flame
retardants was investigated. By focusing, on the one hand, on the appropriate impregnation of the fibers
and, on the other hand, on the reduced flammability of the resulting laminates, the productive
combination of flame retardant and resin modification was found.

The porosity of the laminates processed under low pressure conditions was reduced and the UL94 HB
flammability results indicated that it is a self-extinguishing laminate. The resulting natural fiber laminates
showed E-modulus up to 10.000 MPa.

A so-called "prepregs” in the form of a layer of natural fiber fabric coated with a modified epoxy
system were tested for storability. A shelf life of 6 months was verified at -20 °C of the produced test
laminates under low pressure conditions and a curing temperature of around 120 °C.

Figure 10. Sandwich construction with decking layer made out of natural fibre composite from bleached
flax-fibre and linseed based epoxy.
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Figure 1. Natural fibers as the visible structure of the laminate. This is especral y usable for dyed fibers.



V| Podsumowanie

Ostatecznie opracowany kompozyt o duzej zawartosci zwigzkow
pochodzacych ze zrodet odnawialnych wykazuje wysoka ognioodpornosc.

Dostosowujac rodzaj oraz ilos¢ Srodkdw zmniejszajacych palnosc jak
i modyfikacje zywicy na potrzeby przetworstwa, uzyskano dobra
kompatybilnos¢ miedzy widknem naturalnym a matryca. W wyniku
zoptymalizowanej impregnacji witdkien w laminatach prasowanych
i utwardzanych metoda niskocisnieniowa zmniejszyta sie ich porowatosc.

Badany okres przechowywania pre-impregnowanych widkien naturalnych

byt porownywalny z konwencjonalnymi systemami typu prepreg, co daje
mozliwosc¢ przemystowego zastosowania opracowanego kompozytu.

Obrazy 1-5, 8 sg wtasnoscig Instytutu Widkien Naturalnych i Roslin Zielarskich.
Obrazy 9- 11sq wtasnoscig © Fraunhofer IMWS 2020.




V| Summary

Finally developed composite shows high flame retardancy in a material
system with high content of compounds from renewable resources.

By adjusting type and concentration of flame retardant compounds and resin
modification to the needs of processing, good compatibility between fibre and
matrix was achieved. In result of optimized fibre impregnation in low pressure
pressed and cured laminates porosity was reduced.

Tested shelf time of pre-impregnated natural fibres was comparable to

conventional prepreg-systems and promises the industrial use of the
developed composite.

Pictures 1- 5, 8 are sourced by Institute of Natural Fibres & Medicine Plants.
Pictures 9 - 11 are sourced by © Fraunhofer IMWS 2020.
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