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1 Einleitung und Zielstellung

Der Verbrauch von Kunststoffverpackungen hat sich in Deutschland seit den 1990er Jahren
bis 2007 mehr als verdoppelt [1]. Heutzutage werden ca. 1,8 Mio. Tonnen pro Jahr an Kunst-
stoffverpackungen im Inland fiir den Endverbraucher produziert. Innerhalb dieses Anteils an
Kunststoffverpackungen hatten die Kunststofffolien im Jahr 2007 einen Marktanteil von
47 %. Dabei kommt den Verpackungsfolien mit speziellen Funktionen, auch als technische
Folien bezeichnet, welche die Standardfolien teilweise ersetzen, eine immer groflere Bedeu-
tung zu.

Ein wichtiger und an Bedeutung zunehmender Vertreter der technischen Folien sind die
Peelfolien, die derzeit einen steigenden Anteil an der Gesamtproduktion von flexiblen Verpa-
ckungen in Deutschland haben, und deren Substitutionspotenzial noch nicht ausgeschopft ist.
Verpackungen aus Peelfolien konnen nach erfolgter VerschweiBBung/Versiegelung zu einem
Peelsystem mit einer definiert geringen Kraft, die als Peelkraft bezeichnet wird, ,,von Hand*
wieder gedffnet werden. Daraus ergibt sich ein breites Anwendungsspektrum fiir diese spe-
ziellen Folien.

Peelsysteme kommen vorrangig im Verpackungssektor der Lebensmittelindustrie und im
medizinischen Bereich zur Anwendung [2,3]. Beispielgebend hierfiir seien Kaffee-, Wurst-,
Snack- und Miisliverpackungen genannt. In der Medizin finden Peelsysteme z.B. in Form
von Schutzverpackungen fiir steriles OP-Besteck, Katheter oder Prothesen immer mehr An-
wendung, da ein schnelles und keimfreies Handling gewihrleistet werden kann. Dariiber hin-
aus werden Peelsysteme auch in anderen Bereichen der Verpackungsindustrie eingesetzt. So
werden z.B. Nachfiillbeutel fiir Reinigungsartikel zunehmend mit Peelsystemen konzipiert.

Das Offnen von Peelsystemen aus thermoplastischen Werkstoffen ist ein sehr komplexer
mechanischer bzw. bruchmechanischer Vorgang, fiir den eine geschlossene Beschreibung des
Zusammenhangs zwischen Herstellungsbedingungen, iibermolekularer Struktur und Werk-
stoffeigenschaften nur in Ansitzen existiert [3,4]. Daraus resultieren die Aktualitdt der wis-
senschaftlichen Aufgabenstellung und die Notwendigkeit der Anwendung von Konzepten der
technischen Bruchmechanik, die bei der Bewertung von Rissausbreitungsvorgingen vermehrt
angewendet werden, da bruchmechanische Kennwerte auflerordentlich empfindlich auf struk-
turelle Veridnderungen reagieren [5-7].

Ziel dieser Arbeit ist eine wissenschaftliche Untersuchung von Peelsystemen mit ihren viel-
fdltigen Modifikationen, um das grundlegende Wissen iiber die Zusammenhénge zwischen
Herstellungsbedingungen, Struktur und Eigenschaften zu verbessern und somit Grenzwerte
fiir die Gewihrleistung stabiler und reproduzierbarer Peeleigenschaften abzuleiten.

Als Modellsystem fiir diese Untersuchungen wurde das Peelfolienblendsystem Polyethylen
niederer Dichte (PE-LD) als Matrix mit der Dispergierkomponente isotaktisches Polybuten-1
(iPB-1) ausgewdhlt.

Das spezielle Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1, das den kohisiven Peelsystemen zuge-
ordnet wird, war bisher kaum Gegenstand der Grundlagenforschung. Der bisherige For-
schungsschwerpunkt lag im industriellen Bereich. In der modernen Erzeugnisherstellung sind
geringe Standardabweichungen der entsprechenden Kennwerte (z.B. Peelkraft) der Garant fiir
den Vermarktungserfolg. Derartige Mallgaben der Kunden konnen jedoch nur mit tieferge-
hender wissenschaftlicher Forschung — im Vorfeld der Produktion — garantiert werden. Die
bisher iibliche Praxis bestand in der Einstellung der Peeleigenschaften auf der Basis von Er-
fahrungswerten. Demnach kam das Prinzip ,,Try and Error* zur Anwendung, welches jedoch
aufwindige Folge- bzw. Begleituntersuchungen mit sich brachte. Eine wissenschaftliche
Analyse aller Einflussfaktoren sowie die Gewinnung mechanischer und sensitiver bruchme-
chanischer Kennwerte in Korrelation mit einer Strukturanalyse fiihrt zu einer Vorhersagbar-
keit der Eigenschaften des vorliegenden Peelfolienblendsystems, die es in dem technisch er-
forderlichen Maf derzeit noch nicht gibt.
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Die im Blasfolienverfahren hergestellten Peelfolien aus PE-LD/iPB-1-Blends weisen im
Allgemeinen eine Matrix-Teilchen-Struktur auf und ergeben somit ein heterogenes Blend.
Polyethylen bildet dabei die Matrix, in der aufgrund der Unvertrdglichkeit der Anteil an Poly-
buten-1 als Peelkomponente dispergiert ist (Bild 1.1). Ein entscheidender Faktor fiir die
Dispergierung der iPB-1-Teilchen in der PE-LD-Matrix und die Ausbildung der iiber-
molekularen Struktur der resultierenden Peelfolie stellt die Verarbeitung in der Blasfolienan-
lage dar.

PE-LD/iPB-1-Grenzfliache

Peelkraft

Peelkraft

Siegelnaht

Bild 1.1: Schematische Darstellung des Peelvorgangs

Im Anwendungsfall erfolgt im Anschluss an die Verarbeitung das Siegeln, d.h. es wird ein
Bereich mit definierter Fliche zwischen zwei Peelfolien unter Druck aufgeschmolzen und
anschlieend abgekiihlt, der als Siegelnaht bezeichnet wird (vgl. Bild 1.1). Aufgrund der
dispergierten iPB-1-Teilchen in dieser Siegelnaht bilden sich Zonen unterschiedlicher Haft-
festigkeit aus. An der Grenzfliche zwischen iPB-1-Teilchen und PE-LD-Matrix ist der Zu-
sammenhalt aufgrund der vorliegenden Unvertraglichkeit schwicher als zwischen den versie-
gelten PE-LD-Bereichen. Somit kann die Siegelnaht kontrolliert und ,,von Hand* mit defi-
nierten Peelkriften geoffnet werden. Die Unvertriglichkeit zwischen PE-LD und iPB-1 ist
notwendige Voraussetzung zur Realisierung des Peelvorgangs. Die Peeleigenschaften, und
insbesondere die Peelkraft, werden mallgeblich durch die Blendzusammensetzung (Rezeptur),
die Verarbeitungs- und Siegelbedingungen und anwendungstechnische Aspekte wie die Va-
riation des Peelwinkels beeinflusst.

Daher beinhaltet die vorliegende Arbeit eine Optimierung des PE-LD/iPB-1-Peelfolien-
blendsystems hinsichtlich des Einflusses der Peelkomponente Polybuten-1 und des verwende-
ten Matrixmaterials. Die Polymorphie von Polybuten-1, insbesondere die bei der Kristallisa-
tion aus der Schmelze stattfindende Umwandlung der hexagonalen in die tetragonale Kris-
tallmodifikation (II>I-Umwandlung), wurde beziiglich ihres Einflusses auf das Peelverhalten
analysiert.

Ein weiteres Ziel ist die Untersuchung und Aufkldrung der mikroskopischen Struktur und
der Orientierung der verwendeten PE-LD/iPB-1-Peelfolien, da sowohl die Struktur als auch
die Orientierung in hohem Mafe die werkstoffmechanischen Eigenschaften einer Folie beein-
flussen.



Einleitung und Zielstellung 3

Einen Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit stellen die Untersuchungen zum Einfluss der
Prozessparameter des Blasfolienprozesses (nachfolgend Prozessparameter genannt) auf das
Peelverhalten dar. Hierbei wurden die Prozessparameter entlang der Prozesslinie (Extruder,
Blaskopf, Folienblase) variiert. Weiterhin wurde die Abhéngigkeit der Peeleigenschaften von
den Siegelparametern (Siegeltemperatur, -zeit und -druck) untersucht.

Dariiber hinaus wurde der Peelvorgang mikroskopisch analysiert und in Abhéngigkeit des
Peelwinkels untersucht. Hierbei kamen neuartige hybride Methoden der Werkstoffpriifung,
insbesondere der in-situ-Peeltest mit Umgebungs-Rasterelektronenmikroskopie zur Anwen-
dung. Diese Methode ermdglicht eine direkte Zuordnung von Mikrostruktur und mechani-
scher Charakteristik des Peelvorgangs mit dem Ziel Morphologie-Eigenschafts-Korrelationen
aufzustellen. Weiterhin beinhaltet die vorliegende Arbeit eine Zusammenstellung und Wich-
tung aller Einflussfaktoren auf das Peelverhalten unter Zugrundelegung der aufgestellten
Morphologie-Eigenschafts-Korrelationen.

Ein weiteres Ziel ist die Erarbeitung von Méglichkeiten zur Modellierung des Peelvorgangs.
Hierbei wurde die Finite-Elemente-Methode angewendet, die es ermdglicht den Peelvorgang
auf numerischem Weg nachzuvollziehen. Ein Vorteil der numerischen Modellierung besteht
in der Variation experimentell schwer zuginglicher Parameter des Peelsystems.

Die experimentelle Basis zur Charakterisierung des Peelverhaltens der vorliegenden Peel-
folienblendsysteme bilden der T-Peeltest [8] und der Fixed-Arm Peeltest [9]. Die beiden Ver-
suche ermoglichen sowohl eine mechanische als auch bruchmechanische Bewertung des
Peelvorgangs unter quasistatischer Beanspruchung und haben hinsichtlich der mechanischen
Bewertung bereits ein fundiertes ingenieurwissenschaftliches Stadium erreicht [3,4]. Eine
bruchmechanische Bewertung des Peelverhaltens, welche sowohl die Peelkraft als auch auf-
tretende Deformationen wihrend des Peelvorgangs beriicksichtigt, fand bisher keinen Ein-
gang in die industrielle Praxis. Die vorliegende Arbeit soll dazu beitragen, die hier aufgezeig-
ten Moglichkeiten zur Charakterisierung des Peelverhaltens mit Hilfe energiedeterminierter
bruchmechanischer Kenngréfen in die bestehende Priifpraxis zu iiberfiihren.
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2 Peelsysteme als Ziel werkstoffwissenschaftlicher Untersuchungen

2.1 Herstellung von Peelsystemen
2.1.1 Blasfolienverfahren

Die Verpackung ist in den letzten Jahren immer starker in den Mittelpunkt des Interesses der
Lebensmittelhersteller geriickt. Dies gilt besonders fiir Folien, die fiir viele Produktgruppen
wie beispielsweise Fleisch, Wurst, Kaffee und Miisli mittlerweile als unersetzbare Primirver-
packung gelten. Dabei ist vor allem die Funktionalitit und der Zusatznutzen der Verpa-
ckungsfolie ein wichtiges Kaufkriterium.

Fiir den Verbraucher sind neben aktiven Verpackungsfolien, die z.B. die Haltbarkeit von
Produkten verldngern, vor allem intelligente Verpackungen mit einem leichten und bequemen
Offnungsmechanismus von Interesse. Hierbei kommt den Peelsystemen, die mit versiegelten
Peelfolien realisiert werden, eine grofle Bedeutung zu.

Ublicherweise werden solche Peelfolien im Blasfolienverfahren [10—-12] und seltener im
Gielifolienverfahren [12] hergestellt. Das in Bild 2.1 schematisch dargestellte Blasfolienver-
fahren ist neben dem GieBfolienverfahren das bedeutendste technologische Verfahren zur
Herstellung von Folien. In der vorliegenden Arbeit soll der Schwerpunkt auf dem Blasfolien-
verfahren und damit verbundener Prozessparametervariationen liegen.

Va

B

Abquetsch- und -
Abzugswalzen ~== ~ flachgelegte

Folienbahn

Flachlegevor-
richtung

Folienschlaucjk;/ 1
Folienblase . |
i
|

Frostlinie —

Kiihlluft~_

Schmelze ———— | . Stiitzluftbohrung
Blaskopf ~—— [/ - Dornhaltesteg
Dom ) ~=—— Stiitzluft

Bild 2.1: Arbeitsprinzip des Blasfolienverfahrens [11]; nicht dargestellt: zugehoriger Extruder
(va — Abzugsgeschwindigkeit der Abzugswalzen, vy — Schmelzeaustrittsgeschwindigkeit, dr — Dicke
der flachgelegten Folie)
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Bei der Herstellung wird gravimetrisch dosiertes Granulat in einem Einschneckenextruder
unter Verwendung eines definierten Temperaturprofils aufgeschmolzen und mit Hilfe einer
Barriereschnecke bei einer festgelegten Schneckendrehzahl gefordert [13]. Die Verarbei-
tungstemperatur liegt beispielsweise fiir PE-LD bei 180 10 °C [14]. Nach erfolgtem Auf-
schmelz- und Homogenisiervorgang im Extruder wird die Schmelze iiber einen beheizten
Adapter zum Blaskopf gefordert, wo ebenfalls ein definiertes Temperaturprofil vorherrscht.
Dort gelangt die Schmelze in ein Wendelverteilerwerkzeug, in dessen Mitte sich ein Dorn und
wendelformige Kanéle befinden, so dass die Schmelze einen zylindrischen Spalt definierter
Spaltweite durchlduft und einen Folienschlauch ausbildet. Zusétzlich wird iiber einen Kanal
Stiitzluft in den sich bildenden schmelzefliissigen Folienschlauch geblasen, wodurch dieser in
Querrichtung (QR) verstreckt und von Innen abgekiihlt wird.

Die Querverstreckung wird mit Hilfe des Aufblasverhéltnisses (ABV) nach Gl. 2.1 bestimmt.

2.

ABV = Wy 2.1)
7-D,

mit Ws  Flachlegebreite des Folienschlauches

Dp Disendurchmesser

Parallel zur Querverstreckung findet eine Lingsverstreckung des Folienschlauches in Ab-
zugsrichtung statt, deren Mal} durch den Unterschied zwischen Austrittsgeschwindigkeit des
schmelzefliissigen Folienschlauches aus dem Extruder vg und Abzugsgeschwindigkeit der
Abzugswalzen v4 bestimmt wird. Somit wird das Abzugsverhiltnis (AZV) nach GI. 2.2 be-
rechnet.

AZV:V_A:pM'DD'SW _ PuSw 2.2)

Ve  Pp-Dg-dp  pp-dp-ABV

mit va  Abzugsgeschwindigkeit der Abzugswalzen
ve  Schmelzeaustrittsgeschwindigkeit
pu  Dichte der Schmelze
sw  Spaltweite
pe  Dichte des Extrudats
Ds Folienschlauchdurchmesser
dr Dicke der flachgelegten Folie

Im Anschluss an den Verstreckprozess, der synchron in Umfangs- und in Léingsrichtung
erfolgt und wesentlich zur Ausbildung der mechanischen und optischen Eigenschaften der
Blasfolie beitrigt, kommt es zur Fixierung der verstreckten Folie an der Frostlinie. Bei der
Frostlinienhohe (FLH) erfolgt der Ubergang vom schmelzefliissigen in den festen Zustand.
Bis zur Flachlegevorrichtung erfihrt der Folienschlauch im Allgemeinen eine weitere Abkiih-
lung um ca. 15 °C bis 20 °C. In der Flachlegevorrichtung (vgl. Bild 2.1) wird der abgekiihlte
Folienschlauch zusammengelegt und anschlieBend als Schlauch- oder Flachfolie aufge-
wickelt. Das Grundprinzip des Blasfolienprozesses ist fiir die Herstellung von Einschicht-
oder Mehrschichtfolien identisch.

Der Blasfolienprozess unterlag im Laufe der Zeit immer wieder Verianderungen und Wei-
terentwicklungen. Beispielsweise wurde mit zunehmenden Durchsatzmengen die Schlauch-
innenkiithlung wesentlich verbessert, bei der ein Luftaustausch der Schlauchinnenluft mit
gekiihlter Luft stattfindet und mit der eine nahezu homogene Abkiihlung des Folienschlauches
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bezogen auf die Foliendicke moglich wurde [12]. Eine Weiterentwicklung der Schlauchin-
nenkiihlung wurde mit dem Blasfolienprozess mit offenem Schlauch realisiert [15]. Hierbei
wird ein Kiihlkalibrierkegel in der Schlauchbildungszone (Zone zwischen Austrittsspalt der
Schmelze aus dem Blaskopf und der Frostlinie) innerhalb des Folienschlauches platziert, so
dass durch den entstehenden ringformigen Spalt nur geringfiigig Kiihlluft austreten kann, de-
ren Verlust jedoch durch nachstromende Kiihlluft ausgeglichen wird. Der abgekiihlte Folien-
schlauch wird anschlieBend geschlitzt und als Flachfolie aufgewickelt. Durch die besonders
intensive Kiihlwirkung des Kiihlkalibrierkegels im Inneren des Folienschlauches kann der
Massedurchsatz und damit die Produktivitit der Blasfolienherstellung deutlich gesteigert
werden. Dariiber hinaus ermoglicht die Offnung des Folienschlauches und damit stirkere
Abkiihlung in der Schlauchbildungszone niedrigere Abzugsgeriiste fiir die Blasfolienanlage.

2.1.2 Siegelverfahren

Das Siegelverfahren erfolgt im Anschluss an die Bedruckung und Befiillung der zuvor im
Blasfolienverfahren hergestellten Peelfolien. Ziel des Siegelverfahrens ist die Verschweiflung
zweier Peelfolien oder einer Peelfolie und einer Folie bzw. Folienschicht, die aus dem jewei-
ligen Peelfolien-Matrixmaterial besteht, zu einem Peelsystem. Hierbei hat das HeiB3siegelver-
fahren [16,17], welches neben weiteren Verfahren wie dem Ultraschallsiegeln [18] angewen-
det wird, eine herausragende Bedeutung erlangt.

Beim Heif3siegelverfahren durchlaufen die zu versiegelnden Folien ein Paar beheizter Sie-
gelbacken, die mit definiertem Druck und definierter Siegelzeit eine Siegelnaht erzeugen. Die
Taktzeit dieses Verfahrens wird dabei mafgeblich durch die Schmelztemperatur des verwen-
deten Folienwerkstoffs, die Siegelzeit und den Siegeldruck bestimmt.

Die beim HeiBsiegelverfahren auftretenden physikalischen Bindemechanismen wie Ver-
schlaufungen und Verhakungen der Makromolekiile innerhalb der Grenzschicht sind mit Hilfe
verschiedenster Modelle vielfach untersucht worden [16,17,19,20]. Eine schematische Dar-
stellung der beim Siegeln zweier teilkristalliner Folien stattfindenden molekularen Prozesse
ist in Bild 2.2 zu sehen. Die beiden Folien werden zunichst in Kontakt gebracht und unter
Druck aufgeschmolzen. Hierbei kommt es zur Entschlaufung der Makromolekiile in Grenz-
schichtnihe. Ist die molekulare Beweglichkeit infolge der eingebrachten Wérme ausreichend
grof3, kommt es zur Interdiffusion, d.h. zur gegenseitigen Verschlaufung der grenzschichtna-
hen Makromolekiile der beiden aufgeschmolzenen Folien. AnschlieBend wird die so realisier-
te Siegelnaht abgekiihlt, wodurch der Re-Kristallisationsprozess eingeleitet wird.

__/;7;: Zeit _F\Q Kiihlung
25 Fe
2

ot
A
Kontaktflichen zweier ~ aufgeschmolzene Beginn der Diffusion von Re-Kristallisation
teilkristalliner Kontaktflichen Entschlaufung der = Makromolekiilen
Polymere Makromolekiile und Bildung von
Verschlaufungen

Bild 2.2: Schematische Darstellung der molekularen Prozesse beim Siegeln zweier teilkristalliner polymerer
Folien [17]
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Die Interdiffusion von Makromolekiilen an Grenzfldchen von Polymerschmelzen kann bei-
spielsweise mit dem Reptation-Modell beschrieben werden. Das Reptation-Modell wurde
von deGennes [21,22] zunichst fiir die Bewegung eines Molekiils in einer vernetzten Matrix
aufgestellt, von Doi und Edwards [23] auf unvernetzte Systeme angewandt und von des Cloi-
zeaux [24] weiterentwickelt. Nach diesem Modell legen sich benachbarte Makromolekiile
oder Segmente benachbarter Makromolekiile schlaufenartig um das diffundierende Makromo-
lekiil (Testkette) und bilden dabei eine Art Tubus (Bild 2.3), wobei die Testkette nur in dieser
Rohre reptieren kann, d.h. sich schlangenartig bewegen kann. Die Testkette bahnt sich an den
benachbarten Makromolekiilen (Hindernissen) vorbei den Weg und legt somit die Bahn der
Testkette fest. Triebkraft dieser Reptation, d.h. Kettenbewegung, kann die Brown’sche Mo-
lekularbewegung oder eine von aullen angelegte Kraft sein. Dabei weicht das System dem
duferen Zwang aus, die Makromolekiile relaxieren. Bei langkettenverzweigten Polymeren
wirken die Verzweigungsstellen wie Anker und verlangsamen die Relaxation des Makromo-
lekiils. Dies fiihrt zu einer Verbreiterung des Relaxationszeitspektrums aufgrund der Vielzahl
an Prozessen, die zur Relaxation beitragen.

Bild 2.3: Schematische Darstellung der Reptation einer Testkette (schwarz) durch die Ketten bzw. Makromo-
lekiile der Matrix (oberes Teilbild) und Testkette im Tubus der Matrixketten (unteres Teilbild) [25]

Die Testkette bendotigt eine Reptationszeit t,.,, um sich aus dem Tubus der Linge L, he-
rauszuwinden. Die Reptationszeit wird nach Gl. 2.3 berechnet.

L,
Ly = ?” (2.3)
mit D  Selbstdiffusionskoeffizient

Der Selbstdiffusionskoeffizient ist temperaturabhéngig und wird nach GI. 2.4 berechnet.

k,T

D=—25_
Nsegfseg

(2.4)

mit kg  Boltzmann-Konstante (kg = 1,3805'10'23 J K'l)
T  Temperatur
Nye; Anzahl der Kettensegmente
fses Reibungsfaktor (der Ketten untereinander)
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Bei einer Siegelzeit zweier polymerer Folien von Y2 t,, ist die sich ausbildende Grenz-
schicht mechanisch am stabilsten, da die entsprechenden grenznahen Makromolekiile jeweils
zur Hilfte in den beiden Folien verankert sind. Fiir eine Polymerkette mit ca. 10* Kettenseg-
menten ergibt sich eine theoretische Reptationszeit von etwa 80 bis 100 s [26]. Somit wire
hier die Siegelzeit, die zu maximaler Festigkeit fiihrt, ca. 40 bis 50 s. In der Praxis liegen die
Siegelzeiten jedoch nur bei wenigen Sekunden.

Neben dem Reptation-Modell gibt es weitere Modelle wie beispielsweise die Diffusions-
Theorie [27], die ,,Mixed Crystal“-Hypothese [28] und die Nexus-Hypothese [29].

2.2 Makroskopischer Aufbau und mikroskopische Struktur von Peelsys-
temen

2.2.1 Makroskopischer Aufbau

Das Spektrum an verwendbaren polymeren Matrixmaterialien zur Herstellung von funktionel-
len Verpackungsfolien, denen die Peelfolien zugeordnet werden, ist sehr breit. Die wichtigs-
ten Vertreter, die hdufig Gegenstand wissenschaftlicher Untersuchungen waren, sind die
thermoplastischen Polymere Polyethylen (PE) [30-34], Polypropylen (PP) [30,31,33-35],
Polyamid (PA) [30,31,36,37] und Polyethylenterephthalat (PET) [30,31,38] als teilkristalline
Kunststoffe sowie Polystyrol (PS) [30,31,33] und Polyvinylchlorid (PVC) [30,31,39] als
amorphe Kunststoffe. Dariiber hinaus werden auch Copolymere wie beispielsweise Ethylen-
Vinylacetat (EVA) [30,31] als Matrix in Verpackungsfolien verwendet. Ausgewdhlte allge-
meine Anwendungseigenschaften der einzelnen Matrixmaterialien sind in Tabelle A.1 zu-
sammengefasst. Dariiber hinaus hidngen die Anwendungseigenschaften in hohem Mafle von
der Struktur und der Verarbeitung ab.

Peelsysteme werden vorrangig aus Peelfolien auf der Basis von PE-LD/iPB-1-Blends her-
gestellt [2—4]. Das Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1 kann dabei als Einschichtfolie oder
als eine funktionale Schicht innerhalb eines Mehrschichtfolienverbundes vorliegen, der bei-
spielsweise Aromasperrschichten [37] oder Barriereschichten gegen Wasserdampfdurchlis-
sigkeit [40,41] als weitere funktionale Folienschichten enthilt.

Das PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem wird den kohidsiven Peelsystemen zugeordnet.
Dariiber hinaus wird zwischen adhisiven und Reif3-Peelsystemen unterschieden [42].

Das in Bild 2.4a dargestellte kohidsive Peelsystem ist dadurch gekennzeichnet, dass die bei-
den zu versiegelnden Folien (bzw. Substrat und Deckel) infolge lokalen Aufschmelzens an
ihrer Kontaktfliche eine Grenzschicht ausbilden, die als Peel- oder Siegelnaht bezeichnet
wird. Die Ausbildung der Grenzschicht der beiden Folien kann sowohl durch physikalische
Bindungen, wie Verschlaufungen und Verhakungen, als auch durch chemische Bindungen
zwischen den Molekiilen erfolgen. Wird ein solches kohisives System aufgepeelt, finden sich
im Anschluss Riickstinde der einen (Peel)Folie auf der Peelfliche der anderen wieder. Kohi-
sive Peelsysteme werden vor allem fiir Kaffee-, Wurst- und Késeverpackungen verwendet [2],
da die kohisive Siegelnaht infolge molekularer Verschlaufungen in der Grenzschicht im All-
gemeinen undurchlissig gegeniiber dulerer Einwirkung bestimmter Medien ist.

Beim in Bild 2.4b dargestellten adhisiven Peelsystem wird im Gegensatz zum kohisiven
Peelsystem der Zusammenhalt durch die gegenseitige Anziehung der beteiligten Folien oder
Substrate zum Beispiel durch elektrostatische Wechselwirkungen realisiert. Das Aneinander-
haften zweier Folien kann auch durch ein zusitzliches Aufbringen einer Kleberschicht
auf eine der beiden Folien erfolgen. Das Charakteristikum des adhiisiven Peelvorgangs ist
eine nahezu riickstandsfreie Ablosung der einen Folie von der anderen bzw. vom Substrat.
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Das adhisive Peelsystem kommt beispielsweise bei Klebestreifen [43] und Stretchfolien [44]
zur Anwendung. Im Verpackungssektor wird das adhésive Peelsystem zum Verschlieen von
Joghurtbechern angewendet, bei denen ein Aluminiumdeckel von einem Becher aus PP nahe-
zu riickstandsfrei abgepeelt werden kann.

kohdisives Peelsystem a) adhdisives Peelsystem b)

Siegelnaht Kleberschicht

Riss Folie

Riss Folie

Reif3-Peelsystem c)

Kleberschicht

Riss Folie

Bild 2.4: Schematische Darstellung verschiedener Peelsysteme: kohisives Peelsystem (a), adhisives Peelsys-
tem (b) und Reif3-Peelsystem (c) [42]

Ein weiteres Peelsystem ist das in Bild 2.4c abgebildete Reil3-Peelsystem. Hier breitet sich
der Riss beim Peelvorgang iiber den Querschnitt der Peelschicht aus, so dass im Anschluss an
den Peelvorgang groBle Riickstinde der einen (Peel)Folie auf der Peelfldche der anderen wie-
derzufinden sind. Das ReiB3-Peelsystem kann erwiinscht sein, oder als Fehlerbild des kohisi-
ven und adhidsiven Peelsystems auftreten. Eine erwiinschte Anwendung des Reif3-Peel-
systems stellen beispielsweise die wiederverschlieBbaren Peelverpackungen dar. Wiederver-
schlieBbare Peelsysteme sind Mehrschichtfolien (im Allgemeinen 3-Schichtfolien) bestehend
aus einer peelbaren AuBenschicht, einer kleberhaltigen Mittelschicht und einer ent-
sprechenden Riickenschicht. Beim im Anschluss an das Siegeln stattfindenden Peelvorgang
setzt der hierbei teilweise iiber den Querschnitt der Peelschicht laufende Riss klebende bzw.
haftende Substanzen aus der Mittelschicht frei, die ein WiederverschlieBen der Peelfolienver-
packung ermdglichen.
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2.2.2 Mikroskopische Struktur

Neben dem makroskopischen Aufbau von Peelsystemen kommt der mikroskopischen Struktur
der versiegelten Peelfolien eine gro3e Bedeutung zu.

Die sich wihrend der Herstellung im Blasfolienverfahren einstellende mikroskopische
Struktur der PE-LD/iPB-1-Peelfolie beeinflusst die werkstofftechnischen Eigenschaften (Bild
2.5) [45-47], wie beispielsweise die Festigkeit und die Transparenz und dariiber hinaus maf-
geblich die Peeleigenschaften.

Die mikroskopische Struktur der PE-LD/iPB-1-Blasfolie setzt sich aus der chemischen (mo-
lekularen) und der physikalischen (iibermolekularen) Struktur zusammen. Zur chemischen
Struktur gehoren das Molekulargewicht, die Molekulargewichtsverteilung, der Verzwei-
gungsgrad im Fall von PE-LD und die Taktizitdt im Fall von iPB-1 sowie die Konstitution der
Makromolekiile [46]. Neben der chemischen Struktur der Blendkomponenten ist die physika-
lische Struktur von groBer Bedeutung fiir die Eigenschaftsausbildung der Blasfolie. Zur phy-
sikalischen Struktur gehoren das Mischungsverhiltnis im Blend, die Phasenstruktur, d.h. das
Vorhandensein einer homogenen oder heterogenen oder co-kontinuierlichen Phase(n), die
Grofle der in der Matrix dispergierten Partikel im Falle einer Matrix-Partikel-Struktur (hetero-
gene Phasenstruktur), der Kristallinitdtsgrad und die Gestalt der sich ausbildenden iibermole-
kularen Struktur sowie die Orientierung der kristallinen Phase [46].

Die physikalische Struktur wird durch die chemische Struktur und die Herstellungsbedin-
gungen malgeblich beeinflusst. Somit kommt dem Herstellungsprozess der PE-LD/iPB-1-
Blasfolie einer gegebenen chemischen Struktur eine groe Bedeutung hinsichtlich der Ausbil-
dung der physikalischen Struktur zu.

| Chemische Struktur | | Physikalische Struktur |
Ubermolekulare
Molekulare Struktur
Struktur (Morphologie) Herstellungs-
Poly- |:> * Molekulargewicht |:> « amorph, teilkristallin <: und
merisation * Molekulargewichtsverteilung » Mischungsverhiltnis Verarbeitungs-
* Verzweigungsgrad « Phasenstruktur ;
« Taktizitat « Partikelgrofe bedingungen
« Konstitution « Kristallinitétsgrad
* Konfiguration * Gestalt der {ibermolekularen Struktur
* Orientierung der kristallinen Phase
) B h
. . . eanspruchungs-
Mikrodeformationsmechanismen be d‘; gungeng

* Kettenriss, Hohlraumbildung <: « Geschwindigkeit

¢ Crazing, lokale Deformationen, Scherung o Tomperatur

» Mikrorissbildung . Spgmgszusm d

ﬂ * Umgebung
Mechanische Eigenschaften

* Festigkeit, Steifigkeit

* Dehnbarkeit, Verformbarkeit

« Zihigkeit

Bild 2.5: Zusammenhang zwischen Struktur, Einflussbedingungen und mechanischen Eigenschaften von Poly-
meren [45-47]
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Fiir Peelfolienanwendungen liegt die iPB-1-Konzentration im PE-LD/iPB-1-Blend ({ibli-
cherweise bei bis zu 20 M.-%. Innerhalb dieses Mischungsverhiltnisses fiihrt das Mischen
von PE-LD und iPB-1 im Schmelzezustand zur Ausbildung einer Matrix-Partikel-Struktur, da
PE-LD und iPB-1 thermodynamisch unvertréiglich sind [2-4]. Die thermodynamische Unver-
traglichkeit resultiert aus der gegebenen chemischen Struktur der beiden Blendkomponenten.
Somit kristallisieren die Blendkomponenten PE-LD und iPB-1 separat und bilden eine ent-
sprechende iibermolekulare Struktur aus.

Ubermolekulare Struktur von PE-LD

Die iibermolekulare Struktur von PE-LD war in der Vergangenheit Gegenstand vieler wissen-
schaftlicher Studien [48-61]. Blasfolien aus Polyethylen kristallisieren im Allgemeinen un-
vollstindig unter Bildung von Lamellen durch Kettenfaltung [53,56,57]. Die Molekiilhaupt-
kette von PE ist parallel zur c-Achse der orthorhombischen PE-Elementarzelle (Bild 2.6) [46]
und auch parallel zur Lamellendicke [45] ausgerichtet.

29
=0
O c= 01255 nm
t
- I
|
e~ a=0,741 nm ——+ b = 0,494 nm

.C OH

Bild 2.6: Darstellung der Molekiilhauptkette von Polyethylen und der zugehdrigen orthorhombischen Elemen-
tarzelle [46]

PE-Blasfolien sind im Allgemeinen teilkristallin und weisen einen maximalen Kristallini-
tiatsgrad auf, der von der molekularen Architektur bzw. dem Verzweigungsgrad abhéngt. Die
Orientierung der kristallinen Phase ist abhiingig von den Prozessparametern des Blasfolien-
prozesses, insbesondere vom Verhiltnis von Liangs- zu Querverstreckung und der Kiihlung
der Blasfolie.

Die Orientierung der kristallinen Phase (auch als Textur bezeichnet) ist von entscheidender
Bedeutung fiir die werkstoffmechanischen Eigenschaften der Blasfolie und auch ihrer Rich-
tungsabhingigkeit. Die Textur von Blasfolien aus PE wurde anhand von rontgenographi-
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schen Analysen vielfach untersucht. Urspriinglich beobachteten Holmes und Palmer [48] an
PE-LD-Blasfolien mit einem kleinen Verhiltnis von Lings- zu Querverstreckung eine uniaxi-
ale a-Textur, d.h. die a-Achse der orthorhombischen Elementarzelle von PE ist parallel zur
Maschinenrichtung (MR) orientiert. Die b- und c-Achse sind rotationssymmetrisch um die a-
Achse verteilt. Das aus diesen Untersuchungen hervorgehende a-Achsen-Modell nach Hol-
mes und Palmer [48] ist im Schema in Bild 2.7 dargestellt.

a-Achsen-Modell Reihenkeimbildungs-Modell

(nach Holmes und Palmer) (nach Keller und Machin)

Verhiltnis von Lings- zu Querverstreckung (AZV/ABV) der Blasfolie

niedrig mittel hoch
(,,Jow-stress*) (,,intermediate-stress®) (,,high-stress®)
a a c
a ! c
b b b
b
c c a

Reihenkeimbildung

>
< Transkristallisation

(+ abnehmende Kiihlrate)
uniaxiale a-Textur uniaxiale a-Textur Zwischenlagetextur uniaxiale c-Textur

Bild 2.7: Schematische Darstellung des a-Achsen-Modells [48] und des Reihenkeimbildungs-Modells [51]

Die von Holmes und Palmer gefundene a-Textur an Blasfolien aus PE-LD wurde durch die
Untersuchungen von Keller und Machin [51] bestitigt, die ebenfalls fiir kleine Verhéltnisse
von Lings- zu Querverstreckung eine uniaxiale a-Textur beobachteten (vgl. Bild 2.7). Dar-
iber hinaus stellten Keller und Machin fest, dass eine Erhohung des Verhiltnisses von Lings-
zu Querverstreckung der Blasfolie zu einer Zwischenlageorientierung fiihrt, d.h. sowohl die a-
Achse als auch die c-Achse sind unter einem Winkel von ca. 45° in Bezug zur MR orientiert
(vgl. Bild 2.7). Die Zwischenlagetextur wurde insbesondere an Folien aus PE-HD [56,62]
und PE-LLD [51,59,61] beobachtet. Dariiber hinaus postulierten Keller und Machin eine uni-
axiale c-Textur fiir Blasfolien mit einem sehr grolen Verhiltnis von Langs- zu Querverstre-
ckung (vgl. Bild 2.7).

Eine a-Textur an PE-LD-Blasfolien wurde ebenfalls von Aggarwal et al. [49], Haberkorn et
al. [53] und Tagawa [54] beobachtet. Im Gegensatz zu den genanten Autoren interpretierten
Keller und Machin [51] jedoch die Rontgenaufnahmen in dem Sinne, dass die a-Achse und
die c-Achse um die zur Maschinenrichtung senkrecht orientierte und mehr oder weniger rota-
tionssymmetrisch um diese verteilte b-Achse rotieren. Diese komplizierte Kristallitverteilung
liegt in einer durch Reihenkeime entstandenen Reihenstruktur dann vor, wenn die senkrecht
zur Maschinenrichtung in Richtung der b-Achse gewachsenen Lamellen um die b-Achse tor-
diert sind (im Falle von PE ist die b-Achse die Wachstumsrichtung der Lamellen). Nach
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Keller und Machin nimmt der Grad der Reihenkeimbildung mit zunehmendem Verhiltnis von
Lings- zu Querverstreckung zu, da die Kristallisation durch Reihenkeimbildung unter Span-
nung (,,stress*) ablduft und diese mit zunehmendem Verhéltnis von Léangs- zu Querverstre-
ckung immer grofer wird.

Parallel zur Kristallisation durch Reihenkeime kann unter bestimmten Bedingungen eine
Kristallisation von der Folienoberfliche ausgehend stattfinden, die als Transkristallisation
bezeichnet wird [51,52,57,58]. Die auf der noch schmelzefliissigen Folienoberflache befind-
lichen Kiristallkeime behindern sich gegenseitig und somit erfolgt das Wachstum dieser
Kristallite in Normalenrichtung (NR) der Blasfolie. Bei starker Abkiihlung und/oder groflem
Verhiltnis von Lings- zu Querverstreckung ist dieser Effekt unterdriickt (vgl. Bild 2.7). Das
Reihenkeimbildungs-Modell nach Keller und Machin [51] fand bei vielen Texturuntersu-
chungen an PE-Blasfolien Anwendung [56-58,61]. Es wurde jedoch beispielsweise von Ha-
berkorn [53] kritisch diskutiert, der eine Torsion der Lamellen aufgrund der rontgenographi-
schen und der transmissionselektronenmikroskopischen Ergebnisse, die zu Zeiten Kellers und
Machins noch nicht angefertigt werden konnten, ausschloss.

Eine Untersuchung der Morphologie von PE-Blasfolien fiihrt somit nur unter Anwendung
einer Vielzahl von Methoden wie beispielsweise Rontgenstreuungsmethoden, Elektronenmik-
roskopie, Polarisationsmikroskopie und anderen zu sinnvollen Interpretationen der Ergebnisse
[53].

Dariiber hinaus ist beim Reihenkeimbildungs-Modell die Quantifizierung fiir ein kleines,
mittleres und grofles Verhiltnis von Lings- zu Querverstreckung nicht eindeutig dokumen-
tiert, da die Textur neben den Verstreckverhiltnissen auch von der Kiihlung des Folienschlau-
ches wihrend des Blasfolienprozesses beeinflusst wird. Beispielsweise misst Pazur [58] bei
einem Abzugsverhiltnis von 1:8 und einem Aufblasverhiltnis von 1:2 immer noch eine unia-
xiale a-Textur. Weiterhin ist die Relaxationszeit bzw. die molekulare Beweglichkeit des Po-
lyethylens fiir die Texturausbildung von besonderer Bedeutung [59]. Guichon et al. [59]
stellten fest, dass die Texturausbildung fiir ein metallocen-katalysiertes PE-LLD aufgrund der
geringen Relaxationszeit und somit groen molekularen Beweglichkeit in der Schmelze we-
niger ausgepragt ist als fiir ein ziegler-natta-katalysiertes PE-LLD, bei dem die Relaxations-
zeit deutlich iiber der Einfrierzeit in der Schlauchbildungszone liegt.

Ubermolekulare Struktur von iPB-1
Die iibermolekulare Struktur von iPB-1 wurde vorrangig an GieBfolien untersucht [63,64].
Hierbei fand ausschlieBlich eine Orientierung der Molekiile/Kristallite in Maschinenrichtung
statt. Die Kristallisation von iPB-1 unterscheidet sich von der von PE aufgrund der unter-
schiedlichen molekularen Struktur. Gielfolien aus iPB-1 kristallisieren unvollstindig bei
einer hohen Kiihlrate unter Bildung von Nadelkristallen (Bild 2.8a). Nadelkristalle bestehen
aus mehreren parallel orientierten Molekiilketten. Die Stirn- und die Seitenflichen der Nadel-
kristalle wirken als physikalische Verbindungsstellen mit der amorphen Phase. Im Gegensatz
zu PE, bei dem eine Orientierung der Makromolekiile parallel zur Lamellendicke vorliegt,
sind die Makromolekiile in den iPB-1-Nadelkristallen parallel zur Lingsachse orientiert.

An iPB-1-Gielfolien wurde von Fujiwara [65] eine uniaxiale c-Textur beobachtet, d.h. die
Nadelkristalle sind mit ihrer Lingsachse parallel zur MR orientiert. Eine c-Textur wurde von
Hashimoto [66] auch fiir Blasfolien aus iPB-1 gefunden.
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Bild 2.8: Elektronenmikroskopische Aufnahme der Nadelkristalle (dunkle Bereiche) und eine schematische
3D-Darstellung ihrer Morphologie; der Pfeil markiert die MR [63] (a) und vergroflerte schematische
2D-Darstellung der Morphologie der Nadelkristalle, ® représentiert die physikalischen Verbindungs-
stellen am Ende der Nadelkristalle (Region A), O reprisentiert die seitlichen physikalischen Verbin-
dungsstellen der Nadelkristalle (Region B) [64] (b)

Dariiber hinaus findet bei iPB-1 im Anschluss an die Kristallisation aus der Schmelze eine
Umwandlung der hexagonalen in die tetragonale Kristallmodifikation (II>I-Umwandlung) in
Abhingigkeit von den Kiristallisationsbedingungen statt.

Polybuten-1 ist polymorph, d.h. die kristalline Phase kann in verschiedenen Kristallmodifi-
kationen vorkommen. Die polymorphen Kristallmodifikationen von iPB-1 sind Form 1, II,
III, I’ und I’ (Tabelle A.2). Die Ausbildung der einzelnen polymorphen Kristallmodifikatio-
nen hingt von den thermodynamischen Bedingungen der Kristallisation aus der Schmelze
oder aus der Losung (Amylacetatlosung) und den speziellen Prozessparametern ab [67-70].

Die Kiristallisation aus der Losung ermoglicht die Ausbildung der Modifikationen I’, II und
III und wird durch den Losungsprozess und die Kristallisationstemperatur gesteuert [71]. Die
Kristallisation aus der Schmelze ermdoglicht die Ausbildung der Modifikation II unter Umge-
bungsdruck [72,73] und die Ausbildung der Kristallmodifikation III bei Anwesenheit eines
speziellen Nukleierungsmittels [69,70]. Bei erhohtem Druck von etwa 100 MPa [68,71] wird
die Ausbildung der Kristallmodifikation I’ begiinstigt. Dariiber hinaus konnen bei einer Kris-
tallisation wéhrend der Polymerisation ebenfalls die Kristallmodifikationen I’ und III gebildet
werden [73].

Die Kiristallmodifikationen I und I’ sind hinsichtlich ihrer Kristallstruktur identisch. Die
Notation ,,”* bei der Kristallmodifikation I’ bedeutet, dass diese Kristallmodifikation direkt
aus der Schmelze oder Losung wéhrend der Polymerisation gebildet wurde. Im Gegensatz
dazu wird die Kristallmodifikation I durch eine Umwandlung der Kristallmodifikation II in
die Kristallmodifikation I (II>I-Umwandlung) gebildet. Die Kristallmodifikationen I und I’
weisen eine hexagonale Elementarzelle auf und die Molekiile bilden eine 3;-Helix-Kon-
formation aus. Der unterschiedliche Weg zur Bildung der Kristallmodifikationen I und I’
fiihrt zu Unterschieden in der Kristallperfektion. Somit weist die weniger perfekte Kristall-
modifikation I’ eine niedrigere Schmelztemperatur auf (vgl. Tabelle A.2) [68,71,74]. Ahnlich
verhilt es sich bei den Kristallmodifikationen II und II’. Modifikation II" wird bei erhhtem
Druck gebildet und weist ebenfalls weniger perfekte Kristallite im Vergleich zu Modifikation
IT und folglich auch eine niedrigere Schmelztemperatur auf (vgl. Tabelle A.2) [74]. Die Kris-
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tallmodifikationen II und I’ haben eine tetragonale Elementarzelle und die Molekiile bilden
eine 113-Helix-Konformation aus. Kristallmodifikation III hat eine orthorhombische Elemen-
tarzelle und die Molekiile sind in einer 4,-Helix-Konformation angeordnet [75].

Die unterschiedlichen Kristallmodifikationen des iPB-1 sind durch Tempern bei definierten
Temperaturen ineinander umwandelbar [71,76]. In der vorliegenden Arbeit steht die II—I-
Umwandlung bei Raumtemperatur im Vordergrund. Nach erfolgter Kristallisation von iPB-1
aus der Schmelze bei Umgebungsdruck wird die weniger stabile tetragonale Kristallmodifika-
tion II gebildet, die sich spontan in die stabile Kristallmodifikation I bei Raumtemperatur
umwandelt [65,73,75,77-82]. Die I-I-Umwandlung ist mit einem Volumenschrumpf von
ca. 5 % verbunden, der im Kompaktmaterial iPB-1 zu Spannungen und Mikrorissen fithren
kann [75]. Die Umwandlung der Kristallmodifikationen erfolgt durch Nukleierung an den
lokal unter Spannung stehenden Kristallitflichen, dennoch ist der exakte Mechanismus auf
mikroskopischer Ebene noch nicht vollstiandig aufgeklrt.

Die Kinetik der [I-I-Umwandlung ist einerseits abhéngig von der chemischen Struktur des
Makromolekiils, insbesondere vom Molekulargewicht, der Taktizitidt und dem Vorhandensein
bestimmter Comonomere, und andererseits von der physikalischen Struktur, die durch die
Prozessparameter bei der Herstellung bestimmt wird. Dariiber hinaus wurde von Alfonso et
al. [77] und Azzurri et al. [78] festgestellt, dass die II->I-Umwandlung beschleunigt abliuft,
wenn die vorangegangene Kristallisation der Kristallmodifikation II bei niedrigen Temperatu-
ren erfolgt. Da eine Kristallisation bei niedrigeren Temperaturen zu kleineren Kristalliten
fiihrt, wird ein beschleunigter Ablauf der II-I-Umwandlung aufgrund der groeren Anzahl
an Nukleierungsmoglichkeiten vermutet.

Weiterhin ist die Kinetik der II-I-Umwandlung von thermodynamischen Parametern wie
Temperatur und Druck abhéngig [68,80] sowie vom Vorhandensein einer zweiten Komponen-
te (Additiv oder Polymer) [82]. Die I—-I-Umwandlung kann zwischen -25 °C, der Glasiiber-
gangstemperatur von iPB-1, und ca. 60 °C erfolgen. Die groite Umwandlungsgeschwindig-
keit der II->I-Umwandlung wurde zwischen 20 und 40 °C, nahe Raumtemperatur beobachtet
[77]. Mittels quantitativer kalorimetrischer Messungen der Umwandlungsgeschwindigkeit
der II->I-Umwandlung eines speziellen, bei 50 °C kristallisierten iPB-1 mit einem Moleku-
largewicht von 525 000 g mol™' wurde eine nahezu vollstindige II—I-Umwandlung bei 20 °C
nach ca. 200 Stunden ermittelt [77]. Allgemein kann festgestellt werden, dass sowohl Druck
als auch mechanische Deformationen die Umwandlungsgeschwindigkeit der II—I-Um-
wandlung erhohen, da hierbei der Grad der Nukleierung erhoht wird.

Dariiber hinaus wird die Umwandlungsgeschwindigkeit durch die Anwesenheit von Additi-
ven erhoht, da sie zusitzliche Oberflichen bilden, welche die Ausbildung der Kristallmodifi-
kation I unterstiitzen. Studien, die sich mit der Bewertung des Einflusses einer zweiten Kom-
ponente auf die Umwandlungsgeschwindigkeit der II—-I-Umwandlung befassen, beinhalten
vorrangig die Untersuchung von niedermolekularen Komponenten wie beispielsweise Biphe-
nyl, Stearinsdure, Dioctylphthalat und 1-Naphtylacetamid sowie von nanoskaligen Fiillstoffen
und Polymeren wie beispielsweise isotaktischem Polypropylen und PE-HD [82-84]. Das
Blenden von iPB-1 mit Polypropylen fiihrt zu einer Erhohung der Umwandlungsgeschwin-
digkeit der II-I-Umwandlung [83]. Im Gegensatz zur beschriebenen langwierigen II—I-
Umwandlung in reinem iPB-1, vollzieht sich die II-I-Umwandlung in iPB-1/iPP-Blend mit
25 M.-% iPP in 72 h. Die Erhohung der Umwandlungsgeschwindigkeit ist auf die dhnliche
Helix-Konformation der Makromolekiile der monoklinen o-Form von iPP und der hexagona-
len Kristallmodifikation I von iPB-1 zuriickzufiihren.
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2.3 Eigenschaftsniveau von Peelsystemen — Werkstoffliche und technolo-
gische Einflussfaktoren

2.3.1 Einfluss der Rezeptur

Der Peeleffekt in kohidsiven Peelsystemen wird im Allgemeinen durch das Einmischen eines
definierten Masseanteils einer zur Polymermatrix unvertriaglichen, im Unterschuss vorliegen-
den polymeren Komponente (Peelkomponente) realisiert. Somit kommt der Rezeptur der
Peelfolie, d.h. der Blendzusammensetzung des verwendeten Peelfolienblendsystems, eine
entscheidende Bedeutung bei der Ausbildung der Peeleigenschaften zu.

In der Praxis werden vorrangig PE-LD/iPB-1- [2-4,42], PE-LLD/iPB-1- [42] und EVA/
iPB-1-Peelfolienblendsysteme [4] verwendet. Dariiber hinaus sind auch weitere unvertrig-
liche Blendsysteme wie beispielsweise PE-LD/PA fiir eine Anwendung als Peelfolienblend-
system denkbar.

Stober [3], Hwo [4] und Roucourt [42] untersuchten den Einfluss der Peelkomponente auf
die Peelkraft fiir das Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1. Dariiber hinaus war das Peelfo-
lienblendsystem EVA/iPB-1 Gegenstand der Untersuchungen von Hwo [4]. In Bild 2.9 ist am
Beispiel der Peelfolienblendsysteme PE-LD/iPB-1 und EVA/iPB-1 die Peelkraft in Abhin-
gigkeit des iPB-1-Masseanteils dargestellt [4]. Bis zu einem iPB-1-Masseanteil von 8 M.-%
wurde kein definierter Peelvorgang beobachtet. Eine Erhohung des Anteils der Peelkompo-
nente von 8 auf 25 M.-% fiihrt zu einer Verminderung der Peelkraft um 75 %. Zu gleichsin-
nigen Ergebnissen gelangten sowohl Roucourt [42] als auch Stober [3], die fiir PE-LD/iPB-1
eine Verminderung der Peelkraft um 70 % bei einer Erhohung des iPB-1-Masseanteils von 10
auf 25 M.-% ermittelten. Im Ergebnis der Untersuchungen stellte Hwo [4] sowohl fiir PE-
LD/iPB-1 als auch fiir EVA/iPB-1 fest, dass eine Erhohung des Anteils der Peelkomponente
iPB-1 iiber 50 M.-% ebenfalls zu einem kontrollierbaren Peelvorgang fiihrt, da nun die ur-
spriingliche Peelkomponente zur Matrix und die urspriingliche Matrix zur Peelkomponente
wird.

50 1.0 O PE-LD/iPB-1 e EVA/iPB-1
40 0.8 I fest versiegelnder Bereich
Te (0-8 /92 —100 M.-%)
Z 30 'g 1I funktionaler Peelbereich
pt 0,6 g (825 /75 -92 M.-%)
E — III  niedrig peelender Bereich
T 20 04 8 (25 —75 M.-%)
A~ =
m
10 0,2
L T 400
op, + | | R

0 20 40 60 80 100
Masseanteil iPB-1 (M.-%)

Bild 2.9: Peelkraft eines PE-LD/iPB-1- und eines EVA/iPB-1-Peelfolienblendsystems (Siegelnahtbreite = 25,4
mm; einfache Foliendicke = 50 um; Siegeltemperatur = 130 °C) [4] und E-Modul einer PE-LD/iPB-
1-Folie [85] in Abhingigkeit vom iPB-1-Masseanteil
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Allgemein konnen nach Hwo [4] die in Bild 2.9 dargestellten Peelbereiche unterschieden
werden. Der festversiegelnde Bereich I liegt iiblicherweise zwischen O und 8 M.-% der Peel-
komponente. Hier peelt die Siegelnaht nicht kontrollierbar auf, sondern es kommt zum me-
chanischen Versagen der Peelfolie durch Reiflen. Der eigentliche funktionale Peelbereich
(Bereich II) liegt nach Hwo [4] zwischen 8 und 25 M.-% iPB-1 und nach Stober [3] und Rou-
court [42] zwischen 12 und 20 M.-% iPB-1. Die Peelkraft nimmt hier mit groer werdendem
Anteil der Peelkomponente ab. Somit ist in diesem Bereich eine definierte Einstellung der
Peelkraft moglich und die Siegelnaht kann kontrolliert ge6ffnet werden. Im Bereich III, der
tiblicherweise zwischen 25 und 75 M.-% 1PB-1 [4] bzw. zwischen 20 und 80 M.-% iPB-1 [3]
liegt, ist die Peelkraft auf einem konstant niedrigen Niveau, d.h. eine definierte Einstellung
der Peelkraft ist hier nicht moglich.

Hwo [4] stellte weiterhin fest, dass die Peelkrifte beim Peelfolienblendsystem EVA/iPB-1
um bis zu 25 % kleiner sind als beim Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1. Dieser Effekt
wurde auf die geringere Affinitdt von EVA und iPB-1 im Vergleich zu PE-LD und iPB-1 zu-
riickgefiihrt.

Die Peelfolienblendzusammensetzung hat nicht nur Einfluss auf die Peeleigenschaften, son-
dern auch auf werkstoffmechanische Eigenschaften wie den E-Modul. Gohil et al. [85] unter-
suchten an PE-LD/iPB-1-Folien den Zusammenhang zwischen Blendzusammensetzung,
Struktur und Steifigkeit. Hierbei wurde der E-Modul in Abhéngigkeit des iPB-1-Masseanteils
ermittelt, dessen Verlauf neben der Abhédngigkeit der Peelkraft vom iPB-1-Masseanteil in
Bild 2.9 dargestellt ist. Der von der Mischungsregel abweichende Verlauf des E-Moduls wird
von Gohil et al. [85] mit der sich ausbildenden unterschiedlichen iibermolekularen Struktur
fiir unterschiedliche Blendzusammensetzungen erklart. Fiir iPB-1-Masseanteile bis 20 M.-%
und von 50 bis 100 M.-% iPB-1 wurde eine Kristallisation des PE-LD-Blendanteils in Form
einer Shish-Kebab-Struktur (Schaschlik-Struktur) [86] beobachtet. Im Gegensatz dazu kris-
tallisiert der PE-LD-Blendanteil bei iPB-1-Masseanteilen von 20 bis 50 M.-% in Form von
orientierten Lamellen. Die orientierten Lamellen weisen eine geringere Steifigkeit als die
Shish-Kebab-Struktur auf, womit die Verminderung des E-Moduls im mittleren Teil des Kur-
venverlaufs zwischen 20 und 50 M.-% iPB-1 erklart wird.

In der Praxis wird Blasfolien eine geringe Menge Antiblockmittel (meist feinkornige kristal-
line Substanzen wie zum Beispiel SiO,, die aus der Folienoberfliche herausragen) zugesetzt
um ein Zusammenkleben des flachgelegten Folienschlauches zu vermeiden. Roucourt [42]
konnte einen Einfluss von Antiblockmittel auf die Peeleigenschaften eines PE-LD/iPB-1-
Peelfolienblendsystems nachweisen. Eine Zugabe von 8000 ppm Antiblockmittel fiihrte zu
einer Erhohung der Peelkraft um 26 % im Vergleich zur Referenz (PE-LD/iPB-1 ohne Anti-
blockmittel).

Weiterhin wurde in [42] der Einfluss der SchmelzemasseflieBrate (MFR) der Polymermatrix
PE-LD und der Peelkomponente iPB-1 auf das Peelverhalten untersucht. Wéhrend die
SchmelzemasseflieBrate von PE-LD keinen signifikanten Einfluss auf das Peelverhalten hat,
konnte eine Verminderung der Peelkraft um bis zu 68 % bei Verwendung eines iPB-1-Typs
mit einer um 90 % erhohten SchmelzemasseflieBrate festgestellt werden. Eine gleichsinnige
Abhingigkeit der Peelkraft von den MFR-Werten des verwendeten iPB-1 wurde auch von
Hwo [4] gefunden. Die Verminderung der Peelkraft wurde mit einer feineren Dispergierung
der Peelkomponente infolge der grofleren Mobilitdt in der Schmelze mit zunehmenden MFR-
Werten in Zusammenhang gebracht.

Der Einfluss der Rezeptur bzw. der Peelfolienblendzusammensetzung auf die Peeleigen-
schaften ist in Bild 2.10 zusammenfassend dargestellt.
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Bild 2.10: Schematische Darstellung des Einflusses von iPB-1-Masseanteil, Antiblockmittel-Gehalt und
SchmelzemasseflieBrate der Peelkomponente auf die Peelkraft [2—4,42]

Mit zunehmendem Masseanteil der Peelkomponente bis maximal 50 M.-% wird die Peel-
kraft nicht-linear vermindert, so dass bei Kenntnis dieses funktionalen Zusammenhangs eine
definierte bzw. kundenorientierte Einstellung der Peelkraft moglich ist. Fiir groB3ere Massen-
anteile dreht sich die Zuordnung Matrix/Peelkomponente bei gleichsinniger Abhidngigkeit um.
Die Zugabe von Antiblockmittel zur Peelfolienrezeptur fiihrt zu einer Erhohung der Peelkraft.
Eine Verminderung der Peelkraft wird durch Verwendung einer leicht flieBenden Peelkompo-
nente erreicht.

2.3.2 Einfluss der Prozessparameter

Neben der Rezeptur haben die Prozessparameter einen groBen Einfluss auf die werkstoffme-
chanischen Eigenschaften der Peelfolie und insbesondere auf die Peeleigenschaften des ver-
wendeten Peelsystems.

Der Einfluss der Prozessparameter des Blasfolienprozesses auf die iibermolekularer Struktur
und folglich auf die werkstoffmechanischen Eigenschaften wurde in den letzten 40 Jahren
eingehend an Polyethylenfolien untersucht [11,15,47,50,52,87-95].

Das Temperaturprofil des Extruders beeinflusst die Verarbeitbarkeit und auch die Viskosita-
ten der beteiligten polymeren Komponenten, da die Viskositdt temperaturabhingig ist. Die
Viskosititen der Polymere im Fall einer Polymermischung sind wiederum bei der Ausbildung
der Phasenmorphologie von Bedeutung. Jedoch hat das Temperaturprofil des Extruders und
somit die Temperatur der Schmelze kaum einen Einfluss auf die mechanischen Eigenschaften
der Folie, wie beispielsweise auf den E-Modul [88].

Ein weiterer wichtiger Prozessparameter ist die Spaltweite im Blaskopf, die indirekt das
Abzugsverhiltnis bei Konstanthalten der Foliendicke beeinflusst [11,47,89,92,95]. Mit gro-
Ber werdender Spaltweite und somit grolerem Abzugsverhdltnis nimmt die DurchstoB3-
festigkeit zum Beispiel von Blasfolien aus PE-LLD zu [95]. Diese Abhéngigkeit wurde mit
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einer Zunahme der Kristallitgroe in Zusammenhang gebracht. Zu dhnlichen Ergebnissen
kamen Patel et al. [47], die zusitzlich die Abhingigkeit der DurchstoBfestigkeit vom Auf-
blasverhiltnis untersuchten. Eine Vergrolerung der Spaltweite von 1,0 mm auf 2,5 mm bei
gleichzeitiger VergroBBerung des Aufblasverhiltnisses von 1:2 auf 1:3 bewirkt eine Erhohung
der Durchstof3festigkeit einer PE-LLD-Folie um 60 %. Dariiber hinaus hat Desper [52] an
Blasfolien aus PE-LD beobachtet, dass mit einer Zunahme des Anteils an Transkristallisation
(vgl. Bild 2.7) infolge geringerer Abkiihlung eine Abnahme der Durchstof3festigkeit einher-
geht. Nach Desper [52] ist somit eine transkristallisierte Oberfldachenschicht bruchanfélliger
als eine Folienschicht ohne diese Orientierung.

Weiterhin wurde von Patel et al. [47] der WeiterreiBwiderstand in Maschinenrichtung der
Blasfolie bei dynamischer Beanspruchung in Abhéngigkeit des Aufblasverhiltnisses und der
Spaltweite untersucht. Hierbei fiihrt die Verstreckung der Molekiilketten in MR durch Ver-
groflerung des Abzugsverhiltnisses mittels Erhohung der Spaltweite und Verminderung des
Aufblasverhiltnisses zu einem geringen WeiterreiBwiderstand. Beispielsweise bewirkt eine
VergroBBerung der Spaltweite von 1,0 mm auf 2,5 mm bei gleichzeitiger Verminderung des
Aufblasverhéltnisses von 1:3 auf 1:2 eine Verminderung des WeiterreiBwiderstandes um
22 %.

Somit tragen sowohl das Aufblasverhiltnis als auch das Abzugsverhiltnis (bzw. indirekt
iiber die Variation der Spaltweite) maBgeblich zur Ausbildung der werkstoffmechanischen
Eigenschaften bei, wie auch Small et al. [94] feststellten, die eine Verminderung des E-
Moduls mit steigendem ABV beobachteten.

Das ABV und das AZV beeinflussen insbesondere das Schrumpfverhalten der Blasfolie
aufgrund der eingebrachten Orientierung [47,96]. Beispielsweise bewirkt eine Erhohung des
ABV und des AZV um 80 % bei PE-LLD-Folien eine Zunahme des Schrumpfes um 18 %
[47].

Das Abzugsverhiltnis kann nicht nur durch Verinderung der Spaltweite bei konstanter Fo-
liendicke, sondern auch durch Variation der Abzugsgeschwindigkeit bei abnehmender
Foliendicke variiert werden. Die Abzugsgeschwindigkeit wiederum beeinflusst die Frost-
linienhohe, bei der der vormals schmelzefliissige Folienschlauch nahezu vollstindig kristalli-
siert ist und somit die eingebrachten Orientierungen fixiert sind.

Neben dem ABV und dem AZV wird die Kiihlung des Folienschlauches als ein integraler
eigenschaftsbestimmender Prozessparameter angesehen [11,87-91,93,95]. Die Kiihlung des
Folienschlauches ist abhdngig von der Temperatur, der Stromungsgeschwindigkeit und vom
Anblaswinkel der Kiihlluft [11,89,93]. Eine schnelle Abkiihlung fiihrt im Allgemeinen zu
einer schnelleren Kristallisation und somit zu kleineren Kristalliten und Abnahme der Lamel-
lendicke [97]. Hierdurch erscheint die Folie klarer und hat eine sehr niedrige Triibung [93].
Dariiber hinaus geht mit einer niedrigeren Triibung auch eine glattere Oberfldchenbeschaffen-
heit einher [98].

Die Prozessparameter beeinflussen nicht nur die werkstoffmechanischen Eigenschaften der
Peelfolie, sondern auch die Peeleigenschaften des entsprechenden Peelsystems.

Die in der Literatur beschriebenen Untersuchungen zum Einflusses der Prozessparameter
auf die Peeleigenschaften von Peelsystemen wurden hauptsichlich an adhésiven [94,99-102]
und weniger an kohésiven Peelsystemen [4,103] durchgefiihrt.

Morris [100] untersuchte den Einfluss verschiedener Prozessparameter auf das Peelverhal-
ten einer Ethylen-Acrylsdure-Copolymer-Folie, die von einem Aluminium-Substrat abgezo-
gen wurde. Hierbei fiihrte eine geringe Prozessgeschwindigkeit bei der Herstellung der Ethy-
len-Acrylsdure-Copolymer-Folie zu einer hohen Peelkraft beim Peelen vom Aluminium-
Substrat.

Dariiber hinaus wurde in [100] festgestellt, dass groBe Verstreckverhiltnisse in Lings- und
in Querrichtung bzw. grofle Spaltweiten eine niedrige Peelkraft verursachen. Im Gegensatz
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dazu haben Small et al. [94] an PE-LLD/Polyisobutylen-Blasfolien (gegen sich selbst haftend)
eine Erhohung der Peelkraft um ca. 24 % mit zunehmendem Aufblasverhiltnis von 1:1,5 auf
1:2,5 festgestellt.

Hwo [4] untersuchte an einem iPB-1/EV A-Peelfolienblendsystem den Einfluss der Folien-
dicke auf die Peelkraft, d.h. es wurde entweder das Abzugsverhiltnis oder die Spaltweite vari-
iert. Bei einer Zunahme der Foliendicke um ca. 58 %, und somit abnehmendem Abzugsver-
hiltnis, wurde eine Erhohung der Peelkraft um ca. 66 % beobachtet. Ahnliche Ergebnisse
beziiglich der Abhingigkeit der Peeleigenschaften von der Folien- oder Schichtdicke wurden
von Kamykowski [99] an PP/PA-Folien fiir Schichtdelamination und auch von Gardon [103]
fiir kleberbeschichtetes Cellophan und von Park et al. [101] und Sargent [102] fiir diverse
Folien/Metall-Substrat-Peelsysteme gefunden.

Dariiber hinaus wurde von Tanoue et al. [92] der Einfluss der Spaltweite auf den Schmelze-
fluss basierend auf theoretischen Uberlegungen untersucht.

Fiir das spezielle PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem wurden bisher noch keine Untersu-
chungen zum Einfluss der Prozessparameter auf die Peeleigenschaften durchgefiihrt.

Der Einfluss der Prozessparameter auf die werkstoffmechanischen Eigenschaften von Peel-
folien und die Peeleigenschaften von Peelsystemen ist verallgemeinert in Bild 2.11 dargestellt.

(1) Peelkraft, (2) DurchstoBfestigkeit,
(3) WeiterreiBwiderstand in MR,
(4) Schrumpf

“)

Spaltweite, AZV, Kiihlung

Bild 2.11: Schematische Darstellung des Einflusses der Spaltweite, des Abzugsverhiltnisses (AZV) und der
Kiihlung auf die Peelkraft, die Durchstof3festigkeit, den WeiterreiBwiderstand in MR und das
Schrumpfverhalten des Peelsystems bzw. der Peelfolie [4,47,52,95,100]

Mit groBBer werdender Spaltweite und folglich groBerem AZV und stirkerer Kiithlung wer-
den sowohl die Peelkraft als auch der WeiterreiBwiderstand in MR vermindert, wohingegen
die DurchstoBfestigkeit der Peelfolie zunimmt. Dariiber hinaus bewirkt ein groBBes AZV eine
Erhohung des Schrumpfes der Folie aufgrund der eingefrorenen starken Orientierung.
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2.3.3 Einfluss der Siegelparameter

Die Peeleigenschaften werden maBgeblich durch die Qualitédt der Siegelnaht zweier zu versie-
gelnder Peelfolien bestimmt. Anhand des in Kapitel ,,2.1.2 Siegelverfahren* beschriebenen
Reptation-Modells wird deutlich, dass die molekularen Interdiffusionsprozesse in der schmel-
zefliissigen Grenzschicht zweier Folien von der Reptationszeit 7., (vgl. Gl. 2.3) abhéngig
sind. Die Reptationszeit ist wiederum von der Temperatur (Siegeltemperatur) und der Siegel-
zeit abhingig.

Der Einfluss der Siegeltemperatur auf die Peeleigenschaften ist in der Literatur fiir ver-
schiedene Peelfolienblendsysteme beschrieben [4,17,42,104—107]. Beispielsweise wurde fiir
EVA/iPB-1 eine Erhohung der Peelkraft um 50 % mit zunehmender Siegeltemperatur bis ca.
127 °C gefunden [4]. Oberhalb dieser, auch als Schwellenwert 7; bezeichneten, Temperatur
wurde keine Verdnderung der Peelkraft in Abhédngigkeit der Siegeltemperatur gemessen. Fiir
die Praxis ist besonders der siegeltemperaturunabhéngige Bereich von groBer Bedeutung, da
hier auftretende Temperaturschwankungen beim Siegeln nicht zu einer Verdnderung der Peel-
eigenschaften fithren und somit eine konstante Qualitit hinsichtlich der Peeleigenschaften
gewihrleistet werden kann. Zu gleichsinnigen Ergebnissen gelangten Rist [2] und Roucourt
[42], die an PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystemen den Einfluss der Siegeltemperatur auf das
Peelverhalten untersuchten. Fiir PE-LD/iPB-1 liegt der siegeltemperaturunabhingige Bereich
zwischen 120 und 165 °C.

Die Abhingigkeit der Peelkraft von der Siegeltemperatur wurde dariiber hinaus an adhési-
ven und festversiegelnden Systemen untersucht, wobei fiir festversiegelnde Systeme wie bei-
spielsweise PE-LD/PE-LLD [105] die Warm- bzw. Heillnahtpeelkraft von grofler praktischer
Bedeutung ist. Hierbei markiert der Schwellenwert T; den Ubergang vom nicht versiegelten
zum festversiegelten Bereich, der beispielsweise fiir PE-LD/PE-LLD bei ca. 109 °C liegt
[105].

Neben der Siegeltemperatur hat die Siegelzeit malgeblichen Einfluss auf die Peeleigen-
schaften. Yuan et al. [105] ermittelten einen linearen Anstieg der Peelkraft mit zunehmender
Siegelzeit im Bereich kleiner Siegelzeiten bis ca. 2 s. Fiir groflere Siegelzeiten wurde ein
konstantes Peelkraftniveau ermittelt. Dariiber hinaus stellten Meka et al. [106] fest, dass der
Einfluss der Siegelzeit auf das Peelverhalten bei hoheren Siegeltemperaturen abnimmt.

Voraussetzung fiir den Siegelvorgang ist das Vorhandensein eines geringen Drucks der Sie-
gelbacken auf die zu versiegelnden Folien. Der Siegeldruck hat jedoch keinen Einfluss auf
die Peelkraft wie Yuan et al. [105] und Berger et al. [107] feststellten. Mit zunehmendem
Siegeldruck wird mehr schmelzefliissiges Folienmaterial wihrend des Siegelvorgangs an die
AuBenseiten der Siegelbacken gepresst. Daher wird die Anwendung eines geringen Drucks
im Bereich < 200 kPa empfohlen [106].

In Bild 2.12 ist schematisch der Einfluss der Siegeltemperatur, der Siegelzeit und des Sie-
geldrucks auf die Peelkraft dargestellt. Es ist zu erkennen, dass die Peelkraft mit zuneh-
mender Siegeltemperatur zundchst sprunghaft ansteigt und anschlieBend in einen Plateau-
bereich iibergeht, bevor sie bei extremen Siegeltemperaturen erneut ansteigt. Die zunéchst
sehr niedrigen Peelkraftwerte deuten auf eine nicht ausreichende molekulare Beweglichkeit
der Makromolekiile hin, so dass sich keine ausgeprigte Siegelnaht ausbilden kann. Mit zu-
nehmender Siegeltemperatur wird die molekulare Beweglichkeit erhoht und erreicht zu Be-
ginn des Plateaubereiches einen Schwellenwert 7;, der zur Ausbildung einer ausgeprigten
Siegelnaht iiberschritten werden muss. Ist die Siegeltemperatur groer als der Schwellenwert
T;, konnen die Makromolekiile in Anlehnung an das Reptation-Modell diffundieren und eine
Siegelnaht durch Verschlaufungen und Verhakungen der Makromolekiile in der Grenzschicht
ausbilden.
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(2)

(3)

Peelkraft

T,

1l

(1) Siegeltemperatur, (2) Siegelzeit
(3) Siegeldruck

Bild 2.12: Schematische Darstellung des Einflusses der Siegelparameter auf die Peelkraft [4,17,42,104-107]

Mit groBer werdender Siegelzeit nimmt die Peelkraft zu, d.h. die Anzahl an Verschlaufun-
gen bzw. Verhakungen in der Siegelnaht (Grenzschicht) steigt an. Da in der Praxis niedrige
Siegeltemperaturen und geringe Siegelzeiten zur Verkiirzung der Zykluszeiten von Vorteil
sind, ist eine Siegeltemperatur in der Ndhe des Schwellenwertes 7; und eine Siegelzeit sehr
viel kleiner als die Reptationszeit ¢, optimal [16,17].

Der Siegeldruck hat keinen Einfluss auf die Peeleigenschaften. Der Siegeldruck muss so
gewihlt werden, dass die zu versiegelnden Folien einen guten Kontakt besitzen und ihr Quer-
schnittsprofil nicht oder nur geringfiigig verdndert wird. Bei zu hohem Druck konnen
Quetschkanten infolge Materialvorschubs entstehen, an denen die Siegelnaht ungewollt auf-
reif3t.

2.3.4 Einfluss anwendungstechnischer Aspekte

Neben der Rezeptur, den Prozess- und den Siegelparametern haben auch Aspekte, die nur
vom Anwender des Endproduktes beeinflussbar sind, wie beispielsweise der Peelwinkel und
die Peelgeschwindigkeit, einen groBen Einfluss auf das Peelverhalten bzw. die Peeleigen-
schaften.

Sowohl fiir adhésive [8,108] als auch fiir kohésive Peelsysteme [103] wurde ein logarithmi-
scher Zusammenhang zwischen dem Beanspruchungsparameter (Peelkraft oder Energiefrei-
setzungsrate) und der Peelgeschwindigkeit gefunden. Hierbei wurden die Geschwindigkeiten
im quasistatischen Bereich von 1 mm/min bis 500 mm/min variiert.

Die Abhingigkeit des Beanspruchungsparameters vom Peelwinkel ist fiir adhisive
[8,109,110] und kohésive Peelsysteme [9] stark unterschiedlich wie in Bild 2.13 schematisch
dargestellt ist.



Peelsysteme als Ziel werkstoffwissenschaftlicher Untersuchungen 23

(1) adhisive Peelsysteme
(1) (2) kohisive Peelsysteme
(3) G, fiir adhisive oder

kohésive Peelsysteme

()

3)

Beanspruchungsparameter

Peelwinkel

Bild 2.13: Schematische Darstellung der Abhingigkeit des Beanspruchungsparameters vom Peelwinkel fiir
adhisive und kohisive Peelsysteme [8,9,109,110]

Fiir adhidsive Peelsysteme, wie beispielsweise das Peelen einer PE-Folie von einem Alumi-
nium-Substrat [8], wurde eine Zunahme des Beanspruchungsparameters um ca. 40 % mit gro-
Ber werdendem Peelwinkel von 60° auf 150° ermittelt, wohingegen fiir kohisive Peelsysteme
eine gleichsinnige Verminderung des Beanspruchungsparameters mit groer werdendem
Peelwinkel beobachtet wurde. Die strukturellen Ursachen fiir diese Abhédngigkeiten werden
in der Literatur jedoch nicht aufgeklart.

Dartiiber hinaus konnte jedoch sowohl fiir adhésive als auch fiir kohésive Peelsysteme nach-
gewiesen werden, dass die adhédsive Energiefreisetzungsrate G, unabhingig vom Peelwinkel
ist (vgl. Bild 2.13). Somit gilt die adhdsive Energiefreisetzungsrate bei vorausgesetzter
Dickenunabhingigkeit beim Peelvorgang als geometrieunabhingige bruchmechanische Kenn-
grofe.
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2.4 Numerische Simulation des Peelvorgangs

Der Peelvorgang kann mit Hilfe einer numerischen Simulation, beispielsweise mit der Finite-
Elemente-Methode (FEM), nachvollzogen werden. Dariiber hinaus ermdoglicht ein numeri-
sches Modell des Peelvorgangs Parametervariationen ohne experimentellen Aufwand durch-
zufiihren und somit Kosten zu sparen.

Das Finite-Elemente-Modell des Peelvorgangs muss so erstellt werden, dass eine Separie-
rung von zwei versiegelten Folien durch Rissausbreitung moglich ist. Der theoretische Hin-
tergrund zur numerischen Beschreibung einer Rissspitzenzone, der fiir die Finite-Elemente-
Simulation des Peelvorgangs notwendig ist, wird in den Arbeiten von Dugdale [111] und Ba-
renblatt [112] diskutiert. Eine numerische Simulation des Peelvorgangs zweier versiegelter
Folien kann mit Hilfe von Kohésiv-Zonen-Elementen (KZE) erfolgen, die in ein Finite-
Elemente-Modell implementiert werden [113,114]. Bild 2.14a zeigt ein Schema eines Kohé-
siv-Zonen-Elementes, das mit Hilfe von deckungsgleichen Knotenpaaren beschrieben wird
(1-4 und 2-3). Somit ist im unbeanspruchten Zustand der Abstand der beiden Folien Null.

a)
y A
40 .3 Y
_ 0,0
@ ®
1 2

Bild 2.14: Unbeanspruchtes (a) und beanspruchtes (b) Kohisiv-Zonen-Element bezogen auf das lokale x—y-
Koordinatensystem [115]

Um den gesamten Peelvorgang der versiegelten Folien zu beschreiben, wird ein lokales
x—y-Koordinatensystem bezogen auf eine virtuelle Mittelflache eingefiihrt. Nun ist es in Ab-
héingigkeit des aktuellen Beanspruchungszustandes moglich, die Relativverschiebung & in
einen normalen dy und einen tangentialen Teil &y zu zerlegen (Bild 2.14b). Im Fall eines
symmetrischen Peelvorgangs der Folien wird der tangentiale Teil oy der Relativverschiebung
Null. In diesem Fall entspricht die Relativverschiebung in Normalenrichtung dy der bruch-
mechanischen KenngroBle Rissoffnungsverschiebung, die zur spezifischen Beschreibung der
Zihigkeit eines Materials verwendet werden kann.

Zur Simulation des Peelvorgangs unter Verwendung eines Modells mit Kohésiv-Zonen-
Elementen wird eine spezielle Beziehung zwischen Kohésivspannung 7 und Relativverschie-
bung O (traction—separation law, TSL) als experimenteller Input fiir das Kohésiv-Zonen-
Element benotigt (Bild 2.15). Hierbei muss eine kritische Kohésivspannung 7, aufgebracht
werden, um den Peelvorgang zu initiieren.
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. Kohisive Zone

_ Abzugsrichtung
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Bild 2.15: Schematische Darstellung des Peelvorgangs und des zugehorigen Kohésivspannungs—Relativver-
schiebungs-Diagramms; /.. — Kohisivenergie

Somit startet der Peelvorgang bei J. und endet bei 0,. Zusitzlich zur Abhingigkeit zwi-
schen Kohésivspannung und Relativverschiebung werden verschiedene Werkstoffkenngrofien
wie Elastizitdtsmodul und Querkontraktionszahl bendtigt, um eine numerische Simulation des
Peelvorgangs zu realisieren.

Beispielsweise wurde mit Hilfe der FEM das Peelverhalten eines adhidsiven Peelsystems
(Polymer/Epoxidharz/Aluminium) [116] unter Verwendung von Kohisiv-Zonen-Elementen
erfolgreich simuliert.

Am Beispiel des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystems kann mit Hilfe eines Finite-Ele-
mente-Modells und entsprechender Kohisivspannungs—Relativverschiebungs-Beziehung, die
auf experimentellen Daten basiert, Zugang zu weiteren, experimentell schwierig ermittelbaren
KenngroBen und/oder Parametervariationen erhalten werden.
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3 Experimentelles

3.1 Untersuchte Peelfolienblendsysteme

3.1.1 Herstellung im Blasfolienverfahren

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden verschiedene Peelfolienblendsysteme untersucht,

die von der ORBITA-FILM GmbH, Weilandt-G6lzau zur Verfiigung gestellt wurden. In
Tabelle 3.1 sind Details zu den Rezepturen der entsprechenden Blasfolien zusammengestellt.

Tabelle 3.1:  Angaben zu den untersuchten Werkstoffen

. iPB-1-
Bezeichnung  Matrix Handels- Kat D'Cht.§ MFI. *_, Bemerkung Anteil
name (gem™)  (g10min™)
M.-%)
Lupolen
PE-LD PE-LD 2420F ZN 0,923 0,8 Homopolymer 0
. Lupolen
PE-LD/iPB-1 PE-LD YADOF ZN 0,923 0,8 Blend 3
Blend 6
Blend 10
Blend 15
Blend 20
{PB-1 ** iPB-1  PB8640M ZN 0,906 10  Copolymer (geringe Ethy-
lenanteile < 2 M.-%)
ExxonMobil Copolymer
EVA-4,5 EVA LD3c2oN N 0928 2.0 (Vinylacetatanteil 4,5 M.-%) 0
EVA-4,5/ ExxonMobil
iPB-1 EVA LD 362 ON ZN 0,928 2,0 Blend 10
Greenflex Copolymer
EVA-9 EVA FF 35 ZN 0931 0.7 (Vinylacetatanteil 9 M.-%) 0
EVA-9/iPB-1  EVA Greenflex 7 0,931 0.7 Blend 10
FF 35
Innovex LL Homopolymer
PE-LLD-C4 PE-LLD 0209 AA ZN 0,920 0.9 (Buten-Seitenketten) 0
PE-LLD-C4/ Innovex LL
PB-1 PE-LLD 0209 AA ZN 0,920 0,9 Blend 10
PE-LLD-C8  PE-LLD  ROWeX  7n 0919 1,1 Homopolymer 0
5056 G ’ ’ (Okten-Seitenketten)
PE-LLD-C8/ Dowlex
PB-1 PE-LLD 5056 G ZN 0,919 1,1 Blend 10
Exact 0201 Homopolymer
mPE-LLD-C8 PE-LLD FX met 0,902 1,1 (Okten-Seitenketten) 0
mPE-LLD-C8/ Exact 0201
iPB-1 PE-LLD FX met 0,902 1,1 Blend 10

* MFI (melt flow index) gemessen bei 190 °C und 2,16 kg [117]; ** Vorliegen der Kristallmodifikation I
Kat — Katalysator; ZN — ziegler-natta-katalysiert; met — metallocen-katalysiert
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Vorrangig wurde das PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem mit verschiedenen Gehalten an
iPB-1 untersucht, wobei ein Gehalt von 20 M.-% iPB-1 im Blend die wirtschaftliche Ober-
grenze darstellt, da die Kosten fiir iPB-1 derzeit etwa dreimal hoher als fiir PE-LD sind. Zu-
sdtzlich wurden weitere Matrixmaterialien wie Ethylenvinylacetat und lineares Polyethylen
niederer Dichte mit iPB-1 als Peelkomponente untersucht. Hierbei kam EV A mit verschiede-
nen Vinylacetatanteilen und PE-LLD mit verschiedenen Comonomeranteilen (Buten, Okten)
zum Einsatz. PE-LLD lag dabei sowohl ziegler-natta-katalysiert als auch metallocen-kata-
lysiert vor. Dariiber hinaus wurden auch die nicht peelfdhigen reinen Homo- oder Copoly-
mere untersucht. Die Folien hatten standardméBig eine Dicke dr = 0,05 mm.

Die verwendeten Folien wurden im Blasfolienverfahren bei der ORBITA-FILM GmbH im
Technikum mit den in Tabelle 3.2 aufgefiihrten Standardprozessparametern hergestellt. Da-
bei wurde zwischen Prozessparametern des Extruders, des Blaskopfes und der Folienblase
(insbesondere Schlauchbildungszone) unterschieden. Zur Herstellung der Folien im Blasfo-
lienverfahren wurde ein Einschneckenextruder (Nutbuchsenextruder, Fa. Collin) mit einer
3-Zonenschnecke (Schneckendurchmesser D = 30 mm, Schneckenlinge Lg = 30 D) und ei-
nem rechtsgingigen Maddock-Scherteil (Ldnge Lsy = 1 D) bzw. einem rechtsgingigen Igel-
Mischteil (Lange Lyr = 1 D) verwendet. Neben dem Extruder bestand die Blasfolienanlage
aus dem Blaskopf (Fa. Collin), der Flachlegevorrichtung (Fa. Collin) und einem Wickler (Fa.
Reifenhduser).

Tabelle 3.2:  Standardprozessparameter bei der Peelfolienherstellung und ihre Variationsgrenzen

Prozessparameter Standardwert Variationsgrenzen
Misch- und Scherelemente Maddock-Misch- und Scher- mit und ohne
elemente
St
D
s Schneckendrehzahl 100 min™' 60 ... 120 min™
S
& 130-150-170-170-170
Extruderzonentemperaturen 140-160-180-180-180 °C
180-200-220-220-220 °C
- 160-160-160-160
= Blaskopfzonentemperaturen 180-180-180-180 °C
§ 220-220-220-220 °C
e Spaltweite 0,8 mm 0,8 ...1,8 mm
2o Einfrierzeit 1,8s 1,2...7,1s
2 £
S S
Y E,J Aufblasverhiltnis 1:2 1:1,5...1:3
= =
@ Abzugsverhiltnis 1:7,85 1:1,9 ... 1:19,6

Wie in Tabelle 3.2 dargestellt, wurden zur Charakterisierung des Einflusses von Prozesspa-
rametern diese bei der Herstellung der Folien in bestimmten Grenzen variiert. Dabei fand zur
Quantifizierung von unterschiedlichem Abkiihlverhalten bisher die Frostlinienhéhe (FLH)
Anwendung [11,89-91,95,118]. Nachteil dieser GroBe ist, dass die Silhouette der Folienblase
unberiicksichtigt bleibt, da sich die FLH aus der Distanz zwischen Blaskopf und Frostlinie
ergibt. Fiir unterschiedliche Aufblasverhiltnisse (ABV-1 >> ABV-2) bei gleicher Frostli-
nienhohe ist demnach das Abkiihlverhalten stark unterschiedlich. Die Folie mit dem groBeren
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ABV-1 kiihlt aufgrund des ldangeren Weges vom Blaskopf bis zur Frostlinie langsamer ab als
die Folie mit ABV-2. Somit hat die Folie mit ABV-1 mehr Zeit fiir Relaxationsprozesse der
Makromolekiile, was zur Ausbildung einer anderen physikalischen Struktur im Vergleich zur
Folie mit ABV-2 fiihrt. Demzufolge konnen die Auswirkungen von Prozessparametervariati-
onen, insbesondere Variationen des Aufblasverhiltnisses auf die Eigenschaften der Blasfolie,
nicht eindeutig interpretiert werden, da fiir konkrete Eigenschaftsverdnderungen infolge Vari-
ation des Aufblasverhiltnisses bei gleicher FLH sowohl die verdnderten Abkiihlbedingungen
als auch das unterschiedliche Verstreckverhiltnis verantwortlich sein konnen. Aus diesem
Grund wird in der vorliegenden Arbeit zur Charakterisierung des Abkiihlverhaltens von Blas-
folien die, die Foliensilhouette beriicksichtigende, Messgrofe ,,Einfrierzeit* eingefiihrt. Die
Einfrierzeit ist die Zeit, die von der schmelzefliissigen Folie fiir den Weg vom Blaskopf bis
zum Erstarren an der Frostlinie bendtigt wird. Die Einfrierzeit ¢z wird nach Gl. 3.1 berechnet.

1, =28 (3.1)

Vp

mit ss  Lénge der Foliensilhouette vom Blaskopf bis zur Frostlinie
vg  mittlere Geschwindigkeit der Folienblase in der Schlauchbildungszone

Die fiir die Bestimmung der Einfrierzeit notwendige Linge der Foliensilhouette vom
Schmelzeaustrittsspalt im Blaskopf bis zur Frostlinie ss wurde durch optische Analyse der
Blasenform ermittelt (Bild 3.1).

Folienblase
Frostlinie Sg
N Schlauchbil- , Frostlinien-
dungszone hohe
Blaskopf E

Bild 3.1: Schematische Darstellung der Lénge der Foliensilhouette s; vom Blaskopf bis zur Frostlinie

Zur Abschitzung der mittleren Geschwindigkeit der Folienblase v wurde der in GIl. 3.2
dargestellte lineare Ansatz verwendet [90]. Dabei wird davon ausgegangen, dass die Schmel-
ze mit der Schmelzeaustrittsgeschwindigkeit vy aus dem Spalt im Blaskopf austritt. Infolge
Strangaufweitung wird die Geschwindigkeit kurzzeitig vermindert und nimmt anschlieBend
bis zur Frostlinie auf den Wert der Abzugsgeschwindigkeit v4 zu.

y, =2atVe ;VE (3.2)
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3.1.2 Siegelung

Im Anschluss an den Blasfolienprozess wurden die zu untersuchenden Peelfolien mit Hilfe
eines Siegelgerites der Fa. Kopp gesiegelt (Bild 3.2).

Siegelbacken

Bild 3.2: Schematische Darstellung eines Siegelgerites zur Erzeugung einer Siegelnaht zwischen zwei Peelfo-
lien

Dabei wurden die in Tabelle 3.3 aufgefiihrten Standardsiegelparameter verwendet. Zur
Bewertung des Einflusses der Siegelparameter auf die Peeleigenschaften wurden die Siegel-
parameter innerhalb der in Tabelle 3.3 aufgefiihrten Grenzen variiert.

Tabelle 3.3:  Standardsiegelparameter bei der Priifkorperherstellung und ihre Variationsgrenzen

Siegelparameter Standardwert Variationsgrenzen
Siegeltemperatur 140 °C 100 ... 180 °C
Siegelzeit 2s 0,5...65s
Siegeldruck 160 kPa 40 ... 280 kPa

Im Allgemeinen wurden zwei Folien (Folie 1 und Folie 2) gleichen Materialtyps und glei-
cher Zusammensetzung gegeneinander gesiegelt (Tabelle 3.4). Dariiber hinaus wurden zur
Untersuchung der physikalischen Bindungen zwischen Matrix und Peelkomponente die ver-
wendeten Matrixmaterialien als Homopolymerfolie gegen eine Folie aus iPB-1 gesiegelt (vgl.
Tabelle 3.4).
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Tabelle 3.4:  Uberblick iiber die hergestellten Peelsysteme, wobei Folie 1 gegen Folie 2 gesiegelt wurde

Folie 1 Folie 2

Bezeichnung Blendzu?;In.l-mq:;lsetzung Bezeichnung Blendzuzz:/[n.l-mq:)e?setzung
PE-LD/iPB-1 (97/3) PE-LD/iPB-1 (97/3)
PE-LD/iPB-1 (94/6) PE-LD/iPB-1 (94/6)
PE-LD/iPB-1 (90/10) PE-LD/iPB-1 (90/10)
PE-LD/iPB-1 (85/15) PE-LD/iPB-1 (85/15)
PE-LD/iPB-1 (80/20) PE-LD/iPB-1 (80/20)
EVA-4,5/iPB-1 (90/10) EVA-4,5/iPB-1 (90/10)
EVA-9/iPB-1 (90/10) EVA-9/iPB-1 (90/10)
PE-LLD-C4/iPB-1 (90/10) PE-LLD-C4/iPB-1 (90/10)
PE-LLD-C8/iPB-1 (90/10) PE-LLD-C8/iPB-1 (90/10)
mPE-LLD-C8/iPB-1 (90/10) mPE-LLD-C8/iPB-1 (90/10)
PE-LD (100) iPB-1 (100)
EVA-4,5 (100) iPB-1 (100)
EVA-9 (100) iPB-1 (100)
PE-LLD-C4 (100) iPB-1 (100)
PE-LLD-C8 (100) iPB-1 (100)
mPE-LLD-C8 (100) iPB-1 (100)

3.1.3 Werkstoffmechanisches Eigenschaftsniveau

In den im Blasfolienprozess hergestellten Peelfolienblendsystemen tritt durch die Verbindung
von unvertriglichen Blendkomponenten eine Phasenseparation auf (Bild 3.3). Die sich da-
durch je nach iPB-1-Gehalt ausbildende Matrix-Teilchen-Struktur hat wesentlichen Einfluss
auf das Eigenschaftsniveau der Peelfolien.

a) PE-LD + 6 M.-% iP

B-1

b) PE-LD + 10 M.-% iPB-1 c¢) PE-LD + 15 M.-% iPB-1

T L5 P

Bild 3.3: Phasenmorphologie der Blasfolien aus PE-LD/iPB-1-Blends mit unterschiedlichen iPB-1-Gehalten;
die Liangsausdehnung der iPB-1-Teilchen entspricht der Maschinenrichtung der Blasfolie; Schnitt-
ebene: Maschinenrichtung-Querrichtung (MR-QR)
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Die vom iPB-1-Gehalt unabhingige Lage der PE-LD-Peak-Schmelztemperatur schlie3t ein
Vorhandensein von chemischen Wechselwirkungen zwischen PE-LD und iPB-1 aus (Bild

3.4).

PE-LD-Peak-Schmelztemperatur (°C)

115

110

105 |

100

95

2. Heizlauf
e O O O \Y
s = »
1. Heizlauf
B | | | | | |
0 4 8 12 16 20

Masseanteil iPB-1 (M.-%)

Bild 3.4: PE-LD-Peak-Schmelztemperatur in Abhéngigkeit des iPB-1-Gehaltes als Ergebnis der Dynamischen
Differenz-Thermoanalyse (Differential Scanning Calorimetry, DSC) durchgefiihrt nach DIN EN ISO

11357-1[119]

Neben der thermodynamischen Unvertrdglichkeit kann man von physikalischen Bindungen,
insbesondere Verschlaufungen und Verhakungen zwischen PE-LD- und iPB-1-Molekiilen in
einer Grenzschicht um die iPB-1-Teilchen ausgehen. Wie in Bild 3.5 dargestellt kommt es
zum Hineinwachsen von PE-LD-Lamellen in die iPB-1-Teilchen, was einen Beitrag zur Pha-
senhaftung zwischen PE-LD und iPB-1 infolge physikalischer Wechselwirkungen darstellt.

Bild 3.5:

Phasenmorphologie einer Blasfolie aus PE-LD mit 10 M.-% iPB-1 mit deutlich erkennbaren PE-LD-

Lamellen (linkes Teilbild, Ubersicht) und sichtbarem Einwachsen der PE-LD-Lamellen in ein iPB-1-
Teilchen, markiert durch einen Pfeil (rechtes Teilbild, Detailansicht); Schnittebene: MR-QR
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Das Hineinwachsen von PE-LD-Lamellen in die iPB-1-Teilchen wird durch die sehr niedri-
ge Kiristallisationstemperatur von iPB-1 von ca. 40 °C ermoglicht. PE-LD kristallisiert im
Wesentlichen bei ca. 90 °C, wenn iPB-1 noch schmelzefliissig, aber phasensepariert von PE-
LD vorliegt. Somit kann PE-LD bei der Kristallisation lokal schmelzefliissiges iPB-1 ver-
dringen und in die iPB-1-Doménen hineinwachsen. Es kommt daher zu keiner gegenseitigen
Behinderung der Kristallisation, da die Kristallisationsprozesse von PE-LD und iPB-1 nach-
einander stattfinden. Deshalb ist der Kristallinitidtsgrad von PE-LD bzw. iPB-1 im Blend mit
dem im entsprechenden Homopolymer vergleichbar und betrégt fiir PE-LD ca. 38 % und fiir
1PB-1 ca. 40 %.

In Tabelle 3.5 sind die mechanischen Eigenschaften wie Elastizititsmodul, Zugfestigkeit,
WeiterreiBwiderstand, Kerbschlagzugzihigkeit und Durchstofenergie in Abhéngigkeit vom
iPB-1-Masseanteil dargestellt. Der E-Modul nimmt sowohl bei einer Beanspruchung parallel
als auch quer zur Maschinenrichtung mit groer werdendem iPB-1-Masseanteil zu, was in
Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von Gohil et al. [85] ist (vgl. Bild 2.9). Die Zugfes-
tigkeit nimmt mit groBer werdendem iPB-1-Masseanteil fiir eine Beanspruchung parallel zur
MR um ca. 18 % zu und fiir eine Beanspruchung quer zur MR um ca. 20 % ab. Der vor allem
zur Charakterisierung des Rei3verhaltens von Verpackungsfolien verwendete WeiterreiBwi-
derstand nimmt mit zunehmendem iPB-1-Masseanteil fiir eine Beanspruchung parallel zur
MR um ca. 14 % zu, da die in MR verstreckten iPB-1-Teilchen rissverzogernd wirken. Im
Gegensatz dazu wird der WeiterreiBwiderstand bei einer Beanspruchung quer zur MR mit
zunehmendem iPB-1-Masseanteil deutlich um ca. 25 % vermindert. Dies ist darauf zuriickzu-
fithren, dass sich der Riss an der Grenzfldche zwischen verstrecktem iPB-1-Teilchen und PE-
LD-Matrix ausbreitet und somit die Unvertrdglichkeit der beiden Phasen PE-LD und iPB-1
eine Verminderung des WeiterreiBwiderstandes bedingen. Der Verlauf der Kerbschlagzug-
zahigkeit ist gleichsinnig zum Verlauf des WeiterreiBwiderstandes. Auch bei dynamischer
Beanspruchung wirken die iPB-1-Teilchen bei einem Riss in Querrichtung rissverzdgernd
bzw. bei einem Riss in MR rissfordernd. Die zur Charakterisierung des DurchstoBverhaltens
der Peelfolien ermittelte Energie bis zur Hochstkraft wird mit zunehmendem iPB-1-Gehalt
vermindert. Es ist festzustellen, dass die Energieaufnahme des Priifkorpers bei einer mehr-
achsigen dynamischen Beanspruchung wie im DurchstoBversuch gleichsinnig zu der bei einer
einachsigen dynamischen Beanspruchung quer zur MR im Kerbschlagzugversuch verlduft.
Somit ist bei einer mehrachsigen dynamischen Beanspruchung die Unvertrdglichkeit zwi-
schen PE-LD und iPB-1 ausschlaggebend fiir das Energieaufnahmevermégen, d.h. die Grenz-
flichen zwischen PE-LD und iPB-1 wirken nicht nur in der Ebene, sondern auch als raumli-
che ,,Schwachstellen®.

In Tabelle 3.6 sind die fiir das Einsatzverhalten von Folien bedeutsamen Kennwerte Gleit-
reibungskoeffizient sowie Transmission und Triibung in Abhingigkeit vom iPB-1-Masse-
anteil dargestellt. Der Gleitreibungskoeffizient nimmt mit gréBer werdendem Masseanteil an
iPB-1 um ca. 65 % zu. Da der Gleitreibungskoeffizient an glatten Oberfldchen ermittelt wird
und kohisive Verbindungen zwischen den bei Raumtemperatur aufeinanderliegenden Folien
ausgeschlossen sind, kann aus diesem Ergebnis geschlussfolgert werden, dass iPB-1 deutlich
groBere Adhisionskrifte als PE-LD bedingt. Die Transmission der PE-LD/iPB-1-Blasfolien
nimmt entgegen dem subjektiven optischen Eindruck mit zunehmendem iPB-1-Masseanteil
nur geringfiigig ab. Entsprechend wird die Triibung, d.h. der Anteil des Lichtes, der um mehr
als 2,5° gegeniiber der Lingsachse des einfallenden Lichtstrahls gestreut wird, mit groBer
werdendem 1PB-1-Gehalt linear um ca. 35 % erhoht.
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Tabelle 3.5:

Zusammenstellung ausgewdhlter mechanischer Eigenschaften in Abhingigkeit vom iPB-1-Ge-
halt

E-Modul nach DIN EN ISO 527-3 [120]

Zugfestigkeit nach DIN EN ISO 527-3 [120]

E-Modul (MPa)

400

360 -

320

280

240

200

i 40 - Beanspruchung
Beanspruchung parallel zur MR
quer zur MR E 30 -
S
& 20 -
i &
o0 Beanspruchung
| Beanspruchung N 10 - quer zur MR
parallel zur MR
- 0 -
! ! ! ! ! ! ! ! ! ! ! !
0 4 8 12 16 20 0 4 8 12 16 20

Masseanteil iPB-1 (M.-%) Masseanteil iPB-1 (M.-%)

WeiterreiBwiderstand nach DIN 53363 [121] Kerbschlagzugziahigkeit nach DIN EN ISO 8256 [122]

WeiterreiBwiderstand (N/mm)

330

300 -

270

240

210

180

150

Beanspruchung . 360 I~ Beanspruchung
parallel zur MR “g parallel zur MR
< 480t
I g
.20
- T 400 [
o0
8
o Beanspruchung C_%D
< L
quer zur MR g 320 Beanspruchung
B = quer zur MR
M
- 240
1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 4 8 12 16 20 0 4 8 12 16 20

Masseanteil iPB-1 (M.-%) Masseanteil iPB-1 (M.-%)

Durchstoflenergie nach DIN EN ISO 6603-2 [123]

Energie bis zur Hochstkraft (J)

0,5

0,4

0,3

0,2

0,1

0,0

4 8 12 16 20
Masseanteil iPB-1 (M.-%)
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Tabelle 3.6:  Zusammenstellung ausgewdhlter anwendungstechnischer Eigenschaften in Abhingigkeit vom
iPB-1-Gehalt

Gleitreibungskoeffizient nach DIN EN ISO 8295 [124] Transmission nach ASTM D 1003 [125]
1,6 100
T'J 14 - - 98 -
8 <
S 12 £ 96 -
5 :
= 1,0 - n ¢ o4t
2 0,8 - g ool .*'\'\l\.
o =
5 06 90 -
04 88 -
| | | | | | | | | | | |
0 4 8 12 16 20 0 4 8 12 16 20
Masseanteil iPB-1 (M.-%) Masseanteil iPB-1 (M.-%)

Triibung nach ASTM D 1003 [125]

20

18 -

16 -

14 F

Triibung (%)

12 -

10 -

I I I I I I
0 4 8 12 16 20
Masseanteil iPB-1 (M.-%)

3.2 Untersuchungsmethoden der Peelfolienpriifung

3.2.1 Durchfithrung und Auswertung

Zur Charakterisierung des Peelverhaltens von Peelsystemen stehen im Wesentlichen der
T-Peeltest und der Fixed-Arm Peeltest zur Verfiigung. Beide Methoden trennen unter Regist-
rierung der Kraft und des Weges den gesiegelten Bereich zwischen zwei Peelfolien.

T-Peeltest

Das Peelverhalten der vorliegenden Peelsysteme wurde mit Hilfe des in Bild 3.6 schematisch
dargestellten T-Peeltests in Anlehnung an ASTM D 1876 [126] und DIN 55529 [127] unter-
sucht. Die Bezeichnung ,,T* zielt dabei auf das Vorhandensein zweier Peelarme ab, die je-
weils um 90° wihrend des Peeltests gebogen werden, wodurch sich eine ,,T-Form* ergibt.
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Beanspruchungs-
richtung

Siegelnaht

15 mm \
L (Lénge) / / 4 /

) 5,5 mmV
W (Breite)

N

Peelarme

Beanspruchungs-
richtung

<:I]\ \)\\

Bild 3.6: Schematische Darstellung des T-Peeltests; die Linge und die Breite der Siegelnaht wurden aufgrund
der vorliegenden Abmalie im Vergleich zur Literatur vertauscht

Der T-Peeltest wurde an einer Z020 Universalpriifmaschine (Fa. Zwick) durchgefiihrt. Da-
bei betrug die Einspannldnge /) = 50 mm und die Peelgeschwindigkeit vy = 100 mm/min. Ein
mit Hilfe des T-Peeltests aufgezeichnetes Kraft-Weg-Diagramm (Peelkurve) ist in Bild 3.7
dargestellt. Das sich ausbildende charakteristische Plateau der Peelkurve zwischen 20 % und
80 % des Bruchweges Iz wurde zur Bestimmung der Messgrofle Peelkraft F),.; herangezogen,
die als Mittelwert der auftretenden Krifte in diesem Bereich definiert wurde [128—-130].

Kraft

Weg I

Bild 3.7: Kraft-Weg-Diagramm (Peelkurve) aus dem T-Peeltest, F,, — Peelkraft; [z — Bruchweg; E; — Ge-
samtpeelenergie
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Der Verlauf der Peelkurve weist zusitzlich zwei lokale Maxima auf, die auf die Geometrie
der Siegelnaht zuriickzufiihren sind. Wihrend des Siegelvorgangs werden Teile des aufge-
schmolzenen Folienmaterials durch den Druck der Siegelbacken an den Siegelnahtrand ge-
driickt. Somit ist die aufzuwendende Kraft fiir den Peelvorgang aufgrund der geringfiigig
groferen Dicke in den Siegelnahtrandbereichen grofer als fiir den mittleren Bereich der Sie-
gelnaht.

Zusitzlich werden nach Meka und Stehling [106] bei der Durchfiihrung des T-Peeltests die
in Bild A.1 dargestellten Versagensarten unterschieden. Bei einer Beschreibung des Peelver-
haltens ausschlieflich mit Hilfe der Peelkraft werden jedoch auftretende Deformationen wih-
rend des Peelvorganges nicht beriicksichtigt, so dass fiir eine weiterfithrende Beschreibung
des Peelverhaltens andere Auswerteverfahren, zum Beispiel unter Einbeziehung bruchmecha-
nischer Konzepte, angewendet werden miissen.

Zur Beschreibung einer Rissausbreitung innerhalb eines Werkstoffs kann die Energiefrei-
setzungsrate Gy, basierend auf den Vorschlidgen von Irwin [131], fiir linear-elastisches Werk-
stoffverhalten angewendet werden. Die Energiefreisetzungsrate nach Irwin [131] wird mit GI.
3.3 berechnet.

_ i dUext

G, = 33
Ic W da ( )
mit dU,, von aullen aufgebrachte (externe) Arbeit
w Breite des Priifkorpers
da infinitesimale Rissldnge

Fiir Peelbeanspruchungen, beispielsweise beim Peelen einer Folie von einem Substrat, wird
die Energiefreisetzungsrate in Anlehnung an die Vorschlige von Riviin [132] nach GI. 3.4
berechnet.

Fpeel
G, = W (1-cos8) (3.4)

mit Fpeer  Peelkraft
w Breite des Peelpriitkorpers
0 Peelwinkel

Aus der Bestimmungsgleichung fiir G;. nach Rivlin [132] wird jedoch klar, dass diese spe-
zielle Energiefreisetzungsrate nur von der Peelkraft und vom Peelwinkel abhéngt, und somit
auftretende Deformationsanteile wihrend des Peelvorgangs nicht beriicksichtigt werden. Da-
her wird in vielen Studien zur bruchmechanischen Charakterisierung von Peelvorgingen ein
Energieansatz verwendet, mit dessen Hilfe die direkte Adhésionsenergie U,, die ausschlieB3-
lich zum Trennen der versiegelten Folien oder Substrate notig ist, ermittelt werden kann
[8,9,43,110,133-144]. Diese direkte Adhédsionsenergie U, wiederum wird verwendet, um die
adhasive Energiefreisetzungsrate G, zu berechnen, die auch fiir elastisch-plastisches Materi-
alverhalten anwendbar ist. Die adhiisive Energiefreisetzungsrate G, die bei vorausgesetzter
Dickenunabhiéngigkeit eine geometrieunabhidngige bruchmechanische Kenngrofle darstellt,
wird nach GI. 3.5 berechnet.
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dU, dU, —dU,—dU,—dU,,

G, = = 3.5
alc W . da W . da ( )
mit U, direkte Adhidsionsenergie
da infinitesimale Risslidnge

dU,., von aullen aufgebrachte (externe) Arbeit

dUs  gespeicherte elastische Energie im Peelarm

dU,  dissipierte Energie wéahrend der Zugbeanspruchung des Peelarms
dUg, dissipierte Energie wihrend des Biegevorgangs des Peelarms

Sowohl die gespeicherte elastische Energie im Peelarm dUs als auch die dissipierte Energie
wihrend der Zugbeanspruchung des Peelarms dU,; konnen mit Hilfe eines separaten Zugver-
suches an einem vergleichbaren Priifkorper ermittelt [8,136,138] oder mit Hilfe von Modell-
vorstellungen [43,134,141] berechnet werden. Die dissipierte Energie wihrend des Biegevor-
gangs des Peelarms zum Erreichen des entsprechenden Peelwinkels dUy, kann ebenfalls be-
rechnet werden [8,136]. Hierfiir entwickelte Kinloch [8,136] spezielle Berechnungsvorschrif-
ten und unterschied dabei drei Fille:

(1) Es treten ausschlieBlich elastische Deformationen wihrend des Biegevorgangs des Peel-
arms zum Erreichen des entsprechenden Peelwinkels und nach der Entlastung auf.

(2) Beim anfinglichen Biegen des Peelarms sind plastische Deformationen zugelassen.
Nach erfolgter Entlastung treten jedoch beim Biegen in die Ausgangslage nur elastische
Deformationen auf.

(3) Sowohl beim anfinglichen als auch beim abschlieBenden Biegevorgang nach Entlastung
treten plastische Deformationen auf.

Im Gegensatz dazu wird in anderen Studien die dissipierte Energie wihrend des Biegevor-
gangs des Peelarms dU,, bei Verwendung von flexiblen Werkstoffen wie Folien vernachlis-
sigt [9,43,141-143]. Bei Verwendung solcher Werkstoffe konnen plastische Deformationen
wihrend des Biegevorgangs des Peelarms ausgeschlossen werden, und die elastischen Defor-
mationsanteile infolge Biegung treten sowohl beim Aufrichten des Peelarms als auch nach
Entlastung auf, so dass sie keinen bleibenden Beitrag zur Gesamtenergie leisten.

Dariiber hinaus ist es bei extremen Peelwinkeln von <60° moglich, dass zusitzlich zur
Mode I-Beanspruchung eine Mode II-Beanspruchung (Scherung) auftritt. Jedoch unterschei-
det sich der lokale Peelwinkel in der Nihe der Peelfront vom globalen Peelwinkel fiir die
Anwendung flexibler Materialien. Hierbei kann der lokale Peelwinkel niemals solche extre-
men Werte annehmen wie der globale Peelwinkel, so dass eine Mixed-Mode-Analyse nicht
notwendig ist [8].

Das spezielle PE-LD/iPB-1-Peelsystem ist im engeren Sinn ein kohésives Peelsystem wie in
Abschnitt 2.2 ,,Makroskopischer Aufbau und mikroskopische Struktur von Peelsystemen*
beschrieben. Da in der bruchmechanischen Betrachtung jedoch der ebene Spannungszustand
fiir diilnne Schichten vorausgesetzt wird, und somit in Dicken-Richtung keine Spannungen
auftreten, kann die adhidsive Energiefreisetzungsrate G, auch zur Beschreibung kohésiver
Peelsysteme bestehend aus Folien oder diinnen Schichten verwendet werden [145,146].

In der vorliegenden Arbeit wurden zur bruchmechanischen Charakterisierung des Peelvor-
gangs in Anlehnung an [8] energiedeterminierte bruchmechanische Kennwerte ermittelt. Un-
ter der Annahme von linear-elastischem Materialverhalten wihrend des Peelvorgangs wurde
die Energiefreisetzungsrate nach Irwin [131] gemi3 Gl. 3.6 berechnet.
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E
G, =—2% 3.6
Ic WL ( )
mit E¢ Gesamtpeelenergie (entspricht der Fldache unter der Peelkurve)

4 Breite der Siegelnaht
L Linge der Siegelnaht

Da wihrend des Peelvorgangs jedoch elastisch-plastisches Werkstoffverhalten, insbesonde-
re fiir geringe Peelkomponenten-Masseanteile dominiert, wurde in Anlehnung an [8,9,110,
136-140,143-145] ein Energieansatz verwendet, mit dessen Hilfe die direkte Adhidsionsener-
gie U, (vgl. Gl. 3.5) unter Beriicksichtigung der elastisch-plastischen Deformationsanteile
ermittelt werden konnte. Im Gegensatz zu dem in der Literatur beschriebenen Energieansatz,
miissen jedoch fiir die vorliegenden kohésiven Peelsysteme die elastischen und/oder plasti-
schen Energieanteile von Peelarm und gepeelter Siegelnaht infolge der thermischen Vorge-
schichte durch Siegeln getrennt betrachtet werden. Somit wird die direkte Adhésionsenergie
U, nach GI. 3.7 berechnet.

dUu,=dU,,-dUs, —dUs s —=dU, , —dU, s =dU,, , —=dU, (3.7)

mit dU,, von aullen aufgebrachte (externe) Arbeit
dUsp gespeicherte elastische Energie im Peelarm
dUss gespeicherte elastische Energie in der gepeelten Siegelnaht
dUy p dissipierte Energie wahrend der Zugbeanspruchung des Peelarms
dUy s dissipierte Energie wihrend der Zugbeanspruchung der gepeelten Siegelnaht
dUg,p dissipierte Energie wihrend des Biegevorgangs des Peelarms
dUg, s dissipierte Energie wihrend des Biegevorgangs der gepeelten Siegelnaht

Die von auBlen aufgebrachte, externe Arbeit dU,,; ist im vorliegenden Fall mit der Gesamt-
peelenergie E¢ gleichzusetzen (vgl. Bild 3.7). Die gespeicherte elastische Energie im Peelarm
dUs p und die dissipierte Energie wihrend der Zugbeanspruchung des Peelarms dUy, p konnen
mit Hilfe eines separaten Zugversuches am vorliegenden Priifkorper bei entsprechender Ein-
haltung der Geometrie ermittelt werden. Allerdings ist es nicht moglich die gespeicherte elas-
tische Energie der gepeelten Siegelnaht dUs s und die dissipierte Energie wihrend der Zugbe-
anspruchung der gepeelten Siegelnaht dUg s in einem separaten Zugversuch zu ermitteln, da
die gepeelte Siegelnaht bereits plastische Vorschadigungen aufweist und die geschlossene
Siegelnaht im Zugversuch keine relevanten Informationen liefert.

Zur Beriicksichtigung der einzelnen Energieanteile des Peelarms im T-Peeltest wurden Er-
kenntnisse aus der Durchfiihrung des in-situ-Peeltests mit Umgebungs-Rasterelektronenmik-
roskopie (engl. environmental scanning electron microscopy, ESEM) genutzt [147]. Es wur-
de festgestellt, dass mit der Anderung des Anstieges bei I, p der Abschluss der Rissfrontbil-
dung iiber die Priifkorperbreite einhergeht, was als eigentlicher Beginn des Peelvorgangs an-
gesehen wird (Bild 3.8). Aufgrund dieses Ergebnisses kann davon ausgegangen werden, dass
die Deformation bis /; p vorrangig im Peelarm stattfindet. Somit entspricht die Fldche unter
der Peelkurve bis /; p der Deformationsenergie der Peelarme E, p, inklusive der gespeicherten
elastischen Energie im Peelarm dUsp und der dissipierten Energie wihrend der Zugbeanspru-
chung des Peelarms dUgp. Ein Vergleich der Deformationsenergie der Peelarme E,p, die
einerseits im Peeltest und andererseits in einem separaten Zugversuch ermittelt wurde, ergab
eine gute Ubereinstimmung der beiden Energiewerte. Die im Peeltest in der vorliegenden
Arbeit gemessenen Peelkrifte der entsprechenden Peelsysteme korrelieren generell mit dem
elastischen Bereich des Spannungs-Dehnungs-Verhaltens des Peelarmmaterials. Dariiber
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hinaus wird davon ausgegangen, dass samtliche Deformationen, die nach [, p infolge Krafter-
hohung stattfinden, von der gepeelten Siegelnaht und nicht mehr vom Peelarm aufgenommen
werden, da die gepeelte Siegelnaht eine groflere Neigung zur Deformation aufweist als die
Peelarme. Diese groflere Deformationsneigung der gepeelten Siegelnaht ist durch die thermi-
sche Vorbehandlung infolge Siegeln einerseits und durch die Bildung von Diinnstellen infolge
,Zick-Zack-Bewegung* des Risses andererseits gegeben.

Kraft

ld,P Weg lB,i I

Bild 3.8: Darstellung des idealen Verlaufs der Peelkurve, d.h. ohne Deformation der Siegelnaht (gepunktete
Kurve) im Vergleich zur realen Peelkurve (durchgehende Kurve); I, p — Beginn des Peelvorgangs; I —
Bruchweg; [z; — Bruchweg beim idealen Peelversuch; E,p — Deformationsenergie der Peelarme;
E, s — Deformationsenergie der gepeelten Siegelnaht und Eg; — ideale Gesamtpeelenergie bei zugelas-
sener Deformation des Peelarms

Somit wird die Deformationsenergie der gepeelten Siegelnaht E;s durch Subtraktion der
idealen Gesamtpeelenergie Eg;, d.h. der Gesamtpeelenergie beim Vorhandensein einer idea-
len Siegelnaht mit unendlichem E-Modul (gepunktete Peelkurve in Bild 3.8), von der Ge-
samtpeelenergie Eg gemill Gl. 3.8 berechnet. Es sei vorausgesetzt, dass der Peelarm auch
beim Vorhandensein einer idealen Siegelnaht Deformationen aufnehmen kann.

Ed,S =E; - EG,i (3.8)

Es wird vorausgesetzt, dass die Deformationsenergie der gepeelten Siegelnaht E; g nicht von
der Deformationsenergie der Peelarme E,;p beeinflusst wird, so dass die beiden Deforma-
tionsprozesse, die Deformation der Peelarme und die Deformation der Siegelnaht, nacheinan-
der erfolgen. Der exakte Zahlenwert der idealen Gesamtpeelenergie Eg; ist nicht berechen-
bar, dennoch kann die Deformationsenergie der gepeelten Siegelnaht E;s nach GI. 3.9 ange-
nihert werden.

Ed,S =E; - EG,i = (I _lB,i)Fpeel (3.9)
mit Ip Bruchweg beim realen Peelversuch
I Bruchweg beim idealen Peelversuch, d.h. ohne Deformationen der gepeelten

Siegelnaht (vgl. Bild 3.8)
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Das Versagen der Siegelnaht im idealen Peelversuch erfolgt nach entsprechender Dehnung
der Peelarme und anschlieBendem Peelen der Siegelnaht ohne Deformationen, so dass sich
der Bruchweg beim idealen Peelversuch /p; aus der Summe von /;p und der doppelten Breite
der Siegelnaht (gilt nur beim T-Peeltest mit Biegung der Peelarme um 90°) zusammensetzt
(GL. 3.10).

Ly, =1, , +2W (3.10)

mit lop Beginn des Peelvorgangs

Somit ergibt sich die Deformationsenergie der gepeelten Siegelnaht E;s, inklusive der
gespeicherten elastischen Energie der gepeelten Siegelnaht dUs,s und der dissipierten Ener-
gie wihrend der Zugbeanspruchung der gepeelten Siegelnaht dUgss, ndherungsweise nach
Gl. 3.11.

E,g=(y~1,,—2W)F, (3.11)

eel

Dariiber hinaus wurde die dissipierte Energie wihrend des Biegevorgangs des Peelarms
dUg,p und der gepeelten Siegelnaht dUg, s im Energieansatz zur Ermittlung der direkten Ad-
hisionsenergie U, (vgl. Gl. 3.7) beriicksichtigt. Mit Hilfe eines separaten Biegeversuches in
einem Biegesteifigkeitspriifgerdt (Fa. Frank) wurden Biegeversuche am vorliegenden Priif-
korpermaterial bei entsprechender Einhaltung der Geometrie durchgefiihrt. Dabei wurde der
Biegeradius so gewihlt, dass er in Ubereinstimmung mit dem des T-Peeltests ist. Es wurden
Folien mit einer Dicke von 50 pum mit einer Geschwindigkeit von 5°/s gebogen. Im Ergebnis
des Biegeversuches wurde festgestellt, dass erst fiir Winkel > 90° plastische Deformationen
beim Biegen der Folie auftreten. Die entsprechenden plastischen Deformationsanteile sind
jedoch fiir den groBtmoglichen Biegewinkel von 180° ca. 200-mal kleiner als die entspre-
chende Gesamtpeelenergie und kénnen somit bei der Berechnung der direkten Adhisions-
energie U, vernachlissigt werden. Die auftretenden elastischen Deformationsanteile infolge
Biegung der Folie liefern keinen bleibenden Beitrag zur Gesamtpeelenergie, da sie sowohl
beim Aufrichten des Peelarms als auch nach Entlastung auftreten.

Nach der Aufkldarung der einzelnen Energieanteile kann die ermittelte direkte Adhésions-
energie U, zur Berechnung der adhésiven Energiefreisetzungsrate G, die eine geometrieu-
nabhingige bruchmechanische Kenngrofe darstellt, verwendet werden (Gl. 3.12).

U E.-E ,—E
G, =—t=—0—% 43 (3.12)
WL WL

Die adhisive Energiefreisetzungsrate G, spiegelt ausschlieBlich den Energieanteil wider,
der fiir die Trennung der beiden versiegelten Folien aufgewendet werden muss und ist bei
elastisch-plastischem Werkstoffverhalten anwendbar.

Fixed-Arm Peeltest

Unter Verwendung des Fixed-Arm Peeltests in Anlehnung an den ESIS TC4 Normvorschlag
,,Peel Testing of Flexible Laminates [145] wurde der Einfluss des Peelwinkels auf das Peel-
verhalten der verwendeten Peelsysteme untersucht. Die Bezeichnung ,,Fixed-Arm* bedeutet,
dass einer der beiden Peelarme einen unverdnderlichen (,,festen‘) Peelwinkel von 0° hat, wih-
rend der Peelwinkel des zweiten Peelarms variabel einstellbar ist. In Bild 3.9 sind der Fixed-
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Arm Peeltest und die Abmalle des verwendeten Priifkdrpers schematisch dargestellt. Ein
Peelarm des Priifkorpers wurde auf eine schmale Messingplatte aufgeklebt, wobei die Kleb-
kraft um ein Vielfaches grofer sein muss als die zu erwartende Peelkraft. Nach erfolgter
Priifkorperpriparation wurde die Messingplatte im Fixed-Arm Peeltester montiert und der
verbleibende freie Peelarm in der Klemmvorrichtung eingespannt. Die Einspannlinge betrug
lp = 25 mm und die Abzugsgeschwindigkeit war vy = 100 mm/min. Der Peelwinkel wurde
zwischen 70° und 180° variiert, wobei ein Peelwinkel von 70° die unterste Grenze fiir eine
aussagekriftige Untersuchung der Peeleigenschaften der vorliegenden Peelsysteme in Abhén-
gigkeit des Peelwinkels darstellt, da fiir Peelwinkel < 70° Scherung innerhalb der Siegelnaht
als Versagensursache beobachtet wurde. Zur Realisierung eines konstanten Peelwinkels wéh-
rend des gesamten Peelvorgangs ist der Fixed-Arm Peeltester seitlich verschiebbar konstruiert
worden.

Beanspruchungs-
richtung

Peelarm

Siegelnaht 5,5 mm
ZV (Brelte=) Peelwinkel @

15 mm

N\
L <Langi,>'//Z N ) - //

einstellbarer

Peelwinkel /
—

verschiebbar verschiebbar

Bild 3.9: Schematische Darstellung des Fixed-Arm Peeltests

Die mit Hilfe des Fixed-Arm Peeltests aufgenommen Kraft-Weg-Diagramme (Peelkurven)
sind dhnlich denen, die mit dem T-Peeltest aufgenommen wurden (vgl. Bild 3.7). Die Be-
stimmung der Peelkraft F),.; im Fixed-Arm Peeltest erfolgt analog zur Bestimmung der Peel-
kraft im T-Peeltest.

Zur bruchmechanischen Charakterisierung des Peelvorgangs im Fixed-Arm Peeltest wurden
ebenfalls die bruchmechanischen Kenngré3en Energiefreisetzungsrate Gj. nach Gl. 3.6 und
adhdsive Energiefreisetzungsrate G, nach Gl. 3.12 ermittelt [148]. Allerdings ist der Bruch-
weg beim idealen Peelversuch /p;, der zur Berechnung der Deformationsenergie der gepeelten
Siegelnaht E; 5 (vgl. Gl. 3.11) verwendet wurde, abhingig vom Peelwinkel 6. Der Bruchweg
fiir einen idealen Peelversuch /p; wird beim Fixed-Arm Peeltest nach Gl. 3.13 berechnet.



Experimentelles 42

ly,=1,,+S (3.13)

mit S Beitrag der Siegelnaht zum gemessenen Weg im Peeltest bei vollsténdiger
Offnung der Naht ohne Deformationen

Hierbei werden die in Bild 3.10 dargestellten Fille fiir S unterschieden.

0°<@<90° ¥ 90°<@<180°

Bild 3.10: Schematische Darstellung zur Berechnung des Beitrages der Siegelnaht zum gemessenen Weg im
Fixed-Arm Peeltest bei vollstindiger Offnung der Siegelnaht; @— Peelwinkel

Der Beitrag der Siegelnaht zum gemessenen Weg im Peeltest bei vollstindiger Offnung der
Naht ohne Deformationen S wird fiir 0° < @ < 90° nach GI. 3.14 und fiir 90° < @ < 180° nach
Gl. 3.15 berechnet.

S=W-Wcosé@ (3.14)

S =W +W sin(6—-90°) (3.15)

Der Ausdruck sin(#-90°) aus GI. 3.15 kann mit Hilfe eines Additionstheorems in den Aus-
druck -cos@ iiberfiihrt werden, so dass S in beiden in Bild 3.10 dargestellten Fillen nach
Gl. 3.14 berechnet werden kann. Folglich wird der Bruchweg im idealen Peelversuch /p; bei
Verwendung des Fixed-Arm Peeltests fiir 0° < @ < 180° nach GI. 3.16 ermittelt.
ly, =1, p+(W—-Wcos8) (3.16)

Die Deformationsenergie der gepeelten Siegelnaht E;s ergibt sich ndherungsweise nach

Gl. 3.17 und ermoglicht die Berechnung der bruchmechanischen Kenngréfe adhiisive Ener-
giefreisetzungsrate G, gemill Gl. 3.12.

Ed,S = (lB _ld,P _W +WCOS H)Fpeel (317)
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In-situ-Peeltests

Zur Einordnung und Bewertung des mit Hilfe des T-Peeltests und des Fixed-Arm Peeltests
untersuchten Peelverhaltens ist eine Aufkldrung der strukturellen Vorgédnge, insbesondere der
Mikrodeformationen in der Siegelnaht wihrend des Peelvorgangs sinnvoll.

Zu diesem Zweck wurde der Peeltest mit der Umgebungs-Rasterelektronenmikroskopie
(Umgebungs-REM) [149,150] gekoppelt, die eine mikroskopische Untersuchung von nicht
leitenden Priifkorpern bei quasistatischer oder dynamischer Beanspruchung bzw. von fliissi-
gen Proben aufgrund ihres speziellen Verfahrens zur Abbildung von Oberflichen ermdglicht
[151,152]. Der in-situ-Peeltest ist den hybriden Verfahren der Kunststoffpriifung und
-diagnostik zuzuordnen, da hierbei ein mechanischer bzw. bruchmechanischer Grundversuch
mit einer zerstorungsfreien Priifmethode gekoppelt wird [6], wodurch die Aussagefdhigkeit
der ermittelten mechanischen und bruchmechanischen Werkstoffkennwerte erhoht wird. Mit
Hilfe des in-situ-Peeltests wurde eine Untersuchung des Peelvorgangs bei unterschiedlichem
Peelfortschritt ermoglicht, so dass qualitative Morphologie-Eigenschafts-Korrelationen aufge-
stellt werden konnten.

Zur Kopplung des Peeltests mit der Umgebungs-REM war die Installation einer Mikrode-
formationseinrichtung (MT5000; Fa. Deben, UK) innerhalb der Probenkammer des Umge-
bungs-REMs erforderlich. Beim in-situ-Peeltest wird in die sich 6ffnende Siegelnaht ges-
cannt, wie Bild 3.11 veranschaulicht. Ein symmetrischer Peelvorgang mit zwei Kraftan-
griffspunkten gewdhrleistet eine exakte mikroskopische Beobachtung der sich 6ffnenden Sie-
gelnaht.

8 Ansicht

Peel
ee arm Peelarrn

<
Kraft }t Kraft
Sie gelnaht

Bild 3.11: Schematische Darstellung des in-situ-Peeltests inklusive mikroskopischer Beobachtung des Peelvor-
gangs mit Hilfe der Umgebungs-REM

Beim in-situ-T-Peeltest betrug die Einspannlinge [y = 42,5 mm und die Peelgeschwindigkeit
vr = 1 mm/min. Die Abmalle der verwendeten Priiftkorper waren identisch zum T-Peeltest
(vgl. Bild 3.6).

Beim in-situ-Fixed-Arm Peeltest wurde das Peelverhalten in Abhingigkeit zweier Winkel
(90° und 180°) untersucht, fiir deren Realisierung jeweils spezielle experimentelle Anordnun-
gen verwendet wurden (Bild 3.12). Bei einem Peelwinkel von 90° kam ein ,,T-Profil* zum
Einsatz, auf dessen Stirnseite die Unterseite des Peelfilms aufgeklebt wurde (Bild 3.12a), und
bei einem Peelwinkel von 180° wurde ein ,,I-Profil“ verwendet, auf dessen Oberseite der
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Peelfilm aufgeklebt wurde (Bild 3.12b). Dabei betrug die Einspannldnge [y = 25 mm und die
Peelgeschwindigkeit vy = 1 mm/min. Die Abmalle der verwendeten Priifkorper waren fiir alle
Peeltests identisch.

Einspannklemmen a) b)
Einspannklemmen
= ~
7
, Peelfolienpriif- LProfil l?eelfolienpriif;
T-Profil kérper (6= 90°) korper (6= 180°)

Bild 3.12: Schematische Darstellung der experimentellen Anordnungen im in-situ-Fixed-Arm Peeltest zur Rea-
lisierung der Peelwinkel 90° (a) und 180° (b)

In der vorliegenden Arbeit wurden die in-situ-Peeltests mit Umgebungs-REM mit einer an-
gelegten Spannung von ca. 10 kV und mit Wasserstoff als Gas in der Probenkammer bei ei-
nem Druck von ca. 0,1 kPa durchgefiihrt.

Durch den direkten Kontakt des Elektronenstrahls mit der Priifkdrperoberfliche bei der
Umgebungs-REM konnen Strahlenschdden (chemischer Abbau oder offensichtliche physika-
lische Schidigung) des Priifkorpers nicht ausgeschlossen werden [153,154]. Deshalb ist eine
Untersuchung des moglichen auftretenden Strahlenschadens fiir eine eindeutige Interpretation
der Ergebnisse aus den in-situ-Peeltests mit Umgebungs-REM von groBer Bedeutung. Das
Ausmal} des Strahlenschadens ist abhingig von der Elektronenstrahldosis, von der Bestrah-
lungszeit (unter Beriicksichtigung der Scangeschwindigkeit des Elektronenstrahls), von der
GroBe der bestrahlten Priifkorperfliache (unter Beriicksichtigung der VergroBerung der mikro-
skopischen Beobachtung) und vom Typ des verwendeten Gases in der Probenkammer.

Fiir die Untersuchung des Strahlenschadens in Abhéngigkeit von der Bestrahlungszeit der
Priifkorperoberfliche wurde eine hohe VergroBlerung (intensive Bestrahlung) ausgewihlt.
Zur Interpretation der Ergebnisse dieser Untersuchungen muss die Bestrahlungszeit, der eine
definierte Priifkorperoberfliche wihrend des in-situ-Peeltests ausgesetzt ist, ermittelt werden.
Anhand von in-situ-Peeltests wurde festgestellt, dass ein bestimmtes Strukturdetail ca. 25 s
benotigt, um aus dem Einflussbereich des Elektronenstrahls herauszukommen. Daher stellt
30 s Bestrahlungszeit die Obergrenze fiir die Bestrahlung der Peelpriifkorper wihrend des in-
situ-Peeltests dar.

Eine sensitive Untersuchungsmethode zur Analyse der chemischen Verdnderungen im Priif-
korper infolge des Strahlenschadens ist die Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie
(FTIR) [153,154]. In Bild 3.13 sind vier FTIR-Spektren fiir unterschiedliche Bestrahlungszei-
ten dargestellt. Die IR-Absorptionsbande bei einer Wellenzahl von 965 cm” weist eine deut-
liche Abhingigkeit von der Bestrahlungszeit auf. Parallel dazu zeigt die IR-Absorptions-
bande bei einer Wellenzahl von 908 cm™ eine gleichsinnige, aber weniger ausgeprigte Ab-
hingigkeit. Die Intensitit beider Absorptionsbanden nimmt mit groler werdender Bestrah-
lungszeit zu. Die Absorptionsbande bei 965 cm™ deutet auf das Vorhandensein von aliphati-
schen Doppelbindungen in trans-Konformation hin, und die Absorptionsbande bei 908 cm™
kennzeichnet die Existenz von Vinylendgruppen. Die detektierten aliphatischen Doppelbin-
dungen (Absorptionsbande bei 965 cm™) konnen (1) durch Abspaltung zweier benachbarter
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Wasserstoffatome von der Polymerkette oder (2) durch die Bildung von Vinylendgruppen
durch Rekombinationsprozesse infolge Kettenspaltung und Radikaltransfer entstehen. Die
Bildung von Vinylendgruppen wird als Hauptursache fiir das Vorhandensein von aliphati-
schen Doppelbindungen angesehen, da der Anstieg der Intensitdt der Absorptionsbande bei
908 cm’ (Vinylendgruppen) mit zunehmender Bestrahlungszeit diese Behauptung stiitzt, und
eine Abspaltung zweier benachbarter Wasserstoffatome als wenig wahrscheinlich gilt.

PE-LD + 6 M.-% iPB-1 unbestrahit
M

30 s bestrahit

600 s bestrahit

Absorption

1800 s bestrahit

1100 1000 900 800
Wellenzahl (cm'l)

Bild 3.13: FTIR-Spektren von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1, aufgenommen nach verschiedenen Bestrahlungszeiten
der Priifkorperoberfliche

Die Intensitit der Absorptionsbande bei 965 cm™ wird in der vorliegenden Arbeit als MaB
fiir den Strahlenschaden der entsprechenden Peelfolie definiert. In Bild 3.14 ist die Absorpti-
on bei einer Wellenzahl von 965 cm™ in Abhiingigkeit der Bestrahlungszeit des Priifkorpers
dargestellt.
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Bild 3.14: Intensitit der Absorptionsbande bei 965 cm™ in Abhiingigkeit der Bestrahlungszeit des Elektronen-
strahls fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1
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Die Absorption nimmt mit ansteigender Bestrahlungszeit deutlich zu. Somit ist das Ausmaf
des Strahlenschadens fiir die Bestrahlungszeiten von 600 s und 1800 s am groften. Die ge-
ringfiigige Verminderung der Absorption bei 1800 s liegt innerhalb der Messtoleranz und
wird nicht diskutiert. Dariiber hinaus wird die Intensitit der Absorptionsbande bei 965 cm’'
nach einer Bestrahlungszeit von 30 s nicht signifikant beeinflusst.

Somit weisen die in der vorliegenden Arbeit verwendeten Priifkorper nach oder wihrend der
Untersuchung im in-situ-Peeltest mit Umgebungs-REM keine signifikanten chemischen Ver-
dnderungen infolge Strahlenschddigung auf, da hierbei die Bestrahlungszeit weniger als 30 s
betrdagt. Auch ein Strahlenschaden durch physikalische Ursachen kann fiir das vorliegende
Werkstoffsystem aufgrund der mikroskopischen Analysen ausgeschlossen werden.

3.2.2 Einfluss von experimentellen Parametern

Fiir eine Bewertung des Peelverhaltens mit Hilfe mechanischer und bruchmechanischer
Kennwerte aus dem Peeltest ist die Kenntnis des Einflusses der Peeltestparameter (Peelge-
schwindigkeit und Einspannlidnge) sowie der verdnderlichen Grofen des Peelpriifkorpers
(Priifkorperbreite und Lage der Siegelnaht in Bezug zur MR der Folie) bei konstanten Herstel-
lungsbedingungen von grofler Bedeutung. Der Einfluss dieser Parameter wurde im Vorfeld
fiir das PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem mit 6 M.-% iPB-1 untersucht.

In Bild 3.15 ist der Einfluss der Peelgeschwindigkeit auf die Peelkraft bzw. auf die Energie-
freisetzungsrate und die adhésive Energiefreisetzungsrate dargestellt.
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4r G
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i 3
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0 I 0’0 -
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Peelgeschwindigkeit (mm/min) Peelgeschwindigkeit (mm/min)

Bild 3.15: Darstellung der Peelkraft in Abhingigkeit der Peelgeschwindigkeit (a) und Einfluss der Peelge-
schwindigkeit auf die Energiefreisetzungsrate G,. und die adhisive Energiefreisetzungsrate G, fiir
PE-LD + 6 M.-% iPB-1 (b); die Einspannldnge betrug standardméBig /, = 50 mm und die Priitkorper-
breite betrug standardméfig W = 15 mm; die kleinste Peelgeschwindigkeit ist 1 mm/min

Es ist zu erkennen, dass die Peelkraft mit zunehmender Peelgeschwindigkeit bis 100
mm/min ansteigt und bei hoheren Geschwindigkeiten zwischen 100 und 500 mm/min nahezu
konstant bleibt (vgl. Bild 3.15a). Dieser exponentielle Zusammenhang zwischen Peelkraft
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und Peelgeschwindigkeit wurde bereits von Gardon [103] an kleberbeschichtetem Cellophan
und von Hamed [108] an Polyester/Styrol-Butadien-Styrol-Copolymer-Peelsystemen nach-
gewiesen. Die in Bild 3.15b dargestellte Abhéngigkeit der bruchmechanischen Kenngrof3en
Energiefreisetzungsrate G- und adhésive Energiefreisetzungsrate G, von der Peelgeschwin-
digkeit zeigt einen zur Peelkraft (vgl. Bild 3.15a) gleichsinnigen Verlauf. Es kann festgestellt
werden, dass die geometrieunabhéngige bruchmechanische Kenngrofle adhédsive Energiefrei-
setzungsrate G, nur fiir Geschwindigkeiten = 100 mm/min unabhingig von der Peelge-
schwindigkeit ist. Daher wurde nachfolgend eine Peelgeschwindigkeit von 100 mm/min fiir
die durchgefiihrten Peeltests verwendet.

Weiterhin wurde der Einfluss der Einspannlidnge auf die Peeleigenschaften untersucht (Bild
3.16). Sowohl die Peelkraft als auch die bruchmechanischen Kenngroen Energiefreiset-
zungsrate Gy, und adhisive Energiefreisetzungsrate G, sind innerhalb des untersuchten Vari-
ationsbereiches unabhingig von der Einspannlinge. Somit wird standardmifBig eine Ein-
spannlidnge von 50 mm fiir den T-Peeltest in Anlehnung an die DIN 55529 [127] verwendet.
Da beim Fixed-Arm Peeltest nur ein Peelarm beansprucht wird, betrigt die Einspannlidnge
hier 25 mm.
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Bild 3.16: Darstellung der Peelkraft in Abhédngigkeit der Einspannlédnge (a) und Einfluss der Einspannldnge auf
die Energiefreisetzungsrate G;. und die adhdsive Energiefreisetzungsrate G, fiir PE-LD + 6 M.-%
iPB-1 (b); die Peelgeschwindigkeit betrug standardmifig vy = 100 mm/min und die Priifkdrperbreite
betrug standardmifig W= 15 mm

Neben den Peeltestparametern wurde der Einfluss der verinderlichen GroéBen des Peelpriif-
korpers, wie Priifkorperbreite und Lage der Siegelnaht in Bezug zur MR der Folie untersucht.
In Bild 3.17a ist die Geometrieabhidngigkeit der Messgrofle Peelkraft dargestellt. Die Peel-
kraft nimmt mit zunehmender Priifkorperbreite fiir das Peelsystem PE-LD/iPB-1 linear zu.
Bei der Bestimmung der bruchmechanischen Kenngré3en werden die AbmalBe der Siegelnaht
beriicksichtigt, so dass die Energiefreisetzungsrate G;. und die adhisive Energiefreisetzungs-
rate G, unabhingig von der Geometrie der Siegelnaht sind (Bild 3.17b). In Anlehnung an
DIN 55529 [127] werden 15 mm breite Streifenpriifkorper fiir den Peeltest verwendet.
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Bild 3.17: Darstellung der Peelkraft in Abhédngigkeit der Priifkorperbreite (a) und Einfluss der Priifkorperbreite
auf die Energiefreisetzungsrate G,. und die adhdsive Energiefreisetzungsrate G, fiir PE-LD + 6 M.-
% iPB-1 (b); die Peelgeschwindigkeit betrug standardmifig vy = 100 mm/min und die Einspannlénge
betrug standardmiBig /y = 50 mm

Dariiber hinaus wurde der Einfluss der Lage der Siegelnaht in Bezug zur Maschinenrichtung
auf das Peelverhalten untersucht. Aus der in Bild 3.18 dargestellten Abhéngigkeit geht her-
vor, dass die Lage der Siegelnaht nur einen geringfiigigen Einfluss auf das Peelverhalten hat.
Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass die, infolge des Verstreckens der Peelfolie im Blasfo-
lienverfahren, eingebrachten Orientierungen wihrend des Siegelprozesses teilweise wieder
relaxieren. Der Grad der Relaxation ist abhingig von der Siegeltemperatur und der Siegelzeit.
Dennoch wird der groBtmogliche Peeleffekt, d.h. die niedrigste Peelkraft, bei einer Siegelnaht
quer zur Maschinenrichtung der Folie erzielt. Diese Lage der Siegelnaht entspricht der indus-
triellen Praxis. Hier werden kohisive Peelsysteme hédufig durch eine Quernaht realisiert. Da-
her wird in der vorliegenden Arbeit der Fokus auf der Siegelnaht quer zur MR der Folie (vgl.
Bild 3.18, schwarzer Balken) liegen.

PE-LD + 10 M.-% iPB-1

Peelkraft (N)
v

—_
1

0° 45° 90°
Lage der Siegelnaht in Bezug zur MR

Bild 3.18: Peelkraft in Abhingigkeit der Lage der Siegelnaht in Bezug zur Maschinenrichtung der Folie
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Zusammenfassend werden auf der Grundlage der Untersuchungen zum Einfluss experimen-
teller Parameter die in Tabelle 3.7 dargestellten experimentellen Bedingungen fiir nachfol-
gende Peelversuche angewendet.

Tabelle 3.7:  Experimentelle Bedingungen durchgefiihrter Peelversuche

Peelgeschwindigkeit 100 mm/min

50 mm (T-Peeltest) bzw.

Einspannlénge im Peeltest 25 mm (Fixed-Arm Peeltest)

Priifkorperbreite 15 mm

Lage der Siegelnaht in Bezug

zur MR der Peelfolie 907 (quer zur MR)

3.3 Werkstoffanalytische Untersuchungsmethoden

Rontgenweitwinkelstreuung (RWWS)

Zur Analyse der Orientierung der kristallinen Phase der PE-LD/iPB-1-Peelfolien wurden
zweidimensionale Rontgenflachfilmaufnahmen angefertigt. Hierfiir wurde eine Furnas-
Flachfilmkamera (Fa. Molecular Data Corporation, USA), welche mit einer 0,5 mm-Loch-
blende versehen war, verwendet. Die Wellenlinge der Rontgenstrahlen betrug 0,15418 nm
und der Probe-Detektor-Abstand war ca. 30 mm. Die Flachfilmaufnahmen wurden fiir die
Durchstrahlrichtungen Maschinenrichtung (MR), Querrichtung (QR) und Normalenrichtung
(NR) der entsprechenden Folien angefertigt. Die Auswertung der Flachfilmaufnahme, die
mittels Durchstrahlung der Folie parallel zur NR und somit Durchstrahlung der MR-QR-
Ebene gewonnen wurde, erfolgte quantitativ hinsichtlich ihrer azimutalen Intensititsvertei-
lung mit der Software ,,FilmScan 3.0 (Fa. Materials Data Inc., USA).

Rontgenkleinwinkelstreuung (RKWS)

Zur Analyse der Orientierung der Lamellenstapel innerhalb der kristallinen Bereiche der PE-
LD/iPB-1-Peelfolien wurden zweidimensionale Rontgenflachfilmaufnahmen an der A2-
Beamline des Hamburger Synchrotronstrahlungslabors (HASYLAB) angefertigt. Hierbei
wurde Synchrotronstrahlung mit einer Wellenldnge von 0,15 nm verwendet, deren Intensitit
mit Hilfe eines Mar-CCD-Detektors registriert wurde. Der Probe-Detektor-Abstand betrug
ca. 2900 mm. Die Flachfilmaufnahmen wurden fiir die Durchstrahlrichtungen MR (QR-NR-
Ebene), QR (MR-NR-Ebene) und NR (MR-QR-Ebene) der entsprechenden Folien angefertigt.

Polarisationsmikroskopie

Mit Hilfe der Polarisationsmikroskopie wurde die Vorzugsorientierung der Molekiile in der
MR-QR-Ebene der PE-LD/iPB-1-Peelfolien ermittelt. Dabei kam ein DMRX-Mikroskop (Fa.
Leica) im Durchstrahlmodus zum Einsatz. Der Gangunterschied /” wurde mit Hilfe eines
Kippkompensators K 30A (Fa. Leica) bestimmt. Bei Kenntnis des Gangunterschiedes kann
die Doppelbrechung 4n der Folien nach GI. 3.18 berechnet werden [155].
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Aus der Doppelbrechung wurde, nach Ermittlung des Vorzeichens (positiv oder negativ),
auf den iiber die Folie gemittelten Orientierungszustand der Molekiilketten geschlossen. Bei
einer positiven Doppelbrechung sind die Molekiilketten im Mittel in MR orientiert, und bei
einer negativen Doppelbrechung entsprechend in QR. Dariiber hinaus liegt bei kleinen Dop-
pelbrechungswerten eine schwache Orientierung und bei groBen Werten eine starke Orientie-
rung der Molekiilketten vor.

Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)

Die Phasenstruktur und die Morphologie der PE-LD/iPB-1-Peelfolien wurde mittels der
Transmissionselektronenmikroskopie unter Verwendung eines LEO 912-Mikroskops (Fa.
Zeiss) analysiert. Die Folien wurden mit Rutheniumtetroxid RuOj, kontrastiert. AnschlieBend
wurden Diinnschnitte der MR-NR- und der QR-NR-Ebene der Peelfolien von ca. 80 nm Di-
cke angefertigt und untersucht.
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4 Ergebnisse aus den experimentellen Untersuchungen

4.1 Der Aufbau - Struktur und Orientierungszustand des PE-LD/iPB-1-
Peelfolienblendsystems

4.1.1 Mikroskopische Struktur des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystems

Eine Analyse der mikroskopischen Struktur wéhrend des Peelvorgangs ist fiir ein besseres
Verstiandnis des Zusammenhangs zwischen Struktur und Peeleigenschaften sinnvoll. Zu die-
sem Zweck wurde exemplarisch fiir PE-LD mit 10 M.-% iPB-1 in-situ eine Peelkurve regist-
riert (Bild 4.1a) und parallel dazu an ausgewihlten Stellen des Peelvorgangs Umgebungs-
REM-Bilder aufgenommen (Bilder 4.1b-1).

I
8§ 10 12 14

Weg (mm)

Bild 4.1: Kraft-Weg-Diagramm (Peelkurve) von PE-LD mit 10 M.-% iPB-1 (a) und die zugehorigen Umge-
bungs-REM-Bilder bei unterschiedlichem Peelfortschritt (b—i); der in Bild 4.1b eingezeichnete Mai-
stab ist auch fiir die Bilder 4.1c—i zu verwenden

Zu Beginn des Peelvorgangs ist die vertikal liegende Siegelnaht (Bild 4.1b) vollstiandig ge-
schlossen. Nach ca. 0,7-0,9 mm gemessenem Weg kann eine lokale Offnung der Siegelnaht
beobachtet werden (Bild 4.1c). Dieses Phinomen wurde mit ,,Peelinitiierung® bezeichnet, in
Anlehnung an die Rissinitiierung bzw. das Rissinitiierungsverhalten von Polymeren [156—
158]. Dabei stellt die Rissinitiierung den Beginn des stabilen Risswachstums dar. Die Peel-
initiierung ist auf mikroskopischer Ebene ein lokales Phinomen aufgrund der nicht geradlini-
gen Siegelnahtbegrenzung, welche durch eine ungleichmifige thermische Strahlung wéhrend
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des Siegelvorgangs verursacht wird. Die zur Peelinitiierung zugehorige Kraft wird in der
vorliegenden Arbeit als Peelinitiierungskraft F; bezeichnet und kennzeichnet den ersten lokal
beobachtbaren Beginn des Peelvorgangs. Fiir die Peelfolie PE-LD mit 10 M.-% iPB-1 wurde
anhand der in Bild 4.1a dargestellten Peelkurve die Peelinitiierungskraft F; = 0,2 N ermittelt.
Nach ca. 1,5 mm gemessenem Weg dndert sich der Anstieg der Peelkurve (gekennzeichnet
durch die gepunkteten Linien in Bild 4.1a). Die Anderung des Anstieges der Peelkurve geht
mit dem Ende des Peelfrontbildungsprozesses einher, d.h. der Peelvorgang wird nicht mehr
lokal, sondern global initiiert (Bild 4.1d). Dariiber hinaus sind in Bild 4.1d vertikal struktu-
rierte Bereiche (markiert durch einen weilen Pfeil in der Detailansicht) zu erkennen, deren
Entstehung auf lokale thermo-mechanische Beanspruchung infolge des Siegelvorgangs zu-
riickzufithren ist. Nach erfolgtem globalen Beginn des Peelvorgangs geht der Verlauf der
Peelkurve in einen Plateaubereich iiber, der fiir die Berechnung der Peelkraft ausgewertet
wird. Im vorliegenden Fall betrdgt die Peelkraft F,..; = 1,15 N. Zu Beginn des Plateauberei-
ches bei ca. 20 % des Bruchweges zeigt die Peelfolie einen kontinuierlichen Peelvorgang
(Bild 4.1e). Es sind plastische Deformationen und ein hoher Strukturierungsgrad innerhalb
der Siegelnaht erkennbar.

Allerdings ist es nicht moglich, die Matrix PE-LD optisch von der Peelkomponente iPB-1
mit Hilfe des Umgebungs-REM’s zu unterscheiden. Die Probe (Peelpriifkdrper) kann nicht
selektiv wie in der Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) kontrastiert werden, so dass
am vorliegenden Peelsystem kein materialspezifischer Kontrast entsteht [159,160]. Jedoch
ermoglicht die mikroskopische Beobachtung der Deformationsvorgéinge ein tiefergehendes
Verstindnis des Peelvorgangs und des ablaufenden Schidigungsmechanismus, verbunden mit
einer Zuordnung von strukturellen Ursachen zu mechanischen Eigenschaftsphdnomenen.

Die Ahnlichkeit der auftretenden plastischen Deformationsbereiche zu Beginn (Bild 4.1e),
in der Mitte (Bild 4.1f) und am Ende (Bild 4.1g) des Plateaubereiches belegt eine kontinuier-
liche und definierte Rissausbreitung durch die Siegelnaht der beiden versiegelten Peelfolien.
Im Anschluss an das zweite lokale Maximum des Peelkurvenverlaufs kommt es zu einem
Steilabfall der Peelkurve. Diese deutliche Kraftverminderung geht mit der Auflésung der
Peelfront bei ca. 12,5 mm gemessenem Weg einher (Bild 4.1h). Das Vorhandensein eines
Peelfrontauflosungsprozesses ist dhnlich dem Peelfrontbildungsprozess auf eine nicht geradli-
nige Siegelnahtbegrenzung und/oder auf eine nicht geradlinige Rissfront infolge lokal unter-
schiedlicher Rissgeschwindigkeiten zuriickzufiihren. Nach ca. 13 mm gemessenem Weg ist
eine komplette Separation der beiden versiegelten Peelfolien zu beobachten (Bild 4.11).

Der Peeltest in Kopplung mit der Umgebungs-REM ermoglicht eine simultane mechanische
und mikroskopische Charakterisierung des sehr komplexen Peelvorgangs.

Der Peelvorgang ist mit einem stabilen Rissausbreitungsprozess gleichzusetzen, da fiir einen
zu erzielenden Peelfortschritt die Zufiihrung von Energie bzw. Arbeit notwendig ist. Wird
diese Zufiihrung von Energie bzw. Arbeit gestoppt, stoppt auch der Peelvorgang.

4.1.2 Physikalische Struktur und Orientierung der PE-LD/iPB-1-Peelfolien

Die sich infolge des Herstellungsprozesses ausbildende physikalische Struktur der Blasfolien
hat gro3en Einfluss auf die werkstoffmechanischen Eigenschaften und die Peeleigenschaften
des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystems.

Wie anhand der TEM-Aufnahmen in Bild 3.5 zu sehen ist, liegen PE-LD und iPB-1 teilkri-
stallin und phasensepariert im PE-LD/iPB-1-Blend vor. PE-LD kristallisiert in Form von
Lamellen, wohingegen iPB-1 in Form von faserdhnlichen orientierten Strukturen kristallisiert,
die in Anlehnung an die Ergebnisse der analytischen Untersuchungen von Gohil et al. [63]
und Wenderoth et al. [64] als Nadelkristalle interpretiert werden.
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Fiir die Ausbildung der Eigenschaften der Blasfolie ist insbesondere die Orientierung der
kristallinen Phase sowohl von PE-LD als auch von iPB-1 von groBer Bedeutung [49,50,52,
53,56,61,85]. Zur Aufkliarung der Orientierung der kristallinen Phase wurden Rontgenweit-
winkelstreuungsmessungen durchgefiihrt. In Bild A.2 sind Rontgenweitwinkel-Flachfilmauf-
nahmen der durchstrahlten Folienebenen MR-QR, MR-NR und QR-NR von PE-LD mit
15 M.-% iPB-1 zu sehen. Die Kristallisation von PE-LD ist durch die 110- und die 200-
Interferenzen bei Streuwinkeln 26 von 21,4° und 23,7° gekennzeichnet. Andererseits ist die
Kiristallisation von iPB-1 durch die 110-, 300- und 220-Interferenzen bei Streuwinkeln 26 von
10,0°, 17,4° und 20,2° gekennzeichnet. Die 200-Interferenz von PE-LD, welche der Orientie-
rung der a-Achse der orthorhombischen Elementarzelle von PE-LD entspricht, ist sowohl in
der MR-QR- als auch in der MR-NR-Ebene bevorzugt in MR orientiert. Im Gegensatz dazu
ist die 200-Interferenz von PE-LD in der QR-NR-Ebene annihrend isotrop verteilt. Somit
liegt in der untersuchten Folie aus PE-LD mit 15 M.-% iPB-1 eine uniaxiale a-Textur in der
PE-LD-Phase vor, d.h. die iiberwiegende Mehrzahl der kristallographischen a-Achsen ist
in MR orientiert. Zusitzlich ist Bild A.2 zu entnehmen, dass die 200-Interferenz eine relativ
breite Verteilung aufweist. Somit existieren auch kristalline Bereiche, die mit ihrer a-Achse
unter einem bestimmten Winkel in Bezug zur MR liegen. Die Ergebnisse zur Orientierung
der kristallinen Bereiche der PE-LD-Phase stimmen mit denen von Aggarwal et al. [49], Ha-
berkorn et al. [53], Tagawa [54] und Walenta et al. [55] iiberein. Die iPB-1-Interferenzen
sind aufgrund des geringeren iPB-1-Masseanteils im Vergleich zum PE-LD-Masseanteil we-
niger deutlich ausgeprigt. Weiterhin ist die azimutale Verteilung der 110-Interferenz von
iPB-1 gleichsinnig zur Verteilung der 300-Interferenz von iPB-1, so dass zur Auswertung der
Orientierung nachfolgend nur die, in ihrer Intensitit deutlichere, 110-Interferenz herangezo-
gen wird. Die 110-Interferenz scheint in der MR-QR-Ebene isotrop verteilt zu sein und weist
sowohl in der MR-NR- als auch in der QR-NR-Ebene vier Reflexe auf.

Zur Absicherung des visuellen Eindrucks der Flachfilmaufnahmen wurden die 200-Inter-
ferenz von PE-LD und die 110-Interferenz von iPB-1 radial abgescannt. Die entsprechenden
azimutalen Intensitétsverteilungen sind in Bild 4.2 dargestellt. Die abgebildeten Scans besta-
tigen den visuellen Eindruck der Rontgenweitwinkel-Flachfilmaufnahmen und das Vorhan-
densein einer a-Textur in der PE-LD-Phase. Allerdings deuten sich im azimutalen Scan der
200-Interferenz von PE-LD in der MR-NR-Ebene unter einem Winkel von 20-35° in Bezug
zur MR weitere Peaks an (Bild 4.2a, durch Pfeile markiert), die durch die Peaks bei 90° und
260° tiberlagert werden. Dies konnte auf eine zusitzliche Kristallpopulation unter einem be-
stimmten Winkel zur MR hindeuten, jedoch ist dieses Phinomen nicht sehr ausgeprigt, da es
sich nur in der MR-NR-Ebene andeutet. Bei der in Bild 4.2b dargestellten Auswertung der
110-Interferenz von 1PB-1 wird der Vorteil der azimutalen Scans deutlich, da eine rein visuel-
le Auswertung der Flachfilmaufnahmen hier sicher zu Fehlinterpretationen gefiihrt hitte.

Aus den azimutalen Scans der 110-Interferenz von iPB-1 geht hervor, dass die (110)-Netz-
ebenennormale bevorzugt in QR orientiert ist, was anhand der Scans der MR-QR- und der
QR-NR-Ebene ersichtlich ist. AuBerdem ist die (110)-Netzebenennormale in NR orientiert,
wie die Scans der MR-NR- und der QR-NR-Ebene belegen. Da die c-Achse der hexagonalen
Elementarzelle von iPB-1 (Kristallmodifikation I) senkrecht zur Normalen der (110)-Netz-
ebene liegt [65,75], kann aus den abgeleiteten Orientierungen der (110)-Netzebenennormalen
(vgl. Bild 4.2b) auf eine bevorzugte Orientierung der c-Achse der iPB-1-Kristallite in MR
geschlossen werden. Allerdings lassen die azimutalen Scans der 110-Interferenz auch weni-
ger ausgeprigte Orientierungen der c-Achse der iPB-1-Kristallite in den anderen Raumrich-
tungen zu. Dennoch liegt in der untersuchten Folie aus PE-LD mit 15 M.-% iPB-1 eine unia-
xiale c-Textur in der iPB-1-Phase vor, was in Ubereinstimmung mit den Untersuchungser-
gebnissen von Fujiwara [65] und Hashimoto et al. [66] ist.
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Bild 4.2: Azimutale Scans der 200-Interferenz von PE-LD (a) und der 110-Interferenz von iPB-1 (b) fiir die
durchstrahlten Ebenen MR-QR, MR-NR und QR-NR von PE-LD mit 15 M.-% iPB-1; Die Winkel
90° und 260° entsprechen dabei der MR in der MR-QR- und in der MR-NR-Ebene, bzw. der QR in
der QR-NR-Ebene. Die Winkel 180° und 360° entsprechen der NR in der QR-NR- und in der MR-

NR-Ebene, bzw. der QR in der MR-QR-Ebene.

Zur Aufkldrung des Einflusses des iPB-1-Masseanteiles auf die Ausbildung der kristallinen
Struktur der PE-LD-Phase wurden azimutale Scans der 200-Interferenz von PE-LD/iPB-1 fiir
unterschiedliche iPB-1-Masseanteile aufgenommen (Bild 4.3). Anhand der dargestellten azi-
mutalen Scans ist zu erkennen, dass die Orientierung der a-Achse sich mit zunehmendem
iPB-1-Masseanteil bis 15 M.-% nicht verdndert. Auch fiir einen iPB-1-Masseanteil von
20 M.-% ist eine dhnliche Orientierung der kristallographischen a-Achsen ersichtlich, wobei
sich in diesem Scan weitere Peaks (Satellitenpeaks) unter 20—35° in Bezug zur MR andeuten,
die jedoch von den Peaks unter 90° und 260° iiberlagert werden.

Bild 4.3:
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Azimutale Scans der 200-Interferenz von PE-LD fiir die MR-QR-Ebene von PE-LD/iPB-1 bei unter-
schiedlichen iPB-1-Masseanteilen; Die Winkel 90° und 260° entsprechen dabei der MR und die Win-

kel 180° und 360° entsprechen der QR.
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Das Auftreten dieser Satellitenpeaks deutet auf das Vorhandensein eines geringfiigigen An-
teils eines weiteren Texturanteils hin, in welchem die a- und die c-Achse auflerhalb der MR
der Folie orientiert sind. Eine derartige Kristallorientierung wurde hiufig an Blasfolien mit
einem mittleren Verhéltnis von Lidngs- zu Querverstreckung beobachtet und als Zwischenla-
getextur bezeichnet [56,57].

Weitere Untersuchungen zur Orientierung der kristallinen PE-LD- bzw. iPB-1-Phase wur-
den anhand von Rontgenkleinwinkel-Flachfilmaufnahmen von PE-LD mit 15 M.-% iPB-1
durchgefiihrt (Bild A.3). Aufgrund der Kristallisation von PE-LD in Form von Lamellen
bzw. Lamellenstapeln, werden die Rontgenkleinwinkelreflexe als Abstand der Lamellen in-
nerhalb der Lamellenstapel interpretiert. Somit entspricht die Lage des Rontgenkleinwinkel-
reflexes der Abstandsnormalen, die fiir die PE-LD-Lamellenstapel mit der kristallographi-
schen c-Achse iibereinstimmt. Entgegen der, als Mittelwert iiber alle kristallinen PE-LD-
Bereiche ermittelten, uniaxialen a-Textur sind die kristallinen Bereiche, die in Form von La-
mellenstapeln vorhanden sind, mit ihrer c-Achse bevorzugt in MR orientiert, wie in Bild A.3
anhand der MR-QR- und der MR-NR-Ebene zu sehen ist. Dariiber hinaus existieren auch
Lamellenstapel, die in QR orientiert sind, wie die Flachfilmaufnahme der QR-NR-Ebene be-
legt. In den Rontgenkleinwinkel-Flachfilmaufnahmen ist ein weiterer Reflex erkennbar, der
iPB-1 zugeordnet werden konnte. Dieser Reflex wurde als Abstand der iPB-1-Nadelkristalle
interpretiert, da mikroskopische Aufnahmen (vgl. Bild 3.5) eine Kristallisation von iPB-1 in
Form von Nadelkristallen ergaben. Somit ist fiir iPB-1 in Ubereinstimmung mit den Ront-
genweitwinkelaufnahmen eine bevorzugte Orientierung der kristallographischen c-Achsen in
MR festzustellen.

Zur weiteren Aufklidrung der, sich als sehr komplex andeutenden, physikalischen Struktur
der PE-LD/iPB-1-Blasfolien wurde mit Hilfe der Polarisationsmikroskopie die Vorzugs-
orientierung der Molekiilketten ermittelt. Hierbei kann nicht zwischen PE-LD- oder iPB-1-
Phase bzw. zwischen kristalliner und amorpher Phase unterschieden werden. Somit wird ein
integraler Wert iiber alle in der Blasfolie auftretenden molekularen Orientierungen erhalten.
Es ist jedoch davon auszugehen, dass die Molekiile in den jeweiligen amorphen Phasen anni-
hernd isotrop orientiert sind, so dass die, mit Hilfe der Polarisationsmikroskopie, ermittelte
Vorzugsorientierung einer gemittelten Orientierung der in der Folie vorkommenden kristalli-
nen Bereiche entspricht. Diese gemittelte Vorzugsorientierung dndert sich mit zunehmendem
iPB-1-Masseanteil, wie Bild 4.4 verdeutlicht. Bis 15 M.-% iPB-1 sind die Molekiile in der
PE-LD/iPB-1-Blasfolie bevorzugt zwischen 75° und 90° in Bezug zur MR und demnach in
Querrichtung orientiert. Fiir PE-LD/iPB-1 mit 20 M.-% iPB-1 wurde jedoch ein Umkippen
der Orientierung ermittelt. Hier sind die Molekiile bevorzugt in MR orientiert. Allerdings
wird der, fiir die reine PE-LD-Folie bereits sehr niedrige, Orientierungsgrad mit groBBer wer-
dendem iPB-1-Masseanteil bis ca. 0,7 % vermindert, so dass fiir PE-LD mit 20 M.-% von
einer isotropen Orientierung der Molekiile ausgegangen werden muss.

Die Ergebnisse der polarisationsmikroskopischen Untersuchungen stehen im Einklang mit
denen der Rontgenweitwinkel- und Rontgenkleinwinkeluntersuchungen. In der PE-LD-Phase
der PE-LD/iPB-1-Blasfolien ist der iiberwiegende Teil der kristallinen Bereiche, vorzugswei-
se einzeln liegende Lamellen, mit seiner kristallographischen a-Achse in MR orientiert. Ein
anderer, in seiner Anzahl geringerer, kristalliner Teil — die Lamellenstapel — ist mit der c-
Achse bevorzugt in MR orientiert. Dieser Orientierungszustand erklirt die breite a-Achsen-
verteilung, die anhand der Rontgenweitwinkel-Flachfilmaufnahmen beobachtet wurde, und
den relativ niedrigen Orientierungsgrad der reinen PE-LD-Blasfolie. Somit ist von einem
Vorhandensein von zwei Kristallpopulationen in der PE-LD-Phase auszugehen. Zusitzlich
erniedrigen die kristallinen Bereiche der iPB-1-Phase, die mit ihrer c-Achse bevorzugt in MR
orientiert sind, den Orientierungsgrad der PE-LD/iPB-1-Blasfolie.
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Bild 4.4: Vorzugsorientierung der Gesamtheit der Molekiile in Bezug zur MR und Orientierungsgrad in Ab-
hingigkeit vom iPB-1-Masseanteil

Es ist davon auszugehen, dass sich die, iiber die PE-LD- und die iPB-1-Phase gemittelte,
molekulare Vorzugsorientierung fiir iPB-1-Masseanteile groler 20 M.-% deutlich veridndern
wird, und die Mehrheit der Molekiile dann in MR orientiert ist.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass sich der Orientierungsgrad ¢, der PE-
LD/iPB-1-Blasfolien aus den, in GI. 4.1 dargestellten, Anteilen zusammensetzt.

¢gm — }fgr_nzlgzn +¢]€grle]_l)ensmpel + i[];/gtieilkrismlle (41)
mit @ Vorzugsorientierung der einzeln liegenden kristallinen Bereiche (vorzugs-
weise Lamellen) in der PE-LD-Phase
pamedlensiarel I orzugsorientierung der Lamellenstapel in der PE-LD-Phase
gaderisalie \rorzugsorientierung der kristallinen Bereiche (Nadelkristalle) in der iPB-1-
Phase

Zur Uberpriifung der Existenz zweier Klristallpopulationen1 innerhalb der PE-LD-Phase mit
jeweils unterschiedlicher Orientierung wurde die Dynamisch-Mechanische Analyse (DMA)
von Peelfolien aus PE-LD mit 15 M.-% iPB-1 in Abhingigkeit der Entnahmerichtung des
Priifkorpers aus der Blasfolie, d.h. in Abhiingigkeit des Winkels zwischen der MR der Folie
und der Lingsachse des Priifkorpers, durchgefiihrt (Bild A.4). Der Verlauf des Speichermo-
duls weist zwei lokale Maxima bei einem Winkel von 0° (MR) und 90° (QR) in Bezug zur
MR auf, die das Vorhandensein zweier Kristallpopulationen, die einerseits in MR und mehr-
heitlich in QR orientiert sind, bestitigen. Bei diesen Uberlegungen wurde davon ausgegan-
gen, dass die amorphe Phase annédhrend isotrop orientiert ist, und dass die kristalline Phase
einen gewissen, wenn auch kleinen, aber eigenschaftsbestimmenden Anteil zum Speichermo-
dul beitrégt.

' Als Kristallpopulation wird die Gesamtheit von Kristalliten mit gleichsinniger Orientierung innerhalb einer
kristallinen Phase definiert.
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Im Ergebnis der Untersuchungen zur Struktur und Orientierung der PE-LD/iPB-1-Blas-
folien ergibt sich das in Bild 4.5 dargestellt Modell der physikalischen Struktur.

PE-LD-Phase iPB-1-Phase
Mikroblock
\A E / ‘\\
D : 3
(D : i
(D ". ;
Lamellenstapel : /'
einzelne Lamelle Nadelkrlstall -7
MR I

QR

Bild 4.5: Zusammenfassende Darstellung des Orientierungszustandes der PE-LD/iPB-1-Blasfolien [161];
Striche innerhalb der kristallinen Bereiche entsprechen der c-Achse

In der PE-LD-Matrix sind die iPB-1-Teilchen dispergiert. Innerhalb der PE-LD-Phase ist
eine Mehrheit von einzeln liegenden Lamellen oder weiteren kristallinen Bereichen (wie bei-
spielsweise Mikroblockchen) mit der a-Achse in MR und mit der c-Achse in QR orientiert.
Ein kleinerer Anteil an Lamellenstapeln ist mit der c-Achse in MR orientiert. In der iPB-1-
Phase dominieren die Nadelkristalle, deren c-Achse in MR ausgerichtet ist.

4.2 Die Rezeptur — Ergebnisse zur Variation der Matrix und des iPB-1-
Gehaltes

4.2.1 Variation des Matrixtyps

Das Peelverhalten kohidsiver Peelsysteme wird insbesondere vom Matrixtyp beeinflusst, wie
die in Bild 4.6 dargestellte Abhingigkeit der Peelkraft vom Peelfolienblendsystemtyp mit
unterschiedlicher Matrix belegt. Es wurde festgestellt, dass nur die Peelfolienblendsysteme
PE-LD/iPB-1, EVA-4,5/iPB-1 und EVA-9/iPB-1 peelfihig sind, wihrend die iibrigen Peelfo-
lienblendsysteme festversiegelnd sind, d.h. es kam wihrend des Peelversuches zu einem Ver-
sagen im Folienmaterial und nicht in der Siegelnaht. Somit kann eine praktische Anwendung
von PE-LLD-C4/iPB-1, PE-LLD-C8/iPB-1 und mPE-LLD-C8/iPB-1 als Peelfolienblendsys-
teme ausgeschlossen werden.

Weiterhin ist ersichtlich, dass die Peelkraft fiir das Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1, in
Ubereinstimmung mit [4], am geringsten, und somit der Peeleffekt in diesem System am aus-
geprigtesten ist. Offensichtlich sind die physikalischen Bindungen in der Siegelnaht zwi-
schen PE-LD und iPB-1 im Vergleich zu den anderen Peelfolienblendsystemen am schwéchs-

ten.
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Bild 4.6: Ermittelte Peelkraft fiir unterschiedliche Peelsysteme mit einem konstanten iPB-1-Masseanteil von
10 M.-%

Fiir eine genauere Analyse der Affinitit der einzelnen Matrixmaterialien zu iPB-1 wurden
die entsprechenden reinen, unvermischten Matrixmaterialien gegen die iPB-1-Homopolymer-
Blasfolie gesiegelt und im Peeltest untersucht. Anhand der in Bild 4.7 dargestellten Ergebnis-
se ist zu erkennen, dass sowohl die Peelkraft (Bild 4.7a) als auch die Energiefreisetzungsrate
G und die adhisive Energiefreisetzungsrate G, (Bild 4.7b) fiir ein Peelen der Matrixmateri-
alien PE-LD, EVA-4,5 und EVA-9 von iPB-1 auf einem sehr niedrigen Niveau liegen und
somit nur schwach ausgeprigte physikalische Bindungen zwischen Matrixwerkstoff und
Peelkomponente iPB-1 bestehen.

L6 I 100 % iPB-1 gesiegelt gegen a) 0.20 = 100 % iPB-1 gesiegelt gegen T b)
Materialien siehe x-Achse Materialien siehe x-Achse
T 0,16 |-
12} R 96,
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Bild 4.7: Ermittelte Peelkraft (a) sowie Energiefreisetzungsrate G, und adhisive Energiefreisetzungsrate G,
(b) fiir verschiedene reine Matrixmaterialien, gesiegelt gegen reines iPB-1
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Im Gegensatz dazu ist fiir die ziegler-natta-katalysierten linearen Polyethylene niederer
Dichte eine wesentlich groflere Affinitdt zu iPB-1 festzustellen. Die grofite Peelkraft wurde
jedoch fiir gegen iPB-1 gesiegeltes metallocen-katalysiertes lineares Polyethylen niederer
Dichte gefunden. Wie Guichon et al. [59] und Johnson et al. [162] feststellten, hat metallo-
cen-katalysiertes PE-LLD im Vergleich zu ziegler-natta-katalysiertem PE-LLD eine geringere
Relaxationszeit und somit groere molekulare Beweglichkeit in der Schmelze. Aufgrund der
groBeren molekularen Beweglichkeit ist eine ausgepridgtere Reptation der Molekiilketten in
der Grenzschicht wihrend des Siegelvorgangs zu erwarten. Somit wird geschlussfolgert, dass
zwischen metallocen-katalysiertem PE-LLD und iPB-1 die meisten bzw. ausgeprigtesten
physikalischen Bindungen bestehen.

Im Ergebnis der Untersuchungen zum Vergleich des Einflusses verschiedener Matrix-
typen auf das Peelverhalten wurde festgestellt, dass sowohl das Peelfolienblendsystem
PE-LD/iPB-1 als auch EVA/iPB-1 als kohisives Peelsystem genutzt werden konnen. Da je-
doch aufgrund von Essigsdureabspaltung bei der Verarbeitung von EVA organoleptische Be-
eintrachtigungen des Verpackungs-Endproduktes nicht auszuschlieBen sind, wird fiir eine
Anwendung in der Lebensmittelverpackung ausschlieBlich das Peelfolienblendsystem PE-
LD/iPB-1 empfohlen. Folglich lag der Schwerpunkt in der vorliegenden Arbeit auf dem Peel-
folienblendsystem PE-LD/iPB-1.

4.2.2 Variation des Anteils der Peelkomponente iPB-1

In diesem Abschnitt wird der Einfluss des Anteils der Peelkomponente auf die Peeleigen-
schaften mit dem Ziel einer Rezepturoptimierung untersucht.

In Bild 4.8 ist eine Reihe ausgewihlter Peelkurven fiir PE-LD mit unterschiedlichen iPB-1-
Masseanteilen dargestellt. Die abgebildeten Kraft-Weg-Kurven weisen typischerweise zwei
lokale Maxima auf, deren Vorhandensein auf den konkaven Querschnitt der Siegelnaht zu-
riickzufiihren ist. Weiterhin ist in den Peelkurven deutlich der zur Ermittlung der Messgrof3e
Peelkraft verwendete Plateaubereich zu erkennen. Das Kraftniveau dieses Plateaubereiches
und auch der Bruchweg [z werden mit zunehmendem iPB-1-Masseanteil vermindert.

Die aus diesen Kurven ermittelte MessgroBle Peelkraft, die ausschlieBlich die Hohe des
Peelkurvenplateaus beriicksichtigt, ist in Bild 4.9a zu sehen. Die Peelkraft wird mit groBer
werdendem iPB-1-Masseanteil exponentiell um ca. 75 % vermindert, was mit den Ergebnis-
sen von Hwo [4] libereinstimmt. Eine deutliche Peelkraftverminderung iiber 20 M.-% iPB-1
hinaus ist aufgrund der Ergebnisse in [4] nicht zu erwarten. Somit stellt PE-LD mit einem
Masseanteil von 20 M.-% iPB-1 die nutzbare Obergrenze des vorliegenden Peelsystems dar.
Da die Peelkraft ausschlielich die Hohe des Peelkurvenplateaus widerspiegelt und auftreten-
de Deformationen wihrend des Peelvorgangs somit nicht beriicksichtigt werden, sind fiir eine
weiterfiihrende Analyse des Zusammenhangs zwischen Peelverhalten und iPB-1-Masseanteil
die bruchmechanischen Kenngréen Energiefreisetzungsrate G;. und adhisive Energiefreiset-
zungsrate G, berechnet worden (Bild 4.9b). Die Energiefreisetzungsrate Gy, die den Ge-
samtenergieinput bestimmt, wird mit groer werdendem iPB-1-Masseanteil exponentiell ver-
mindert. Einen dhnlichen Verlauf weist die adhisive Energiefreisetzungsrate G, die aus-
schlieBlich den Energieanteil zur Trennung der Siegelnaht widerspiegelt, auf. Allerdings wird
der Anteil der in der Siegelnaht und im Peelarm auftretenden Deformationen, welcher sich
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aus der Differenz von Gj. und G, ergibt, erwartungsgemill mit zunehmendem i1PB-1-Masse-
anteil verringert, und geht bei 20 M.-% iPB-1 gegen Null. Fiir PE-LD mit 3 M.-% iPB-1 ist
der Anteil auftretender Deformationen ca. 48 % von der Gesamtpeelenergie Eg, und fiir PE-
LD mit 20 M.-% iPB-1 nur noch 7 %. Demnach treten im Peelsystem PE-LD/iPB-1 bei
einem Masseanteil von 20 M.-% iPB-1 kaum relevante Deformationen in der Siegelnaht und
im Peelarm auf.

4 - PE-LD + 6 M.-% iPB-1
3 -
> PE-LD + 10 M.-% iPB-1
s 2
<
Nz .
PE-LD + 20 M.-% iPB-1
1 -
0 -
| | | | |
0 4 8 12 16
Weg (mm)

Bild 4.8: Darstellung ausgewdhlter Peelkurven von PE-LD mit 6, 10 und 20 M.-% iPB-1
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Bild 4.9: Abhingigkeit der Peelkraft (a) sowie der Energiefreisetzungsrate G;. und der adhisiven Energiefrei-
setzungsrate G, (b) vom iPB-1-Masseanteil

Die gefundenen Abhingigkeiten konnen zur definierten Einstellung der Peelkraft verwendet
werden, wodurch sich vielfiltige Anwendungsmdoglichkeiten in der Praxis fiir die unterschied-
lichsten Verpackungsarten ergeben.
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Eine Bewertung des Mikrodeformationsverhaltens der PE-LD/iPB-1-Peelfolien mit unter-
schiedlichem iPB-1-Masseanteil erfolgte anhand von in-situ-Peeltests mit Umgebungs-REM.
Zunichst wurde das Peelinitiierungsverhalten der Folien untersucht. Dazu wurde in-situ die
Kraft beim ersten Auftreten einer Schidigung durch Peelen gemessen und in Abhingigkeit
des 1iPB-1-Masseanteils dargestellt (Bild 4.10). Die Peelinitiierungskraft F; nimmt exponen-
tiell um ca. 80 % mit zunehmendem iPB-1-Masseanteil ab. Somit ist das Peelinitiierungsver-
halten erwartungsgemil durch den iPB-1-Masseanteil bestimmt.

0,8 -

0,6 -

Peelinitiierungskraft (N)

| | | | | |
0 4 8 12 16 20

Masseanteil iPB-1 (M.-%)

Bild 4.10: Peelinitiierungskraft F; in Abhédngigkeit des iPB-1-Masseanteils, im in-situ-T-Peeltest ermittelt

In Bild 4.11 sind Umgebungs-REM-Aufnahmen des Peelvorgangs fiir PE-LD/iPB-1-Peel-
folien mit unterschiedlichen iPB-1-Masseanteilen dargestellt. Deutlich zu erkennen sind
fibrilldre Strukturen, welche die bereits teilweise gedffneten Siegelnahtbereiche miteinander
verbinden. Diese fibrilliren Strukturen resultieren aus einer Verstreckung von Teilen des
Matrixmaterials der sich 6ffnenden Siegelnaht. Die verstreckten Bereiche konnen sowohl aus
PE-LD als auch aus PE-LD/iPB-1 bestehen. Urspriinglich waren diese Bereiche von einer
Anzahl von vordefinierten Schwachstellen, der Grenzschicht zwischen den unvertriglichen
Komponenten PE-LD und iPB-1, umgeben. Eine Anhdufung und/oder giinstige Anordnung
solcher Schwachstellen resultiert in einer definierten Schwichungszone, die den bevorzugten
Weg fiir einen eingeleiteten Riss darstellt. Die Schwichungszone ist umso ausgeprigter, je
groBer der Masseanteil an iPB-1 ist. Dariiber hinaus sind Fehlstellen der fibrilldren Struktu-
ren fiir PE-LD mit 3 M.-% iPB-1 zu erkennen (Bild 4.11a). Die Fehlstellen sind mit Pfeilen
markiert und konnten ausschlieBlich fiir diesen iPB-1-Gehalt beobachtet werden. Daraus re-
sultiert ein diskontinuierlicher und ,,fehlerbehafteter* Peelvorgang fiir PE-LD mit 3 M.-%
iPB-1, wihrend fiir iPB-1-Masseanteile > 6 M.-% (Bilder 4.11b—d) ein kontinuierlicher und
»fehlerfreier Peelvorgang beobachtet wurde. In der Praxis ist neben der Funktionalitit der
Siegelnaht auch der optische Eindruck der gepeelten Siegelnaht wichtig, so dass mikrosko-
pisch beobachtbare Fehlstellen bzw. Imperfektionen zu makroskopisch sichtbaren, uner-
wiinschten Inhomogenititen fithren konnen.
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Zur weiteren Aufkldrung der strukturellen Ursache der auf mikroskopischer Ebene beobach-
teten Imperfektionen bei PE-LD mit 3 M.-% iPB-1 wurden TEM-Aufnahmen angefertigt
(Bild 4.12). Mit zunehmendem iPB-1-Masseanteil ist sowohl eine Erhohung der Anzahl als
auch eine VergroBerung der iPB-1-Teilchen zu beobachten (Bilder 4.12a—). Die VergroBe-
rung der iPB-1-Teilchen ist auf Agglomerationen infolge des Aufschmelzens wihrend des
Siegelvorgangs zuriickzufiihren. Dariiber hinaus sind deutliche Unterschiede in der Vertei-
lung bzw. im Verlauf der iPB-1-Teilchen zu sehen. Wihrend fiir 3 M.-% iPB-1 separierte
iPB-1-Teilchen (weille Pfeile) zu erkennen sind, sind fiir die iPB-1-Masseanteile 6 M.-% und
15 M.-% durchgehende Bénder bestehend aus iPB-1 zu finden. Somit wird ein Abweichen
des Risses vom erwarteten Rissverlauf zwischen iPB-1-Teilchen und PE-LD-Matrix fiir iPB-
1-Masseanteile > 6 M.-% erschwert, was der in den Bildern 4.11b—d dargestellte kontinuierli-
che und ,fehlerfreie” Peelvorgang bestdtigt. Im Gegensatz dazu fithren offensichtlich die
separierten iPB-1-Teilchen in der Siegelnaht (vgl. Bild 4.12a) teilweise zum Ausreillen bzw.
Abweichen des Risses vom Nahtzentrum, was sich in einem diskontinuierlichen und ,,fehler-
behafteten* Peelvorgang (vgl. Bild 4.11a) dufBert.

Weiterhin ist fiir PE-LD mit 15 M.-% iPB-1 eine Ausbildung von iPB-1-Bidndern aus-
schlieBlich im Zentrum der Siegelnaht (vgl. Bild 4.12¢) und weniger im Randbereich der Sie-
gelnaht (vgl. Bild 4.12d) zu erkennen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass PE-LD zwar ein
schlechter Warmeleiter aber ein guter Warmespeicher ist. Wihrend des Siegelvorgangs be-
steht zwischen Siegelnahtrand und Siegelnahtzentrum eine Temperaturdifferenz von bis zu
5 K. Nach Beendigung des Siegelvorgangs kiihlt die Siegelnaht von innen nach auflen nur
langsam ab, so dass im Siegelnahtzentrum eine hohe Mobilitit der iPB-1-Teilchen gewihr-
leistet ist, was in diesem Bereich zur Ausbildung derartiger iPB-1-Bénder fiihrt.

a) PE-LD + 3 M.-% iPB-1 b) PE-LD + 6 M.-% iPB-1

Bild 4.12: TEM-Aufnahmen der MR-NR-Ebene der Siegelnaht (Siegelnahtzentrum) fiir PE-LD mit unterschied-
lichen iPB-1-Masseanteilen (a—c) und TEM-Aufnahme der MR-NR-Ebene vom Siegelnahtrand (d)
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Zur Visualisierung des Rissverlaufs zwischen PE-LD-Matrix und iPB-1-Teilchen wurde
eine teilweise gedffnete Siegelnaht fixiert und mittels TEM untersucht (Bild 4.13). Deutlich
erkennbar ist der Rissverlauf entlang des iPB-1-Teilchens. Die durch physikalische Wech-
selwirkungen an das iPB-1-Teilchen gekoppelten PE-LD-Lamellen reilen direkt ab (Bild
4.13a, durch einen Pfeil markiert). Weiterhin ist erkennbar, dass die gerade bzw. kammartig
in das iPB-1-Teilchen eingewachsenen PE-LD-Lamellen nahezu riickstandsfrei abreiflen (A in
Bild 4.13a). Im Gegensatz dazu kann fiir die ungeordnet eingewachsenen PE-LD-Lamellen
nach dem Abreiflen ein Riickstand des iPB-1-Teilchens beobachtet werden (B in Bild 4.13b).
Somit wirkt offensichtlich ein gerades Einwachsen der PE-LD-Lamellen in die iPB-1-
Teilchen rissfordernd.

Bild 4.13: TEM-Aufnahmen einer teilweise gedffneten Siegelnaht von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1; Rissspitze (a),
Rissflanken (b); PE-LD-Matrix: grau, iPB-1-Teilchen: weil3

Beziiglich der Optimierung des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystems kann ein iPB-1-
Masseanteil von = 6 M.-% als giinstig angesehen werden, da ab diesem Gehalt die iPB-1-
Teilchen im Zentrum der Siegelnaht ein nahezu durchgehendes Band ausbilden. Somit wére
ein Abweichen des Risses vom Siegelnahtzentrum ausgeschlossen und ein definiert kontinu-
ierlicher Peelvorgang gewihrleistet. Da man aus Wirtschaftlichkeitsgriinden bestrebt ist, den
iPB-1-Masseanteil aufgrund seiner derzeitig hoheren Kosten im Vergleich zu PE-LD niedri-
ger zu wihlen, gilt fiir das PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem hinsichtlich Kosten und Peel-
verhalten ein iPB-1-Masseanteil von 6 M.-% als optimal.
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4.3 Die Verarbeitung — Einfluss der Prozess- und Siegelparameter auf die
Peeleigenschaften

4.3.1 Untersuchungen zum Einfluss der Prozessparameter

Eine zusitzliche Moglichkeit zur definierten Einstellung der Peeleigenschaften stellt die Vari-
ation der Prozessparameter dar. Als Ergebnis vieler Studien der letzten 40 Jahre iiber Blasfo-
lien aus Polyethylen ist bekannt, dass die Prozessparameter einen erheblichen Einfluss auf die
mechanischen Eigenschaften dieser PE-Folie haben [11,15,89,95]. Sowohl das Temperatur-
profil des Extruders als auch die Spaltweite und vor allem die Kiihlung sowie das Aufblas-
und Abzugsverhiltnis der Blasfolie konnten als eigenschaftsbestimmende Prozessparameter
identifiziert werden. In diesem Zusammenhang wird nachfolgend der Einfluss verschiedener
in Tabelle 3.2 aufgefiihrter Prozessparameter auf das Peelverhalten von PE-LD mit 6 M.-%
iPB-1 diskutiert.

Die Prozessparameter wurden entlang der Prozesslinie — Extruder, Blaskopf und Folienblase
(insbesondere Schlauchbildungszone) — variiert (Bild 4.14).

inie

Prozessl|

C

Folienblase

Schlauchbil-
dungszone

B

Blaskopf

Extruder

Bild 4.14: Schematische Darstellung der Prozesslinie bei der Blasfolienherstellung, Die Prozessparameter wur-
den entlang der Prozesslinie (Extruder, Blaskopf, Folienblase) variiert.
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(A) Variation der Prozessparameter des Extruders
Zuerst wurde der Einfluss der Extruder-Parameter auf das Peelverhalten untersucht. Die Peel-
folien wurden mit bzw. ohne Verwendung von Maddock-Misch- und Scherelementen, die zu
einer homogenen Verteilung der Peelkomponente beitragen, hergestellt. In Bild A.5 sind ex-
emplarisch die Peelkurven zweier PE-LD/iPB-1-Peelfolien, die mit bzw. ohne Misch-/Scher-
teil hergestellt wurden, dargestellt. Es wird deutlich, dass der Peelvorgang einer Peelfolie, die
ohne Misch-/Scherteil hergestellt wurde, unkontrolliert verlduft. Als Ursache fiir dieses Ver-
halten kann die Tatsache angesehen werden, dass der Grad der Verteilung der iPB-1-Teilchen
nicht beeinflusst wurde. Somit kann eine peelfdhige Folie nur unter Verwendung von Misch-
und Scherelementen realisiert werden.

Als Nichstes wurde die Schneckendrehzahl und das Temperaturprofil der Extruderzonen
(resultierend in einer messbaren Temperatur der Schmelze innerhalb des Extruders) variiert.

In Bild 4.15 ist der Zusammenhang zwischen Peelkraft und Schneckendrehzahl dargestellt.
Die Schneckendrehzahl hat keinen signifikanten Einfluss auf die Peelkraft. Wird die Schne-
ckendrehzahl erhoht, vergroBert sich zwar die Scherung im Extruder, jedoch verringert sich
auch die Verweilzeit. Bei einer Variation der Schneckendrehzahl in iiblichen Bereichen sind
diese beiden Prozesse gegenldufig. Bei einer extremen Erhohung der Schneckendrehzahl
wird die Aufschmelzzone des Extruders iiberfahren, was zu einer sehr eingeschrinkten
Misch- und Scherwirkung fiihrt.

4,0
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Peelkraft (N)
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Schneckendrehzahl (min™)

Bild 4.15: Peelkraft in Abhéngigkeit der Schneckendrehzahl

Im Gegensatz dazu werden die Peeleigenschaften durch Veridnderung der Temperatur der
Schmelze innerhalb des Extruders beeinflusst, wie Bild 4.16 zeigt. Die Peelkraft wird mit
ansteigender Temperatur der Schmelze von 165 auf 210 °C um ca. 13 % erhoht (Bild 4.16a).
Parallel dazu ist auch ein Ansteigen der bruchmechanischen Kenngro3en Energiefreisetzungs-
rate G- und adhésive Energiefreisetzungsrate G, zu beobachten (Bild 4.16b). Der Anstieg
der Energiefreisetzungsrate ist stirker als der der adhidsiven Energiefreisetzungsrate, d.h. der
Anteil der Deformation im Peelarm und in der Siegelnaht nimmt mit groer werdender Tem-
peratur der Schmelze innerhalb des Extruders zu. Die zugehorigen TEM-Aufnahmen zeigen
keinen offensichtlichen Unterschied der PE-LD/iPB-1-Grenzfliche zwischen der kleinsten
und der groften Temperatur der Schmelze innerhalb des Extruders bei geringer Vergrof3e-
rung. Die Einfrierzeit ¢ ist in beiden Féllen identisch, so dass auch die Zeit fiir mogliche Re-
laxationsprozesse gleich ist. Somit kann davon ausgegangen werden, dass sich die physikali-
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schen Bindungen zwischen PE-LD und iPB-1 durch die hohere Mobilitit der Molekiilketten
in der Schmelze bei 210 °C stirker ausbilden konnen als bei 165 °C. Dieser Vorgang wird
anhand der TEM-Aufnahmen bei hoherer Vergro3erung bestétigt, da die PE-LD-Lamellen bei
einer Temperatur der Schmelze von 210 °C tiefer in die iPB-1-Teilchen eindringen (durch
Pfeile markiert) als bei einer Temperatur von 165 °C. Somit sind die physikalischen Bindun-
gen zwischen PE-LD und iPB-1 fiir Peelfolien, die bei einer Temperatur der Schmelze inner-
halb des Extruders von 210 °C hergestellt sind, groBer und folglich ist auch die Peelkraft und
die adhisive Energiefreisetzungsrate hoher. Dementsprechend fiihrt eine Variation der Tem-
peratur der Schmelze zu unterschiedlich einstellbaren Peelkriften.

Temperatur der Schmelze Temperatur der Schmelze
innerhalb des Extruders = 165 °C innerhalb des Extruders = 210 °C

4,0 - a) 0,7 - b)
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Temperatur der Schmelze innerhalb Temperatur der Schmelze innerhalb
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Bild 4.16: Peelkraft (a) sowie Energiefreisetzungsrate G;. und adhisive Energiefreisetzungsrate G, (b) in Ab-
hingigkeit der Temperatur der Schmelze innerhalb des Extruders und zugehorige TEM-Aufnahmen;
Die Pfeile markieren das Ende der in die iPB-1-Teilchen eingewachsenen PE-LD-Lamellen.
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(B) Variation der Prozessparameter des Blaskopfes

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss der Prozessparameter des Blaskopfes auf die
Peeleigenschaften untersucht. Zu diesem Zweck wurden das Temperaturprofil der Blaskopf-
zonen (resultierend in einer messbaren Temperatur der Schmelze innerhalb des Blaskopfes)
und die Spaltweite variiert.

In Tabelle 4.1 ist die Peelkraft sowie die Energiefreisetzungsrate G;. und die adhésive Ener-
giefreisetzungsrate G, in Abhédngigkeit der Temperatur der Schmelze innerhalb des Blaskop-
fes zu sehen. Sowohl die Messgrof3e Peelkraft als auch die Kenngréen Energiefreisetzungs-
rate und adhisive Energiefreisetzungsrate sind bei einer Temperatur der Schmelze innerhalb
des Blaskopfes von 171 °C am geringsten. Mit zunehmender Temperatur ist auch eine Zu-
nahme der Peelkraft und der bruchmechanischen KenngroB3en festzustellen, wobei oberhalb
von 190 °C keine deutlichen Veridnderungen zu sehen sind.

Tabelle 4.1:  Peelkraft, Energiefreisetzungsrate und adhésive Energiefreisetzungsrate bei unterschiedlichen
Temperaturen der Schmelze innerhalb des Blaskopfes (Die Standardabweichung liegt unterhalb

von 5 %.)

Temperatur der Schmelze Energiefreisetzungs- adhésive Energiefreiset-
. Peelkraft
innerhalb des Blaskopfes (N) rate zungsrate

“O) (N/mm) (N/mm)

171 3,0 0,50 0,39

181 3,2 0,54 0,42

190 33 0,56 0,45

209 33 0,55 0,44

Parallel zur Abhingigkeit des Peelverhaltens von der Temperatur der Schmelze innerhalb
des Blaskopfes konnte ein Einfluss auf die optischen Eigenschaften durch Messung der Trii-
bung nachgewiesen werden. Die Triibung der PE-LD/iPB-1-Peelfolie vermindert sich von
16,2 % fiir eine Temperatur der Schmelze von 171 °C auf 9,7 % fiir 209 °C (Tabelle A.3).
Dies entspricht einer Abnahme der Triibung um 45 %.

Neben der Temperatur des Blaskopfes wurde die Spaltweite variiert und ihr Einfluss auf das
Peelverhalten untersucht (Bild 4.17). Die Peelkraft wird mit groler werdender Spaltweite und
somit groer werdendem Abzugsverhiltnis um ca. 40 % vermindert (Bild 4.17a). Einen
gleichsinnigen Verlauf zeigen die bruchmechanischen Kenngréen Energiefreisetzungsrate
G- und adhisive Energiefreisetzungsrate G, (Bild 4.17b). Die zugehorigen TEM-Auf-
nahmen zeigen, dass die iPB-1-Teilchen bei einer Spaltweite von 0,8 mm gréBer und weniger
separiert sind als bei 1,2 mm, was eine hohere Peelkraft zur Folge hat. Die iPB-1-Teilchen
sind somit unter Verwendung einer Spaltweite von 1,2 mm besser verteilt und verursachen
durch diese giinstigere Dispersion eine, in dieser Hohe nicht erwartete, Peelkraftverminde-
rung. Die GroBe und die giinstige Verteilung der iPB-1-Teilchen bei einer Spaltweite von
1,2 mm im Vergleich zu einer Spaltweite von 0,8 mm muss in Zusammenhang mit dem, bei
konstanter Foliendicke von 50 um groerem Abzugsverhiltnis betrachtet werden. Unter Be-
riicksichtigung der stark unterschiedlichen Kristallisationstemperaturen von PE-LD (7%, pg.1p
~ 90 °C) und iPB-1 (T, ipp.; ~ 40 °C), die einen deutlich groBeren Zeitraum an Kettenmobili-
tiat im schmelzefliissigen Zustand fiir iPB-1 ermoglichen, ist eine Verteilung von iPB-1 auch
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nach oder wihrend erfolgter Kristallisation von PE-LD moglich. Die TEM-Aufnahme fiir die
groflere Spaltweite illustriert die Separation der iPB-1-Teilchen infolge der Verstreckung in
MR. Die Einschniirung ist durch einen Pfeil markiert.

Spaltweite = 0,8 mm Spaltweite = 1,2 mm

36 L (1:7,9) a) 0,7 | b)
32 | 06 F
%’ 28 (Abzugsverhiiltnis) g 05 G
E (1:11,8) <, “
3 24 O 04+
o (1:17,7) 3
20 03 G,
16 02+
| | | | | | | | | | | |
08 10 12 14 16 18 08 1,0 12 14 16 18
Spaltweite (mm) Spaltweite (mm)

Bild 4.17: Peelkraft (a) sowie Energiefreisetzungsrate G;. und adhisive Energiefreisetzungsrate G, (b) in Ab-
hingigkeit der Spaltweite und zugehorige TEM-Aufnahmen
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Eine weitere Ursache fiir die bessere Dispergierung der Teilchen durch Vergroerung der
Spaltweite ist am Beispiel von PE-HD in der Literatur zu finden [163]. Darin wird der Effekt
des Wandhaftens und Wandgleitens von einer PE-HD-Schmelze in einer zylinderformigen
Diise diskutiert. Die ermittelte Scherrate, die mit der erzielbaren Dispergierung korreliert, ist
fiir den Prozess des Wandhaftens der Schmelze deutlich grofler als fiir Wandgleiten. Beim
FlieBen einer Schmelze durch eine zylindrische Diise treten immer beide Prozesse, sowohl
Wandhaften als auch Wandgleiten auf. Im Allgemeinen kommt es zuerst zum Wandhaften
und anschlieBend zum Wandgleiten. Die Intensitidt des jeweiligen Prozesses hingt von den
Prozessparametern, insbesondere vom Volumendurchsatz ab. Fiir einen Volumendurchsatz
von < 3 cm’s™! wird die Intensitit bzw. Linge des Bereiches des Wandgleitens mit zunehmen-
dem Diisendurchmesser erhoht. Folglich wird die Scherrate vergroBert, was wiederum zu
einer besseren Dispergierung, beispielsweise von in der Schmelze befindlichen Teilchen,
fithrt. Somit kann die Ursache der Peelkraftverminderung infolge Spaltweitenvergro3erung in
einer besseren Dispergierung (1) infolge des ebenfalls verinderten Abzugsverhiltnisses oder
(2) infolge erhohter Scherung durch Intensivierung des Prozesses des Wandhaftens liegen.
Einen weiteren Beitrag zur Aufklirung leisten die Untersuchungen zur Variation des Abzugs-
verhiltnisses im nédchsten Abschnitt.

(C) Variation der Prozessparameter der Schlauchbildungszone

Im letzten Schritt der Untersuchungen zum Einfluss der Verarbeitung auf das Peelverhalten
wurden die Prozessparameter an der Folienblase, insbesondere in der Schlauchbildungszone
untersucht. Innerhalb der Schlauchbildungszone konnen die Kiihlung, das Aufblasverhiltnis
und das Abzugsverhiltnis variiert werden.

Der Einfluss des Abkiihlverhaltens auf das Peelverhalten wurde unter Verwendung des neu
entwickelten Parameters Einfrierzeit (vgl. Gl. 3.1) [164] untersucht (Bild 4.18). In Bild 4.18a
ist die Abhingigkeit der Peelkraft von der Einfrierzeit fiir zwei ausgewdihlte Aufblasverhilt-
nisse von 1:2 und 1:2,5 dargestellt. Die Einfrierzeit wurde durch Verdnderung der zugefiihr-
ten Kiihlluftmenge variiert. Die Peelkraft wird mit zunehmender Einfrierzeit um ca. 15-17 %
fiir beide Aufblasverhiltnisse erhoht. Im vorliegenden Fall zweier unterschiedlicher Aufblas-
verhiltnisse wird der Vorteil des Parameters Einfrierzeit, der die Silhouette der Folienblase
beriicksichtigt, deutlich. In Tabelle A.4 ist die bei gleicher Frostlinienhohe (FLH) gemessene
Einfrierzeit fiir unterschiedliche Aufblasverhiltnisse dargestellt. Eine Bewertung des Ab-
kiihlverhaltens mit Hilfe der FLH fiir Folien unterschiedlichen Aufblasverhéltnisses wiirde zu
Fehlinterpretationen fiihren, wie das dargestellte Beispiel dokumentiert, da hier die FLH bei
unterschiedlichen Aufblasverhidltnissen gleich ist und nur mit Hilfe der Einfrierzeit eine
Quantifizierung des Abkiihlverhaltens moglich ist.

Die in Bild 4.18b dargestellte bruchmechanische Kenngrofle adhédsive Energiefreisetzungs-
rate G, wird mit zunehmender Einfrierzeit linear erhoht, und somit hat die Einfrierzeit einen
direkten Einfluss auf die zur Trennung der Siegelnaht benotigte Energie. Die Energiefreiset-
zungsrate Gy, zeigt einen dhnlichen Verlauf mit einem erwartungsgemill groeren Anstieg.

Die Morphologie der Peelfolien mit unterschiedlichen Einfrierzeiten von 1,2 s und 7,1 s ist
in den zugehorigen TEM-Aufnahmen zu sehen. Generell ist davon auszugehen, dass die PE-
LD-Lamellen leicht in die iPB-1-Teilchen hineinwachsen und somit physikalische Bindungen
in einer schmalen Grenzschicht um die iPB-1-Teilchen ausbilden. Die TEM-Aufnahmen zei-
gen eine deutlich unterschiedliche Anordnung der PE-LD-Lamellen fiir die beiden Einfrier-
zeiten. Fir eine geringe Einfrierzeit von 1,2 s ist ein hoher Ordnungsgrad und eine kammarti-
ge Struktur der PE-LD-Lamellen an den iPB-1-Teilchen zu erkennen, wihrend fiir eine grofle
Einfrierzeit von 7,1 s eine ungeordnete Struktur der PE-LD-Lamellen an den iPB-1-Teilchen
vorherrscht. Wie auch schon anhand von Bild 4.16 festgestellt wurde, wirkt die starke Orien-
tierung der PE-LD-Lamellen und das nahezu senkrechte Hineinwachsen in die iPB-1-
Teilchen rissausbreitungsfordernd.
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Bild 4.18: Peelkraft fiir zwei unterschiedliche Aufblasverhiltnisse von 1:2 und 1:2,5 (a) sowie Energiefreiset-
zungsrate G, und adhisive Energiefreisetzungsrate G, (b) fiir ein Aufblasverhiltnis von 1:2 in Ab-
hingigkeit der Einfrierzeit und zugehorige TEM-Aufnahmen; Der Kristallinitdtsgrad von PE-LD ist

bei den untersuchten Einfrierzeiten gleich.

Eine Uberpriifung des Grades an Orientierung der PE-LD-Lamellen wurde mittels Rontgen-
weitwinkelstreuung vorgenommen. Es wurden Flachfilmaufnahmen von PE-LD mit 6 M.-%
iPB-1 bei unterschiedlichen Einfrierzeiten aufgenommen und anschlieBend die 200-Inter-
ferenz von PE-LD ausgewertet. Die aus den azimutalen Scans ermittelte relative Intensitét ist
in Abhingigkeit der Einfrierzeit in Bild 4.19 dargestellt. Es ist eine deutliche Abnahme der
relativen Intensitdt und damit einhergehend der Orientierung der PE-LD-Phase um bis zu
20 % mit zunehmender Einfrierzeit von 1,2 s auf 7,1 s festzustellen. Somit ist der aus den
TEM-Aufnahmen, die einen lokalen Eindruck der Struktur wiedergeben, gewonnene Eindruck
einer stiarkeren Orientierung der PE-LD-Lamellen fiir eine geringere Einfrierzeit fiir das ge-

samte Probenvolumen nachgewiesen.
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Bild 4.19: Relative Intensitét der 200-Interferenz von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1 in Abhingigkeit der Einfrierzeit

Neben verschiedenen indirekten Methoden und/oder Berechnungsmoglichkeiten zur Quanti-
fizierung des Abkiihlverhaltens kann mit Hilfe der Thermografie auch eine direkte Charakte-
risierung vorgenommen werden. In Bild 4.20 ist ein mit Hilfe einer Warmebildkamera aufge-
nommenes thermografisches Bild bei der Herstellung von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1 abgebil-
det. Es ist zu erkennen, dass die Folienblase bereits kurz nach Verlassen des Blaskopfes eine
Temperatur weit unterhalb der Verarbeitungstemperatur von 180 °C aufweist. Dariiber hinaus
ist zu sehen, dass an der Frostlinie eine Temperatur von ca. 55 °C (griines Temperaturfeld)
herrscht. Der wellenformige Verlauf der Frostlinie ist auf den iPB-1-Anteil zuriickzufiihren,
da iPB-1 eine andere Wirmekapazitit als PE-LD aufweist und somit ein anderes Wirmeab-
strahlverhalten zeigt.

PE-LD + 6 M.-% iPB-1

Temperaturskala (°C)
120

100

Bild 4.20: Wirmebild der Labor-Blasfolienanlage bei der Herstellung von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1
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Als Nichstes wurde der Einfluss des Aufblasverhidiltnisses auf die Peeleigenschaften unter-
sucht. Das Aufblasverhiltnis konnte im Labormaf3stab jedoch nur sehr begrenzt zwischen
1:1,5 und 1:3 aufgrund des Konstanthaltens der iibrigen Prozessparameter variiert werden. In
Tabelle 4.2 sind die Peelkraft, die Energiefreisetzungsrate und die adhisive Energiefreiset-
zungsrate fiir unterschiedliche Aufblasverhiltnisse dargestellt. Sowohl die Peelkraft als auch
die bruchmechanischen Kenngréen nehmen mit zunehmendem Aufblasverhiltnis geringfii-
gig ab. Es ist zu vermuten, dass es bei einem groleren Aufblasverhiltnis zu einer Separation
der iPB-1-Teilchen und somit besserer Dispergierung kommt, was eine geringere adhisive
Energiefreisetzungsrate zur Folge hat.

Tabelle 4.2:  Peelkraft, Energiefreisetzungsrate und adhisive Energiefreisetzungsrate bei unterschiedlichen
Aufblasverhéltnissen (Die Standardabweichung liegt unterhalb von 5 %.)

Energiefreisetzungs-  adhiisive Energiefreiset-

Aufblasverhiltnis Pee(lls;'aft rate zungsrate
(N/mm) (N/mm)
1:1,5 3,2 0,49 0,43
1:2,0 3,1 0,48 0,42
1:2,5 3,0 0,46 0,40
1:3,0 2,9 0,44 0,38

Neben dem Aufblasverhiltnis ist das Abzugsverhdltnis ein weiterer wichtiger Prozesspara-
meter. In Bild 4.21 ist die Peelkraft als Funktion des Abzugsverhiltnisses fiir eine konstante
Spaltweite dargestellt. Aufgrund des Konstanthaltens der Spaltweite verringert sich die Dicke
der Peelfolie mit zunehmendem Abzugsverhiltnis. Die Messgrofe Peelkraft vermindert sich
exponentiell mit groBer werdendem Abzugsverhiltnis von 1:2 bis 1:19,6 um ca. 80 %. Es
existieren zwei Moglichkeiten das Abzugsverhiltnis bei einer konstanten Spaltweite zu variie-
ren. Die erste Moglichkeit ist eine Variation der Schneckendrehzahl bei konstanter Abzugs-
geschwindigkeit und die zweite Moglichkeit ist ein Konstanthalten der Schneckendrehzahl bei
variierender Abzugsgeschwindigkeit. Beide Mdglichkeiten fiihren zu einer identischen Ab-
hingigkeit der Peelkraft vom Abzugsverhiltnis. Der Grund fiir die deutliche Peelkraftver-
minderung in Bild 4.21 liegt in einer Verstreckung und auch besseren Dispergierung der
iPB-1-Teilchen mit zunehmendem Abzugsverhiltnis wie anhand der TEM-Aufnahmen in
Bild 4.22 zu sehen ist.

Fiir ein Abzugsverhiltnis von 1:2,45 (Bild 4.22a) sind deutlich groflere und weniger fein
dispergierte iPB-1-Teilchen im Vergleich zu einem Abzugsverhiltnis von 1:7,8 (Bild 4.22b)
zu sehen. Als Ursache fiir die bessere Dispergierung der iPB-1-Teilchen bei einem AZV von
1:7,8 kann die, aufgrund der niedrigeren Kristallisationstemperatur von iPB-1 von 40 °C gro-
Bere Mobilitdt der iPB-1-Teilchen im Vergleich zur PE-LD-Matrix angesehen werden. Die
bessere Verteilung von iPB-1 fiihrt dazu, dass zusitzliche PE-LD/iPB-1-Grenzflachen und
somit zusitzliche Schwichungszonen erzeugt werden, die zu einer Verminderung der Peel-
kraft beitragen.
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Bild 4.21: Peelkraft in Abhédngigkeit des Abzugsverhiltnisses bei variierter Foliendicke und ermittelte Werte-
paare aus der Spaltweitenvariierung bei konstanter Foliendicke
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Bild 4.22: TEM-Aufnahmen von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1, hergestellt bei einem Abzugsverhiltnis von 1:2,45
(a) bzw. 1:7,8 (b)

Zu Vergleichszwecken ist die Abhidngigkeit der Peelkraft von der Spaltweite unter einem
variierenden Abzugsverhiltnis (vgl. Bild 4.17) in die Darstellung in Bild 4.21 einbezogen
worden. Sie steht in guter Ubereinstimmung mit der Abhingigkeit der Peelkraft vom Ab-
zugsverhiltnis fiir eine konstante Spaltweite und damit variierter Foliendicke. Aufgrund die-
ser direkten Korrelation kann festgestellt werden, dass die Ursache der Peelkraftverminderung
durch Spaltweitenvergrolerung in einer besseren Dispergierung infolge des ebenfalls verén-
derten Abzugsverhiltnisses liegt. Eine bessere Dispergierung infolge Scherung kann als Se-
kundirprozess dennoch nicht ausgeschlossen werden, jedoch wird die beobachtete Separie-
rung der iPB-1-Teilchen infolge Verstreckens in MR als Hauptursache favorisiert.
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Das Abzugsverhiltnis beeinflusst direkt die Peelkraft, unabhingig davon, ob die unter-
schiedlichen Abzugsverhiltnisse durch variierte Spaltweiten oder durch variierte Foliendicken
hervorgerufen werden.

Im Ergebnis der Untersuchungen zum Einfluss der Prozessparameter auf das Peelverhalten
kann festgestellt werden, dass eine definierte Einstellung der anwendungstechnischen Grofe
Peelkraft durch gezielte Variation der Prozessparameter méglich ist.

Auf der Grundlage der erzielten Ergebnisse werden die beschriebenen Einflussfaktoren des
Blasfolienprozesses in ihrer Wirkung auf das Peelverhalten des PE-LD/iPB-1-Peelfolien-
blendsystems in Tabelle 4.3 zusammengefasst.

Tabelle 4.3: Zusammenfassende Darstellung der Einflussfaktoren des Blasfolienprozesses auf die Peelkraft

peelkraft- peelkraft-
Prozessparameter vermindernd erhohend Ursache
Temperatur der Schmelze - + Hinweinwachsen der PE-LD-
P Lamellen in die iPB-1-Teilchen
Einfrierzeit i + Orientierung bzw. Struktur der PE-
LD-Lamellen an den iPB-1-Teilchen
Spaltweite + i indirekte Beeinflussung des AZV,
p Dispergierung der iPB-1-Teilchen
Aufblasverhiltnis + - Dispergierung der iPB-1-Teilchen
Abzugsverhiltnis + - Dispergierung der iPB-1-Teilchen

+ hoher Wert; - niedriger Wert

4.3.2 Untersuchungen zum Einfluss der Siegelparameter und des Siegelprozesses

Einfluss der Siegelparameter

In der technologischen Abfolge schliet sich an die Herstellung im Blasfolienverfahren das
Siegeln der Peelfolien an. In diesem Abschnitt wird der Einfluss der Siegelparameter und des
Siegelprozesses auf das Peelverhalten diskutiert.

Eine Optimierung bzw. Ausrichtung des Siegelprozesses auf eine bestimmte zu erzielende
Peelkraft kann nur bei Kenntnis des physikalischen Zusammenhangs zwischen Peeleigen-
schaften und Siegelparametern erfolgen. Bei der industriellen Befiillung und anschlieBender
Versiegelung von Verpackungen sind im Allgemeinen niedrige Siegeltemperaturen und ge-
ringe Siegelzeiten erwiinscht.

Bild 4.23 zeigt eine normierte Darstellung der Abhéngigkeit der Peelkraft und der bruchme-
chanischen KenngroBen Energiefreisetzungsrate Gj;. und adhisive Energiefreisetzungsrate
G von der Siegeltemperatur fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1. Wihrend die bruchmechani-
schen Kennwerte in Abhingigkeit der Siegeltemperatur stetig ansteigen, wird beim Verlauf
der Peelkraft zwischen 110 und 150 °C ein plateaudhnlicher Bereich beobachtet. Innerhalb
dieses Bereiches, der als Siegeltemperaturbereich bezeichnet wird, nimmt die Peelkraft nur
geringfiigig mit ansteigender Siegeltemperatur zu. Dariiber hinaus kann festgestellt werden,
dass im Siegeltemperaturbereich eine Zunahme der Deformationsanteile von Peelarm und
Siegelnaht erfolgt, da die bruchmechanischen Kennwerte, die unter Registrierung von Peel-
kraft und Verformung ermittelt werden, zunehmen. Das analysierte Siegeltemperaturverhal-
ten des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystems steht tendenziell in guter Uberseinstimmung
mit den Resultaten von Hwo [4], Yuan et al. [105] und Meka et al. [106].
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Eine Siegeltemperatur im Bereich von 110 bis 150 °C kann als giinstig angesehen werden,
da hier auftretende Siegeltemperaturschwankungen den geringsten Einfluss auf die Peelkraft
haben. Da beim Siegeln mit geringer Taktzeit die Schmelztemperatur des Matrixwerkstoffs
deutlich iiberschritten werden sollte, wurde 140 °C als Standard-Siegeltemperatur festgelegt.
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Bild 4.23: Normierte Darstellung der Peelkraft, der Energiefreisetzungsrate G, und der adhisiven Energiefrei-
setzungsrate G, in Abhéngigkeit der Siegeltemperatur fiir PE-LD + 6 M.-% iPB-1

Als Nichstes wurde die Abhingigkeit der Peeleigenschaften von der Siegelzeit untersucht
(Bild 4.24). In Ubereinstimmung mit [4,16,20] konnte ein Ansteigen der Peelkraft mit zu-
nehmender Siegelzeit ermittelt werden, wobei sich bei 5 s Siegelzeit ein Maximum der Mess-
groBe ausbildet. Einen zur Peelkraft gleichsinnigen Verlauf zeigen die Energiefreisetzungsra-
te Gy und die adhisive Energiefreisetzungsrate G,.. Es wird deutlich, dass die Siegelzeit
zum gezielten Einstellen der Peelkraft verwendet werden kann. Allerdings wird aus Kosten-
griinden in der Praxis meist eine geringe Siegelzeit bevorzugt.

Der Siegeldruck hat nach Hwo [4] fiir geringe Druckvariationen keinen Einfluss auf die
Peelkraft. Ein gewisser Siegeldruck wird lediglich zum kontrollierten Zusammenbringen der
beiden zu versiegelnden Peelfolien bendtigt. Die in Bild 4.25 abgebildete normierte Darstel-
lung der Abhingigkeit der Peelkraft und der bruchmechanischen KenngroBBen vom Siegel-
druck zeigt bis ca. 160 kPa in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von Hwo [4] keinen
Einfluss des Siegeldrucks. Fiir hohere Driicke ist eine geringfiigige Verminderung sowohl
der Peelkraft als auch der Energiefreisetzungsrate G, und der adhésiven Energiefreisetzungs-
rate G festzustellen. Die geringfiigig verminderten Werte sind auf eine Ausdiinnung der
Siegelnaht, infolge Materialverdringens durch einen hoheren Druck, zuriickzufiithren. Daher
kann ein Siegeldruckbereich von 40 bis 160 kPa als giinstig angesehen werden, wobei hohere
Driicke zu einer optisch ansprechenderen Siegelnaht fithren, so dass 160 kPa als Standard-
Siegeldruck festgelegt wurde.
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Bild 4.24: Normierte Darstellung der Peelkraft, der Energiefreisetzungsrate G;. und der adhdsiven Energiefrei-
setzungsrate G, in Abhédngigkeit der Siegelzeit fiir PE-LD + 6 M.-% iPB-1
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Bild 4.25: Normierte Darstellung der Peelkraft, der Energiefreisetzungsrate G;. und der adhdsiven Energiefrei-
setzungsrate G, in Abhédngigkeit des Siegeldrucks fiir PE-LD + 6 M.-% iPB-1

Auf der Grundlage der erzielten Ergebnisse werden die beschriebenen Einflussfaktoren des

Siegelprozesses in ihrer Wirkung auf das Peelverhalten des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblend-
systems in Tabelle 4.4 zusammengefasst.
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Tabelle 4.4: Zusammenfassende Darstellung der Einflussfaktoren des Siegelprozesses auf die Peelkraft

peelkraft- peelkraft-
Prozessparameter vermindernd erhohend Ursache
Grad der molekularen Interdiffusion
Sieoeltemperatur ) + in der Grenzschicht zweier Folien,
geltemp wobei sich bei PE-LD/iPB-1 ein
Siegeltemperaturbereich ausbildet
Sicoelzeit ) + Grad der molekularen Interdiffusion
& in der Grenzschicht zweier Folien
kein direkter Einfluss nachweisbar,
Siegeldruck o o ein zu hoher Siegeldruck fiihrt zur

Ausdiinnung der Siegelnaht und
somit zu einer niedrigen Peelkraft

+ hoher Wert; - niedriger Wert; o keinen Einfluss

Die Untersuchungen zum Einfluss der Siegelparameter auf das Peelverhalten haben gezeigt,
dass mit Hilfe der Peelkraft und bruchmechanischer Kennwerte sinnvolle Variationsgrenzen
der Siegelparameter gefunden werden konnten.

Einfluss des Siegelprozesses

Da zur Realisierung einer Siegelnaht zwischen zwei PE-LD/iPB-1-Peelfolien ein lokales Auf-
schmelzen der Folien nétig ist, kommt es bei der Re-Kristallisation in der iPB-1-Phase zur
Ausbildung der Kristallmodifikation II mit anschlieBender II—I-Umwandlung.

Diese Umwandlung wird durch die zwei Rontgenweitwinkel-Diffraktometer-Scans in Bild
4.26 von PE-LD mit 20 M.-% iPB-1, aufgenommen 2 h und 240 h nach dem Siegeln, verdeut-
licht. Die dargestellten Rontgenweitwinkeldaten zeigen eine separate Kristallisation von PE-
LD und iPB-1. Die Kiristallisation von PE-LD ist durch die Peaks bei Streuwinkeln 26 von
21,4° (110-Interferenz) und 23,7° (200-Interferenz) gekennzeichnet. Weitere Peaks konnen
bei Streuwinkeln 268 von 10,0°, 11,8°, 17,4°, 18,3° und 20,2° beobachtet und der Kristallmo-
difikation I bzw. II von iPB-1 zugeordnet werden. Dabei werden die Peaks bei 10,0° (110-
Interferenz), 17,4° (300-Interferenz) und 20,2° (220-Interferenz) durch Streuung der hexago-
nalen Kristallmodifikation I hervorgerufen. Die Peaks bei 11,8° (200-Interferenz) und 18,3°
(213-Interferenz) werden durch die tetragonale Kristallmodifikation II erzeugt. Es ist zu er-
kennen, dass 2 h nach dem Siegeln (diinne Kurve) Kristallmodifikation II dominiert und
240 h nach dem Siegeln die zu Kristallmodifikation II zugehorigen Peaks nahezu verschwun-
den sind. Daraus folgt, dass in der Peelkomponente des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsys-
tems eine [I—-I-Umwandlung stattfand.

Somit ist es notwendig den Einfluss der I[I-I-Umwandlung auf die Peelkraft zu untersu-
chen. Zu diesem Zweck wurde die Differenz der Peelkrifte, die 2 h bzw. 240 h nach dem
Siegeln ermittelt wurden, in Abhéngigkeit des iPB-1-Masseanteils bestimmt, wie in Bild 4.27
dargestellt ist. Es wurde ein linearer Anstieg der auftretenden Differenz der Peelkrifte mit
zunehmendem iPB-1-Masseaneil gefunden. Die Peelkraftverminderung infolge der II—I-
Umwandlung ist umso groBer, je grofer der iPB-1-Masseanteil ist. Demnach liegt die Peel-
kraftverminderung 240 h nach dem Siegeln im Vergleich zu 2 h nach dem Siegeln in der
[I—-I-Umwandlung der Peelkomponente iPB-1 begriindet.
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PE-LD + 20 M.-%
iPB-1
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Bild 4.26: Rontgenweitwinkel-Diffraktometer-Scans von PE-LD mit 20 M.-% iPB-1, ermittelt 2 h und 240 h
nach dem Siegeln der Folien
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Bild 4.27: Normierte Darstellung der Differenz der Peelkraft, ermittelt 2 h bzw. 240 h nach dem Siegeln;
F,f:;[ — Peelkraft, gemessen 2 h nach dem Siegeln und szet?h _ Peelkraft, gemessen 240 h nach dem

Siegeln

Zum besseren Verstindnis und zur Beriicksichtigung der auftretenden Peelkraftverminde-
rung bei der Auslegung bzw. Einstellung der Peelfolien bei der Herstellung ist es notwendig
die Kinetik der [I-I-Umwandlung zu analysieren. Es wurden Diffraktometer-Scans in defi-
nierten Zeitabstdanden nach dem Siegeln der Folien aufgezeichnet und die Peaks bei 10,0°
(Kristallmodifikation I) und bei 11,8° (Kristallmodifikation II) als Funktion der Zeit nach dem
Siegeln ausgewertet (Bild 4.28). Die Peaks bei Streuwinkeln 26 von 17,4°, 18,3° und 20,5°
wurden zur Analyse der Umwandlungskinetik nicht herangezogen, da ihre Intensitét gering
ist und sie teilweise durch andere Peaks iiberlagert werden, was eine Auswertung erschwert.
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Parallel dazu wurde die Peelkraft als Funktion der Zeit nach dem Siegeln ermittelt und zusitz-
lich in Bild 4.28 dargestellt. In Abhingigkeit von der Zeit kommt es zu einer Verminderung
der Intensitit der Kristallmodifikation II bei gleichzeitiger Zunahme der Intensitit der Kris-
tallmodifikation I. Gemall dem Verlauf der Intensitit kann davon ausgegangen werden, dass
die [I-I-Umwandlung in den untersuchten Folien nach 50 h abgeschlossen ist. Gleichzeitig
wird die Peelkraft exponentiell um ca. 20 bis 30 % vermindert, was im Anwendungsfall zum
unerwiinschten Offnen der versiegelten Verpackungsfolie fiihren kann. Mit Hilfe der Kennt-
nis des Zusammenhangs zwischen Peelkraft und der Zeit nach dem Siegeln kann ein mogli-
cher Peelkraftverlust abgeschitzt und im Vorfeld der Folienherstellung eine hohere Peelkraft
zugrunde gelegt werden.

PE-LD +20 M.-% iPB-1 114

- 1,2
Peelkraft —
= Qo {10 &
= oo =
a . . s
3 Modifikation I vl
k= 108
)
[a W)

- 0,6

Modifikation II
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Zeit nach dem Siegeln (h)

Bild 4.28: Relative Intensitéit der Peaks bei 10,0° (Kristallmodifikation I) und bei 11,8° (Kristallmodifikation II)
sowie Peelkraft in Abhédngigkeit der Zeit nach dem Siegeln

Die II-I-Umwandlung ist mit einer Volumenreduktion der iPB-1-Kristallite um ca. 5 %
verbunden [75]. Dieser Volumenschrumpf der iPB-1-Kristallite setzt die physikalischen Bin-
dungen zwischen PE-LD und iPB-1, die aufgrund des Einwachsens der PE-LD-Lamellen in
die iPB-1-Teilchen beobachtet wurden (vgl. Bild 3.5), unter Spannung. Dadurch wird ein
leichteres Ablosen der PE-LD-Bereiche von den iPB-1-Teilchen moglich, was die niedrigere
Peelkraft bedingt.

Die II-I-Umwandlung verlduft beim vorliegenden PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem
mit 50 h schneller ab als erwartet. In [77-79] wird eine abgeschlossene [I—-I-Umwandlung
erst nach 100-200 h beobachtet. Die schnellere [I-I-Umwandlung ist auf die gegebene mo-
lekulare Charakteristik des in dieser Arbeit untersuchten PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsys-
tems zuriickzufithren, da ein umwandlungsbeschleunigender Effekt durch die Anwesenheit
von PE-LD ausgeschlossen werden kann, wie Bild A.6 belegt. Hier ist die relative Intensitit
des Peaks bei 10,0° (Kristallmodifikation I) in Abhéngigkeit der Zeit nach dem Siegeln fiir
das zuvor untersuchte PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem und fiir das verwendete iPB-1-
Homopolymer dargestellt. In beiden Féllen ist die II-I-Umwandlung nach ca. 50 h nahezu
abgeschlossen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die Peelkraftverminderung auf die II—I-
Umwandlung der Kristallmodifikation in der iPB-1-Phase des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblend-
systems zuriickzufiihren ist, da die Kinetik beider Vorginge nachweislich identisch ist [165].
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Andere Griinde fiir die Peelkraftverminderung wie Relaxation der amorphen Phase sowohl
von PE-LD als auch von iPB-1 konnen ausgeschlossen werden, da die entsprechenden Glas-
iibergangstemperaturen deutlich niedriger als die Anwendungstemperatur sind (Tabelle A.S).
Dariiber hinaus koénnen in der PE-LD-Phase auftretende Kristallumlagerungsprozesse als
mogliche Ursache der Peelkraftverminderung ebenso ausgeschlossen werden, da diese bereits
nach ca. 5 h abgeschlossen sind, wie die Abhingigkeit der scheinbaren spezifischen Wirme-
kapazitit von der Zeit fiir PE-LD als Ergebnis der temperaturmodulierten dynamischen Diffe-
renzkalorimetrie [166,167] belegt (Bild A.7).

Als Konsequenz aus den Untersuchungen zur I[I—-I-Umwandlung wurde festgelegt, dass in
der vorliegenden Arbeit die Peelpriifkorper nach erfolgter Siegelung 10 Tage bei Raumtempe-
ratur konditioniert werden, um eine nahezu vollstindige II-I-Umwandlung zu gewéhrleisten.

4.4 Der Peelvorgang — Ergebnisse zur Variation des Peelwinkels
4.4.1 Inter- und translaminarer Rissmechanismus

Da bei der Nutzung von Peelsystemen anwendungsbedingt unterschiedliche Peelwinkel auf-
treten, ist eine Untersuchung des Zusammenhangs zwischen Peeleigenschaften und Peelwin-
kel notwendig. Zur Variation des Peelwinkels wurde der Fixed-Arm Peeltest herangezogen.

In Bild 4.29a sind fiir die Peelwinkel 90° und 130° sowie 160° und 180° die im Fixed-Arm
Peeltest registrierten Peelkurven dargestellt. Wihrend fiir die Peelwinkel 90° und 130° ein
ausgeprigtes Plateau der Peelkraft ab ca. 2 mm gemessenem Weg zu erkennen ist, wird fiir
160° und 180° ein derartiges Plateau als Grundlage fiir einen gleichméBigen Peelprozess nicht
gefunden. Die Peelkurven bei 160° und 180° Peelwinkel zeigen im Vergleich zu denen bei
90° und 130° ein stark verformungsabhingiges Verhalten der Peelkraft. In Bild 4.29b ist die
aus den Peelkurven ermittelte Peelkraft in Abhingigkeit des Peelwinkels fiir Peelfolien mit
unterschiedlichem iPB-1-Gehalt dargestellt. Die Peelkraft zeigt eine deutliche Abhingigkeit
vom Peelwinkel. Sie weist im Bereich von 120° bis 130° ein Minimum auf und nimmt aus-
gehend von 130° mit groBer und kleiner werdenden Peelwinkeln stetig zu. Eine Verminde-
rung der Peelkraft mit zunehmendem Peelwinkel bis ca. 120° wurde auch von Williams et al.
[9] fiir das Abziehen eines Cellophantapes von Polytetrafluorethylen (PTFE) ermittelt.

8 a) g L O 6 M.-% iPB-1 b)
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2 -
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Bild 4.29: Peelkurven aus dem Fixed-Arm Peeltest fiir unterschiedliche Peelwinkel (a) und Abhidngigkeit der
Peelkraft vom Peelwinkel fiir PE-LD mit 6, 10 und 15 M.-% iPB-1 (b)
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Zur Beriicksichtigung des ausgeprigten Deformationsverhaltens bei groen Peelwinkeln
wurden die KenngroBen Energiefreisetzungsrate G;. und adhisive Energiefreisetzungsrate
G zur bruchmechanischen Charakterisierung des Peelvorgangs bei definierten Peelwinkeln
herangezogen. Die Energiefreisetzungsrate und die adhésive Energiefreisetzungsrate sind in
Bild 4.30 in Abhingigkeit vom Peelwinkel fiir das Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1 mit
einem iPB-1-Gehalt von 6, 10 und 15 M.-% zu sehen. Die in Bild 4.30a dargestellte Energie-
freisetzungsrate G, wird zwischen 70° und 120°/130° geringfiigig vermindert und nimmt fiir
groBere Peelwinkel dhnlich dem Verlauf der Peelkraft (vgl. Bild 4.29b) deutlich zu. Im Ge-
gensatz dazu wurden die Wertepaare der adhisiven Energiefreisetzungsrate G, durch eine
bi-lineare Funktion angendhert (Bild 4.30b). Somit weist die dargestellte Abhéngigkeit zwei
charakteristische Bereiche auf, die durch einen Ubergangsbereich Gr von 120° bis 140° Peel-
winkel verbunden sind. Im Bereich von 70° bis 120° Peelwinkel weist der Verlauf der adha-
siven Energiefreisetzungsrate in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von Kinloch et al. [8]
keine Unterschiede auf. G,y ist in diesem Bereich unabhingig vom Peelwinkel und kann
somit bei vorausgesetzter Dickenunabhéngigkeit als geometrieunabhéngiger Werkstoffpara-
meter angesehen werden [8,139]. Im Bereich von 140° bis 180° Peelwinkel wird G, deut-
lich erhoht, obwohl der Einfluss des Peelwinkels beriicksichtigt wurde. Jedoch é@ndert sich in
diesem zweiten Bereich das Peelverhalten drastisch, wie die Ergebnisse des in-situ-Peeltests
mit Umgebungs-REM bestitigen.

interlaminar or translaminar
1,5 ) a) 1,0 O 6M-%iPB-I b)
0 6 M.-%iPB-1 ® 10 M.-% iPB-1
® 10 M.-% iPB-1 A 15 M.-% iPB-1
12 F A 15 M.-% iPB-1 08 |- '
e E)
E 09 E 06F
Z. Z
E L 3 04 F s
o 0 s %ﬁi E’M
03 |- 0,2 -
00 |- 0.0
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Peelwinkel (°) Peelwinkel (°)

Bild 4.30: Energiefreisetzungsrate G, (a) und adhésive Energiefreisetzungsrate G, (b) in Abhingigkeit des
Peelwinkels

Im Bereich von 70° bis 120° Peelwinkel breitet sich der Riss entlang der Siegelnaht aus,
d.h. der Peelvorgang ist iiberwiegend interlaminar (Bild 4.31a,b). Fiir Peelwinkel grofer als
140° breitet sich der Riss tiber den Querschnitt der Peelfolien aus und fiihrt zum vorzeitigen
Abreiflen des Peelarms (Bild 4.31c,d) bzw. zum unkontrollierten Ausbreiten des Risses. Hier
ist ein translaminarer Verlauf des Risses zu beobachten.

Durch die Beobachtung und Aufklidrung der ablaufenden Schiddigungsvorginge mit Hilfe
des in-situ-Fixed-Arm Peeltests mit Umgebungs-REM wird eine Einteilung der charakteristi-
schen Verformungsenergiebereiche in inter- und translaminar moglich (vgl. Bild 4.30b).
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Bild 4.31: Schematische Darstellung eines interlaminaren Rissverlaufs (a) und des zugehorigen Umgebungs-
REM Bildes bei 90° Peelwinkel (b), sowie schematische Darstellung eines translaminaren Rissver-
laufs (c) und zugehorige Umgebungs-REM-Aufnahme bei 180° Peelwinkel (d)

Fiir die Anwendung kann ein Peelwinkel von 120° als giinstig angesehen werden, da hier
die Peelkraft fiir einen konstanten iPB-1-Masseanteil am geringsten ist und sich eine interla-
minare Rissausbreitung vorhersagen lédsst [129].

Der translaminare Peelvorgang ist bei praktischen Anwendungen im Verpackungssektor
unerwiinscht. Daher soll eine detailliertere Untersuchung zur Vermeidung des translaminaren
Peelvorgangs beitragen.

Zur Darstellung eines translaminaren Rissverlaufs zeigen die Bilder 4.32a—d den Rissaus-
breitungsvorgang von PE-LD mit 10 M.-% iPB-1 fiir einen Peelwinkel @ = 180°. Deutlich
erkennbar ist der Peelarm mit der zugehorigen Foliendicke dr; und die lokale Peelinitiierung
(physikalische Rissinitiierung) sowie die durch eine unterbrochene Linie hervorgehobene
Rissfront (Bild 4.32a). In Bild 4.32b sind nach 3 mm gemessenem Weg die fiir einen inter-
laminaren Rissverlauf typischen Deformationsgebiete mit ausgeprigten plastischen Deforma-
tionen zu sehen. Nach 9 mm gemessenem Weg (Bild 4.32c) kann der Ubergang vom inter-
laminaren zum translaminaren Rissverlauf beobachtet werden, da hier die plastischen Defor-
mationsgebiete weit weniger ausgepridgt sind und der Peelarm diinner als in den vorherigen
Rissphasen ist. Dies lédsst auf einen Rissverlauf iiber den Querschnitt des Peelarms schlie3en.
Dieser Trend setzt sich nach 15 mm gemessenem Weg fort (Bild 4.32d). Hier ist zusitzlich
zu den schwach ausgeprigten Deformationsstrukturen eine deutlich geneigte Rissfront und
ein nur noch sehr diinner Peelarm (dr4) erkennbar. Die hier dargestellte Siegelnaht befindet
sich kurz vor dem Versagen durch translaminare Rissausbreitung.

Die Abnahme der Dicke des Peelarms mit voranschreitendem Peelvorgang ist in Bild 4.33
dargestellt. Anhand des Verlaufs wird deutlich, dass dieser Prozess allmihlich und nicht ab-
rupt ablduft. Demnach liegt auch bei einem Peelwinkel von 180° zunichst ein interlaminarer
Rissverlauf vor, der nach Durchlaufen eines Ubergangsbereiches @in einen translaminaren
Rissverlauf iibergeht. Es ist zu erwarten, dass die Lage dieses inter-/translaminaren Uber-
gangsbereiches @ vom iPB-1-Masseanteil abhiingig ist.
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Bild 4.32: Umgebungs-REM-Aufnahmen einer translaminaren Rissausbreitung bei 180° Peelwinkel; Rissinitiie-
rung (a), Rissausbreitung (b bis d); Ansicht 30° geneigt, I; — gemessener Weg im Peeltest
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Bild 4.33: Darstellung der Abnahme der Dicke des Peelarms mit zunehmendem Peelfortschritt fiir PE-LD mit
10 M.-% iPB-1
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Zur Uberpriifung dieser Abhingigkeit wurden in-situ-Fixed-Arm Peeltests mit Umgebungs-
REM an PE-LD mit 6, 10 und 15 M.-% iPB-1 durchgefiihrt und bei verschiedenen Peelfort-
schritten mikroskopische Aufnahmen angefertigt. Die entsprechenden Umgebungs-REM-
Aufnahmen sind in Bild A.8 dargestellt. Es ist zu erkennen, dass bei Position (1) generell ein
interlaminarer Peelvorgang vorliegt. Dariiber hinaus wird der Ubergang vom inter- zum
translaminaren Rissverlauf fiir PE-LD mit 6 M.-% am schnellsten vollzogen. Hier sind bei
Position (2) bereits die typischen Deformationen eines translaminaren Rissverlaufs zu beo-
bachten. Fiir PE-LD mit 10 M.-% iPB-1 wird bei Position (2) gerade der Ubergang von inter-
zu translaminar vollzogen, so dass erst bei Position (3) ein translaminarer Rissverlauf vorliegt.
Ein dhnliches Verhalten zeigt auch PE-LD mit 15 M.-% iPB-1. Auch hier kann erst bei Posi-
tion (3) eindeutig ein translaminarer Peelvorgang beobachtet werden.

Somit wird fiir PE-LD mit geringen iPB-1-Masseanteilen der Ubergang vom inter- zum
translaminaren Peelvorgang bei deutlich kleinerem Peelfortschritt vollzogen als bei groferen
iPB-1-Masseanteilen.

4.4.2 Delamination

Ein in der Praxis auftretendes Problem bei der Anwendung von Mehrschichtfolien ist das
Schichtenablosen oder die Delamination beispielsweise infolge translaminaren Rissverlaufs.
Beim Peelvorgang kommt es im Falle einer 3-Schichtfolie hierbei zum ungewollten Ablosen
der Peelschicht von der Mittelschicht und nicht wie vorgesehen zum Peelen der Peelschicht
von der aufgesiegelten separaten PE-Folie (Bild 4.34).
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Bild 4.34: Schematische Darstellung des Delaminationsvorgangs an einer 3-Schichtfolie mit aufgesiegelter PE-
Folie

Um Delamination zu vermeiden muss die Delaminationskraft Fp,;,, groler sein als die ent-
sprechende Peelkraft F).,. Die Bewertung von unterschiedlichen Einflussfaktoren auf das
Delaminationsverhalten kann jedoch nur erfolgen, wenn in einem System permanent Delami-
nation auftritt und die Delaminationskraft in Abhéngigkeit dieser Einflussfaktoren gemessen
wird. Ublicherweise neigt dann das System mit der hochsten gemessenen Delaminationskraft
unter Anwendungsbedingungen nicht zum Delaminieren. Zur Realisierung einer erzwunge-
nen Delamination kann das Ergebnis der Untersuchungen zum Einfluss des Peelwinkels auf
das Peelverhalten herangezogen werden. Hier wurde festgestellt, dass ein translaminarer
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Peelvorgang im Bereich von 140° bis 180° Peelwinkel vorliegt. Somit fiihrt der Peelvorgang
an einer Mehrschichtfolie in diesem Peelwinkelbereich zu einer erzwungenen Delamination,
da der translaminare Rissverlauf durch die Peelschicht fiihrt und sich anschlieend entlang der
Grenzfliache Peelschicht/Mittelschicht fortpflanzt.

Zur Untersuchung des Delaminationsverhaltens einer ausgewéhlten PE-LD/iPB-1-Mehr-
schicht-Peelfolie (Schichtzusammensetzung: 1. Schicht PE-LD/iPB-1 mit 15 M.-% iPB-1,
2. Schicht PE-LD, 3. Schicht PE-LD) wurde der Fixed-Arm Peeltest in Anlehnung an den
entsprechenden Versuch zur Charakterisierung der Einschicht-Peelfolien angewendet [168].
In Bild 4.35 ist ein Kraft-Weg-Diagramm des Peelvorgangs mit auftretender Delamination
nach durchlaufenem inter-/translaminaren Ubergangsbereich @ dargestellt. Die Delaminati-
onskraft Fp,,, wurde als Mittelwert der auftretenden Krifte im Bereich der Delamination er-
mittelt.

Kraft

F peel o

F Dela S

Weg

Bild 4.35: Kraft-Weg-Diagramm aus dem Fixed-Arm Peeltest zur Charakterisierung des Delaminationsvor-
gangs

Als moglicher Einflussfaktor wurde das Einmischen von linearem Polyethylen niederer
Dichte in die aus PE-LD bestehende Mittelschicht einer 3-Schicht-Peelfolie untersucht. Bild
4.36 zeigt die Abhingigkeit der Delaminationskraft vom PE-LLD-Masseanteil der Mittel-
schicht. Die Zunahme der Delaminationskraft mit groer werdendem PE-LLD-Masseanteil
um ca. 13 % ist auf die groBere Affinitit von iPB-1 zu PE-LLD im Vergleich zu PE-LD
zuriickzufiihren, wie auch die Untersuchungsergebnisse aus Abschnitt 4.2.1 ,,Variation des
Matrixtyps* (vgl. Bild 4.7) bestétigen.

Als weitere Einflussfaktoren auf das Delaminationsverhalten sind die Schichtdickenvertei-
lung innerhalb der Mehrschichtfolie, der iPB-1-Gehalt und die Prozessparameter des Herstel-
lungsprozesses zu nennen, die jedoch im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht ndher unter-
sucht wurden.



Ergebnisse aus den experimentellen Untersuchungen 87

0,9 - 1. Schicht: PE-LD + 15 M.-% iPB-1
2. Schicht: PE-LD + Anteil PE-LLD
3. Schicht: PE-LD
z
&E 0,8 -
>
=
.2
=
K=
g 0,7 -
o)
)
0,6 -
| | | |

0 20 40 60
Masseanteil PE-LLD (M.-%)

Bild 4.36: Abhéngigkeit der Delaminationskraft vom PE-LLD-Masseanteil in der Mittelschicht

4.5 Technologische Schlussfolgerungen

Die Peeleigenschaften, insbesondere die Peelkraft, werden durch die Rezeptur, die Prozess-
und Siegelparameter sowie den Peelwinkel bei der Anwendung beeinflusst.

Anhand der in Bild 4.37 dargestellten Abhéngigkeit ist zu sehen, dass die Prozessparameter
und auch der Peelwinkel mit jeweils 30 % den groBten Einfluss auf die Peeleigenschaften
haben. Einen etwas geringeren Einfluss auf die Peeleigenschaften hat die Rezeptur der Peel-
folien, wobei hier nicht von einem konstanten iPB-1-Masseanteil ausgegangen worden ist.
Fiir einen konstanten iPB-1-Masseanteil ist der Einfluss der Rezeptur unter Beriicksichtigung
der Polymorphie von iPB-1 fiir die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Peelsysteme sehr
gering, wie die Ergebnisse zur Variation des Matrixmaterials (vgl. Bild 4.7) zeigen. Den ge-
ringsten Einfluss haben jedoch die Siegelparameter, wobei hier von einer Siegelzeit-
Siegeltemperatur-Aquivalenz ausgegangen wird, d.h., dass der die Peeleigenschaften beein-
flussende Strukturparameter in gleicher Weise durch die Siegelzeit und die Siegeltemperatur
beeinflusst wird.

Als Schlussfolgerung aus den Untersuchungen zum FEinfluss des iPB-1-Gehaltes auf die
Peeleigenschaften konnte ein optimaler iPB-1-Masseanteil von 6 M.-% fiir das PE-LD/iPB-1-
Peelsystem abgeleitet werden, da hier der Peelvorgang aufgrund der vorliegenden Mikrostruk-
tur reproduzierbar ist und die aufzuwendenden Kosten gering sind. Aufgrund dieser Erkennt-
nis ist in der Praxis ein konstanter iPB-1-Masseanteil und somit auch eine feststehende Re-
zeptur erwiinscht. Dariiber hinaus hat auch der Siegelvorgang einen direkten Einfluss auf die
Kosten, daher werden aus Wirtschaftlichkeitsgriinden meist eine niedrige Siegeltemperatur
und eine geringe Siegelzeit und demzufolge konstante Siegelparameter bevorzugt. Unter der
Annahme eines variablen, fiir den Anwender nicht festlegbaren, Peelwinkels kann eine defi-
nierte Einstellung der Peelkraft durch Variation der Prozessparameter erzielt werden.
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Bild 4.37: Darstellung des Einflusses auf die Peeleigenschaften von Prozessparametern, Peelwinkel, Rezeptur
und Siegelparametern

Die Prozessparameter kdnnen im engeren Sinn in maschinenunabhédngige und maschinen-
abhédngige Prozessparameter unterteilt werden. Beispielsweise zidhlen die Schneckendrehzahl,
die Frostlinienhohe und die Spaltweite zu den maschinenabhiingigen Prozessparametern. Als
maschinenunabhingige Prozessparameter werden in der vorliegenden Arbeit die Temperatur
der Schmelze, die Einfrierzeit, das Aufblasverhiltnis und das Abzugsverhiltnis der Folie an-
gesehen. Das in Bild 4.38 dargestellte Pareto-Diagramm verdeutlicht den Einfluss der einzel-
nen, in der vorliegenden Arbeit evaluierten maschinenunabhingigen Prozessparameter fiir
einen konstanten iPB-1-Masseanteil von 6 M.-% und die Verwendung von Standardsiegel-
parametern. Es ist die maximal erzielbare Peelkraftdifferenz innerhalb der untersuchten Vari-
ationsgrenzen bei Veridnderung der entsprechenden maschinenunabhingigen Prozessparame-
ter und ihr prozentualer Anteil dargestellt. Dabei kann davon ausgegangen werden, dass die
einzelnen, die Peeleigenschaften beeinflussenden, strukturellen Effekte unabhingig voneinan-
der sind (vgl. Tabelle 4.3). Eine Erhohung des Abzugsverhiltnisses hat eine Separierung der
iPB-1-Teilchen vorzugsweise in MR bei gleichzeitiger Bildung neuer PE-LD/iPB-1-
Grenzfldachen zur Folge. Fiir das Aufblasverhiltnis ist ein dhnlicher Effekt in QR der Folie zu
beobachten. Die Einfrierzeit wirkt sich auf die Orientierung der PE-LD-Lamellen an den
iPB-1-Teilchen aus und die Temperatur der Schmelze hat Einfluss auf die Kettenmobilitit
und bedingt ein stirkeres oder schwicheres Einwachsen von PE-LD-Lamellen in die iPB-1-
Teilchen. Somit sind die genannten Effekte synergistisch beziiglich ihrer Wirkung auf die
Peeleigenschaften wie beispielsweise die Peelkraft. Weiterhin ist in Bild 4.38 zu erkennen,
dass bereits ca. 80 % der moglichen Peelkraftdifferenz durch die Variation des Abzugsver-
hiltnisses bei konstanter Foliendicke und durch die Variation der Einfrierzeit realisiert werden
kann. Somit kommt diesen beiden Prozessparametern die groflte Bedeutung zu. Im Gegen-
satz dazu macht die kombinierte Variation der Temperatur der Schmelze (sowohl innerhalb
des Extruders als auch innerhalb des Blaskopfes) und des Aufblasverhiltnisses nur ca. 20 %
der maximal erzielbaren Peelkraftdifferenz aus.
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Bild 4.38: Pareto-Diagramm zum Einfluss der Prozessparameter auf die erzielbare Peelkraftdifferenz

Aus diesen Griinden kann fiir die Praxis unter Zugrundelegung einer Peelfolie mit festste-
hender Rezeptur und konstanter Foliendicke sowie feststehenden Siegelparametern ein Fokus-
sieren auf die Prozessparameter Abzugsverhiltnis (realisiert durch Spaltweitenvariation) und
Einfrierzeit empfohlen werden.

Dariiber hinaus wurden durch Anwendung der energiebestimmten struktursensitiven bruch-
mechanischen Kenngroe adhisive Energiefreisetzungsrate die interlaminare und translami-
nare Rissausbreitung charakterisiert. Es wurde festgestellt, dass ab einem Peelwinkel von ca.
130° ein translaminarer und somit undefinierter Rissverlauf auftritt. Dieses Ergebnis kann
neben der Charakterisierung des Delaminationsverhaltens von Mehrschichtfolien beispiels-
weise in Form einer Negativpriifung dazu beitragen, dass Peelfolien entwickelt werden, die
auch bei Peelwinkeln > 130° einen interlaminaren Rissverlauf zeigen.

Des Weiteren kann auf Grundlage dieses Ergebnisses die bestehende Priifpraxis beim
T-Peeltest entscheidend verbessert werden. Im Allgemeinen ist die Siegelnaht des Peelpriif-
korpers im T-Peeltest freihdngend, so dass infolge von, iiber die Linge der Siegelnaht un-
gleichmiBig auftretenden, Deformationen ein Wegkippen der Siegelnaht aus der horizontalen
Lage (90° in Bezug zum Peelarm) beobachtet werden kann. In einem solchen Fall wiirde es
bei entsprechenden Peelwinkeln > 130° (zutreffend fiir einen der beiden Peelarme) zu einer
translaminaren Rissausbreitung kommen, die wiederum eine hohere Peelkraft verursacht. Ein
solches Ergebnis eines Peeltests wiirde zu Fehlinterpretationen beziiglich der Bewertung des
Peelverhaltens der untersuchten Peelfolie fiihren. Es wird daher vorgeschlagen die Siegelnaht
wihrend des Peelvorgangs berithrungslos mitzufiihren, so dass permanent ein Winkel von 90°
je Peelarm gewihrleistet werden kann. Eine weitere Moglichkeit besteht in der Durchfiihrung
des Peelversuches in einer Universalpriifmaschine mit sich symmetrisch bewegenden Traver-
sen. Da die Siegelnaht in einem solchen Fall wihrend des gesamten Peelvorgangs (unter
Voraussetzung gleicher Deformationsanteile in den beiden Peelarmen) an einer Stelle lokali-
siert ist, konnte sie in einer entsprechenden Nut gehalten werden, wodurch ein konstanter
Peelwinkel gewdhrleistet ist.
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5 Moglichkeiten der Modellierung des Peelverhaltens

5.1 Finite-Elemente-Modell

Eine Moglichkeit den Peelvorgang auf numerischem Weg nachzuvollziehen, besteht in der
Erstellung eines Simulationsmodells auf Basis der Finite-Elemente-Methode (FEM). Ein sol-
ches Modell ermoglicht beispielsweise den Zugang zu experimentell schwierig ermittelbaren
KenngroBen und trigt zur Begrenzung des experimentellen Aufwands bei.

Das Ablosen zweier Schichten kann unter Verwendung kohisiver Elemente mit Hilfe der
Finite-Elemente-Methode simuliert werden [113,116,169,170].

Im Rahmen der Finite-Elemente-Simulation kam in der vorliegenden Arbeit ein zweidimen-
sionales Modell mit 6500 Elementen und ca. 14500 Verschiebungsfreiheitsgraden zur An-
wendung [171]. Eine effiziente Nutzung der Elementanzahl fiihrte zu einer groben Diskreti-
sierung im Bereich der Peelarme mit den Elementabmaflen Hohe/Ldnge = 1/5 und einer
feinen Diskretisierung im Bereich der Siegelnaht mit den Elementabmalen Hohe/Linge = 1/1
(Bild 5.1) bei einer gegebenen Lidnge der Siegelnaht von 15 mm.

Peelarm Siegelnaht

[

A T
=

L I

X
Hohe/Léange = 1/5 Hohe/Lange = 1/1

Bild 5.1: Finite-Elemente-Modell des Peelpriitkorpers

Zur numerischen Simulation des Peelvorgangs benétigt das FE-Modell, neben den charakte-
ristischen Eigenschaften des Folienmaterials, verschiedene experimentelle Daten als Input,
insbesondere eine Kohisivspannungs-Relativverschiebungs-Beziehung als Grundlage der
numerischen Berechnung mit Hilfe von Kohisiv-Zonen-Elementen wie in Abschnitt 2.4
,Numerische Simulation des Peelvorgangs* beschrieben wurde. Auf Basis der experimentel-
len Ergebnisse wird vereinfacht von linear-elastischem Werkstoffverhalten fiir die Abbildung
des Folienmaterials im FE-Modell ausgegangen. Nachfolgend werden die Schritte zur Ermitt-
lung der Kohidsivspannungs-Relativverschiebungs-Beziehung fiir das PE-LD/iPB-1-
Peelfolienblendsystem mit unterschiedlichen iPB-1-Masseanteilen erldutert.

Im ersten Schritt wurde die Kohésivenergie 7., die der Fliche unter der Kohisivspannungs-
Relativverschiebungs-Kurve (vgl. Bild 2.15) entspricht, nach GI. 5.1 berechnet.

I =—¢ (5.1)

mit A Siegelnahtfliche

In einem weiteren Schritt wurde die maximale Kohésivspannung 7, nach Gl. 5.2 berech-
net.

F
T =_r 5.2
max B ( )

mit B Querschnitt der Folie



Maoglichkeiten der Modellierung des Peelverhaltens 91

Anschliefend wurde unter Verwendung der Kohisivenergie /. und der maximalen Kohi-
sivspannung T,,, die Kohisivspannungs-Relativverschiebungs-Beziehung mit Hilfe eines
Polynoms dritten Grades erstellt. In Bild 5.2 sind die Kohisivspannungs-Relativver-
schiebungs-Beziehungen fiir PE-LD mit unterschiedlichen iPB-1-Masseanteilen dargestellt.
Sowohl die Kohisivenergie /. als auch die maximale Kohésivspannung 7,,, und die maxima-
le Relativverschiebung ¢, werden mit zunehmendem iPB-1-Masseanteil vermindert. Den
groften Einfluss auf die Form der Kurve und somit auf den simulierten Peelvorgang hat dabei
die Kohisivenergie /. [171]. Die ermittelten Kohédsivspannungs-Relativverschiebungs-
Beziehungen konnen nun vom FE-Modell zur Simulation des Peelvorgangs der einzelnen
kohidsiven Elemente verwendet werden. Zusitzlich miissen verschiedene Werkstoffparameter
wie Elastizititsmodul und Querkontraktionszahl des verwendeten Priifkorpermaterials im FE-
Modell erginzt werden.

10 b PE-LD mit
(a) (a) 3 M.-% iPB-1
- (b) 6 M.-% iPB-1
£ (¢) 10 M.-% iPB-1
= (d) 15M.-% iPB-1
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Bild 5.2: Kohisivspannungs-Relativverschiebungs-Kurven von PE-LD mit verschiedenen iPB-1-Masseanteilen

In Bild 5.3a ist eine aus der Finite-Elemente-Simulation errechnete Peelkurve und eine im
T-Peeltest registrierte Peelkurve exemplarisch fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1 vergleichend
dargestellt. Im Gegensatz zur experimentell ermittelten Peelkurve verldauft die simulierte
Peelkurve stetig aufgrund der perfekten Trennung der entsprechenden Kohisiv-Zonen-
Elemente. Die aus der simulierten Peelkurve ermittelte Peelkraft ist in guter Ubereinstim-
mung mit der auf experimentellen Daten basierenden Peelkraft. Ein weiterer Unterschied der
beiden Peelkurven ist am Ende des Peelvorgangs zu beobachten. Bei der auf experimentellen
Werten basierenden Peelkurve wird der Peelfrontauflosungsprozess in Form einer Kraftver-
minderung beriicksichtigt. Die simulierte Peelkurve endet abrupt, da iiber die Linge der Sie-
gelnaht die kohidsiven Elemente am Ende des Peelvorgangs gleichzeitig versagen. Aufgrund
dessen, dass die Peelarme nicht gelagert sind, wird die numerische Rechnung im Falle des
gleichzeitigen Ablosens der letzten kohésiven Elemente instabil und bricht ab. Dennoch ist
eine zufriedenstellende Simulation des Peelvorgangs erreicht worden wie auch der Vergleich
der Peelkrifte, ermittelt auf der Basis von simulierten und experimentell ermittelten Peelkur-
ven, in Bild 5.3b zeigt.
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Bild 5.3: Simulierte und experimentell ermittelte Peelkurve fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1 (a) und Peelkraft in
Abhingigkeit vom iPB-1-Masseanteil basierend auf simulierten und experimentell ermittelten Werten

(b)

Ein weiterer Schwerpunkt der Modellierung des Peelvorgangs war die Implementierung der
Peelratenabhingigkeit (Peelgeschwindigkeitsabhiingigkeit) in das bestehende FE-Modell. In
Bild 5.4 ist die Peelkraft in Abhingigkeit der Peelgeschwindigkeit fiir PE-LD mit 10 M.-%
iPB-1 dargestellt. Die auf simulierten Werten basierende Kurve ist in guter Ubereinstimmung
mit den experimentellen Ergebnissen und zeigt einen exponentiellen Kurvenverlauf, der auch
in anderen Studien zur Ratenabhiingigkeit (Geschwindigkeitsabhingigkeit) mechanischer Ei-
genschaften gefunden wurde [172]. Somit wurde das FE-Modell des Peelvorgangs der PE-
LD/iPB-1-Peelfolien um die Peelgeschwindigkeitsabhiingigkeit erweitert.
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Bild 5.4: Peelkraft in Abhéngigkeit der Peelgeschwindigkeit basierend auf simulierten und experimentell er-
mittelten Werten fiir PE-LD mit 10 M.-% iPB-1
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Dieses sehr komplexe FE-Modell des Peelvorgangs kann nun unter anderem zur Visualisie-
rung der Spannungsverteilung im Peelpriifkdrper verwendet werden (Bild 5.5). Es ist zu er-
kennen, dass beim Biegevorgang des Peelarms in der Nihe der Peelfront erwartungsgemif
sowohl Zug- als auch Druckspannungen auftreten. Im Gegensatz dazu ist im oberen Teil des
Peelarms nur eine geringfiigige Zugspannung zu sehen. Der iiber die Linge der Siegelnaht
beobachtete symmetrische Spannungsverlauf macht deutlich, dass die groten Spannungen in
der Mitte der Siegelnaht auftreten und somit auch dort die grote Peelgeschwindigkeit und der
grofite Peelfortschritt zu erwarten sind. Die im Vergleich zum Siegelnahtrand auftretende
groBere Spannung in der Mitte der Siegelnaht ist auf die Verformungsbehinderung an dieser
Stelle zuriickzufiihren. In der Mitte der Siegelnaht liegt lokal der ebene Dehnungszustand
vor. Im Vergleich dazu kann zum Siegelnahtrand hin eine starke Verminderung der Span-
nung beobachtet werden. Hier herrscht keine Verformungsbehinderung, so dass die Span-
nungen abnehmen und daher lokal der ebene Spannungszustand vorliegt 2,
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Bild 5.5: Visualisierung der Spannungsverteilung im Peelpriifkérper und qualitative Erfassung von Zug- und
Druckspannungen

Dariiber hinaus konnen mit dem FE-Modell des Peelvorgangs verschiedene Parameter vari-
iert und deren Einfluss auf das Peelverhalten analysiert werden. Beispielsweise ist die Stei-
figkeit von Folien fiir verschiedene Anwendungen wie zum Beispiel Standbodenbeutel von
besonderer Bedeutung. Da das PE-LD/iPB-1-Peelsystem héufig als eine funktionale Schicht
innerhalb einer Mehrschichtfolie vorliegt, wird die fiir die Anwendung erforderliche Steifig-
keit im Allgemeinen durch eine der anderen Schichten realisiert. Somit kann der Gesamt-
Elastizitdtsmodul der Folie je nach Anwendung, trotz des Konstanthaltens der Rezeptur und
der AbmalBe der Peelschicht, variieren.

Zur Abschitzung des Einflusses unterschiedlicher Steifigkeiten auf das Peelverhalten wurde
der Peelversuch exemplarisch fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1 fiir unterschiedliche E-Moduln

? Da Folien im Allgemeinen relativ diinn sind, wird davon ausgegangen, dass in Normalenrichtung (Dickenrich-
tung) der Folie keine Verformungsbehinderung stattfinden kann und somit bezogen auf die gesamte Folie der
ebene Spannungszustand vorliegt [146].
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des verwendeten Peelfolienmaterials simuliert. In Bild 5.6a ist eine Serie von Peelkurven fiir
Peelfolien mit unterschiedlichem E-Modul abgebildet. Trotz der Variation des E-Moduls im
Bereich von 150 bis 350 MPa konnte keine Veridnderung der Peelkraft festgestellt werden.
Somit kann das PE-LD/iPB-1-Peelsystem fiir unterschiedlichste Anwendungen eingesetzt
werden und zeigt keine Verdnderung der Peeleigenschaften bei variierendem E-Modul. Al-
lerdings verindert sich der Onset des Peelkurvenplateaus in Abhéngigkeit des E-Moduls (Bild
5.6b). Der Onset des Peelkurvenplateaus nimmt mit groler werdendem Elastizitdtsmodul
exponentiell ab, d.h. der Peelvorgang wird mit ansteigendem E-Modul vorzeitig initiiert. Die-
ser Effekt erscheint bei Betrachtung der Kohisiv-Zonen-Elementverteilung in der Siegelnaht
logisch. Mit zunehmender Steifigkeit der Folie wird der Kriimmungsradius in der Nihe der
Peelfront erhoht. Somit 16sen sich bei erfolgter Beanspruchung mehr Elemente gleichzeitig
ab als bei entsprechend kleinerem E-Modul und somit geringerem Kriimmungsradius.
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4 Onset \E/ 18
z | S
£ L 5
9 3 I~ § 176 B
_— G
Lo2F T 14|
“é‘ Elastizitidtsmodul A
“ L 350 MPa <€— 150 MPa 3 5L
*0.—)’ B
5
0 — 1’0 -
| | | | | | | | | | |
0 3 6 9 12 15 150 200 250 300 350
Weg (mm) Elastizititsmodul (MPa)

Bild 5.6: Peelkurven fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1 bei unterschiedlichen E-Moduln des verwendeten Peelfo-
lienmaterials (a) und Onset des Peelkraftplateaus in Abhingigkeit des Elastizitdtsmoduls (b)

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass das FE-Modell des Peelvorgangs eine
vollstindige Betrachtung des Parameterraumes ohne zusitzliche Experimente (neben denen,
die zur Erstellung des FE-Modells notwendig sind) ermoglicht.
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5.2 Mathematisch-statistisches Modell

Eine weitere Moglichkeit zur Modellierung des Peelvorgangs besteht in der Erstellung eines
mathematisch-statistischen Modells auf Grundlage der experimentell ermittelten Abhingig-
keiten [10,173,174].

Das mathematisch-statistische Modell beschreibt die Zusammenhinge zwischen den Ein-
und Ausgangsgroflen rein mathematisch. Hierzu muss nur bedingt Kenntnis iiber die zu
Grunde liegenden physikalischen Zusammenhinge bestehen. Zum Aufstellen des statisti-
schen Modells werden zunichst die notwendigen Ein- und AusgangsgroBen festgelegt und
anschlieBend die zugehorigen Abhédngigkeiten experimentell ermittelt. Danach wird die ent-
sprechende Berechnungsgleichung formuliert, die neben den EingangsgroBen als Variablen
noch zu bestimmende, das Modell kalibrierende, Faktoren enthélt.

Als Nachteil der statistischen Modellbildung ist zu nennen, dass sich die ermittelten Be-
rechnungsgleichungen in der Regel lediglich auf das beobachtete Prozessfenster der gemesse-
nen Eingangsgrofien beziehen und nicht ohne Weiteres auf andere dhnliche Eingangsgrofien
iibertragbar sind.

Werden die Maschinenparameter als Eingangsgrofen eines statistischen Modells gewihlt,
so wire das Modell auf die Blasfolienanlage beschrinkt, auf der es ermittelt worden ist. In
einem solchen Fall wire das statistische Modell nicht iibertragbar und somit nicht allgemein
giiltig. Werden hingegen die maschinenunabhingigen Prozessparameter als Eingangsgrofien
eines statistischen Modells gewdhlt, so bildet das Modell den Zusammenhang zwischen Pro-
zesszustand und Peelverhalten ab. Ein derartiges statistisches Modell wire beziiglich der
Blasfolienanlage allgemein giiltig und iibertragbar, jedoch an das entsprechende Material und
seine chemische Struktur gebunden.

Fir das vorliegende PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem wird der Zusammenhang zwi-
schen den maschinenunabhingigen Prozessparametern als EingangsgroBle und der Peelkraft
als Ausgangsgrofle formuliert. Hierbei wird von der als optimal ermittelten Rezeptur PE-LD
mit 6 M.-% iPB-1 ausgegangen. Das Modell beriicksichtigt die sich infolge polymorpher
Kristallumwandlung von iPB-1 verdndernde Peelkraft. Dariiber hinaus wird vorausgesetzt,
dass die entsprechenden Peelfolien bei Standardsiegelparametern gesiegelt wurden. Somit
wird das Peelverhalten nach Gl. 5.3 berechnet.

Fpeel = F/fl::lvﬁ + f(AZV) - Fpeel,AZV + f(tE)_ Fpeel,zE + f(TS ) - Fpeel,TS +
+f(ABV)=F, apv + f(O)—F,,,, (5.3)
mit F pAZ:,V 6 Mittelwert der Peelkrifte bei Standardprozess- und Standardsiegelparametern

aus den jeweils untersuchten Abhingigkeiten fiir PE-LD mit 6 M.-% iPB-1
fIAZV) funktionaler Zusammenhang zwischen Peelkraft und AZV
Fpeerazv  Peelkraft bei Standard-AZV

flte) funktionaler Zusammenhang zwischen Peelkraft und Einfrierzeit

Fpeerie Peelkraft bei Standard-Einfrierzeit

f(Ts) funktionaler Zusammenhang zwischen Peelkraft und Temperatur der
Schmelze

FeelTs Peelkraft bei Standard-Temperatur der Schmelze

f(ABV) funktionaler Zusammenhang zwischen Peelkraft und ABV

Fpeerapy  Peelkraft bei Standard-ABV

ft) funktionaler Zusammenhang zwischen Peelkraft und Zeit nach dem Siegeln
Feels Peelkraft bei Standardkonditionierungszeit (im Allgemeinen 10 Tage)
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Alle aufgefiihrten Abhingigkeiten haben einen gemeinsamen Messpunkt der Peelkraft bei
dem jeweiligen Standardparameter. Im Idealfall ist davon auszugehen, dass die entsprechen-
den Peelkrifte bei Standardparametern identische Werte aufweisen, so dass sich Gl 5.3 unter
Berticksichtigung eines Kalibrierfaktors bzw. Kalibrierterms K zu Gl. 5.4 vereinfacht.

Fu= f(AZV)+f(tE)+f(TS)+f(ABV)+f(t)—4F1f‘;v}’6 +K (5.4)

Der Kalibrierterm wurde mit K = 0,0985 N ermittelt.

Zur Uberpriifung des vorgestellten mathematisch-statistischen Modells wurden experimen-
telle Ergebnisse mit errechneten Werten auf Basis des Modells verglichen. In Bild 5.7a ist die
Peelkraft in Abhédngigkeit der Temperatur der Schmelze zu sehen. Die mit Hilfe des mathe-
matisch-statistischen Modells errechneten Peelkraftwerte stehen in guter Ubereinstimmung
mit den experimentellen Ergebnissen. Der durch das Modell hervorgerufene mittlere Fehler
betrigt lediglich 1,7 %. Auch die in Bild 5.7b dargestellte Abhingigkeit der Peelkraft von der
Einfrierzeit zeigt eine gute Ubereinstimmung zwischen experimentellen und errechneten Wer-
ten, so dass der durch die Modellierung gemachte mittlere Fehler nur 2,6 % betrigt.

40 | a) 40 | b)
Experiment
.l 16l Modell
z z
T s0r g 32t -
3 MOdell >
& & .
Experiment
25 F 28 -
Fehler = 1,7 % Fehler = 2,6 %
20 24
I I I I | | I I I
160 180 200 220 0 2 4 6 8
Temperatur der Schmelze (°C) Einfrierzeit (s)

Bild 5.7: Peelkraft als Funktion der Temperatur der Schmelze (a) und der Einfrierzeit (b) fiir PE-LD mit
6 M.-% iPB-1, basierend auf experimentellen Daten und dem mathematisch-statistischen Modell; Die
ibrigen Prozessparameter haben Standard-Werte.

Das vorgeschlagene mathematisch-statistische Modell ist somit erfolgreich iiberpriift wor-
den und gibt sehr genau die physikalischen Zusammenhiinge wieder. Es kann daher auch fiir
weitere, experimentell noch nicht ermittelte, Parametervariationen verwendet werden.

Auf Grundlage des Modells wird nachfolgend der Einfluss der Einfrierzeit auf die Peelkraft
bei einem Abzugsverhiltnis von 1:16 ermittelt bzw. prognostiziert. Die entsprechende Ab-
hingigkeit ist in Bild 5.8 dargestellt. Aufgrund des erhohten Abzugsverhiltnisses kann bei
niedrigen Einfrierzeiten eine Peelkraft von rund 2 N realisiert werden. Das entspricht unter
Zugrundelegung der Abhingigkeit der Peelkraft vom iPB-1-Masseanteil (vgl. Bild 4.9) einem
iPB-1-Gehalt von 10 M.-%. Somit kann in der Praxis der iPB-1-Masseanteil von
10 M.-% auf 6 M.-% gesenkt werden und bei entsprechender Prozessparametervariation bleibt
die Peelkraft auf dem Niveau von 10 M.-% iPB-1 (vgl. Bild 5.8).
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Bild 5.8: Peelkraft in Abhédngigkeit der Einfrierzeit, bei einem AZV von 1:16, berechnet nach dem mathema-
tisch-statistischen Modell, die iibrigen Prozessparameter haben Standard-Werte

Davon ausgehend, dass die Kosten fiir iPB-1 derzeit etwa 3-mal hoher als fiir PE-LD sind,
wiirde eine Verminderung des iPB-1-Masseanteils im PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystem
von 10 M.-% iPB-1 auf 6 M.-% iPB-1 eine Gesamtkostenersparnis von 7 % ausmachen.

Das vorgestellte mathematisch-statistische Modell bietet eine komfortable Moglichkeit der
Modellierung des Peelverhaltens auf Basis der ermittelten experimentellen Abhingigkeiten.
Unter Verwendung des Modells konnen Prognosen zur Abhingigkeit der Peelkraft von den
Prozessparametern erstellt werden, die jedoch nur innerhalb der in dieser Arbeit verwendeten
Variationsgrenzen der Prozessparameter giiltig sind. Dariiber hinaus ist das Modell auch fiir
Prognosen auf anderen Blasfolienanlagen bei Verwendung der gleichen Peelfolienmaterialien
ibertragbar, da dem Modell ausschlieBlich maschinenunabhéngige Prozessparameter zugrun-
de liegen.
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6 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Charakterisierung des Peelverhaltens ausgewihl-
ter kohidsiver Peelsysteme, wobei vorrangig das Peelfolienblendsystem PE-LD/iPB-1 Gegen-
stand der Untersuchungen war.

Das Ziel der Untersuchungen bestand in der Bewertung des Einflusses der Rezeptur, der
Prozess- und Siegelparameter sowie des Peelwinkels auf das mechanische und bruchmechani-
sche Peeleigenschaftsniveau. Dartiber hinaus war die Entwicklung einer Moglichkeit zur Be-
stimmung der bruchmechanischen Kenngrofle adhdsive Energiefreisetzungsrate fiir Peelsys-
teme mit unterschiedlichen Deformationsanteilen in Peelarm und Siegelnaht ein weiterer
Schwerpunkt dieser Arbeit. Des Weiteren wurden mit Hilfe des in-situ-Peeltests mit Umge-
bungs-Rasterelektronenmikroskopie, als neuartige hybride Methode der Werkstoffpriifung
und -diagnostik, direkte qualitative Morphologie-Eigenschafts-Korrelationen erstellt. Ein
weiterer Schwerpunkt war die Modellierung des Peelverhaltens mit Hilfe der FEM.

Im Rahmen der werkstoffmechanischen Charakterisierung des untersuchten PE-LD/iPB-1-
Peelfolienblendsystems wurde festgestellt, dass eine Zunahme des iPB-1-Masseanteils mit
einer Verbesserung der Steifigkeit und entsprechender Verminderung der Zihigkeit bei einer
Beanspruchung parallel zur MR einhergeht. AuBlerdem werden durch iPB-1 die Gleitreibung
und die Triibung deutlich erhoht.

Zur Bewertung des Peelverhaltens der untersuchten Peelsysteme kamen vorrangig der
T-Peeltest und der Fixed-Arm Peeltest zur Anwendung. Dabei wurde die praxisnahe Mess-
groe Peelkraft F..; als Mittelwert der im Peelkurvenplateau zwischen 20 % und 80 % des
Bruchweges auftretenden Krifte bestimmt. Eine bruchmechanische Charakterisierung des
Peelvorgangs erfolgte beispielsweise unter Verwendung der Energiefreisetzungsrate Gy, die
den Gesamtenergieinput fiir den Peelvorgang widerspiegelt. Da aufgrund der thermo-mecha-
nischen Vorbelastung der Siegelnaht wéhrend des Siegelns plastische Deformationen in der
gepeelten Siegelnaht auftreten, wurde als bruchmechanische KenngréBe fiir elastisch-
plastisches Materialverhalten die adhdsive Energiefreisetzungsrate G, berechnet. Die adhi-
sive Energiefreisetzungsrate spiegelt ausschlieBlich den Energieanteil wider, der zur Tren-
nung der versiegelten Folien notwendig ist. Dabei kam in Anlehnung an den in der Literatur
vorgeschlagenen Energieansatz eine neue Verfahrensweise zur Anwendung, die es ermog-
licht, sowohl die Deformation des Peelarms als auch die der gepeelten Siegelnaht zu beriick-
sichtigen. Zur Aufkliarung struktureller Phinomene wihrend des Peelvorgangs wurden beide
Peelversuche in-situ durch Kopplung mit der Umgebungs-REM durchgefiihrt.

Da die Werkstoffeigenschaften in hohem MaBle von der Struktur des Werkstoffs abhéngen
wurde zunichst die Struktur und die Orientierung der PE-LD/iPB-1-Peelfolien untersucht.
Die Struktur der Folien setzt sich aus der durch die Polymersynthese gegebenen chemischen
(molekularen) Struktur und der physikalischen (iibermolekularen) Struktur zusammen. Bei
der Untersuchung der physikalischen Struktur der Peelfolien wurden das Mischungsverhiltnis
im Blend, die Phasenstruktur, d.h. das Vorhandensein einer homogenen oder heterogenen
oder co-kontinuierlichen Phase(n), die GroBe der in der Matrix dispergierten Partikel, der
Kristallinitdtsgrad und die Gestalt der sich ausbildenden iibermolekularen Struktur sowie die
Orientierung der kristallinen Phase beriicksichtigt. Neben separierten Phasen konnte ein
Kristallisieren der PE-LD-Phase in Form von Lamellen und ein Kristallisieren der iPB-1-
Phase in Form von Nadelkristallen festgestellt werden. Von besonderem Interesse fiir die
Ausbildung der werkstoffmechanischen Eigenschaften ist die Orientierung der kristallinen
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Bereiche der Folie. Im Ergebnis der rontgenographischen Untersuchungen konnte unter Zu-
hilfenahme weiterer analytischer Methoden, wie beispielsweise der Polarisationsmikroskopie
und auch der TEM, die komplizierte Textur der Peelfolie aufgeklart werden. In der Summe
ist ein Zusammenspiel von Orientierungen verschiedener Kristallpopulationen zu beobachten.
Es konnte eine a-Textur in der PE-LD-Phase nachgewiesen werden, die jedoch durch einen
geringeren Anteil an, in MR orientierten, Lamellenstapeln eine relativ breite Verteilung auf-
weist. Hinzu kommt, dass in der iPB-1-Phase eine c-Textur vorliegt, so dass die Textur der
PE-LD/iPB-1-Folie, d.h. die bevorzugte Orientierung der Gesamtheit der kristallographischen
Achsen, fiir iPB-1-Masseanteile > 20 M.-% von einer a-Textur in eine c-Textur iibergeht.

Im Ergebnis der Untersuchungen zum Einfluss der Rezeptur auf das Peelverhalten wurden
ausgepriagte physikalische Wechselwirkungen von metallocen-katalysiertem PE-LLD und
iPB-1 aufgrund der groen Kettenmobilitdt im PE-LLD an der PE-LLD/iPB-1-Grenzfldache
festgestellt. Wesentlich geringer war die Affinitit zwischen ziegler-natta-katalysiertem PE-
LD und iPB-1 bzw. EVA und iPB-1. Als optimales Peelfolienblendsystem kann PE-LD/iPB-1
angesehen werden, da hier die physikalischen Wechselwirkungen zwischen den Blendphasen
am geringsten sind, und der Peeleffekt somit am groBten ist.

Weiterhin wurde der Einfluss der Peelkomponente iPB-1 auf die Peeleigenschaften unter-
sucht. Die adhisive Energiefreisetzungsrate G, wird mit groer werdendem iPB-1-
Masseanteil exponentiell vermindert. Anhand der gefundenen Abhéngigkeit ist es moglich,
die Peeleigenschaften durch Variation des iPB-1-Masseanteils definiert einzustellen. Dariiber
hinaus wurde die Mikrostruktur der PE-LD/iPB-1-Peelfolien mit unterschiedlichen iPB-1-
Masseanteilen untersucht. Hierbei konnte fiir iPB-1-Masseanteile =2 6 M.-% die Ausbildung
von durchgehenden, bandartigen iPB-1-Strukturen im Zentrum der Siegelnaht beobachtet
werden. Dieser kontinuierliche Verlauf der iPB-1-Teilchen fiir iPB-1-Masseanteile > 6 M.-%
erschwert ein Abweichen des Risses vom Siegelnahtzentrum und gewihrleistet somit einen
reproduzierbaren und definierten Peelvorgang. Im Gegensatz dazu konnte fiir iPB-1-Masse-
anteile < 6 M.-% eine derartige kontinuierliche iPB-1-Struktur als Grundlage fiir einen repro-
duzierbaren Peelvorgang nicht gefunden werden. Fiir geringe iPB-1-Masseanteile dominiert
eine diskontinuierliche Struktur der iPB-1-Teilchen, die zu Imperfektionen im Erscheinungs-
bild der gepeelten Siegelnaht fiihrt, wie in-situ-Peeltests mit Umgebungs-REM bestétigten.
Somit konnte aus den Untersuchungen zum Einfluss der Peelkomponente iPB-1 auf die Peel-
eigenschaften ein Masseanteil von 6 M.-% iPB-1 als Optimum abgeleitet werden, da hinsicht-
lich der Kosten ein niedriger iPB-1-Masseanteil bevorzugt wird, und fiir 6 M.-% bereits ein
definierter Rissverlauf infolge kontinuierlicher iPB-1-Teilchenausbildung beobachtet werden
kann.

Der Ergebnisteil der vorliegenden Arbeit umfasst weiterhin die Diskussion des Einflusses
der Prozess- und Siegelparameter auf die Peeleigenschaften fiir PE-LD mit einem optimalen
und konstanten iPB-1-Masseanteil von 6 M.-%. Im Ergebnis der Untersuchungen konnte
festgestellt werden, dass die Schneckendrehzahl im untersuchten Variationsbereich keinen
Einfluss auf die Peeleigenschaften hat. Im Gegensatz dazu wird durch eine Erhohung der
Temperatur der Schmelze (innerhalb des Extruders oder innerhalb des Blaskopfes) die Peel-
kraft erhoht, was in der Ausbildung stirkerer physikalischer Bindungen zwischen PE-LD und
iPB-1 infolge des tieferen Einwachsens der PE-LD-Lamellen in die iPB-1-Teilchen begriindet
ist. Des Weiteren hat die Kiihlung der Folienblase, die durch den neu entwickelten Parameter
Einfrierzeit quantifiziert wird, einen groBen Einfluss auf das Peelverhalten. Je geringer die
Einfrierzeit ist, desto kleiner ist beispielsweise die Peelkraft. Eine Analyse der strukturellen
Ursache verdeutlichte, dass kleine Einfrierzeiten eine kammartige Struktur der PE-LD-
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Lamellen an den iPB-1-Teilchen verursachen, was im Gegensatz zur ungeordneten Struktur
der PE-LD-Lamellen fiir groe Einfrierzeiten rissausbreitungsfordernd wirkt. Dariiber hinaus
beeinflusst das Abzugsverhdltnis deutlich die Peeleigenschaften. Das Abzugsverhiltnis kann
auf verschiedene Art und Weisen variiert werden. Bei konstanter Foliendicke wird das AZV
durch Variation der Spaltweite verandert. Bei variabler Foliendicke kann das Abzugsverhilt-
nis beispielsweise durch Variation der Abzugsgeschwindigkeit veridndert werden. Die struk-
turelle Ursache der Peelkraftabhingigkeit vom AZV liegt darin begriindet, dass mit groBer
werdendem AZV eine Separation der iPB-1-Teilchen infolge Verstreckung und somit Bildung
neuer PE-LD/iPB-1-Grenzflachen stattfindet. Diese neu gebildeten Grenzflichen wirken als
zusitzliche Schwichungszonen und vermindern die adhisive Energiefreisetzungsrate G..
Somit konnen aus den Untersuchungen zum Einfluss der Prozessparameter die Einfrierzeit,
das AZV und das ABV sowie die Temperatur der Schmelze als peeleigenschaftsbestimmende
Parameter abgeleitet werden.

Ein weiterer Untersuchungsgegenstand war die Bewertung des Einflusses der Siegelparame-
ter und des Siegelprozesses auf die Peeleigenschaften. Fiir die Abhingigkeit der adhédsiven
Energiefreisetzungsrate von der Siegelzeit wurde ein linearer Zusammenhang gefunden. Mit
zunehmender Siegelzeit wird die Peelkraft erhoht, da bei einer groeren Siegelzeit eine grofe-
re Anzahl an grenzflichennahen Molekiilen interdiffundieren kann. Dariiber hinaus kann von
einer Siegelzeit-Siegeltemperatur-Aquivalenz ausgegangen werden, d.h., dass der die Peelei-
genschaften beeinflussende Strukturparameter in gleicher Weise durch die Siegelzeit und die
Siegeltemperatur beeinflusst wird. Eine Abhingigkeit der Peeleigenschaften vom Siegeldruck
konnte nicht gefunden werden. Allerdings wird beispielsweise die adhdsive Energiefreiset-
zungsrate G, bei groen Siegeldriicken vermindert, was mit einer lokalen Ausdiinnung der
Siegelnaht infolge des hoheren Siegeldrucks erklirt wird.

Die iPB-1-Phase innerhalb des PE-LD/iPB-1-Peelfolienblendsystems vollzieht im direkten
Anschluss an den Siegelvorgang eine II—I-Kristallmodifikationsumwandlung. Parallel zu
dieser Umwandlung konnte eine Verminderung der Peelkraft mit einem dhnlichen funktionel-
len Zusammenhang beobachtet werden. Die Verminderung der Peelkraft mit zunehmender
Zeit nach dem Siegeln ist umso groBer, je groBer der entsprechende iPB-1-Masseanteil ist.
Die Ursache fiir die auftretende Peelkraftverminderung infolge der [I—-I-Umwandlung liegt in
einem durch die Kristallmodifikationsumwandlung hervorgerufenen Volumenschrumpf der
iPB-1-Kristallite begriindet, was zu Spannungen in den bestehenden physikalischen Bindun-
gen zwischen PE-LD und iPB-1 fiihrt und ein leichteres Ablosen der beiden Peelfolienanteile
zur Folge hat.

Im Ergebnis der Untersuchungen zum Einfluss des Peelwinkels konnte eine deutliche Ab-
hingigkeit der Peelkraft vom Peelwinkel beobachtet werden. Die Peelkraft weist im Bereich
von 120° ein Minimum auf und nimmt fiir groere und kleinere Peelwinkel stetig zu. Dariiber
hinaus wurden durch Anwendung der energiebestimmten Kenngrofle adhisive Energiefreiset-
zungsrate die interlaminaren und translaminaren Rissausbreitungsmoglichkeiten charakteri-
siert und mit Hilfe eines in-situ-Verfahrens morphologisch analysiert. Aus den Unter-
suchungen mit Hilfe des Fixed-Arm Peeltests wurde ein optimaler Peelwinkel von 120° fiir
die Anwendung abgeleitet, da hier die Peelkraft fiir einen konstanten iPB-1-Masseanteil am
geringsten ist und sich eine interlaminare Rissausbreitung vorhersagen ldsst. Zusétzlich kann
das Ergebnis aus den Untersuchungen mit Hilfe des Fixed-Arm Peeltests, dass bei Peelwin-
keln > 130° eine erzwungene translaminare Rissausbreitung auftritt, zur Bewertung des De-
laminationsverhaltens von Mehrschichtfolien genutzt werden. Fiir eine Charakterisierung der
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Delamination wird die Delaminationskraft Fp,.;, herangezogen, die bei erzwungener transla-
minarer Rissausbreitung moglichst grofl sein muss, um im Anwendungsfall bei weniger ex-
tremen Randbedingungen die Delamination zu vermeiden.

Im Rahmen einer Finite-Elemente-Simulation des Peelvorgangs wurde eine gute Uberein-
stimmung der aus dem T-Peeltest ermittelten experimentellen und der simulierten Ergebnisse
erzielt. Das verwendete FE-Modell des Peelvorgangs konnte um die Peelgeschwindigkeits-
abhingigkeit erweitert werden. Dariiber hinaus wurde auf Basis des FE-Modells eine Unab-
héiingigkeit der Peeleigenschaften vom E-Modul des Peelfolienwerkstoffs prognostiziert.

Eine weitere Moglichkeit der Modellierung des Peelvorgangs besteht in der Erstellung eines
mathematisch-statistischen Modells. Ein solches Modell basiert ausschlieBlich auf den ermit-
telten experimentellen Abhingigkeiten, so dass bei der Prognose eine Beschrinkung auf die
wihrend der Experimente verwendeten Variationsgrenzen besteht. Jedoch kann das Modell,
basierend auf den experimentellen Zusammenhédngen der maschinenunabhéngigen Prozesspa-
rameter, auch auf andere Blasfolienanlagen iibertragen werden. Eine entsprechende Model-
lierung des Peelvorgangs zeigte eine gute Ubereinstimmung zu experimentell ermittelten
Werten.

Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit tragen zur Aufkldrung der Zusammenhdnge zwi-
schen Herstellungsbedingungen, iibermolekularer Struktur und den Eigenschaften von Peelfo-
lien bei. Durch die Charakterisierung des Peelverhaltens mit Hilfe der struktursensitiven
bruchmechanischen Kenngrée adhisive Energiefreisetzungsrate G, wurde ein Fortschritt
bei der Bewertung des Peelverhaltens erzielt, der mit der herkdmmlichen anwendungstechni-
schen MessgroBe Peelkraft F..; nicht moglich war. Weiterhin fiihrte die Anwendung hybri-
der Methoden der Werkstoffpriifung und -diagnostik, wie der in-situ-Peeltest mit Umge-
bungs-REM, zu einem Informationszuwachs bei der Bewertung des Peelverhaltens im Ver-
gleich zur Anwendung konventioneller Methoden. Dariiber hinaus leistet die vorliegende
Arbeit mit dem vorgestellten Modell zur physikalischen Struktur der Blasfolie und der Quan-
tifizierung des Abkiihlverhaltens mit Hilfe des neu entwickelten Parameters Einfrierzeit sowie
den Ergebnissen zur Untersuchung des translaminaren Rissverlaufs einen Beitrag zur Grund-
lagenforschung.

Aus wirtschaftlicher Sicht konnen die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zu einer Kosten-
reduzierung beitragen, da durch gezielte Variation der Prozessparameter fiir eine konstante
Peelkraft ein geringerer iPB-1-Masseanteil notwendig ist. Da iPB-1 zur Zeit kostenintensiver
als PE-LD ist, lassen sich die entstehenden Gesamtkosten der Peelfolienproduktion unter
Verwendung der diskutierten Abhidngigkeiten reduzieren.

Im weiteren Verlauf der Forschung an Peelsystemen soll der Schritt vom Monopeelfolien-
system hin zum Mehrschichtpeelfoliensystem vollzogen werden. Dariiber hinaus ist die expe-
rimentelle Uberpriifung der Ubertragbarkeit der Ergebnisse der Laborblasfolienanlage auf
Blasfolienanlagen unter Produktionsbedingungen geplant.
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7 Anhang

Tabelle A.1: Allgemeine Anwendungseigenschaften ausgewihlter Matrixmaterialien fiir Folien [14,31,33,35—

39]
Polymer Anwendungseigenschaften
Polyethylen (PE) undurchlissig fiir Wasserdampf, jedoch durchlissig fiir Sauerstoff und Koh-
lendioxid, gute Chemikalienbestdndigkeit
Polypropylen (PP) dhnlich den Eigenschaften des PE, jedoch hirter, steifer und auch sproder als
PE
Polyamid (PA) Barrierewirkung gegen Sauerstoff und andere Chemikalien, hohe Festigkeit

Polyethylenterephthalat (PET)

Polystyrol (PS)

Polyvinylchlorid (PVC)
Ethylen-Vinylacetat (EVA)

auch bei hohen Temperaturen

geruchs- und geschmacksfrei, enthilt keine Weichmacher, gute Chemika-
lienbestindigkeit

gute Warmformbarkeit und Tiefziehfahigkeit, jedoch durchléssig fiir die
meisten Gase

durchlissig fiir Sauerstoff, gute optische Eigenschaften

Verbesserung der Warmnahtsiegelfestigkeit, und Herabsetzung der Siegel-
initiierungstemperatur (fiir Folienanwendungen wird EVA mit geringen
Vinylacetatanteilen verwendet)

Tabelle A.2: Schmelztemperaturen und Streuwinkel 2 @ fiir alle iPB-1-Kristallmodifikationen [69,70,73,75,83]

POly::g;?flil lfalfi:;i;ta“- Elementarzelle Kongfl:'lli::; tion  Schmelztemperatur  Streuwinkel, 26(°)
I hexagonal 3, (twinned) 120-135 10,1/17,4 /20,5
r hexagonal 3, (untwinned) 90-100 10,1/17,4 /20,5
11 tetragonal 115 110-120 11,7/16,7/18,2
r tetragonal 115 90-105 11,7/16,7/18,2

111 orthorhombisch 4, 90-100 12,2/17,2 /18,6
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Tabelle A.3: Triibung bei unterschiedlichen Temperaturen der Schmelze innerhalb des Blaskopfes; SA —

Standardabweichung

Temperatur der Schmelze

. Triibung SA
innerhalb des Blaskopfes (%) (%)
16,2 0.6
9,7 0.1

Tabelle A.4: Darstellung der bei gleicher FLH gemessenen Einfrierzeit fiir unterschiedliche Aufblasverhilt-
nisse am Beispiel von PE-LD mit 6 M.-% iPB-1

Aufblasverhiiltnis FLH Einfrierzeit
(cm) (s)
144 2.0
146 2.4
146 2.7

Tabelle A.5: Ausgewihlte Eigenschaften von PE-LD und iPB-1 [14,31,32]

Eigenschaft Einheit PE-LD iPB-1
Molmasse (g/mol) 6-10° 7-10°-30-10°
Dichte (g/lcm?) 0,915-0,935 0,910-0,930
Kristallinitdtsgrad (%) 40-50 40-50
Schmelztemperatur °C) 105-118 120-135
Clutbornss o
isaliation ¢ 2 0
Streckspannung (MPa) 8-10 15-25
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Bild A.1: Schematische Darstellung moglicher Versagensarten bei der Durchfithrung des T-Peeltests [106]

MR-QR 220 (iPB-1)
300 (iPB-1)

110 (iPB-1)

110 (PE-LD)

200 (PE-LD)
QR-NR

Bild A.2: Rontgenweitwinkel-Flachfilmaufnahmen der durchstrahlten Folienebenen MR-QR (oben, links), MR-
NR (unten, links) und QR-NR (unten, rechts) von PE-LD mit 15 M.-% iPB-1 mit zugehorigem
Schema der auftretenden Interferenzen von PE-LD (110 und 200, fett gedruckt) und von iPB-1 (110,
300 und 220, normal gedruckt)
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MR-QR , MR-NR ‘ QR-NR
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Bild A.3: Rontgenkleinwinkel-Flachfilmaufnahmen der durchstrahlten Folienebenen MR-QR (links), MR-NR
(Mitte) und QR-NR (rechts) von PE-LD mit 15 M.-% iPB-1; Die auftretende Schwirzung im Zent-
rum der Aufnahmen der MR-NR- und der QR-NR-Ebene ist auf Totalreflexion an den Grenzfldchen
der auf eine bestimmte Dicke gestapelten Folienproben zuriickzufiihren.
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Bild A.4: Speichermodul in Abhingigkeit der Entnahmerichtung des Priifkérpers aus der Blasfolie PE-LD mit
15 M.-% iPB-1, ermittelt bei einer Frequenz von 1 Hz und bei Raumtemperatur mit einem Mark 3-
DMA-Geriit (Fa. Rheometric Scientific)
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Bild A.5: Peelkurve zweier Peelfolien, einerseits mit andererseits ohne Misch-/Scherteil hergestellt
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Bild A.6: Relative Intensitit des Peaks bei 10,0° (Kristallmodifikation I) in Abhingigkeit der Zeit nach dem
Siegeln fiir das PE-LD/iPB-1-Blend und fiir reines iPB-1
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Bild A.7: Scheinbare spezifische Wirmekapazitit in Abhéngigkeit der Zeit fiir eine quasi-isotherme Untersu-

chung bei 25 °C



Anhang 108

a) @ @

L

6 M.-% iPB-1 10 M.-% iPB-1 15 M.-% iPB-1

Bild A.8: Peelkurve (oberes Teilbild) und zugehorige Umgebungs-REM-Aufnahmen fiir unterschiedliche iPB-
1-Masseanteile (unteres Teilbild)
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