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Kurzbeschreibung

In der vorliegenden Studie wird eine mogliche Option zum Recycling von Mehrschichtfolien, welche
als Verpackungsmaterial in der Lebensmittelindustrie herangezogen werden, untersucht. In einer
vorhergehenden Arbeit wurde bereits die Zusammensetzung dieser Mehrschichtfolien analysiert.
Dabei wurde festgestellt, dass diese aus ca. 79% PET und 19% PE bestehen. Zudem ist ein geringer
Anteil von ungefihr 2% EVOH vorhanden.

Es ist allgemein bekannt, dass PET und PE ungiinstige Voraussetzungen bzgl. deren Mischbarkeit
besitzen. Dennoch kann durch den Finsatz von geeigneten Vertriglichkeitsvermittlern eine
ausreichende = Mischung  bewerkstelligt ~ werden. @ Dazu  wurden drei  verschiedene
Vertriglichkeitsvermittler herangezogen. Diese sind Kraton G1643 M, Kraton FG1901 G und Lucofin
1492M HG.

Weiter wurden drei verschiedene Blends erstellt, um einen realistischen Vergleich zu deren
Wirkungsweise sicherzustellen. Das erste Blend enthielt reines PET und PE, wihrend das zweite
Blend reines PE aber statt dem reinen PET ein recyceltes PET beinhaltet, welches aus
Kunststoffschalen der Lebensmittelindustrie gewonnen wurde. Das dritte Blend wurde durch die
Mehrschichtfolie erstellt. Alle drei Blends wiesen ein dhnliches mechanisches Verhalten auf, wodurch
ein Vergleich sinnvoll erscheint. Erst durch Zugabe der Vertriglichkeitsvermittler konnten groflere
Unterschiede bei spezifischen mechanischen Eigenschaften festgestellt werden. Der GroBteil dieser
Abweichungen wird bei den letzten beiden Blends vermutlich auf Verunreinigungen und
Inhomogenitéten zuriickzufithren sein. Zudem sind auch die Verfahrensparameter als auch die
Morphologie zu beriicksichtigen. Es konnte festgestellt werden, dass sich durch das
Spritzgussverfahren eine Haut-Kern-Struktur ausgebildet hat. Dadurch ist eine unterschiedliche
Morphologie entlang des Querschnittes gegeben. Auch dies wirkt sich unmittelbar auf die

mechanischen Eigenschaften aus.

Besonders der Vertrdglichkeitsvermittler Kraton FG1901 G als auch Lucofin 1492M HG konnten
bemerkenswerte Ergebnisse vorweisen. Beide fithrten zu einer Vervielfachung der Bruchdehnung,
welche in erster Linie optimiert werden sollte. Dennoch zeigten Grofteils auch die weiteren
mechanischen Eigenschaften eine wesentliche Verbesserung. Daher sollten diese zwei

Vertraglichkeitsvermittler fiir weitere Untersuchungen herangezogen werden.
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Abstract

In the present study, a possible option for recycling multilayer films, which are used as packaging
material in the food industry, is examined. The composition of these multilayer films has already been
analyzed in a previous work. It was found that these consist of approximately 79% PET and 19% PE.

There is also a small amount of approximately 2% EVOH.

It is generally known that PET and PE have unfavorable conditions with regard to their miscibility.
Nevertheless, an adequate mix can be achieved by using suitable compatibility agents. Three different
compatibility agents were used for this. These are Kraton G1643 M, Kraton FG1901 G and Lucofin
1492M HG.

In addition, three different blends were created to ensure a realistic comparison of how they work. The
first blend contained pure PET and PE, while the second blend contained pure PE but instead of pure
PET contains a recycled PET, which was obtained from plastic trays in the food industry. The third
blend was created by the multilayer film. All three blends showed a similar mechanical behavior,
which makes a comparison seem reasonable. It was only by adding the compatibilizers that larger
differences in specific mechanical properties could be determined. The majority of these deviations in
the last two blends will probably be due to impurities and inhomogeneities. The process parameters
and the morphology must also be taken into account. It was found that a skin-core structure was
formed through the injection molding process. This gives a different morphology along the cross

section. This also has a direct impact on the mechanical properties.

In particular, the compatibility agent Kraton FG1901 G and Lucofin 1492M HG were able to show
remarkable results. Both led to a multiplication of the elongation at break, which should primarily be
optimized. Nevertheless, the other mechanical properties also showed a significant improvement.

Therefore, these two tolerance mediators should be used for further investigations.
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Einleitung

Die Umweltverschmutzung und die daraus entstehenden Probleme stellt die Menschheit vor grofie
Herausforderungen. FEine dieser Herausforderungen ist der Umgang mit den immensen
Kunststoffabfillen. Dabei machen Kunststoffverpackungen einen Grofteil der anfallenden Abfille
aus. In der vorliegenden Arbeit wird die Recycelbarkeit von Mehrschicht-Verpackungen, welche
speziell bei Wurstwaren zum Einsatz kommen, untersucht. Dabei ist zu beriicksichtigen, dass der
Recyclingprozess von Mehrschicht-Verpackungen mehrere komplexe Problemstellungen beinhaltet.
Basierend auf vorhergehenden Untersuchungen von Mehrschicht-Verpackungen und deren
Charakterisierung, wird in dieser Arbeit speziell das Recycling von Mehrschicht-Verpackungen durch
die Anwendung eines geeigneten Kompatibilisierer bzw. Vertriglichkeitsvermittler untersucht. Durch
den FEinsatz des Kompatibilisierers, sollen insbesondere die mechanischen Eigenschaften so weit
aufgewertet werden, dass im Vergleich zu Blends, welche aus reinen Polymeren aufgebaut sind,
dhnliche oder sogar hoherwertige mechanische Eigenschaften erzielt werden. Nach intensiver

Literaturrecherche wurden folgende drei Kompatibilisierer ausgewéhlt.

e Kraton G1643 M
e Kraton FG1901 G
e Lucofin 1492M HG

Weiter wurde aufgrund der Zusammensetzung der Mehrschicht-Verpackungen ein Verhiltnis von
80% PET zu 20% PE gewihlt. Dabei wurden das Polyclear Refresh PET 1101 von INVISTA und das
LDPE 290 E von DOW herangezogen. Die Ergebnisse dieser Arbeit sollen der Weiterentwicklung

von Strategien zum Recycling von Mehrschicht-Verpackungen dienen.
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Recycling

In dem folgenden Kapitel wird ein Uberblick iiber den Recycling Prozess gegeben. Dabei stehen
Plastikverpackungen, speziell Mehrschichtfolien, im Mittelpunkt. Es werden die wichtigsten
Methoden und Strukturen erldutert, um die Abldufe und die daraus entstehenden Herausforderungen
nachvollziehen zu konnen. Einzelne Verfahren, wie das mechanische und das chemische Recycling
werden genauer beschrieben, da diese beim Recycling von Kunststoffen eine zentrale Rolle
einnehmen. Zudem werden mogliche Wechselwirkungen  von recycelten Polymeren und

Lebensmitteln, welche sich schidlich auf die menschliche Gesundheit auswirken konnten, erortert.

Recycling von Kunststoffen in Osterreich

In Osterreich  werden jahrlich ca. 300.000 Tonnen Kunststoffabfille, welche aus
Kunststoffverpackungen resultieren, wiederaufbereitet. Diese bestehen zur Hilfte aus Folien und zu
einem Drittel aus Hohlkorpern, zu denen auch die PET-Flaschen zidhlen. Von den gesamt anfallenden
Kunststoffabfillen, werden 34% iiber mechanisches Recycling wiederaufbereitet, der Rest wird
vorwiegend zur Energiegewinnung genutzt und in der industriellen Verbrennung. Um den
Materialfluss besser nachvollziehen zu konnen, wurden die entsprechenden Daten in Abbildung 1
grafisch aufbereitet. Die Kunststoffabfille bestehen zum GroBteil aus PE-LD (46%+6%), PET
(19%+4%) und HD-PE (11%=%6%) [1]. Somit sind PE und PET mit einem geschitzten Gesamtanteil
von 76% bei den Kunststoffverpackungsabfillen vertreten [1].

In der herangezogenen Studie werden die Kunststoffverpackungsabfille in mehrere Kategorien

unterteilt. Unter anderem in kleine (<1,5m?%) und grofle (>1,5m%) Folien. Diese zwei Kategorien sind

20,000+3% Sorted Plastics (Food-Grade Food-Grade Re-Granulate

45,000£2%
PET Bottles
Mechanical
Recycling

Sorting and
Preparation 6,300+3
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Bulky/Commercial Waste
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[ wrE() [ PS[Y
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Abbildung 1: Material Fluss Analyse von Kunststoffabfillen in Osterreich (2013) [1].
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bereits fiir ca. 24% der 300.000 Tonnen Kunststoffabfille verantwortlich. Die Mehrschichtfolien,
welche in dieser Arbeit untersucht werden, sind den kleinen Folien zuzuordnen. In Abbildung 2 wird
ersichtlich, welches Potential das Recycling von kleinen Folien - welchen auch die Mehrschichtfolien
angehoren - besitzt. Gerade einmal 18% der kleinen Filme werden recycelt, wihrend ca. 81%
industriell verbrannt oder zur Energiegewinnung genutzt werden [1]. Die Daten beziehen sich auf

Osterreich und wurden fiir das Jahr 2013 erhoben.

100
EPS Films PET Films Hollow Hollo Others
Large Small Bottles Large Bodies Bodies
Small Large
80
177%
75%

65%

60

Total Collected - 58%

[%]

40
Total Sorted - 34%

33%

Total Recycled - 26%

20

I collected [ sorted [l Recycled

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240 260 280
Waste plastic packaging [kt/a]

Abbildung 2: Vergleich der Sammel-, Sortier- und Verwertungsraten pro Produktkategorie im Verhiltnis zur
jeweiligen Masse [1].

Weiter ist unter post-industrial (PI) waste und post-consumer (PC) waste zu unterscheiden (siehe Abb.
3). Bei post-industrial waste, handelt es sich um einen nicht verunreinigten, meist homogenen und
nicht vorbelasteten Kunststoffabfall. Obwohl diese Materialien noch keinen &dufleren FEinfliissen
ausgesetzt wurden und somit nicht vorbelastet sind, kann es durch den Recycling Prozess zu
Verinderungen der mechanischen und thermischen Eigenschaften kommen. Dies ist fiir den weiteren
Einsatz solcher Materialien unbedingt zu beriicksichtigen. Im Gegensatz dazu handelt es sich bei post-
consumer waste, um einen meist verunreinigten, vorbelasteten und inhomogenen Kunststoffabfall,
welcher zudem auch aus unbekannten Komponenten bestehen kann [2]. In Abbildung 3 wird der
Unterschied zwischen PI und PC nochmals grafisch verdeutlicht. Die Mehrschichtfolien, welche eine
zentrale Rolle in dieser Forschungsarbeit einnehmen, gehoren der letzteren Kategorie der

Kunststoffabfille an.
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Abbildung 3: Grafische Darstellung des Recycling-Kreislaufes von Post Consumer und Post Industrial
Kunststoffabfillen [1].

Zudem wird noch zwischen einem geschlossenen und einem offenen Kreislauf differenziert. Bei dem
geschlossenen Kreislauf werden aus den gesammelten Kunststoffabfillen Produkte hergestellt, welche
dieselbe Funktionsweise erfiillen, wie diese es im vorherigen Lebenszyklus getan haben. Wihrend
beim offenen Kreislauf die recycelten Kunststoffe fiir die Herstellung beliebiger Produkte

wiederverwendet werden [2].

Dennoch ist Recycling nicht unbedingt immer der bessere Weg fiir die Umwelt. Kunststoffabfille
miissen zuerst gesammelt, sortiert und gereinigt werden, bevor diese weiterverarbeitet werden konnen.
Um diesen aufwendigen Prozess des Recyclings zu bewerkstelligen, miissen einige Ressourcen zur

Verfiigung gestellt werden [3].

Mechanisches Recycling

Der Prozess des mechanischen Recyclings besteht aus einer Abfolge von mehreren Schritten. Im
ersten Schritt werden die Kunststoffabfille getrennt bzw. sortiert. AnschlieBend werden die
Kunststoffe gereinigt, um Verunreinigungen zu entfernen und falls erforderlich getrocknet. Im letzten
Schritt werden die Kunstoffe zerkleinert und zermahlen, damit diese fiir die Weiterverarbeitung zu
neuen Produkten einsatzbereit sind [2]. Einer der groften Herausforderungen beim mechanischen
Recycling ist die Komplexitit des Abfallstromes, sowie die Heterogenitit, die Verunreinigungen der
Kunststoffe und die dadurch resultierende Verschlechterung der Anwendungseigenschaften [2], [4].
Durch den FEinsatz von geeigneten Vertriglichkeitsvermittlern konnte dieses Problem unter

Umsténden gelost werden [5].
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Trennen, Reinigen, Zerkleinern,

Sortieren Trocknen Zermahlen

Abbildung 4: Prozessschritte beim mechanischen Recycling.

Durch eine zusitzliche chemische Behandlung - welche auf die Spiillung mit reinem Wasser folgt -
konnte bei PET, welches von Flaschen stammt, eine deutlich hGhere Reinheit erzielt werden. Wihrend
die Wahl der Temperatur - bei der Spiillung mit reinem Wasser - keinen signifikanten Einfluss auf die
erreichbare Sauberkeit der Materialien hatte. Aus 6konomischer Sicht verursacht dieser zusitzliche
Reinigungsschritt zwar Kosten, diese konnen aber durch den hoheren Verkaufspreis und die
Vermarktung der dabei entstehenden Nebenprodukte wie z.b. Terephthalsdure ausgeglichen werden.
Der hohere Verkaufspreis kommt dadurch zustande, da sich die FEigenschaften des recycelten
Materials dem reinen Material stark anndhern. Jedoch muss beriicksichtigt werden, dass der Einsatz

von chemisch behandelten Materialen in der Lebensmittelindustrie fraglich ist [6], [7].

Weiter ist zu beriicksichtigen, dass beim mechanischen Recycling ein thermomechanischer Abbau
stattfinden kann. Dabei ist die gewéhlte Kombination aus Temperatur und der Scherrate entscheidend,
welche Prozesse initiiert werden. Ein zweiter Faktor, welcher sich stark auf den Abbau der Kunststoffe
auswirkt, sind die unterschiedlichsten Einfliisse wie z. b. Hitze, Oxidation und Licht, mit der das

Material wihrend des Lebenszyklus konfrontiert ist [8], [9], [10].

Dennoch besitzt das mechanische Recycling - aus 6konomischen und 6kologischen Gesichtspunkten
betrachtet - das grofite Potential gegeniiber dem chemischen Recycling sowie der Lagerung und der

Verbrennung zur Energiegewinnung [5].

Chemisches Recycling

Obwohl dieses Verfahren seit einigen Jahrzehnten erforscht wird, existieren - gerade im Bezug auf
PET - immer noch einige Verbesserungsmoglichkeiten. Dennoch konnten bereits einige
Herausforderungen, wie zum Beispiel eine geringe Ausbeute sowie Verschmutzungshindernisse,
gemeistert werden. Die Reaktionsgeschwindigkeit wurde durch entsprechende Katalysatoren
gesteigert, der Output erhoht und Verunreinigungen konnen griindlicher entfernt werden. Jedoch
miissen die auftretenden Probleme Schritt fiir Schritt geldst werden und konnen bis heute nicht
gleichzeitig bearbeitet werden. Die Hauptschwierigkeit besteht darin, effizient zu sein und gleichzeitig

moglichst umweltfreundlich zu arbeiten [11].

Gewisse chemische Recycling Verfahren sind gerade dann von Vorteil, wenn aufgrund von
okonomischen und technischen Rahmenbedingungen, dass mechanische Verfahren nicht mehr
angewendet werden kann. Besonders fiir heterogene und stark verunreinigte Kunststoffabfille erweist

sich das chemische Recycling als hervorragende Alternative [12], [13]. Dieses kann grob in zwei
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Arten unterschieden werden. Auf der einen Seite in einen thermochemischen Umwandlungsprozess

und auf der anderen Seite in einen katalytischen Umwandlungsprozess [2].

PET kann durch dieses Verfahren in seine einzelnen Monomere zerlegt werden. Dies entspricht einer
volligen Depolymerisation. Zudem existieren weitere Verfahren, mit denen PET in andere chemische

Substanzen zerlegt werden kann. Bei diesen Prozessen handelt es sich um [2]:

e Methanolyse
e Glykolyse

e Hydrolyse

e Ammonolyse
e Aminolyse

e Hydrierung

Der Prozess der Pyrolyse ermdglicht die Wiederaufbereitung von Kunststoffabfillen, welche fiir die
Depolymerisation ungeeignet sind. Dazu zéihlen die Mehrschichtfolien, die aufgrund deren Struktur
und Aufbau nur schwer mechanisch recycelbar sind [13]. Die Herausforderung dieses Verfahrens
besteht darin, die Komplexitit der auftretenden Abldufe zu kontrollieren bzw. vorherzusagen. Dies

wird zusiétzlich durch heterogene Kunststoffabfélle erschwert [2], [14].

Auflésungs- und Fallungsverfahren

Die Anwendung des Auflosungs- und Fillungsverfahren ermoglicht eine effiziente Polymer
Riickgewinnung. Diese Methode wurde bereits bei PET, PE-LD, HD-PE als auch PP getestet. Es hat
sich gezeigt, dass sich die Behandlung nicht nennenswert auf die chemische Struktur der Polymere

auswirkt. Dennoch konnte in wenigen Proben ein geringer Kettenabbau beobachtet werden [15], [16].

Verunreinigungen

Verunreinigungen von Kunststoffabfillen sind eine der groften Herausforderungen fiir die
Wiederaufbereitung. Bereits sehr geringe Mengen an Rickstinden konnen zu signifikanten
Anderungen der Kunststoffeigenschaften fiihren und erschweren dadurch deren moglichen Einsatz
[17], [10], [18], [19]. Zudem ist die Anwendung solcher aufbereiteten Materialen in der

Lebensmittelindustrie bedenklich. Folgende Verunreinigungen werden néher beschrieben:

Metallische Etiketten,

Feuchtigkeit RN Labels

Acetaldehyd,

Oligomere

Abbildung 5: Verunreinigungen
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Riickstinde wie Feuchtigkeit, welche zum Beispiel durch den Reinigungsprozess begiinstigt werden,
miissen beriicksichtigt werden. Diese konnen durch Hydrolyse, zu einer erheblichen Reduktion der
molekularen Masse beitragen. Zum Beispiel sollte bei der Weiterverarbeitung von PET darauf
geachtet werden, dass der Anteil an Wasser einen Wert von 0,02% nicht iiberschreitet. Ansonsten
konnte die Feuchtigkeit - durch den Prozess der Hydrolyse - einen nicht zu vernachlidssigenden
Einfluss auf die Materialeigenschaften haben [20]. Vorhergehendes trocknen, kann zu einer
Verbesserung der rheologischen als auch mechanischen Eigenschaften fiihren [10]. Eine weitere
Losung wire der Einsatz von Kettenverldngerern, um dem thermischen Abbau entgegen zu wirken

[18].

Sowohl Etikette als auch Riickstinde von Klebstoffen, konnen im Recyclingprozess zur Bildung von
Séduren fiithren, welche sich bei hohen Temperaturen zersetzen [19]. Zudem haben sich saure
Verunreinigungen, speziell bei der Schmelzverarbeitung von PET, wie ein Katalysator fiir die

Kettenspaltung erwiesen [18].

Wenn PET recycelt wird, konnen Nebenreaktionen auftreten, welche zur Bildung von Acetaldehyd,
Oligomere und Diethylenglykol fiihren. Besonders die Oligomere kdnnen von der Verpackung in die
Lebensmittel migrieren und diese kontaminieren [21]. Diethylenglykol wird fiir die Synthese von PET
verwendet und dient zur Steuerung der Kristallisationskinetik. Problematisch wird Diethylenglykol
erst beim Recycling, da dieses bei hoheren Temperaturen eine thermische Schwachstelle bedingt.
Dadurch kann bereits bei einer Temperatur von 245°C der Abbau von PET ausgelost werden [22],

[23].

Weiter konnte nachgewiesen werden, dass in Kunststoffabféllen unterschiedlichste Metall Riickstinde
auffindbar sind. Besonders Aluminium (Al), Blei (Pb), Titan (Ti) und Zink (Zn) treten in erhohter
Konzentration in Haushaltsabfillen auf. Vermutlich finden diese Metalle mittels Additiven ihren Weg
in die Produkte. Zudem kénnen sich einige dieser Riickstinde schidlich auf den menschlichen
Organismus auswirken. Zwar wurden die gesetzlichen Grenzwerte nicht iiberschritten, dennoch sollte -
im Hinblick auf eine erhdhte Recyclingrate - eine Verdnderung der erlaubten Grenzwerte in Betracht

gezogen werden [24].

Zudem wirken sich Spuren von Papieretiketten beim Recycling stark auf die Verarbeitbarkeit und die
Eigenschaften von PET aus. Bereits geringe Papierriickstinde, fithren zu einer drastischen

Verringerung der Zihigkeit [25].

Es wurden bereits einige Konzepte entwickelt, welche sich mit der effizienten Beseitigung solcher
Verunreinigungen beschiftigten. Unter anderem wurde fiir PET ein Reinigungsverfahren entwickelt,
welches bis zu 99,9% bestimmter Riickstinde entfernt [26]. Solche Aufbereitungsverfahren konnten

besonders in der Lebensmittelindustrie von gro3em Interesse sein.
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Auswirkung des Recyclingprozesses auf die Kunststoffeigenschaften

In dem folgenden Abschnitt werden die bedeutendsten Prozesse aufgezeigt, welche beim Recycling
von Kunststoffen beriicksichtigt werden sollten. Unteranderem werden Abbaumechanismen erldutert,
welche speziell fiir diese Arbeit von Interesse sind. Zudem wird der Einfluss von wiederholtem

Recycling auf die Kunststoffeigenschaften besprochen und anhand von Studien nachgewiesen.

Verarbeitung

In [27], wurde nachgewiesen, dass aufgrund verschiedener Ausgangsmaterialen, die Eigenschaften
von PET beim SpritzgieBen variieren konnen. Wihrend reines PET ein duktiles Verhalten aufwies,
zeigte das recycelte PET ein sprodes Verhalten. Dabei wurden beide Ausgangsmaterialen unter
denselben Bedingungen verarbeitet. Dies resultiert unter anderem aus der unterschiedlichen
Kristallinitit. Weiter existieren fiir diese Unterschiede mehrere Ursachen, wie z.B. Verunreinigungen,
Abnahme der Grenzviskositit sowie des durchschnittlichen Molekulargewichtes und Unterschiede in

der thermischen und mechanischen Vorgeschichte [27].

Einer der grofiten Herausforderungen bei der Verarbeitung bei PET stellt der Prozess der Hydrolyse

dar. Dieser Mechanismus wird im Unterkapitel Abbaumechanismen ausfiihrlich beschrieben.

In der Studie [28], wurden die Auswirkungen von extensivem mechanischem Recycling ermittelt. Es
wurde nachgewiesen, dass bei PE-LD - durch mehrfaches Recycling - eine zusitzliche Verdnderung
der rheologischen, thermischen als auch der mechanischen Eigenschaften zu erwarten sind. Dabei
wurde festgestellt, dass in den ersten Zyklen der Effekt der Kettenspaltung dominiert. Wahrend nach
mehreren Zyklen der Effekt der Vernetzung iiberhandnimmt. Die Messungen des MFI bestitigten
diese Analyse, da dieser kontinuierlich mit der Anzahl der Extrusionen abnahm. Bei dem Vergleich
von reinem und recyceltem PE-LD, wurde keine signifikante Verdnderung der Schmelz- und
Kristallisationstemperatur gemessen. Jedoch zeigte sich ab dem fiinfzigsten Zyklus, eine Reduzierung
der Kristallinitdt. Dies ist auf strukturelle UnregelméBigkeiten zuriickzufiihren, welche durch eine
erhohte Vernetzung zustande kommt. Anhand dieser Studie konnte nachgewiesen werden, dass PE-LD
bis zu vierzig Mal recycelt werden kann, ohne das es zu signifikanten Verdnderungen kommt [28].
Auch bei PET wurde bereits beobachtet, dass der Recycling Prozess mit steigender Anzahl der

Abléufe zu einer Verringerung der Viskositit als auch der molaren Masse fiihrt [29].

Abbaumechanismen

Bereits moderate Bedingungen reichen aus, damit bei Polymeren eine chemische Reaktion ausgelost
wird. Jedoch fithren diese Reaktionen nicht nur zu einer Verénderung der chemischen Eigenschaften
sondern auch zu einer erheblichen Veridnderung der mechanischen Eigenschaften. Dieses Verhalten

veranschaulicht die Komplexitit bei der Verarbeitung und den Einsatz solcher Materialien [30].

Durch das Einwirken der verschiedensten Formen von Energie werden konterproduktive Prozesse

angestoBen, welche zu einer Abbaureaktion der Materialen fithren. Dazu zihlen unter anderem
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Wirme, elektromagnetische Strahlung und mechanische Energie. Zudem reagieren die
unterschiedlichen Polymere individuell auf diese #@ufleren Einfliisse. Dadurch ldsst sich keine
allgemeine Aussage liber deren zukiinftiges Verhalten treffen. Bei diesen Abbaureaktionen handelt es
sich zum Beispiel um die Abtrennung oder Auflésung von Teilen der Polymerkette [30]. In dem
folgenden Abschnitt, werden jene Abbaumechanismen, welche fiir diese Arbeit relevant sind, niher

beschrieben.

Thermische Energie
Um Kunststoffe zu verarbeiten, miissen diese fiir einen gewissen Zeitraum einer erhdhten Temperatur

ausgesetzt werden. Dabei veridndern sich deren Struktur und deren Molekulargewicht [30].

Degradation

Die Degradation wird durch das Erreichen einer bestimmten Temperatur ausgeldst und beschreibt
einen Prozess, bei dem sich schrittweise einzelne Monomere von den Kettenenden abtrennen. Obwohl
dieser Prozess verhéltnisméBig langsam von statten geht, kann dieser durch die Anwesenheit von
Radikalen, deutlich beschleunigt werden. Teilweise wird dieser Effekt in speziellen Bereichen gezielt

eingesetzt, wie zum Beispiel beim chemischen Recycling [30].

Einwirkung von Wirme und Scherung
Bei der Verarbeitung von Kunststoffen werden diese nicht nur einer verhiltnismdBig hohen
Temperatur ausgesetzt sondern werden zusitzlich durch Scherung beansprucht, welche den

Kettenabbau fordert [30].

Zudem wurde festgestellt, dass eine hohere Scherrate bei der Extrusion den Abbau der molaren Masse
begiinstigt. Diesem Effekt kann durch das Beifiigen von Additiven entgegen gewirkt werden. Bei
recycelten PET geniigte die Zugabe von einem Prozent, damit die molare Masse des
Ausgangsmaterials erhalten bleibt. Dabei wirkt das Additiv auf zwei Ebenen. Auf der einen Seite
mindert es den Abbau wihrend der Verarbeitung und auf der anderen Seite initiiert dieses einen

entgegengesetzten Prozess. Beide Prozesse fiihren zu einer Steigerung der molaren Masse [31].

Chemikalien

Die meisten Polymere treten - wihrend deren Lebenszyklus - mehrmals mit den verschiedensten
Chemikalien in Kontakt. Diese konnen von einfachen Verfarbungen bis zur vollstdndigen Zerstdrung
der Polymere fiihren. Grundsitzlich sind teilkristalline Thermoplaste, im Vergleich zu anderen
Polymeren, bestdndiger gegeniiber Chemikalien. Dennoch besitzen manche Polymere funktionelle
Gruppen, welche sehr anfillig auf Reagenzien reagieren. Die vermutlich am héufigsten auftretenden

chemischen Reaktionen, sind die Hydrolyse und die Oxidation [30].

Oxidation tritt besonders oft in Verbindung mit Luftsauerstoff auf. Da aufgrund von

Diffusionsvorgingen in den meisten Polymeren Luftsauerstoff vorhanden ist. Dabei steigt dessen
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schidlicher Einfluss mit zunehmender Temperatur. Dadurch ist dieser Effekt gerade bei der

Verarbeitung zu beriicksichtigen, wo die Polymere hoher Hitze ausgesetzt sind [30].

Hydrolyse bezeichnet einen Prozess bei dem die funktionellen Gruppen der Hauptkette eines
Polymers mit Wasser reagieren. Nicht wenige Kunststoffe weisen ein stark hygroskopisches Verhalten
auf. Durch diese Reaktion kommt es zur Kettenspaltung, welche die entgegengesetzte Reaktion zur
Polymersynthese darstellt. Daher miissen Materialen - welche ein hygroskopisches Verhalten
aufweisen - unmittelbar vor der Verarbeitung getrocknet werden. Sonst konnen beispielweise beim
SpritzgieBen — durch die vorhandene Feuchtigkeit - Unreinheiten an der Oberfliche entstehen [32],
[33]. Dieser Prozess kann durch die Anwesenheit von Sduren und Laugen verstirkt werden. Um die
Auswirkung einer Hydrolyse moglichst vollstdndig zu vermeiden, sollten Kunststoffe, welche fiir
diese Reaktion anfillig sind, vor der Verarbeitung getrocknet werden und anschliefend direkt
verarbeitet werden. Denn gerade PET neigt dazu, Wasser aus seiner Umgebung (z.b. Luft)

aufzunehmen [33], [30].

Einfluss von elektromagnetischer- und Korpuskularstrahlung

Einige Polymere sind in der Lage elektromagnetische Strahlung zu absorbieren. Aber auch andere
Strahlungsformen, kénnen den Kunststoffen stark zusetzen. Die Auswirkung der Strahlung, hdngt im
Wesentlichen von der Eindringtiefe und der Strahlendosis ab. Weitere Faktoren, welche bei der
Bestrahlung einen nicht zu vernachlédssigenden Einfluss haben, sind die Temperatur, Feuchtigkeit und
Sauerstoff. Dadurch wird ein angeregter Zustand initiiert, welcher zu chemischen Reaktionen als auch
lokalen Erwédrmungen fithren kann. Diese wiederum verursachen strukturelle Veridnderungen, welche
die Eigenschaften der Kunststoffe beeinflussen. Dieser Problematik kann mit dem Einsatz geeigneter

Additive begegnet werden [30].

Weitere Einfliisse sind biologische Einwirkungen als auch die Pyrolyse, welche unter Ausschluss von

Luft durch einen rein thermischen Einfluss einen Abbau der Polymerketten induziert [30].

Mehrschichtfolien

Mehrschichtfolien bestehen aus mindestens zwei verschiedenen Schichten. Die Vorteile solcher
Verbundfolien iiberwiegen so stark, das Monofolien im Bereich Lebensmittelverpackungen grofteils
verdrdngt wurden [34]. Zum einen bieten mehrere Schichten den Vorteil, dass bei Beschddigung einer
Schicht die Funktionalitit aufrecht erhalten wird. Zum anderen bieten zwei diinne Schichten eine

qualitativ hochwertigere Barriereeigenschaft als eine einzige Folie mit derselben Gesamtdicke [35].

Die vorrangige Aufgabe von Mehrschichtfolien in der Lebensmittelindustrie ist der Schutz des
Inhaltes vor Umwelteinflissen. Um dies zu gewéhrleisten, sind nicht nur gute mechanische
Eigenschaften gefordert, sondern auch eine moglichst geringe Durchlissigkeit. Da die #dufleren
Einfliisse vielfiltig sind und stark variieren, miissen mehrere Barrieren aufgestellt werden. Dies kann

durch den Finsatz von Kunststoffen effizient und kostengiinstig bewerkstelligt werden. Neben der

10
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Barrieredicke existieren weitere Faktoren, welche fiir die Permeationsminderung entscheidend sind. In
Abhingigkeit der Verarbeitungsparameter konnen unterschiedliche Werkstoffstrukturen auftreten, wie
zum Beispiel orientierte oder kristalline Bereiche. Diese wirken sich direkt auf die Qualitit der

Barriereeigenschaften aus [30].

Es gibt mehrere Griinde, welche die Herstellung von Mehrschichtfolien begiinstigen. Speziell bei
mehreren Leistungsanforderungen dienen unterschiedliche Schichten der optimalen Erfiillung aller
Bedingungen. Sogar wenn die erforderlichen Eigenschaften von einer einzelnen Folie abgedeckt
werden konnten, ist es aus okonomischer Sicht oft sinnvoll, ein giinstigeres Material beizufiigen.
Dadurch sinkt der Anteil der teureren Komponente bzw. reduziert die Foliendicke. Zudem unterstiitzt

der wirtschaftliche Wettbewerb die Herstellung von flexiblen Verpackungsstrukturen [34].

Die Anforderungen sind vielfiltig und variieren stark. Speziell in der Lebensmittelindustrie sind

folgende Eigenschaften von Interesse, um nur wenige zu nennen:

e Barriere fiir Gase
o Sauerstoff
o Stickstoff
o Kohlendioxid
o Wasserdampf
e geschmacksneutral
e geruchsneutral [34]
e  Schutz vor Umwelteinfliissen
e optisches Erscheinungsbild
e geringes Gewicht
e angenehme Haptik und Handhabung

e umweltschonend [36]

In einigen Mehrschichtfolien wird Ethylen-Vinylalkohol (EVOH) eingesetzt. Dieser eignet sich
deutlich besser als Barriere wie z.b gegen Sauerstoff als PET oder PE [13]. Zudem konnen diese
problemlos mit Polyamid koextrudiert werden. Lediglich die Koextrusion mit Polyolefinen oder
Polyestern erfordert den Einsatz von Klebstoffen. Diese mehrschichtigen Verpackungsmaterialien
besitzen meist folgenden Aufbau: Basisfolie, Klebstoff, EVOH, Klebstoff und ein Versiegelungsmittel
[37]. Die Mehrschichtfolien welche fiir diese Arbeit herangezogen wurden, enthalten ebenfalls einen

geringen Anteil an EVOH.

Die Herstellung solcher Mehrschichtfolien findet in den meisten Féllen durch den Einsatz der
Koextrusion statt. Bei der Koextrusion werden mehrere Schmelzstrome einzelner Extruder rdumlich
zusammengefiihrt, um schlieBlich in einem Werkzeug verarbeitet zu werden [38], [39]. Damit konnen

Folien erstellt werden, welche nur wenige Mikrometer dick sind. Jedoch weisen mehrere Studien
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darauf hin, dass sich bei Folien, welche nur wenige Mikrometer dick sind, die Eigenschaften - mit
weiterer Abnahme der Dicke - drastisch dndern kann [39], [40]. Ein weiteres Verfahren zur
Herstellung von Folien ist die Blasfolienextrusion. Auch hier konnen Folien welche nur wenige
Mikrometer Dick sind, erzeugt werden. Bei dieser Herstellungsmethode wird der im Extruder
plastifizierte Kunststoff durch eine meist vertikale aufwirts arbeitende Ringdiise ausgegeben und auf
der Oberseite als Schlauch nach oben gezogen. Im Gegensatz zum Extrudieren ermdoglicht das
Kalandrieren eine weitere Moglichkeit, um Folien herzustellen. Bei diesem Verfahren, wird ein
Kunststoff-Agglomerat mehreren Walzen zugefiihrt, wo dieses durch Scherkrifte plastifiziert und

weiterverarbeitet wird [40].

Wie bereits erwihnt, wurde in der Arbeit ,,Charakterisierung von Mehrschicht-Verpackungen in
Hinblick auf den weiterfiihrenden Recycling-Prozess von Lukas Pasler [41] ein gemittelter
Massengehalt von 84% PET, 9% PE, 2% EVOH und 4% Kleber bzw. Haftvermittler festgestellt. Auf
der Basis dieser Werte wurde fiir die Probenkdrper ein Verhiltnis von 80% PET zu 20% PE gewihlt.
Dabei wurde fiir diese Arbeit im speziellen die Untertasse von ,,Hiitthaler Rauchschinken® untersucht.
Dieses Produkt wurde gewéhlt, weil es die vorausgesetzte Zusammensetzung von 80% PET zu 20%
PE am ehesten erfiillt. Es wurden insgesamt 47 Untertassen benotigt, um die gewiinschte Anzahl an
Proben zu fertigen. In Abbildung 5 ist der Aufbau der einzelnen Schichten der MSF, welche fiir diese
Untersuchung herangezogen wurde, dargestellt. Die Reihenfolge der einzelnen Schichten inklusive der

Dicke lautet, von der AuBenseite beginnend, wie folgt [41]:

1. PET 174 pm
2. PE 26 um
3. Haftvermittler? 18 um
4. EVOH 5 um
5. PE 19 um

12
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AuBBenseite

Abbildung 6: Aufbau der einzelnen Schichten der MSF der Untertasse [41].

In Abbildung 6 sind die einzelnen Bestandteile der Verpackung, in der Reihenfolge beginnend von
oben nach unten, aufgelistet. Fiir diese Arbeit wurde eine Komponente herangezogen, welche im
Rahmen dieser Untersuchung als Untertasse bezeichnet wird. Fiir die weiteren Komponenten miissen

weitere Verfahren erforscht werden, falls es noch keine geeigneten Recyclingstrategien geben sollte.

In dieser Arbeit wurde eine Methode erforscht, welche speziell das Recycling der Untertasse des
,,Hitthaler Rauchschinken* ermdglicht. Diese besteht zu ca. 79% aus PET, 19% PE. Zusitzlich ist
noch ein Anteil von ca. 2% EVOH enthalten [41]. Sowohl die Deckfolie als auch das Etikett, wurden
vor dem nichsten Prozessschritt entfernt. Dennoch sind geringe oberfldchliche Spuren von
Klebstoffen vorhanden. Detailliertere Informationen sind der wissenschaftlichen Arbeit
,,Charakterisierung von Mehrschicht-Verpackungen in Hinblick auf den weiterfithrenden Recycling-

Prozess® von Lukas Pasler enthalten [41].

Ein weiterer wichtiger Aspekt ist die Lebensmittelvertrdglichkeit. Durch Migration kénnen Stoffe sich
zwischen verschiedenen Substraten bewegen. Wenn Polymere mit Olen und Fetten in Kontakt
kommen, konnen unerwiinschte Wechselwirkungen auftreten. Besonders bei
Lebensmittelverpackungen muss darauf geachtet werden, damit Standards in der Lebensmittelindustrie
nicht verletzt werden. Daher ist die physiologische Unbedenklichkeit der eingesetzten Kunststoffe
unerlisslich. Im Wesentlichen existieren vier Faktoren, welche fiir die Migration von Inhaltsstoffen

aus der Verpackung entscheidend sind [40].
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Aufkleber

e Komponenten: Mehrheitlich Papier, Tinte
e Haftung: Kleber

Deckel

e Komponenten: PE, EVOH, PA, PET
¢ Typ: Mehrschichtfolie

Untertasse

e Komponenten: PET (~79%), PE (~19%), EVOH (~2%)
e Typ: Mehrschichtfolie

Etikett

e Komponenten: Mehrheitlich Papier, Tinte
e Haftung: Kleber

Abbildung 7: Einzelne Komponenten der Verpackung [41].

1. Art und Struktur des verwendeten Polymers sowie eingesetzte Hilfsstoffe, Klebstoffe, Farben

und Lacke

2. Dimension und Gestalt der Verpackung

3. Art und Menge der niedermolekularen, migrier-fahigen Anteile im Polymer

4. Art des Inhaltes [40]

Eine Moglichkeit fiir den Einsatz von recycelten Mehrschichtfolien in der Lebensmittelindustrie

konnte das Einbetten einer recycelten Folie in zwei nicht recycelte Folien sein. Die entstehende

Mehrschicht Folie wiirde somit gewdhrleisten, dass jene Folie welche aus dem recycelten Material

besteht, nicht in direktem Kontakt mit dem Lebensmittel ist. Dadurch sollte die Migration von

unerwiinschten Partikeln in die Nahrungsmittel reduziert werden [42].
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Materialien

Polyethylenterephthalat (PET)

Fiir die Herstellung von Polyethylenterephthalat werden die zwei Ausgangsstoffe Terephthalatsiure
und Ethylenglykol benétigt. Aus der Polykondensation dieser zwei Komponenten wird PET
gewonnen. Dieser ist der Gruppe der Thermoplaste zuzuordnen. In Abhingigkeit von den
Verarbeitungsbedingungen und dem Werkstofftyp kann PET in zwei unterschiedlichen Formen
vorliegen. Auf der einen Seite in einem amorph-transparenten Zustand und auf der anderen Seite in

einem kristallin-opaken Zustand [38], [43], [44].

Das teilkristalline Polyethylenterephthalat (PET-C) ist durch seine hohe Steifigkeit und Hirte
gekennzeichnet. Wihrend das amorphe Polyethylenterephthalat (PET-A) im Gegenzug eine hohere
Schlagzihigkeit und Zihigkeit aufweist. Zudem besitzen beide eine gute Bestdndigkeit gegen
verdiinnte Sduren, aromatische und aliphatische Kohlenwasserstoffe, Fette und Ole auf. Wobei die
mechanischen Eigenschaften stark vom Kristallisationsgrad beeinflusst werden, welche wiederum von

den gewihlten Prozessparametern abhéngen [38], [43], [44].

PET wird in den meisten Fillen mittels Spritzguss verarbeitet. Hochmolekulare Sorten konnen auch
durch Spritzstreckblasen oder Blasformen bearbeitet werden. Dabei muss darauf geachtet werden, dass
der Temperaturbereich von 260°C bis 280°C nicht iiber- bzw. unterschritten wird [38], [32], [44]. Der
vielfiltige Einsatz von PET in der Verpackungsindustrie ist durch mehrere seiner Eigenschaften
begriindet. Es ist sehr leicht und fiir den Kontakt mit Lebensmitteln geeignet. Zudem bildet es eine
verldssliche Barriere gegen Sauerstoff und Kohlenstoffdioxid, um nur wenige Vorteile dieses

Kunststoffes zu nennen [38], [43].

In dieser Arbeit wurde das Polyclear Refresh PET 1101 von INVISTA verwendet. Dieses PET
zeichnet sich durch seine Klarheit aus und weist eine gute dimensionale Stabilitdt auf, welche
Schrumpfung bzw. Expansion verhindert. Zudem ist es fiir den Kontakt mit Nahrungsmitteln
zugelassen. Die Erfahrung zeigt, dass es sich hervorragend fiir Anwendungen zum Streckblasformen

eignet. Die wesentlichen Eigenschaften, von diesem Material, sind die intrinsische Viskositét, welche

0,83 +0,002 %l betrdgt und einen Schmelzpunkt von 252°C besitzt. Die Dichte wird mit

1,39651;3 Gramm pro Kubikzentimeter beziffert [45].

Polyethylen (PE)

Polyethylen ist der Gruppe der Polyolefine zuzuordnen. Dabei handelt es sich um einen teilkristallinen
Thermoplast. In Abhéngigkeit von dem gewihlten Polymerisationsverfahren, kann Polyethylen in
wenig oder stark verzweigten Kettenstrukturen vorliegen. Dies ist auch ausschlaggebend fiir das
unterschiedliche Kristallisationsvermogen, welches sich wiederum auf die mechanischen

Eigenschaften auswirkt [44], [46].

15


https://www.tuwien.at/bibliothek
https://www.tuwien.at/bibliothek

Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar.

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

thele

(]
lio
nowledge

b

i
r

Diplomarbeit Konrad-Lorenz W. Danzl

Das breite und vielseitige Einsatzspektrum von PE ist den speziellen Katalysatoren zu verdanken.
Diese ermoglichen eine sehr enge Molmassenverteilung. Zu den meist verbreitesten PE-Typen

gehoren unter anderem [46]:

e PE-HD
e PE-LD
e PE-LLD

Polyethylen niedriger Dichte (PE-LD)
LD-PE besitzt eine geringe Steifigkeit und eine hohe Dehnbarkeit. Dadurch eignet sich dieser
Kunststoff besonders fiir die Herstellung von Folien [44]. Die Herstellung wird durch eine

Hochdruckpolymerisation bewerkstelligt, welche zu verzweigten Makromolekiilen fiihrt [46].

Polyethylen hoher Dichte (PE-HD)

Im Gegensatz zu LD-PE, ist HD-PE in einem gewissen Rahmen als Konstruktionswerkstoff geeignet.
Es besitzt eine ausreichende Festigkeit und Zidhigkeit. Zudem zeichnet sich dieses Material durch seine
hervorragenden chemischen Eigenschaften aus [44]. Die Herstellung wird durch eine
Niederdruckpolymerisation und den Einsatz von Katalysatoren bewerkstelligt. Dies fiihrt zu einer
wenig verzweigten Makromolekiile und somit zu einer vergleichsweise hoheren Dichte als LD-PE

[46].

Lineares Polyethylen niedriger Dichte (PE-LLD)
Im Vergleich zum LD-PE besitzt PE-LLD kurze Verzweigungen. Dies fiihrt dazu, dass sich die
ReifBeigenschaften wesentlich verbessert wihrend die Eigenschaften von LD-PE weitgehenst erhalten

bleiben. Dadurch eignen sich diese ausgezeichnet fiir die Herstellung von Verpackungsfolien [46].

Fiir diese Arbeit wurde das LDPE 290 E von DOW verwendet. Dieses weist einen MFI von

0,9—=—
10 min.
Schmelztemperatur von ca. 113°C ermittelt.

, bei einer Temperatur von 190°C und einer Masse 2,19 kg, auf. Zudem wurde eine

Ethylen-Vinylalkohol-Copolymer (EVOH)

EVOH ist ein statistisches Copolymer, welches sich aus Ethylen- und Vinylalkoholmonomereinheiten
zusammensetzt. Die Synthese von EVOH erfolgt in zwei Stufen. Im ersten Schritt wird in
Anwesenheit von Ethylen und Vinylacetat eine Copolymerisationreaktion initiiert, wodurch das
Copolymer Ethylenvinylacetat entsteht. Dieses wird im néchsten Schritt durch die Umesterung mit
Methanol in EVOH umgewandelt [47], [48]. In Abbildung 8 wird der chemische Aufbau von EVOH

dargestellt.
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Abbildung 8: Struktur bzw. Aufbau von EVOH [48].

Wie bereits erwihnt, wird dieses Material aufgrund seiner hervorragenden Barriereeingenschaften
gegeniiber permanenten Gasen wie zum Beispiel Sauerstoff, Kohlendioxid oder Stickstoff oft in
Mehrschichtfolien eingesetzt. Besonders Verbundfolien, in denen EVOH-Folien mit PE-LD, PE, PA
und PET kombiniert werden, weisen exzellente Sperreigenschaften gegeniiber Aromastoffen und
Gasen auf. Die ausgeprigten Barriereeigenschaften der EVOH-Folien sind auf die starken inter- und
intramolekularen Bindungen zuriickzufiihren, welche durch die Anwesenheit der Hydroxylgruppen
zustande kommt. Dennoch ist EVOH gerade wegen dieser Hydroxylgruppen sehr
feuchtigkeitsempfindlich. Auf der anderen Seite ist die Durchléssigkeit solcher Folien stark von der
Temperatur und dem Feuchtigkeitsgehalt abhingig. Denn die Hydrophilitét begiinstigt die Aufnahme
von Wasser, welches wiederum die Hydroxylgruppen plastifiziert und somit die Bindung schwicht.
Daher werden EVOH-Folien in der Mehrschichtfolienstruktur meistens mittig platziert. Dadurch soll
der direkte Kontakt mit Feuchtigkeit verhindert werden [47], [48].

EVOH-Folien werden in der Verpackungsindustrie, besonders bei Lebensmittelverpackungen
eingesetzt, um Aroma- und Geschmacksverfilschungen zu verhindern. Zudem bietet es eine gute
chemische Bestindigkeit gegeniiber fliichtigen organischen Verbindungen, Kohlenwasserstoffen und

organischen Losungsmitteln [47]. EVOH ist biologisch vertridglich und abbaubar [49].

Ein weiterer wichtiger Aspekt, welcher nicht aufier Acht gelassen werden sollte, ist der mogliche
Einfluss von EVOH auf das Blend. Zwar ist der Anteil von EVOH mit ca. 2% eher gering. Dennoch
zeigen Studien auf, dass bereits ab einem Anteil von 5% EVOH, zu kontraproduktiven Auswirkungen
fiilhren kann. Bei PE, konnte nachgewiesen werden, das bereits das Vorhandensein von fiinf Prozent
EVOH, einige unerwiinschte Auswirkungen mit sich bringt. Unter anderem kommt es bei der
Extrusion zu einer Vergilbung der Materialien, einer starken Zunahme von Triibungen, Gelen und
Flecken sowie zur Bildung von Blasen, welche hidufig als Bruchursache identifiziert werden konnten.

Daraus kann eine begrenzte Vertriglichkeit von EVOH und PE abgeleitet werden [50].

Polymerblend

Bei einem Polymerblend, handelt es sich um eine Mischung aus zwei oder mehreren Thermoplasten.
Diese dienen dazu, mafigeschneiderte Werkstoffe zu erstellen, welche die gewlinschten Eigenschaften
aller beteiligten Thermoplaste enthalten und diese moglicherweise noch durch Synergieeffekte zu

verstiarken. Es werden oft Doppelschneckenextruder eingesetzt, um solche Blends zu erstellen. Jedoch
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miissen insbesondere die Wechselwirkungen in der Grenzschicht der vorhandenen Phasen
beriicksichtigt werden [44]. Hier kommt der Vertriglichkeit der vorhandenen Komponenten eine
besondere Bedeutung zu. Diese konnen vertrédglich, teilweise vertriglich oder unvertréiglich sein. Im
Falle der Vertriglichkeit der anwesenden Thermoplaste konnen problemlos Polymerblends erstellt
werden [30]. Ist diese Vertriaglichkeit nicht gegeben, tritt zum Beispiel bei Blends, welche aus PET
und PE bestehen, eine deutliche Phasentrennung auf. Aufgrund der schwachen Verbindung beider
Phasen, verschlechtern sich deren Eigenschaften gegeniiber deren reinen Komponenten drastisch [51],

[52].

So kann auf Basis der folgenden thermodynamischen Zustandsgleichungen, eine Aussage iiber die
Vertriglichkeit der Polymermischung getroffen werden. Werden beide Bedingungen (siehe Formel 1

und 2) erfiillt, konnen die Polymere gemischt werden [30].

AGW)=AH(w)—-T-AS(w) <0 Formel 1
d?AG
(dwz )pT >0 Formel 2

AG.. .freie molare Reaktionsenthalpie
AH...molare Reaktionsenthalpie
T...Temperatur

AS...molare Reaktionsentropie

Aus den Gleichungen ldsst sich erkennen, dass die Vertrdglichkeit sehr stark von der Temperatur
abhingt. Zudem muss beriicksichtigt werden, dass eine sehr hohe Abkiihlgeschwindigkeit zu einer
inhomogenen Mischung fiihren kann. Dies liegt darin begriindet, dass zu wenig Zeit bleibt damit sich
ein homogenes Gefiige ausbilden kann. Um diese Herausforderungen zu bewdiltigen, werden

Vertriglichkeitsvermittler eingesetzt [30].

Vertraglichkeitsvermittler

Kompatibilisatoren bzw. Vertraglichkeitsvermittler haben in Polymermischungen die Aufgabe, fiir die
notwendige Vertriglichkeit zu sorgen. Dies wird durch die Bildung einer physikalischen oder
chemischen Bindung, welche sich an der Grenzfliche der unmischbaren Stoffe befindet,

bewerkstelligt. Trotz dieses Eingriffes bleiben die Thermoplaste weiter verarbeitbar [44], [30].

Kraton FG1901 G Polymer
Bei diesem Vertriglichkeitsvermittler handelt es sich um ein lineares Styren-Ethen-Buten-Styren-
Copolymer, welches auf Styren-Ethen und Buten-Styren basiert und einen Anteil von ca. 30%

Polystyrol besitzt. Der Schmelzflussindex (MFI) betrédgt bei einer Temperatur von 230°C und einem

g
10 min.

Durchsatz von 2,16 kg, zwischen 14 und 25 . Dieses Triblock-Copolymer wurde mit
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Maleinsdureanhydrid gepfropft [53]. Das aufgepfropfte Maleinsdureanhydrid reagiert mit den
Hydroxyl-Endgruppen von PET. Wihrend das Grundgeriist von SEBS Regionen aufweist welche mit

PE kompatibel sind [54]. Dieses macht einen Masseanteil von 1,4 - 2% aus.

Kraton G1643 M Polymer
Bei diesem Vertriglichkeitsvermittler handelt es sich um ein lineares Styren-Ethen-Buten-Styren-
Copolymer, welches auf Styren-Ethen und Buten-Styren basiert und einen Anteil von ca. 20%

Polystyrol besitzt. Der Schmelzflussindex (MFI) betrigt, bei einer Temperatur von 230°C und einem

g

o min Zudem besitzt es Antioxidans, welche einen Anteil

Durchsatz von 5 kg, zwischen 14 und 28

von 0,06 - 0,14% ausmachen [55].

Styren-Ethen-Buten-Styren-Copolymer gepropft mit MA (SEBS-g-MA)

Bei SEBS handelt es sich um ein Blockcopolymer. Um es als geeigneten Vertrdglichkeitsvermittler
einzusetzen, sollte zumindest ein Teil bzw. Block von SEBS mit mindestens einem anwesenden
Polymer mischbar sein. Durch die Zugabe von Maleinsdureanhydrid erhilt SEBS eine reaktive
funktionelle Gruppe. Dadurch entsteht ein feineres Gefiige, welches sich wiederum auf die
mechanischen Eigenschaften des Materials auswirkt. Mehrere Studien weisen auf die Wirksamkeit
von SEBS-g-MA bei Polymerblends, welche aus PET und PE bestehen, hin [54], [56], [54], [57], [58].
Sowohl der Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G als auch G1643 M von Kraton sind diesem
Blockcopolymer zuzuordnen. Dennoch wurde nur bei FG1901 G =zusitzlich MA aufgepfropft.
Wihrend bei G1643 M Antioxidans zugefiigt wurden [53], [55].

Ethylen Butylacrylat (EBA)

Bei Ethylen Butylacrylat (EBA) besteht — wie der Name bereits verrit — aus Ethylen und Butylacrylat,
welches durch eine Hochdruck-Radikalpolymerisation hergestellt wird. Aufgrund des Butylacrylat
Gehalts kann es fiir Anwendungen eingesetzt werden, bei denen Weichheit, Flexibilitit und Polaritt
erforderlich sind. Aufgrund der Zusammensetzung teilt sich dieses in zwei Regionen auf. In einen
kristallinen und einen amorphen-Bereich [59]. Bei Lucofin 1492M HG handelt es sich um ein EBA
Copolymer, welches mit MA gepfropft wurde [60].
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Amorphous domain (n-butyl acrylate)

Yyl somin

rystalline domain/(cthylene)

Abbildung 9: Darstellung des Kristallinen und Amorphen Bereiches von EBA [59].

Lucofin 1492M HG

Lucofin 1492M HG ist ein chemisch modifiziertes mit Maleinsdureanhydrid (MA) gepfropftes
Polyethylen-butylacrylat (EBA) Copolymerisat, wobei das zugrundeliegende EBA ein ,random°
Copolymer ist, welches aus einem kontinuierlichen Réhrenreaktorprozess entsteht. Zudem weil3it es
aufgrund der MA-Pfropfung eine, i. Vgl. zum Basispolymer, erhohte Polaritit auf. Der

Schmelzflussindex (MFI) betrégt bei einer Temperatur von 190°C und einer Last von 2,16 kg

g
10 min.

zwischen 2 und 5 Das gepfropfte MA hat einen Masseanteil zwischen 0,7% und 1% [60].

Stabilisatoren

Polymere konnen durch den Einsatz von Stabilisatoren von den meisten duBeren Einfliissen geschiitzt
werden. Diese verhindern, dass chemische Substanzen bzw. Energien deren Struktur und/oder
Eigenschaften nachteilig beeinflussen. Um eine moglichst effektive Wirkung zu erzielen, sollte der
Stabilisator ausreichend gut verteilt sein. Ohne die Anwesenheit von geeigneten Stabilisatoren,

konnten einige Kunststoffe erst gar nicht verarbeitet werden [30].
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Angewandte Methoden zur Versuchsdurchfithrung

Auf den folgenden Seiten werden die angewandten Methoden und Instrumente niher erldutert, um ein
Bild von der Versuchsdurchfithrung zu bekommen. Folgende Verfahren und Instrumente wurden fiir

die Durchfiihrung herangezogen:

e Dynamische Differenz-Thermoanalyse (DSC)
e Haake Mini Lab II (Extruder)

e Haake Mini Jet 2 (Spritzguss)

e Plattenpresse 200 P (Presse)

e Zwick Z050 (Zugversuch)

e Instron CEAST 9050 (Pendelschlagwerk)

e Philips XL-30 (Rasterelektronenmikroskop)

Vorbereitung der Materialien fiir die Verarbeitung

Um die verwendeten Kunstoffe verarbeiten zu konnen, miissen diese vorbehandelt werden. Dies
bedeutet unter anderem, dass das Material — sofern dieses nicht bereits als Granulat vorliegt - soweit
verkleinert wird, das es dem Extruder beigefiigt werden kann. Zudem wurden das PET und die

zerkleinerte Mehrschichtfolie vor der Verarbeitung getrocknet.

Zerkleinern

Das recycelte PET sowie die Mehrschichtfolien mussten vor der Verarbeitung zerkleinert werden. Fiir
die fachgerechte Zerkleinerung wurde eine Schneidemiihle eingesetzt, welche das Material durch
Scherung in splitterférmiges Granulat zerschneidet. Da das Material in sehr unterschiedliche Partikel
groBen zerschnitten wird, miissen diese im Anschluss gesiebt werden. Dies fiihrt dazu, dass zu grofie
Partikel aussortiert werden, wodurch wiederum die {ibrig gebliebenen Partikel eine verhiltnismifBig
geringere geometrische Abweichung von einander haben. Zudem sollte darauf geachtet werden, dass
der Staubanteil nur geringe Ausmalle annimmt. Ansonsten sollte dieser durch einen weiteren
Prozessschritt entfernt werden. Dies hat zur Folge, dass es zu einer nicht zu vernachlidssigbaren
Verringerung der recycelten Masse kommt [32]. Dabei wurden die Materialien auf maximal 4x4mm®

groBe Schnipsel zerkleinert. Folgende Parameter und Gerite wurden ausgewihlt:

=  Universal-Schneidmiihle: Pulverisette 19 (FRITSCH)

=  Schneidewerkzeug: Rotor mit V-Schneiden p-19

= Sieb: P-19 sieve cassette V2A, 4 mm (quadratische
Perforation)

=  Umgebungstemperatur: Raumtemperatur ca. 23°C
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Trocknen

Fiir PET miissen bei der Wahl der geeigneten Parameter, einige Rahmenbedingungen beriicksichtigt
werden. Wird eine zu hohe Temperatur gewihlt, kommt es zum thermischen Abbau. Bei der Wahl
einer zu niedrigen Temperatur, wird die Feuchtigkeit nur sehr langsam abgegeben. Der Grund dafiir
liegt in der starken intermolekularen Bindung zwischen dem Polymer und den Wassermolekiilen.
Somit ist die Trocknungszeit ein weiterer wichtiger Aspekt fiir die optimale Trocknung von PET [61].
Auf Grundlage der Menge und Klasse des Feuchtigkeitsgrades muss der geeignete Trocknungsprozess
ausgewihlt werden [32]. Um die Auswirkung des Effektes der Hydrolyse auf die Messergebnisse zu
vermeiden, wurde das PET als auch die Mehrschichtfolien, welche einen groflen Anteil an PET
beinhalten, getrocknet. Fiir detailliertere Informationen zur Hydrolyse, siehe Unterkapitel
Abbaumechanismen auf Seite 18. Die Materialien wurden direkt nach dem Trocknungsverfahren

weiterverarbeitet. Folgende Parameter und Gerite wurden ausgewéhlt:

= Kammerofen: Heraeus T6060
=  Temperatur: 100°C £5°C
= Trocknungszeit: 15h

Mischung erstellen

Die Mischungen wurden in kleinen Glasgefid3en, welche zuvor mit Wasser ausgespiilt und getrocknet
wurden, zusammengestellt. Aufgrund der GroBe des Granulates, wurde fiir die Kunststoffmischungen
eine maximale Abweichung von 0,1 g festgelegt. Fiir den Vertriglichkeitsvermittler, welcher in einer
feineren Struktur vorlag, wurde eine maximale Abweichung von 0,01 g toleriert. Die

Zusammensetzung der einzelnen Mischungen ist aus Tabelle 1 zu entnehmen.
Die Mischungen wurden unter Zuhilfenahme folgender Gerite und Bedingungen erstellt:

= Prizisionswaage: PCB 3500-2 (Kern), Genauigkeit 0,01 g

=  Umgebungstemperatur: Raumtemperatur ca. 23°C
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Tabelle 1: Zusammensetzung der einzelnen Mischungen.

Blend Vertrdglichkeitsvermittl Verhiltnis
er
PET/PE - 80/20
PET/PE FG1901 G 80/20 + 2,5%
Gew.
PET/PE FG1901 G 80/20 + 5% Gew.
PET/PE Gl643 M 80/20 + 2,5%
Gew.
PET/PE Gl1643 M 80/20 + 5% Gew.
PET/PE 1492M HG 80/20 + 2,5%
Gew.
PET/PE 1492M HG 80/20 + 5% Gew.
R-PET/PE - 80/20
R-PET/PE FG1901 G 80/20 + 2,5%
Gew.
R-PET/PE FG1901 G 80/20 + 5% Gew.
R-PET/PE Gl1643 M 80/20 + 2,5%
Gew.
R-PET/PE Gl1643 M 80/20 + 5% Gew.
R-PET/PE 1492M HG 80/20 + 2,5%
Gew.
R-PET/PE 1492M HG 80/20 + 5% Gew.
MSF FG1901 G 80/20 + 2,5%
Gew.
MSF FG1901 G 80/20 + 5% Gew.
MSF Gl1643 M 80/20 + 2,5%
Gew.
MSF Gl1643 M 80/20 + 5% Gew.
MSF 1492M HG 80/20 + 2,5%
Gew.
MSF 1492M HG 80/20 + 5% Gew.

Verarbeitungsparameter

Im ersten Schritt wurden die optimalen Parameter fiir die Verarbeitung ermittelt. Um dem Umfang
dieser Arbeit gerecht zu werden, wurden dreiundzwanzig Proben mit unterschiedlichen Steuergrofien
bzw. Materialien erstellt. Diese sind in der Tabelle 2 und 3 aufgelistet. Anhand der gemessenen
mechanischen Eigenschaften und der optischen Beurteilung der Proben wurden die idealen Parameter
fiir die weiteren Verfahren gewihlt. Fiir jede Variante wurden mindestens zwei Proben gefertigt und
ausgewertet. Daher sind die gemessenen Daten, aufgrund der geringen Stichprobe, nicht statistisch
abgesichert. Dennoch geniigt deren Aussagekraft, um eine grobe Abschitzung beziiglich deren

Verarbeitbarkeit zu treffen.

Zuerst wurde die Verarbeitungstemperatur des Extruders sowie die Zylinder- und

Werkzeugtemperatur der Spritzgussmaschine ermittelt. Dabei wurde untersucht, ob sich die Proben
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bei 265°C oder 275°C besser verarbeiten lassen. Es hat sich gezeigt, dass sich die Proben bei 275°C
einfacher verarbeiten lassen. Dies konnte unter anderem damit zusammen héngen, dass die 275°C
etwas hoher iiber der Schmelztemperatur von PET liegen. Im néchsten Schritt wurden der Druck und
die Scherrate veridndert. Wobei der Vor- bzw. Nachdruck stets gleich war. Bei einer Scherrate von 120
Umdrehungen pro Minute konnte eine deutlich hohere Bruchdehnung gemessen werden als bei jenen
Proben, welche mit einer geringeren Scherrate erstellt wurden. Jedoch wurde an den Probenrindern
eine stark ausgeprdgte Hautbildung festgestellt. =~ Welche vermutlich auf einen nicht zu

vernachlidssigendem Abfall der Viskositit zuriickzufiihren ist. Aus diesem Grund wurde eine Drehzahl
von 77 % beibehalten. Zudem wurde ein Druck von unter 350 bar ausgeschlossen, da jene Proben
welche mit einem Vor- bzw. Nachdruck von 250 bar gefertigt wurden, aufgrund ihrer
Oberflachenbeschaffenheit nicht weiter ausgewertet werden konnten.  Nachdem, wie oben
beschrieben, die geeigneten Parameter fiir die Verarbeitung von PET festgelegt wurden, mussten
diese auch fiir das PE-LD bzw. die Blends getestet werden. Diese zeigten, wie bei PET, eine

verhiltnisméBig gute Verarbeitbarkeit.
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Tabelle 2: untersuchte Verarbeitungsparameter (Teil 1)

Konrad-Lorenz W. Danzl

Nummer Vortrocknen Extruder Spritzgiellen Material ~ Bezeichnung
Zeit Temp. Temp.  Verweilzeit  Drehzahl Zylindertemp. Moldtemp. Vordruck Nachdruck  Druckzeit
(h] [°C] [°C] [min] [U/min] [°C] [°C] [bar] [bar] [s]
1 15 120 265 5 77 265 140 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
2 6 120 275 3 77 275 120 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
3 6 120 265 3 77 265 120 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
4 6 120 265 3 77 265 80 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
5 6 120 275 3 77 275 80 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
6 15 80 275 3 77 275 80 450 450 10 PET PET 1101 INVISTA
7 15 120 275 3 77 275 80 250 250 10 PET  PET 1101 INVISTA
8 15 120 275 3 40 275 80 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
9 15 120 275 3 100 275 80 350 350 10 PET  PET 1101 INVISTA
10 16 80 275 3 77 275 60 350 350 10 Blend  PET/LDPE 80/20
11 16 80 275 3 77 275 80 350 350 10 Blend  PET/LDPE 80/20
12 16 80 275 3 77 275 80 450 450 10 Blend PET/LDPE 80/20
13 15 80 260 3 77 260 80 350 350 10 LDPE LDPE 290 E DOW
14 15 80 270 3 77 270 80 350 350 10 LDPE LDPE 290 E DOW
15 15 80 275 3 77 275 80 350 350 10 LDPE LDPE 290 E DOW
16 15 80 275 3 77 275 80 450 450 10 LDPE LDPE 290 E DOW
17 15 80 280 3 77 280 80 350 350 10 LDPE LDPE 290 E DOW
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Tabelle 3: untersuchte Verarbeitungsparameter (Teil 2)

Konrad-Lorenz W. Danzl

Nummer Vortrocknen Extruder Spritzgiel3en Material ~ Bezeichnung
Zeit Temp. Temp.  Verweilzeit Drehzahl Zylindertemp. Moldtemp. Vordruck Nachdruck  Druckzeit
(h] [°C] [°C] [min] [U/min] [°C] [°C] [bar] [bar] [s]

18 6 80 275 3 77 275 80 450 450 10 PET  PET 1101 INVISTA
19 80 275 3 77 275 80 450 450 10 LDPE  LDPE 290 E DOW
20 80 275 3 77 275 80 450 450 10 Blend  PET/LDPE 80/20
21 17 100 275 3 77 275 80 450 450 10 PET  PET 1101 INVISTA
22 17 100 275 3 77 275 80 450 450 10 LDPE LDPE 290 E DOW
23 17 100 275 3 77 275 80 450 450 10 Blend PET/LDPE 80/20
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Differential Scanning Calorimetry (DSC)

Um das Verfahren ordnungsgemifl durchfiihren zu konnen, sind mehrere Rahmenbedingungen
einzuhalten. Zudem wird eine Referenz benotigt, welche zum Abgleich der an der Probe gemessenen
energetischen Veridnderungen dient. In den vorliegenden Messungen wurde Luft als Referenz
herangezogen. Um die aufgenommenen bzw. abgegebenen Warmestrome zu erfassen, muss sowohl
die Probe als auch die Referenz unter denselben Rahmenbedingungen aufgeheizt und abgekiihlt
werden. Die Abkiihl- und Aufheizrate konnen frei gewdhlt werden. Anhand des Abkiihl- und
Aufheizverlaufes pro Zeiteinheit, konnen verschiedenste Aussagen iiber die Eigenschaften der Probe
getroffen werden [62], [63]. Weiter ermoglicht dieses Verfahren, einen Einblick in die thermische
Vorgeschichte des Materials zu bekommen, wie z.B. Verarbeitungsbedingungen und physikalische
Alterung. Beispielsweise kann eine Nachkristallisation im DSC-Verlauf auf eine zu geringe
Werkzeugtemperatur beim SpritzgieBen hinweisen. Jedoch konnen diese Informationen nur beim
Auswerten des ersten Heizlaufes ermittelt werden. Der Begriindung liegt darin, dass nach dem ersten
Heizlauf eine kontrollierte Abkiihlung stattfindet.  Erst beim zweiten Heizlauf werden die

Materialkennwerte ermittelt [64], [62], [32].

Fiir diese Arbeit, waren im speziellen die Schmelzbereiche der einzelnen Kunststoffe von Interesse.
Auf der einen Seite musste gewihrleistet werden, dass die Kunststoffe bei der gewihlten
Verarbeitungstemperatur schmelzen. Auf der anderen Seite durfte die Verarbeitungstemperatur nicht
zu hoch gewihlt werden, damit es zu keinen Abbauvorgingen kommt und der Kunststoff in Folge
irreversible beschiddigt wird. Auf Grundlage der Verarbeitungstemperatur wurde fiir das DSC-

Verfahren ein Temperaturbereich von 0°C bis 300°C gewihlt.

Zuerst wurde das Material auf 300°C erhitzt um Informationen iiber dessen Vorgeschichte zu erhalten
und anschlieBend kontinuierlich auf 0°C gekiihlt. Dann wurde dieser Vorgang wiederholt. Im zweiten
Durchgang wurden Informationen zu den Eigenschaften des Materials ermittelt. In Tabelle 10 sind die

Kunststoffe und deren detektierten Schmelzbereiche aufgelistet.

Die Messdaten wurden mittels energetischer Verdnderung unter Zuhilfenahme folgender Gerite und

Bedingungen ermittelt:

=  Waage: Sartorius LE 225 D

= Probeneinwaage: 5 mg +/-10%

= Wiegepresse: Tzero Press

=  DSC - Gerit: TA Instruments DSC Q2000

= Kiihlsystem: TA Instruments Liquid Nitrogen Cooling Accessory
(LNCS)

= Tiegel: TA Instruments Standard Pan bzw. Standard Lid

(Material: Aluminium)

=  Referenzmaterial: Luft
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= Spiilgas:
= Temperaturbereich:

=  Heizrate:

= Abkiihlrate:

= Software:

= Auswertung:

Konrad-Lorenz W. Danzl

50 ml Stickstoff
0°C -300°C

10 X

min

10 2=
min

TA Instruments Explorer Advantage v5.4.0

Universal Analysis

Die analysierten Materialien (siche Tabelle 10) wurden folgender Prozedur unterzogen ':

Phase 1

eAbkiihlung auf eine Temperatur von 0 °C

e Aufheizvorgang bis 300 °C

¢10 min bei der Temperatur von 300 °C halten

eAbkihlen auf eine Temperatur von 0 °C

Phase 2

e Aufheizvorgang bis 300 °C

*10 min bei der Temperatur von 300 °C halten

e Abkihlen auf 40°C

eSelbststandiges Abkihlen auf

Raumtemperatur

Abbildung 10: Parameter der Phasen (DSC).

Doppelschneckenextruder

Ein Extruder kann zur Herstellung von Halbzeugen, Rohren oder Folien verwendet werden und ist

durch seine kontinuierliche Arbeitswese gekennzeichnet [48], [32]. Dabei kann die zugefiihrte

Formmasse in festem bis fliissigen Zustand vorliegen. Je nach Anwendung wird einer der folgenden

drei Extruder eingesetzt:

1. Einschneckenextruder
2. Doppelschneckenextruder

3. Planetenwalzenextruder [32]

Fiir diese Arbeit wurde der Schneckenextruder Haak Mini Lab II eingesetzt. Dieser besitzt zwei

nebeneinander liegende Schnecken, welche sich gegenldufig rotieren. Die Stege der einen Schnecke

! Abkiihl- und Aufheizrate betrugen 10 K/min.
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gehen in die Génge der anderen iiber. Der Aufbau einer Schnecke ist mit der geometrischen Form
einer Schraube vergleichbar. Diese konnen entweder gleichsinnig oder gegensinnig rotieren. Die
Besonderheit des gegenlidufigen Doppelschneckenextruders besteht darin, dass die Forderung
unabhiéngig von der Reibung zwischen Material und Zylinderwand stattfindet. Daher wird auch oft

vom Prinzip der Zwangsforderung gesprochen [32].

Ablauf der Extrusion

Die Materialien wurden dem Extruder in fester Form zugefiihrt. Mischungen wurden, bevor diese dem
Extruder beigefiigt wurden, zusitzlich mechanisch vermischt. Dadurch soll eine moglichst homogene
Mischung gewihrleistet werden. Zudem wurden das PET und die zerkleinerten Mehrschichtfolien in
einem vorherigen Prozess im Ofen vorgetrocknet, um eine Hydrolyse zu verhindern. AnschlieBend
wurden die Materialien von dem Extruder verarbeitet. Fiir den Verarbeitungsprozess wurden folgende

Parameter ausgewahlt:
i.  Temperatur: 275°C
ii. Verweilzeit: 3 min
U
1ii. Drehzahl: 7T —
min
Nachdem das Material bei einer Verweilzeit von drei Minuten, einer Drehzahl von 77 pr und einer

Temperatur von 275°C verarbeitet wurde, wird es in einem fluiden Zustand ausgegeben.

In Tabelle 4 sind jene Materialen aufgelistet, welche mit dem Extruder verarbeitet wurden. Zudem
wurde aufgezeichnet, in welcher geometrischer Form und Zustand die vorliegenden Materialien dem

Extruder beigefiigt wurden.

Tabelle 4: Materialien welche dem Extruder beigefiigt wurden.

Material Zustand Geometrie

PET virgin Granulat

R-PET recycelt splitterformiges Granulat
LDPE virgin Granulat

Mehrschichtfolie’  recycelt splitterformiges Granulat
Kraton FG1901 G  virgin Granulat
Kraton G1643 M virgin Granulat
Lucofin 1492M HG virgin Granulat

* Verpackung Untertasse ,,Hiitthaler Rauchschinken®
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Die Verarbeitung mittels Extruder wurde unter Zuhilfenahme folgender Gerédte und Bedingungen

durchgefiihrt:
=  Extruder: Haake Mini Lab II
= Waage: Sartorius LE 225 D
= Zugefiihrte Masse pro Durchgang: 4 g +/-10%
=  Extrusion Atmosphire: Luft
=  Verarbeitungstemperatur: 275°C
=  Verweilzeit: 3 min
SpritzgieBen

Es existiert eine grole Anzahl an Einflussgrolen, welche sich entscheidend auf die Qualitit des
Produktes auswirken konnen. Das Verfahren ist in folgende drei Prozessschritte zu unterteilen [48],

[65].

Prozessschritte
1. Einspritzen

2. Nachdriicken und Kiihlen

3. Formteil aus Werkzeug entfernen [48]

Bei der verwendeten Maschine handelt es sich um eine KolbenspritzgieBmaschine, welche keine
Schnecke besitzt. Zuerst wird das Material, welches sich in einem flieBenden Zustand befindet in das
Werkzeug ,,gespritzt™. Dabei kann der Druck und die Zeit, mit der das Fluid in das Werkzeug gedriickt
wird, frei gewihlt werden. Anschlieend folgt der Nachdruck, welcher in den meisten Fillen in etwa
50-70% des Vordruckes entspricht. Wenn die Kiihlzeit voriiber ist, kann das Formteil aus dem

Werkzeug entnommen werden und der nichste Zyklus beginnt [48], [65].

Auch wenn dieser Zyklus nur einige Sekunden andauert, haben die gewihlten Parameter einen
entscheidenden Einfluss auf die Qualitédt des Outputs. Dazu zéhlen unter anderem die Eigenschaften
des Endproduktes. Daher muss - bei der Wahl der geeigneten Parameter - auf mehrere
Rahmenbedingungen geachtet werden. In Abbildung 11 wird der Einfluss des gewahlten Druckes auf
die Eigenschaften der Materialien aufgezeigt. So kann beispielsweise eine zu hoch gewihlte
Temperatur zu einer Verringerung der Schlagzihigkeit fithren, da wéhrend der Verarbeitung ein

molekularer Abbau stattfindet [48].
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Einspritzen Kompression Nachdruck

QOberflache, Kontur- Gewicht, Abmessungen, Verzug. Schwindung, Lunker,
0 Verzug, ausformung, Einfalistellen, Orientierung innere Schichten
S | Kristalinitat, Grat.
% | Orientierung, Gewicht,

Randschichten | Abmessungen

Maximal
. aximal Druck Siegelpunkt
3]
S
°
=
@
e
£
o
)
@
N
=
g Umschalt-
punkt ~
Zetit

Abbildung 11: Einfluss des Druckes auf die Qualitiitsmerkmale des Werkstoffes [65].

In Abbildung 11 sind einige Abweichungen aufgelistet, welche bei einem ungiinstig gewihlten Druck

auftreten konnen. Dabei werden die qualitativen Abweichungen in drei Phasen aufgeteilt [65].

Auf den nichsten Seiten sind die exakten Parameter aufgelistet, welche fiir diese Arbeit verwendet
wurden. Die Verarbeitung mittels Spritzguss wurde unter Zuhilfenahme folgender Gerite und

Bedingungen ermittelt:

= Spritzgussmaschine: Haake Mini Jet 2

=  Werkzeugformen: Flachzugprobe DIN EN ISO 527-2, Typ 5A
Schlagzugproben DIN EN ISO 8256

= Zylindertemperatur: 275°C

=  Werkzeugtemperatur: 80°C

*  Vordruck: 400 bar

= Nachdruck: 400 bar

= Vor- bzw. Nachdruck Dauer: 10 s

= Restkiihlzeit bis zur Herausnahme: ca. 1 min

= Auswertung: Universal Analysis

Proben Priparation

Nachdem die Proben aus dem Werkzeug entnommen wurden, konnten diese nicht direkt auf ihre
mechanische Bestindigkeit gepriift werden. Die Proben mussten zuerst préipariert werden, um
Unreinheiten bzw. UnregelméBigkeiten zu entfernen. AnschlieBend wurden diese darauf untersucht ob
deren geometrische Form mit der Norm vereinbar ist. Erst als diese zwei Bedingungen erfiillt waren,
konnten die Proben fiir die Versuchsdurchfiihrung freigegeben werden. Dabei wurden fiir die Zug-

bzw. die Schlagzugproben folgende Normen DIN EN ISO 527-2 (5A) [66] bzw. DIN EN ISO 8256
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[67] herangezogen. Fiir die Priparation der Proben wurden folgende Werkzeuge und Normen

herangezogen:

=  Schlagzugprobengeometrie: 60 mm x 10 mm x 1 mm

= Zugprobengeometrie: It. DIN EN ISO 527-2 Typ A

=  Schleifpapier: SiC Paper #1200 (Struers)

= Schneide Werkzeug 1: allg. Schneideschere

=  Schneide Werkzeug 2: Rasierklinge (Hugo Herkenrath)

= Lehre: Messschieber mit Digitalanzeigen

= Umgebungstemperatur: Raumtemperatur ca. 25°C
Zugversuch

Im Vergleich zu anderen Werkstoffen, miissen bei der Priifung von Kunststoffproben einige
Rahmenbedingungen beriicksichtigt werden. Zum einen sind deren Figenschaften stark
temperaturabhiingig. Dies trifft besonderes bei thermoplastischen Kunststoffen zu. Daher wurde darauf
geachtet, dass die Proben bei Raumtemperatur (ca. 23°C) gelagert wurden und von dufleren Einfliissen
wie z.B. Licht geschiitzt waren. Zum anderen hat die Belastungsgeschwindigkeit einen wesentlichen

Einfluss auf das plastische Verhalten. Bei der Priifung der vorliegenden Proben wurde daher eine

Belastungsgeschwindigkeit von 10 % gewdhlt [62].

Fiir diese Arbeit waren im speziellen der E-Modul, die Zugfestigkeit und die Bruchdehnung von

Interesse. Im Kapitel Ergebnisse sind die zugehorigen Diagramme beigelegt.

Die Versuche wurden unter Zuhilfenahme folgender Gerite und Bedingungen ermittelt:

*  Priifmaschine: Zwick Z050

= Versuchsgeschwindigkeit: 10 mm/min.

=  Umgebungstemperatur: Raumtemperatur ca. 25°C

=  Software: testXpert 11

»  Kraftsensor: 1 kN
Schlagzugversuch

Der Schlagzugversuch wird durchgefiihrt, um Informationen iiber das Zahigkeitsverhalten des
Materials zu erlangen. Jedoch konnen die gleichen Materialien unterschiedliche Ergebnisse
hervorbringen. Der Grund liegt darin, dass Faktoren wie z.B. Abkiihlbedingungen oder Orientierung

einen starken Einfluss auf dessen Eigenschaften haben [48].

Die Schlagzugproben wurden nach DIN EN ISO 8256 Methode A gekerbt und getestet. Zum Kerben
der Proben wurde eine motorisierte Kerbmaschine von Instron eingesetzt. Um den Kerbabstand

moglichst exakt zu bestimmen, wurde das Mikroskop Zeiss Stemi 2000-C eingesetzt. Zudem wurde
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das Pendelschlagwerk vor jeder Anwendung kalibriert. Die Ergebnisse des Schlagzugversuches

wurden auf Basis der Formel 1 ausgegeben.

Formel 1: Berechnung der Energiedifferenz

E=m=#*gx*L* (cosa; —cosay) [68]

Die Vorbereitung bzw. Versuchsdurchfithrung wurde unter Zuhilfenahme folgender Gerite und

Bedingungen bewerkstelligt:
= Pendelschlagwerk: Instron CEAST 9050
o Hammer: Instron Typ 7600.302,2 7, 15 g,
Auftreffgeschwindigkeit 2,9 %

= Kerbmaschine: Instron CEAST Type 6951, motorisiert
o Anzeige: Digital
o Kerbgeschwindigkeit: ca. 20 %
= Mikroskop: Zeiss Stemi 2000-C
o Software: AxioVision Rel.4.8
o Beleuchtung: KL 1500 LCD
=  Umgebungstemperatur: Raumtemperatur ca. 23 °C

Rasterelektronenmikroskop
Die Proben wurden mit einer diinnen Goldbeschichtung iiberzogen, um eine ausreichende
Leitfahigkeit zu gewéhrleisten. Zudem wurde an den Seiten Silber aufgebracht. Die Vorbereitung bzw.

Versuchsdurchfithrung wurde unter Zuhilfenahme folgender Gerite und Bedingungen bewerkstelligt:

¢ Elektronenmikroskop: Philips XL-30 Rasterelektronenmikroskop

e Detektor: EDX-Detektor (EDAX Sapphir)

e Beschleunigungsspannung: 10 kV

e Anlage zur Beschichtung: Agar Sputter Coater B7340
Plattenpresse

Mit diesem Verfahren konnen gepresste Platten hergestellt werden. Neben dem Spritzgussverfahren,
wurde auch die Plattenpresse zur Erzeugung von Probekorpern angewandt. Denn im Gegensatz zum
Spritzgiesen sind beim Plattenpressen sind die Polymerketten nahezu orientierungsfrei. Vorausgesetzt,
die Polymerketten wurden vor der Verarbeitung nicht ausgerichtet [48], [69]. Ein Nachteil an diesem
Verfahren ist, dass keine Mischung einer moglichen inhomogenen Masse stattfindet. Somit muss vor
der Verarbeitung sichergestellt werden, dass eine homogene Masse vorliegt. Das Material wird in fiinf

Phasen unter unterschiedlichen Bedingungen bearbeitet.
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Die Vorbereitung bzw. Versuchsdurchfithrung wurde unter Zuhilfenahme folgender Gerdte und

Bedingungen bewerkstelligt:

e Presse: Plattenpresse Collin 200 P
e Presskraft: max. 125 kN
e Antihaft-Spray: WD-40 Hochleistungs PTFE Schmierspray
e Anzahl der Phasen: Fiinf
e Heizrate: 5
min
o Kiihlrate: 5
min

Die ausgewihlten Materialien wurden folgender Prozedur unterzogen:

eTemperatur:  105°C Zeit: 5 min
eDruck: 10 bar Rate: 0K/min
eTemperatur:  180°C Zeit: 16 min
eDruck: 20 bar Rate: 5K/min
eTemperatur:  275°C Zeit: 20 min
eDruck: 40 bar Rate: 5K/min
eTemperatur:  275°C Zeit: 3 min
eDruck: 60 bar Rate: 0K/min
eTemperatur:  30°C Zeit: 50 min
eDruck: 70 bar Rate: 5K/min

Abbildung 12: Die einzelnen Phasen des Pressvorganges.
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Ergebnisse

In dem folgenden Kapitel werden die Ergebnisse présentiert. Diese werden grob in drei Abschnitte
unterteilt. Im ersten Abschnitt werden die ermittelten Parameter fiir die Versuchsdurchfithrung
aufgezeigt. Im néchsten Abschnitt werden die gemessenen mechanischen Eigenschaften sowohl fiir
die gepressten als auch spritzgegossenen Proben grafisch dargestellt und erldutert. Zudem werden die
Bilder der Bruchoberfliche, welche mit dem Rasterelektronenmikroskop gefertigt wurden, vorgelegt.

Im letzten Teil werden die ermittelten Daten aus dem DSC Verfahren bereitgestellt und erldutert.

Es wurden folgende Parameter gewéhlt:

Trocknen
e Temperatur: 100°C
e Zeit: 15h

Extruder
e Extrusionstemperatur: 275°C

e Verweilzeit: 3 min

e Drehzahl: 77 L
min

Spritzgussmaschine
e  Zylindertemperatur: 275°C
e  Werkzeugtemperatur: 80°C
e Vordruck: 450 bar
e Nachdruck: 450 bar

e Druckzeit: je 10 s

Mechanischen Eigenschaften

In dem folgendem Abschnitt, werden die Ergebnisse aus den Zug- und Schlagzugversuchen sowohl
grafisch als auch in einer Tabelle mit den exakten Werten prisentiert. Bei den ermittelten
mechanischen Eigenschaften handelt es sich um die Zugfestigkeit, E-Modul, Bruchdehnung und die

Schlagzugzihigkeit.

In Abbildung 13 wurde die Schlagzugzihigkeit von PE-LD in Kilojoule pro Quadratmeter
aufgetragen. Auf der linken Seite sind die Ergebnisse von den Proben welche mit der Presse gefertigt
wurden dargestellt, wahrend auf der rechten Seite die Ergebnisse von den Proben welche mit

Spritzguss gefertigt wurden, vorgestellt werden. Die Auswertung zeigt, dass beide Probensitze einen

arithmetischen Mittelwert von ungefdahr 100 % aufweisen. Die Streuung ist ebenfalls bei beiden

Probensitzen dhnlich. Somit kann anhand der Schlagzugzihigkeit kein signifikanter Unterschied
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festgestellt werden. Jedoch lassen die Werte auf ein zidhes Verhalten schliefen, welches bei PE-LD zu

erwarten ist.

LDPE (versch. Verfahren)
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Abbildung 13: Schlagzugzihigkeit von LDPE mit verschiedenen Verfahren.

Bei der Betrachtung des E-Moduls in Abbildung 14 ldsst sich fiir den arithmetischen Mittelwert eine
Differenz erkennen, welche aufgrund der geringen Streuung die Aussage zuldsst, dass jene Proben,
welche mit der Presse gefertigt wurden, einen hoheren E-Modul im Vergleich zu dem anderen
Probensatz aufweisen. In der Vergleichsstudie wurde fiir das PE-LD ein Mittelwert von 95 MPa
gemessen [58]. Dieser Wert liegt deutlich unter dem Mittelwert, welcher in dieser Studie fiir PE-LD
ermittelt wurde. Dies kann mehrere Griinde haben. Wie bereits erwihnt, konnen sich die spezifischen
Eigenschaften der Materialien unterscheiden, wie zum Beispiel deren mittlere molare Masse und vor
allem auch der Verzweigungsgrad. Ein weiterer Einfluss konnten die unterschiedlichen

Verarbeitungsbedingungen sein.
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Abbildung 14: E-Modul von PE-LD mit verschiedenen Verfahren.
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Abbildung 15: Zugfestigkeit von PE-LD mit verschiedenen
Verfahren.

Bei den Ergebnissen der Zugfestigkeit lassen sich keine signifikanten Unterschiede erkennen. Beide
Verfahren ergeben eine Zugfestigkeit zwischen 11 und 12 MPa. Nur die gepressten Proben weisen
eine etwas breitere Streuung auf. Die Vergleichsstudie zeigt &dhnliche Werte auf. Erst die
Bruchdehnung zeigt einen deutlichen Unterschied zwischen den zwei gewihlten Verfahren auf. Jene
Proben, welche mit der Presse verarbeitet wurden, weisen eine Bruchdehnung von 550% bei einer
Standardabweichung von 124% auf. Diese Werte konnen durch die Vergleichsstudie bestétigt werden
[58]. Jene Proben, welche mit dem Spritzgussverfahren hergestellt wurden, zeigen eine deutliche

geringere Bruchdehnung von 116% bei einer Standardabweichung von 5% auf.
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Abbildung 16: Bruchdehnung von PE-LD mit verschiedenen Verfahren.

Da PET mit der Presse nicht verarbeitet werden konnte, sind die folgenden Ergebnisse auf das
Spritzgussverfahren zu beziehen. Bei den Grafiken wurden die Ergebnisse, welche denselben
Vertrdglichkeitsvermittler beinhalten, mit der gleichen Farbe dargestellt. Jedoch ist darauf zu achten,
dass der linke Balken stets eine Dosierung von 2,5% Gew. wiedergibt wihrend der rechte Balken eine
Dosierung von 5% Gew. beinhaltet. Die Dosierung wurde auf das Gesamtgewicht der vorhandenen
Mischung bezogen. Finzelne Balken zeigen die Auswertung der Blends bzw. der einzelnen
Komponenten denen kein Vertrdglichkeitsvermittler zugefiigt wurde. Wenn groflere Abweichungen
zwischen den einzelnen Zusammensetzungen aufgetreten sind, wurden jene Werte, welche nicht

deutlich zu erkennen sind, zusitzlich in einer eigenen Grafik nochmals vergrofiert dargestellt.

PET und PE-LD zeigen deutliche Unterschiede beziiglich deren Schlagzugzihigkeit auf. Wahrend
PET eine gemittelte Schlagzugzihigkeit von 24 % aufweist, liefert PE-LD einen vier Mal so grof3en

Wert. Anders das recycelte PET, dieses weist einen halb so groBen Wert wie das nicht recycelte PET
auf. Weiter ist der Abbildung 17 zu entnehmen, dass die Blends eine geringere Schlagzugzihigkeit
wie deren einzelne Komponenten besitzen. Dennoch zeigt die MSF eine Schlagzugzihigkeit von 26

k—]2 auf. Dies entspricht einer doppelt so grolen Schlagzugzihigkeit wie das Blend aus PET und PE-LD
m

und einer drei Mal so groflen Schlagzugzihigkeit wie das Blend aus R-PET und PE-LD. Die Streuung
befindet sich sowohl bei den einzelnen Komponenten als auch den Blends in einem tolerierbaren

Bereich.
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Abbildung 17: Schlagzihigkeit der einzelnen Komponenten und der Blends ohne Compatibilizer.

In Abbildung 18 werden die Ergebnisse betreffend der Schlagzugzihigkeit fiir Blends mit und ohne
Vertrdglichkeitsvermittler présentiert. Von links beginnend werden zuerst die Werte fiir den
Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G vorgestellt. Dieser zeigt fiir die reine PET und LDPE Mischung
eine betrdchtliche Steigerung der Schlagzugzihigkeit. Durch das Beifiigen von 2,5% FG1901 G,

konnte ein Wert von 47 % erreicht werden. Bei 5% FG1901 G steigerte sich die Schlagzugzihigkeit

nochmals um ungeféhr 30%, auf 66 % Bei den Blends, welche aus recycelten PET und PE-LD

bestehen, zeigt sich ein anderes Verhalten. Hier konnte durch Beifiigen des Vertriglichkeitsvermittlers
FG1901 G keine wesentliche Verdnderung festgestellt werden. Dennoch liegen die Werte minimal
tiber jenem Blend ohne Vertriaglichkeitsvermittler. FEin &hnliches Verhalten ist bei den
Mehrschichtfolien zu erkennen. Bei dieser Mischung fithrte der Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G
bei Zufiigen von 2,5%, zu einer Verringerung der Schlagzugzihigkeit auf 18 Kilojoule pro
Quadratmeter und bei Zufiigen von 5% zu einer Halbierung auf 8 % Der Einsatz des zweiten
Vertriglichkeitsvermittlers G1643 M zeigt ein verhéltnisméBig dhnliches Verhalten. Bei den reinen
Blends aus PET und PE-LD konnte die Schlagzugzihigkeit auf 43 % gesteigert werden. Dabei
wurden sowohl fiir den Einsatz von 2,5% G1664 M als auch 5% G1643 M dieselben gemittelten
Werte gemessen. Durch die Verdopplung des Vertrdglichkeitsvermittlers konnte nur eine breitere
Streuung beobachtet werden. Bei den Blends, welche aus R-PET und LDPE bestehen, konnte durch
den FEinsatz von G1643 M keine Veridnderung festgestellt werden. Die Mehrschichtfolie zeigte bei

dem Einsatz von 2,5% G1643 M eine Halbierung der Schlagzugzihigkeit auf 9 % Wihrend ein

39


https://www.tuwien.at/bibliothek
https://www.tuwien.at/bibliothek

Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar.

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

thele

(]
lio
nowledge

b

i
r

Diplomarbeit Konrad-Lorenz W. Danzl

Anteil von 5% G1643 M zu einer gemittelten Schlagzugzihigkeit von 21 % fiihrte. Dieser Wert,

wirde in etwa jenem Wert entsprechen, welche die Mehrschichtfolie ohne Zugabe eines
Vertriaglichkeitsvermittlers erreicht. Jedoch ist die Streuung sehr groB3, wodurch keine verléssliche

Aussage moglich ist.

Auch bei dem dritten Vertriaglichkeitsvermittler, 1492M HG, konnte im Grofen und Ganzen ein
dhnliches Verhalten wie bei den zwei vorhergehenden Vertriglichkeitsvermittlern beobachtet werden.

So konnte auch hier, bei den Blends, welche aus PET und LDPE bestehen, eine enorme Steigerung

erzielt werden. Durch Beifiigen von 2,5% 1492M HG wurde eine Schlagzugzihigkeit von 59 %

erreicht. Im Vergleich dazu erreichte das reine Blend eine Schlagzugzihigkeit von 11 % Das
entspricht nahezu einer Versechsfachung. Bei einem Anteil von 5% 1492M HG, wurde eine gemittelte

Schlagzugzihigkeit von 71 % gemessen. Dieser Wert geht iiber eine Versechsfachung hinaus. Somit
zeigte dieser Vertrdglichkeitsvermittler, den stirksten Einfluss auf jene Blends, welche aus PET und
PE-LD bestehen. Fiir die Blends, welche aus R-PET und PE-LD zusammengesetzt sind, konnte durch
die unterschiedliche Dosierung keine Verdnderung festgestellt werden. Dennoch fiihrte der Einsatz
von 1492M HG zu einer geringen, aber zu vernachldssigenden, Steigerung der Schlagzugzéhigkeit.
Bei den Blends, welche aus dem recycelten PET und PE-LD bestehen, konnte keiner der drei
Vertrdglichkeitsvermittler eine wesentliche Verdnderung der Schlagzugzihigkeit vorweisen. Wihrend
der Anteil von 2,5% 1492M HG bei den Mehrschichtfolien zu einer deutlichen Verringerung der
Schlagzugzihigkeit fiihrte, konnte durch Beifiigen von 5% 1492M HG in etwa der gleiche Wert wie
ohne den Einsatz eines Vertriglichkeitsvermittler erreicht werden. Die Streuung ist bei beiden
Probensdtzen in einem akzeptablen Bereich. Die Mehrschichtfolie betreffend konnte dieser

Vertrdglichkeitsvermittler die besten Ergebnisse vorweisen. Dennoch ist zu beriicksichtigen, dass

FG1901 G #dhnliche Werte aufweist.

Weiter wurden die E-Module der einzelnen Komponenten und Mischungen ermittelt. In Abbildung 19
werden zuerst die Ergebnisse der reinen Komponenten und anschlieBend die Ergebnisse der Blends
ohne und mit Vertraglichkeitsvermittler aufgezeigt. Auf der einen Seite weist das reine PET einen
gemittelten E-Modul von 2880 MPa auf. Das R-PET verhilt sich mit 2507 MPa dhnlich wie das reine
PET. Auf der anderen Seite, wurde beim PE-LD ein Wert von 268 MPa gemessen. Bei der
Betrachtung der Blends, denen kein Vertrdglichkeitsvermittler zugefiigt wurde, zeigt das Blend,
welches aus dem reinen PET und PE-LD besteht, den grofiten Wert von 1804 MPa auf. Wihrend
jenes Blend, welches aus R-PET und PE-LD besteht, den geringsten E-Modul mit 1403 MPa aufweist.
Die Mehrschichtfolie befindet sich mit 1685 MPa im mittleren Bereich der vorhergehenden Werte.

Dennoch kann aufgrund der Streuung kein wesentlicher Unterschied festgestellt werden.
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Abbildung 18: Schlagzugzihigkeit von Blends mit und ohne Vertriglichkeitsvermittler.
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Abbildung 19: E-Modul der einzelnen Komponenten und der Blends ohne Vertriglichkeitsvermittler.

In Abbildung 20 sind die Werte fiir die Blends mit Vertrdglichkeitsvermittler aufgelistet. Die
gesamtheitliche Betrachtung dieser Ergebnisse zeigt auf, dass im Wesentlichen keine groB3en
Unterschiede zwischen den verschiedenen Vertriglichkeitsvermittlern als auch den Blends vorhanden
sind. Von links beginnend weist der Einsatz des Vertriglichkeitsvermittlers FG1901 G bei jenem
Blend mit reinem PET einen Wert von 1813 MPa auf. Dieser entspricht jenem Wert, welcher die
Blends  ohne  Vertriglichkeitsvermittler — aufweisen. Bei der  Verdoppelung  des
Vertrdglichkeitsvermittlers auf 5%, sinkt der E-Modul auf 1516 MPa. Wihrend sich die Streuung
leicht verringert. In der Vergleichsstudie konnte ein dhnliches Verhalten festgestellt werden [58]. Bei
den Blends, welche aus R-PET bestehen, sind aufgrund der Dosierung keine signifikanten
Verdnderungen zu erkennen. Dennoch fiihrt der Einsatz von FG1901 G im Vergleich zu dem reinen
Blend zu einer Steigerung des E-Moduls. Bei den Mehrschichtfolien verhilt es sich umgekehrt. Hier
fiihrt der Einsatz von FG1901 G bei beiden Dosierungen zu einer Verringerung des E-Moduls. Zudem

konnte zwischen den Dosierungen kein signifikanter Unterschied festgestellt werden.

Als néchstes folgen die Ergebnisse, welche sich durch das Beifiigen von G1643 M ergeben haben. Bei
den Blends, welche aus reinem PET bestehen, fiihrte der Einsatz von 2,5% G1643 M zu einer
Verringerung des E-Moduls auf 1422 MPa. Wihrend der Einsatz von 5% G1643 M einen Wert von
1397 MPa aufweist. Bei jenen Blends, welche R-PET beinhalten, konnte eine geringe Steigerung des
E-Moduls beobachtet werden. Dennoch kann aufgrund der Streuung kein wesentlicher Einfluss

bestimmt werden. Bei der Mehrschichtfolie fiihrte die Zugabe von G1643 M zu fast denselben
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Ergebnissen wie ohne Vertriglichkeitsvermittler. Zumindest konnte eine Verringerung der Streuung

bewerkstelligt werden.

Auch das Beifiigen von 1492M HG fiihrte zu keinen signifikanten Verdnderungen. Bei allen drei
Blends konnten aufgrund der unterschiedlichen Dosierung keine aussagekriftigen Verdnderungen
festgestellt werden. Wihrend der Vertrdglichkeitsvermittler bei den Blends mit reinem PET zur
Verringerung des gemittelten Wertes fiihrte, konnte bei den Blends mit R-PET ein geringfiigiges
Anheben der gemittelten Werte beobachtet werden. Dennoch kann aufgrund der Streuung keine
wesentliche Veridnderung festgestellt werden. Bei den Mehrschichtfolien verhilt es sich #hnlich.
Durch das Beifiigen des Vertriglichkeitsvermittlers konnten sowohl in der Streuung als auch bei den

gemittelten Werten keine signifikanten Unterschiede festgestellt werden.

Im néchsten Abschnitt werden die Ergebnisse betreffend der Zugfestigkeit prisentiert. In Abbildung
21 werden die Ergebnisse der reinen Komponenten und der Blends ohne Vertriglichkeitsvermittler

aufgezeigt.

Sowohl die einzelnen PET Komponenten als auch die reinen Blends weisen sehr dhnliche Ergebnisse
auf. Wihrend bei dem reinem PET und dem R-PET eine gemittelte Zugfestigkeit von 58 bzw. 55 MPa
gemessen wurde, bewegt sich der gemittelte Wert der Blends zwischen 35 MPa und 38 MPa. Fiir das
PE-LD wurde eine Zugfestigkeit von 11 MPa ermittelt. Bis auf das Blend, welches das R-PET

beinhaltet, ist die Streuung verhiltnisméBig sehr gering.

In Abbildung 22 sind die FErgebnisse bzgl. der Zugfestigkeit fiir die Blends mit
Vertrdglichkeitsvermittler dargestellt. Von links beginnend, sind zuerst die gemessenen Werte von
FG1901 G aufgelistet. Bei den Blends, welche aus reinem PET bestehen, konnte durch die Zugabe
von FG1901 G 2,5% keine Verinderung festgestellt werden. Jedoch kann durch die Zugabe von 5%
FG1901 G eine geringe Verringerung der Zugfestigkeit auf 34 MPa beobachtet werden. Dies
entspricht einer Differenz von 4 MPa. Dennoch kann aufgrund der schmalen Streuung von einer
Verringerung gesprochen werden. Bei den Blends, welche R-PET beinhalten, konnte durch den
Vertrdglichkeitsvermittler ein dhnliches Verhalten wie bei dem vorhergehenden Blend beobachtet
werden. Die breitere Streuung lédsst aber keine genauere Aussage zu. Die Zugabe von 2,5% FG1901 G
fiihrt bei der Mehrschichtfolie zu keiner nennenswerten Verdnderung. Erst bei 5% bewirkte der

Vertriglichkeitsvermittler eine deutliche Verringerung der Zugfestigkeit auf 18 MPa.
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Abbildung 20: E-Module der Blends, mit und ohne Vertriglichkeitsvermittler.
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Abbildung 21: Zugfestigkeit der reinen Komponenten und der Blends ohne Vertriglichkeitsvermittler.
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Durch die Zugabe von G1643 M konnte keine wesentliche Verdnderung bei den Blends aus reinem
PET erreicht werden. Bei den Blends, welche R-PET beinhalten, konnte bei 2,5% G1643 M eine
Halbierung der Zugfestigkeit auf 14 MPa ermittelt werden. Im Gegensatz zu den Proben welche 5%
G1643 M beinhalten. Bei der Betrachtung dieses Wertes sind keine signifikanten Verdnderungen
feststellbar. Bei den Mehrschichtfolien konnte genau ein umgekehrtes Verhalten beobachtet werden.
Wihrend die Zugabe 2,5% G1643 M zu keiner wesentlichen Verinderung fiihrte, konnte durch das
Beifiigen von 5% G1643 M eine Abnahme der Zugfestigkeit auf 11 MPa beobachtet werden. Bei
diesem Vertriglichkeitsvermittler konnte bei allen Werten eine verhdltnisméBig sehr geringe Streuung

gemessen werden.

Der Vertriglichkeitsvermittler 1492M HG fiihrte bei den Blends mit dem reinen PET zu keiner
Verdnderung der Zugfestigkeit. Die Streuung liegt unter zwei Prozent. Bei den Blends welche R-PET
beinhalten, konnte durch die Zugabe von 2,5% 1492M HG ein gemittelter Wert von 34 MPa
gemessen werden. Dennoch kann in diesem Fall aufgrund der breiterenn Streuung keine verldssliche
Aussage iiber die Wirkung von 1492M HG getroffen werden. Im Gegensatz dazu kann bei der Zugabe
von 5% 1492M HG eine Reduzierung der Zugfestigkeit auf 25 MPa beobachtet werden. Trotz der
grofleren Streuung im Vergleich zu den anderen Blends, konnte durch den Einsatz des
Vertrdglichkeitsvermittlers eine wesentliche Verringerung der Zugfestigkeit erreicht werden. Bei den
Mehrschichtfolien konnte weder eine Dosierung von 2,5% als auch eine Dosierung von 5% 1492M

HG zu einer signifikanten Verdnderung der Zugfestigkeit fiihren.
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Abbildung 22: Zugfestigkeit der Blends, mit und ohne Vertriglichkeitsvermittler.
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In dem folgenden Abschnitt wird die ermittelte Bruchdehnung prisentiert. In Abbildung 23 werden
die Ergebnisse der einzelnen Komponenten und der Blends ohne Vertrdglichkeitsvermittler dargestellt.
PET weist eine gemittelte Bruchdehnung von 148% auf und eine Streuung von 86%. Wihrend das R-
PET eine Bruchdehnung von 2% aufweist. Das PE-LD, welches durch Spritzguss verarbeitet wurde,
liegt mit einer Bruchdehnung von 116% deutlich niher an dem reinen PET als das R-PET. Bei der
Betrachtung der Blends fillt auf, dass die Mehrschichtfolie und jene Blends welche R-PET beinhalten
eine dhnliche Bruchdehnung von ungefihr von 3% aufweisen. Wihrend bei dem Blend, welches das
reine PET beinhaltet, eine gemittelte Bruchdehnung von 20% und eine Streuung von 35% gemessen

wurde. Die breite Streuung ldsst keine verlédssliche Aussage iiber dessen Bruchdehnung zu. Die
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Abbildung 23: Bruchdehnung der reinen Komponenten und der Blends ohne Vertriglichkeitsvermittler.

Abbildung 26 zeigt die Ergebnisse der Blends mit Vertriglichkeitsvermittler. Aufgrund der teils
groflen Abweichungen der einzelnen Ergebnisse untereinander, werden die Ergebnisse, die nicht

deutlich erkennbar sind, durch eine gesonderte Skalierung nochmals dargestellt.

Von links beginnend werden die gemessenen Werte fiir FG1901 G aufgezeigt. Bei den Blends, welche
aus reinem PET bestehen, konnte die Bruchdehnung auf 116% bzw. 165% gesteigert werden. Dies
entspricht einer Versechs- bzw. Verachtfachung. Da sich die Streuung in Grenzen hilt, kann in diesem
Fall von einer deutlichen Steigerung durch den Vertriglichkeitsvermittler ausgegangen werden. Die
Zugabe von FG1901 G zu den Blends, welche R-PET beinhalten, fiihrte bei einer Dosierung von 2,5%

zu einer Vervierfachung der gemittelten Bruchdehnung. Wéihrend die Zugabe von 5% zu einer
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Verdreifachung fiihrte. Dennoch kann aufgrund der enormen Streuung, welche fast 100% betrigt,
keine verldssliche Aussage iiber den Einfluss des Vertriglichkeitsvermittlers gemacht werden. Bei den
Mehrschichtfolien konnte durch das Beifiigen von 2,5% FG1901 G eine Bruchdehnung von 100%
ermittelt werden. Im Vergleich zu der Mehrschichtfolie ohne Vertriglichkeitsvermittler, entspricht
dies einer Bruchdehnung die fiinfzig mal so grof3 ist. Zwar ist auch bei diesen Proben eine breitere
Streuung von 46% aufgetreten. Trotzdem konnte mit diesem Vertrdglichkeitsvermittler eine
Vervielfachung erreicht werden. Interessanterweise konnte durch die Zugabe von 5% FG1901 G keine

Veridnderung erzielt werden.

(MSF)/(FG1901 G v G1643 M v 1492M HG) {(2,5 u. 5) %Gew.}

160

140

100

80

G0
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" - == ==

MSF/FG1901 G MSF/G1643 M MSF/1492M HG MSF
100/2,5 - 5%Gew. 100/2,5 - 5 %Gew 100/2,5 - 5 %Gew.

Bruchdehnung [%]

Abbildung 24: Bruchdehnung der Mehrschichtfolie mit und ohne Vertriglichkeitsvermittler.

Der Vertréglichkeitsvermittler G1643 M fiihrte bei den Blends, welche aus reinem PET bestehen, zu
einer Bruchdehnung von beinahe 120%. Die Streuung bei einer Dosierung von 2,5% betrug 32%. Dies
entspricht der halben Streuung bei einer Dosierung von 5%. Bei den Blends welche aus R-PET
bestehen, konnte bei einer Dosierung von 2,5% G1643 M eine Reduzierung der Bruchdehnung auf 1%
beobachtet werden. Im Gegensatz zu einer Dosierung von 5%, welche einen gemittelten Wert von
11% aufwies. Auf Basis der breiten Streuung konnen keine verlédsslichen Aussagen getroffen werden.
Bei den Mehrschichtfolien konnte ein umgekehrtes Verhalten beobachtet werden. Wihrend eine
Dosierung von 2,5% zu einer gemittelten Bruchdehnung von 21% fiihrte, konnte durch eine Dosierung
von 5% eine gemittelte Bruchdehnung von 0,7% gemessen werden. Bei diesem Probensatz iiberstieg
die Streuung die gemittelten Werte. Dadurch sind keine genaueren Schlussfolgerungen iiber das

Wirken von G1643 M bei Mehrschichtfolien moglich.
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(MSF)/(FG1901 G v G1643 M v 1492M HG) {5%Gew.}

3,5

2,5

15

Bruchdehnung [%]

0,5

MSF/FG1901 G MSF/G1643 M MSF/1492M HG MSF
100/ 5%Gew. 100/5 %Gew 100/5 %Gew.

Abbildung 25: Bruchdehnung der Mehrschichtfolie mit und ohne Vertriglichkeitsvermittler.

Bei den Blends, welche aus reinem PET bestehen, konnte durch die Zugabe von 2,5% 1492M HG
eine gemittelte Bruchdehnung von 350% gemessen werden. Bei einem Einsatz von 5% 1492M HG
wurde eine gemittelte Bruchdehnung von 300% ermittelt. In beiden Fillen entspricht die Streuung in
etwa einem Drittel des arithmetischen Mittelwertes. Bei den Blends, welche R-PET beinhalten, zeigte
sich bei einer Dosierung von 2,5% 1492M HG eine Bruchdehnung die zehnmal so hoch ist, wie jene
ohne Vertriglichkeitsvermittler. Dennoch wurde auch eine Streuung, welche grofler als der
arithmetischen Mittelwertes ist, ermittelt. Bei einer Dosierung von 5% konnte keine Veridnderung
festgestellt werden. Bei den Mehrschichtfolien konnte ein dhnliches Verhalten beobachtet werden.
Durch Beifiigen von 2,5% 1492M HG konnte eine Verzehnfachung der Bruchdehnung bewerkstelligt
werden. Wobei die Streuung der Hilfte des arithmetischen Mittelwertes entsprach. Trotz der breiten
Streuung kann von einer deutlichen Steigerung durch die Zugabe von 1492M HG gesprochen werden.
Jedoch konnte durch die Zugabe von 5% 1492M HG kein #hnliches Ergebnis erzielt werde. Im

Gegenteil, bei einer Dosierung von 5%, konnte keine Verédnderung festgestellt werden.
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(PET_LDPE v R-PET_LDPE v MSF)/(FG1901 G v G1643 M v 1492M HG) {(2,5 u. 5) %Gew.}
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Abbildung 26: Bruchdehnung der Blends, mit und ohne Vertriglichkeitsvermittler.
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Bei einigen Ergebnissen ist eine sehr breite Streuung aufgetreten. Teilweise sind diese Streuungen so
grof}, dass keine verldssliche Aussage mehr moglich ist. Der Vertriglichkeitsvermittler wurde als
Granulat, in einer Menge die verhiltnismédBig sehr gering war, beigefiigt. Um eine bessere Verteilung
des Vertriglichkeitsvermittlers zu ermoglichen, wurde dieser in gemahlener Form hinzugefiigt. Im
folgenden Abschnitt werden die Ergebnisse gegeniibergestellt, welche den Vertriglichkeitsvermittler
als Granulat bzw. in gemahlener Form beinhalten. Dieser Versuch wurde nur mit dem

Vertrdglichkeitsvermittler FG1901 G bei einer Konzentration von 2,5% durchgefiihrt.

Zuerst werden die Ergebnisse beziiglich der Schlagzugzihigkeit préisentiert. Dabei wurde der
Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G einmal als Granulat und einmal in gemahlener Form beigefiigt.
Die Dosierung betrug bei allen Proben 2,5%. Zum Vergleich wurden die Blends der Mehrschichtfolien
und die Blends, welche das R-PET beinhalten, herangezogen.

In Abbildung 27 werden die Ergebnisse beziiglich der Schlagzugzihigkeit aufgezeigt. Der linke
Balken reprisentiert jenes Blend, welches den Vertrdglichkeitsvermittler als Granulat beinhaltet.
Wihrend der rechte Balken den gemahlenen Vertriglichkeitsvermittler beinhaltet. Bei den
Mehrschichtfolien konnte keine Verdnderung durch den gemahlenen Vertrdglichkeitsvermittler
festgestellt werden. Lediglich die Streuung konnte etwas verringert werden. Bei den Blends, welche
das R-PET beinhalten, kann ein anderes Verhalten beobachtet werden. Hier fiihrte der gemahlene
Vertraglichkeitsvermittler zu einer leichten Verringerung des arithmetischen Mittelwertes auf 9 MPa.

Bei der Streuung konnte keine Verdnderung festgestellt werden, welche verhéltnisméBig gering ist.

R-PET_LDPE/MSF + FG1901 G

30

25

20 I

Schlagzugzahigkeit [kJ/m?]

15
10
5
0
R-PET/LDPE/FG1901G MSF/FG1901 G
80/20/2,5-2,5* %Gew. 100/2,5-2,5* %Gew.

*Compatibilizer gemahlen
Abbildung 27: Schlagzugzihigket der Blends mit dem Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G.
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Die Ergebnisse beziiglich des E-Moduls werden in Abbildung 28 aufgezeigt. Wihrend bei den
Mehrschichtfolien eine leichte Steigerung des arithmetischen Mittelwertes zu erkennen ist, kann bei
den Blends aus R-PET eine leichte Verringerung des arithmetischen Mittelwertes beobachtet werden.
Die Streuung verringert sich leicht durch den Einsatz des gemahlenen Vertriglichkeitsvermittlers.
Dennoch kann beim E-Modul zwischen den verschiedenen Formen kein signifikanter Unterschied

festgestellt werden.

R-PET_LDPE/MSF + FG1901 G

2500
~ 2000 I
~
= 1500 |
S
o)
O 1000
1
(N
500

R-PET/LDPE/FG1901 G MSF/FG1901 G
80/20/2,5- 2,5* %Gew. 100/ 2,5 - 2,5* %Gew.

*Compatibilizer gemahlen

Abbildung 28: E-Modul der Blends mit dem Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G.

In Abbildung 29 kénnen die Auswertungen beziiglich der Zugfestigkeit abgelesen werden. Bei den
Mehrschichtfolien fiihrte der gemahlene Vertridglichkeitsvermittler zu einer breiteren Streuung und zu
einer leichten Verringerung des arithmetischen Mittelwertes. Bei den Blends, welche das R-PET
beinhalten, konnte ein umgekehrtes Verhalten beobachtet werden. Die Streuung konnte durch den
Einsatz des gemahlenen Vertriglichkeitsvermittlers verringert werden, wéhrend der arithmetische

Mittelwert leicht stieg. Auch hier kdnnen keine signifikanten Veridnderungen festgestellt werden.
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Die Ergebnisse der Bruchdehnung zeigten im Vergleich zu den vorhergehenden Ergebnissen deutliche

Unterschiede. In Abbildung 30 werden die zugehorigen Werte grafisch dargestellt. Bei den Blends,

R-PET_LDPE/MSF+ FG1901 G
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R-PET/LDPE/FG1901 G MSF/FG1901 G
80/20/2,5 - 2,5* %Gew. 100/ 2,5 - 2,5* %Gew.
*Compatibilizer gemahlen
Abbildung 29: Zugfestigkeit der Blends mit dem Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G. welche das R-

PET
beinhalten, konnte die gemittelte Bruchdehnung beinahe verfiinffacht werden. Obwohl auch bei dem
gemahlenen Vertriglichkeitsvermittler eine breite Streuung auftritt, konnte diese verhéltnisméBig

reduziert werden. Bei den Mehrschichtfolien hat sich der arithmetische Mittelwert stark verringert.

R-PET_LDPE/MSF+ FG1901 G
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Abbildung 30: Bruchdehnung der Blends mit dem Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G.
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Die Streuung ist verhéltnisméBig gleich geblieben. Auf den folgenden Seiten werden die Ergebnisse
bzgl. der mechanischen Eigenschaften prisentiert. Diese wurden in vier iibersichtliche Tabellen
unterteilt. Dabei wurden die Werte auf ganze Zahlen aufgerundet, sofern diese grofler eins sind. Die
Werte, welche kleiner eins sind, wurden auf die zweite Kommastelle gerundet. In Tabelle 5 und 6 sind
die einzelnen Komponenten und die Blends aufgelistet. Es werden der arithmetische Mittelwert der
einzelnen Ergebnisse sowie dessen Standardabweichung angegeben. Weiter wird in Tabelle 7 die
Auswertung jener Blends présentiert, welche den gemahlenen Vertriglichkeitsvermittler beinhalten.
Zusitzlich wurden die FErgebnisse jener Probensidtze nochmals aufgelistet, welche den
Vertrdglichkeitsvermittler in Form eines Granulates hinzugefiigt bekommen haben. In Tabelle 8
werden die Proben aus den verschiedenen Verfahren verglichen. Einmal die Proben, welche gepresst

wurden, und einmal jene Proben, welche mit Spritzguss gefertigt wurden.
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Tabelle 5: Mechanische Eigenschaften der einzelnen Komponenten und der Blends (Teil 1).

Material Zusammensetz ~ Schlagzugzihigkeit E-Modul [N/mm?] Zugfestigkeit [N/mm?] Bruchdehnung [ %]
ung [kJ/m*]
In Prozent [%] Arithmetisches Mittel ~SD Arithmetisches Mittel ~ SD Arithmetisches Mittel ~ SD Arithmetisches Mittel ~ SD
PET 100 24 +3 2877 +557 58 +2.5 148 +86
R-PET 100 13 +0,33 2507 +226 55 +3 2 +0,26
LDPE 100 100 +5 268 +13 12 +0,41 116 +5
PET/LDPE 80/20 12 +3 1805 +219 39 +2 20 +35
R-PET/LDPE 80/20 7 +2 1403 +276 35 +7 3 +0,97
MSF 100 27 +4 1686 +302 36 +2 3 +0,54
PET/LDPE/FG1901 G 80/20 + 2,5% 47 +11 1814 +339 38 +0,74 116 +40
Gew.
PET/LDPE/FG1901 G 80/20 + 5% 66 +11 1517 +243 34 +0,42 165 +37
Gew.
R-PET/LDPE/FG1901 G 80/20 + 2,5% 14 +2 1632 +341 31 +5 13 +12
Gew.
R-PET/LDPE/FG1901 G 80/20 + 5% 9 +2 1730 +201 30 +2 9 +8
Gew.
MSF/FG1901 G 100 + 2,5% 18 +7 1358 +246 38 +0,49 102 +46
Gew.
MSF/FG1901 G 100 + 5% Gew. 8 +2 1461 +119 18 S 1 +0,29
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% . Tabelle 6: Mechanische Eigenschaften der Blends (Teil 2).
g % Material Zusammensetzung  Schlagzugzihigkeit E-Modul [N/mm?] Zugfestigkeit [N/mm”] Bruchdehnung [ %]
za (KJ/m?]
% é In Prozent [%] Arithmetisches Mittel ~ SD Arithmetisches Mittel ~ SD Arithmetisches Mittel ~ SD Arithmetisches Mittel ~ SD
= PET/LDPE/G1643 M  80/20 + 2,5% Gew. 43 +6 1422 +139 38 +1 120 +32
E g PET/LDPE/G1643M  80/20 + 5% Gew. 43 +11 1522 +333 36 +1 117 +69
% E R-PET/LDPE/G1643  80/20 + 2,5% Gew. 9 +2 1709 +564 14 +4 0,96 +0,24
% S R-PET/LDPE/G1643  80/20 + 5% Gew. 8 +2 1586 +181 32 +1 11 +8
S M
é é MSF/G1643 M 100 + 2,5% Gew. 9 +1 1628 +52 34 *1 22 +28
% :E% MSF/G1643 M 100 + 5% Gew. 22 +17 1675 +193 11 +4 0,71 +0,23
gg PET/LDPE/1492M 80720 + 2,5% Gew. 59 +7 1567 +429 37 +0,65 351 +134
e % HG
é é PET/LDPE/1492M 80/20 + 5% Gew. 71 +15 1522 +333 37 +0,59 303 +102
g 3 R-PET/LDPE/1492M  80/20 + 2,5% Gew. 11 +2 1543 +170 35 +7 32 +38
¢ q HG
aF R-PET/LDPE/1492M  80/20 + 5% Gew. 11 +4 1502 +136 25 +5 2 +0,77
HG
MSF/1492M HG 100 + 2,5% Gew. 16 +5 1686 +302 36 +1 18 +10
MSF/1492M HG 100 + 5% Gew. 23 +5 1605 +379 33 +4 3 +0,46

M 3ibliothek,
Your knowledge hu

56


https://www.tuwien.at/bibliothek
https://www.tuwien.at/bibliothek

Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar.

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

thele

(]
lio
nowledge

b

i
r

Diplomarbeit

Tabelle 7: Blends mit gemahlenem Vertriglichkeitsvermittler.

Konrad-Lorenz W. Danzl

Material Zusammensetzung  Schlagzugzihigkeit E-Modul [N/mm®] Zugfestigkeit [N/mm’] Bruchdehnung [ %]
[kJ/m’]
In Prozent [%] Arithmetisches SD Arithmetisches Mittel SD Arithmetisches Mittel ~ SD Arithmetisches Mittel ~ SD
Mittel
R-PET/LDPE/FG1901 G 80/20 + 2,5% Gew. 14 +2 1632 +341 31 +5 13 +12
R-PET/LDPE/FG1901 G*  80/20 + 2,5% Gew.* 9 4 1330 +191 37 =) 50 +30
MSF/FG1901 G 100 + 2,5% Gew. 18 +7 1358 +246 38 +0,4 102 +46
MSF/FG1901 G* 100 + 2,5% Gew.* 18 +4 1594 +177 35 =) 5 )
Tabelle 8: Vergleich der gepressten Proben und der Spritzgussproben.
Material Zusammensetzung Schlagzugzihigkeit [kJ/m*] E-Modul [N/mm?] Zugfestigkeit [N/mm?] Bruchdehnung [ %]
In Prozent [%] Arithmetisches Mittel SD Arithmetisches Mittel SD Arithmetisches Mittel  SD Arithmetisches Mittel ~ SD
LDPE’ 100 97 +6 313 +19 11 +0,9 551 +124
LDPE 100 100 EES 268 +13 12 +0,4 116 +5

? gemahlener Vertriglichkeitsvermittler

* gepresste Proben
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Auswertung Rasterelektronenmikroskop

Im folgenden Abschnitt werden die Ergebnisse der Rasterelektronenmikroskopie présentiert. Zuerst
werden die Bruchoberflichen der Schlagzugproben aufgezeigt. Die ausgewihlten Schlagzugproben
sowie deren Zusammensetzung werden in Tabelle 9 dargestellt. Zudem wurde zu allen Bildersétzen
eine Skizze gefertigt, welche den ungefihren Ort, wo das Bild am Probenquerschnitt aufgenommen
wurde, kenzeichnet. Dadurch konnen die Bilder mit den zugehorigen Oberflichenabschnitten in
Verbindung gebracht werden. Aufgrund von groBeren Unterschieden der Morphologie an

verschiedenen Stellen einer Bruchflidche wurden zwischen fiinf und elf Bilder gefertigt.

Tabelle 9: Ausgewiihlte Schlagzugproben

Bezeichnung Blend Zusammensetzung Schlagzugzihigkeit Abb.
[kJ/m’]
Nr. 28_3 R-PET/PE/FG1901 G 80/20 + 2,5% Gew. 15 Abb. 31
Nr. 28_5 R-PET/PE/FG1901 G 80/20 + 2,5% Gew. 11 Abb. 32
Nr.42_1 MSF/ FG1901 G 100 + 2,5% Gew. 23 Abb. 33
Nr.42_6 MSF/ FG1901 G 100 + 2,5% Gew. 7 Abb. 34
Nr. 48_2 MSF/ FG1901 G’ 100 + 2,5% Gew.* 26 Abb. 35 -
36
Nr. 49_9 R-PET/PE/FG1901 G’ 80/20 + 2,5% 8 Abb. 37
Gew.*

> beinhalten den gemahlenen Vertriglichkeitsvermittler
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Abbildung 31: Schlagzugprobe Nr. 28_3
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Abbildung 32: Schlagzugprobe Nr. 28_5
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Abbildung 33: Schlagzugprobe Nr. 42_1
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Abbildung 34: Schlagzugprobe Nr. 42_6
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Abbildung 35: Schlagzugprobe Nr. 48_2 Teil 1
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Abbildung 36: Schlagzugprobe Nr. 48_2 Teil 2
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Abbildung 37: Schlagzugprobe Nr. 49_9
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Differential Scanning Calorimetry

Im néchsten Abschnitt werden die Ergebnisse der Differential Scanning Calorimetry présentiert. In
Tabelle 10 sind die zugehorigen Schmelzbereiche der einzelnen Komponenten sowie der
Mehrschichtfolie aufgelistet. In den Diagrammen — der DSC — wurden die Peaks des Endothermen
Prozesses markiert. Dieser Peak zeigt jene Temperatur auf, bei der die meisten Kristalle zu schmelzen

beginnen.

Tabelle 10: Schmelzbereiche der einzelnen Komponenten und der Mehrschichtfolie.

Probe Komponente 1 Komponente 2

Material Schmelzbereich Material Schmelzbereich
PET PET ~240°C-255°C - -
R-PET PET ~240°C-255°C - -
xR-PET PET ~235°C-255°C - -
LDPE LDPE ~100°C-120°C - -
Mehrschichtfolie PET ~240°C-255°C LDPE ~ 100°C-120°C
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Abbildung 38: Ergebnisse der DSC fiir reines PET.

In Abbildung 38 ist fiir das nicht recycelte PET zu erkennen, dass bei der Wirmaufnahme zwei unterschiedliche Peaks entstanden sind. Der erste Heizlauf ist
durch den Schmelzpeak bei 239°C zu erkennen. Wihrend bei dem zweiten Heizlauf ein Schmelzpeak von 246°C zu erkennen ist und der Glasiibergang bei ca.
80°C [48]. Die unterste Kurve entspricht der Abkiihlungskurve. Laut Datenblatt ist eine Schmelztemperatur von 252°C gegeben [45]. Wie im Unterkapitel

,,DSC* bereits erldutert, zeigen beide Verldufe verschiedene Eigenschaften des Materials auf.
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Abbildung 39: Ergebnisse der DSC fiir einmalig recyceltes PET.

In Abbildung 39, werden die Ergebnisse fiir jenes PET prisentiert, welches exakt einmal recycelt wurde. Der Schmelzpeak, welche dem ersten Heizlauf

zuzuordnen ist, befindet sich bei 250°C. Dies entspricht dem Schmelzpunkt des reinen PET [45], [48]. Im Vergleich zu dem reinen PET in Abbildung 38, liegt

der Peak um etwa 5°C hoher. Zudem ist hier der Kristallisationspeak bei 195°C, in der Abkiihlkurve als exothermer Effekt, deutlich zu erkennen.

68


https://www.tuwien.at/bibliothek
https://www.tuwien.at/bibliothek

Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar.

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

thele

(]
lio
nowledge

b

ki

i
r

Diplomarbeit Konrad-Lorenz W. Danzl

Sample: PET(R-moretime)_1

1.0 _
1 Tm1=249,09°C (1. Heizlauf)
| Tm1=248,52°C (2. Heizlauf) g
/,\248.52°C
0.5 - 7\
] /:/ J‘
= e 3 \
o 1 =
E A \ rd
1;1' \J. {
3 00 ¥\ f{
s S — v
g 7%—_41_%__‘__———ﬁ__‘ )
g | Y -~
] 39° \ /
/
+ \
-0.5 ‘\‘ f{
] \ {
T ‘giws.?a"c Tk=196,78°C
-1.0 L ! T T T ! ! T T v ! T ¥ ; ; T v T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
Exo Down Temperature (°C) Universal V4.5A

Abbildung 40: Ergebnisse der DSC fiir mehrfach recyceltes PET.

In Abbildung 40, werden die Ergebnisse bzgl. des mehrfach recycelten PET présentiert. Hier wurde der Schmelzpeak, bei einer Temperatur von 249°C erreicht
(1. Heizlauf). Dies entspricht dem Schmelzpunkt des reinen PET [45]. Zudem ist im ersten Heizlauf auch eine Rekristallisation bei 129°C zu erkennen. Zudem ist

der Kristallisationspeak bei 196°C zu erkennen [48].
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Abbildung 41: Ergebnisse der DSC fiir PE-LD.

In Abbildung 41 ist die Auswertung der DSC bzgl. PE-LD dargestellt. Der Peak der endothermen Phase tritt hier bereits bei einer Temperatur von 113°C auf (1.
Heizkurve). Dieser liegt nahe an dem Wert von 111°C, welcher von der Literatur als Schmelztemperatur angegeben wird [48] . Auch der Peak der exothermen

Phase bei 96°C ist klar zu erkennen [48].
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Abbildung 42: Abbildung 41: Ergebnisse der DSC fiir Mehrschichtfolie.

300
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In Abbildung 42 sind die Ergebnisse des DSC bzgl. der Mehrschichtfolie dargestellt. Fiir die endotherme Phase, lassen sich die Peaks bei einer Temperatur von

109,21°C und bei einer Temperatur von 247,43°C ablesen (1. Heizlauf). Wenn diese Werte mit den vorhergehenden Ergebnissen verglichen werden, lassen sich

die einzelnen Komponenten bestimmen. Zudem ist der Glasiibergang von PET bei ca. 80°C durch eine leichte Erhebung in der Heizkurve zu erkennen. Auf der

einen Seite das PE-LD mit einem Peak bei 109,21°C und das PET mit einem Peak bei 247,43°C. Weiter lisst sich ab 70°C eine Stufe in dem Verlauf der

endothermen Phase erkennen. Diese konnte den Glasiibergang von PET andeuten. Auch die Kristallisationspeaks von LD-PE und PET sind in der Abkiihlkurve
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(unten) zu erkennen [48]. Zudem ist bei 170°C in beiden Heizldufen eine leichte Erhebung zu

erkenne, welche vermutlich auf das geringfiigig vorhandene EVOH zuriickzufiihren ist [47].
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Diskussion

Die Ergebnisse zeigen auf, dass durch die eingesetzten Vertriglichkeitsvermittler eine Verdnderung
der mechanischen Eigenschaften bewerkstelligt werden kann. Besonders der Vertriglichkeitsvermittler
von Kraton FG1991 G aber auch der Vertriglichkeitsvermittler von Lucofin 1492M HG, zeigten einen
bemerkenswerten FEinfluss auf die mechanischen FEigenschaften, besonders der Bruchdehnung
betreffend. Daher ist das Augenmerk in der folgenden Diskussion auf diese zwei

Vertrdglichkeitsvermittler gerichtet.

Ahnliche Versuche wurden bereits von Delva et al. durchgefiihrt, welche in der Arbeit
,»Compatibilization of PET-PE Blends for the Recycling of Multilayer Packaging Foils* veroffentlich
wurde [58]. Eine weitere Studie, welche sich mit entsprechenden Problemstellungen befasst hat, ist
von Carté T. L. und Moet A.. Deren Ergebnisse werden in ihrer Arbeit ,,Morphological Origin of
Super Toughness in Poly (ethylene Terephthalate)/ Polyethylene Blends“ prisentiert [57]. Beide
Arbeiten wurden als Vergleichsstudie fiir das mechanische Verhalten herangezogen. Es ist zu
beriicksichtigen, dass die verwendeten Materialien in der vorliegenden Arbeit und jenen aus der
Vergleichsstudie von unterschiedlichen Herstellern bezogen wurden. Daher konnen die spezifischen
Eigenschaften der einzelnen Komponenten voneinander abweichen. Als Ausgangsmaterial dienten
sowohl reine als auch recycelte Polymere. Zudem wurden auch unterschiedliche
Verarbeitungsparameter gewihlt, welche sich zusitzlich auf die erhobenen Daten auswirken konnen.

Dennoch liefert diese Studie wertvolle Vergleichsdaten.

Teilweise sind bei den Blends, welche R-PET beinhalten, im Vergleich zu jenen Blends, welche reines
PET beinhalten, eine deutlich hohere Streuung als auch signifikante Abweichungen bzgl. des
arithmetischen Mittelwertes zu erkennen. Dies konnte unter anderem darauf zuriickzufiihren sein, dass
das R-PET Verunreinigungen enthielt wie Tinte, Papier, Klebstoff und weitere organische Riicksténde.
Denn durch vorherige Reinigung mit reinem Wasser ist es nicht moglich, die Verunreinigungen
vollstindig zu entfernen. Ein weiterer Punkt ist die Homogenitiit der recycelten Materialien. Da fiir
einen Probensatz verschiedenste Verpackungen aus PET eingesetzt wurden und es sehr
unwahrscheinlich ist, dass dieses PET von den gleichen Lieferanten bezogen wird, ko&nnen
unterschiedliche spezifische Eigenschaften gegeben sein, wie zum Beispiel bei der mittleren
Molmasse und deren Verteilungsbreite. Daraus ldsst sich ein weiterer wichtiger Aspekt ableiten. Die
recycelten Kunststoffverpackungen wurden nicht spritzgegossen sondern tiefgezogen. Wihrend in
dieser Arbeit ein PET verwendet wurde, welches vor allem fiir Anwendungen im Bereich des
Streckblasformens geeignet ist [45]. Aufgrund der unterschiedlichen Verarbeitungsmethoden
entstehen die verschiedensten Grundanforderungen an das PET. Dies wiederum ldsst vermuten, dass

sich die spezifischen Eigenschaften deutlich unterscheiden.
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Die in den Abbildungen 34 - 40 dargestellten Bruchflichen der Schlagzugversuchsprobekorper zeigen
prinzipiell ein dhnliches Erscheinungsbild. In allen Werkstoffen scheint die Phasenhaftung zwischen
Matrix und eingelagerter Phase relativ gering zu sein. Gleichzeitig ist eine deutliche
Spritzgussmorphologie erkennbar, mit ndherungsweise kugelférmigen Teilchen im Kernbereich
wihrend die eingelagerte Phase deutlich in FlieBrichtung gestreckt ist und "flachgedriickt" erscheint
[70], [71]. Die Bruchfldchen sehen eher sprod aus, typische Anzeichen fiir duktile Deformation der
Matrix, wie zum Beispiel Fibrillenbildung, kann nicht beobachtet werden. Allerdings wirkt die
Bruchfliche in Abbildung 39 etwas "duktiler" als die anderen. Es scheint keine Korrelation zwischen

TeilchengroBen und Schlagzugzihigkeit zu geben [72].

Die Gegeniiberstellung der Blends, welche den gemahlenen Vertriglichkeitsvermittler bzw. den
ungemahlenen Vertriglichkeitsvermittler enthalten, wird in den Abbildungen 27-30 aufgezeigt. Der
Vergleich der Blends, welche R-PET beinhalten, zeigt eine Verringerung der Schlagzugzihigkeit
durch den Finsatz des gemahlenen Vertriglichkeitsvermittlers. Wie bereits erwihnt, konnten diese
unterschiedlichen Ergebnisse auf Verunreinigungen und das heterogene Gemisch aus R-PET
zuriickzufiihren sein. Bei den Mehrschichtfolien ist eine Verringerung der Streuung zu erkennen. Dies
konnte andeuten, dass der gemahlene Vertriglichkeitsvermittler zumindest bei den Mehrschichtfolien
zu einer Verbesserung der Streuung fiihrt und es folglich zumindest zu einer gleichméBigeren

Verteilung des beigefiigten Vertriglichkeitsvermittlers kommt.

Jedoch deuten die Ergebnisse der Bruchdehnung auf etwas anderes hin. Bei den Blends, welche R-
PET beinhalten, konnte eine deutliche Steigerung der Bruchdehnung erreicht werden. Dennoch ist die
Streuung der Ergebnisse so breit, dass keine verldssliche Aussage moglich ist. Auch hier konnten
Verunreinigungen und das heterogene Gemisch der R-PET Schnipsel eine entscheidende Rolle
einnehmen. Bei den Mehrschichtfolien, ist ein entgegengesetzter Effekt zu beobachten. Eine starke
Schwankung der Anteile an Verunreinigungen konnte fiir die Abweichungen eine Erkldrung sein.
Zudem ist zu beriicksichtigen, dass der gemahlene Vertriglichkeitsvermittler dazu neigt, an den
Winden der Leitungen und der Gefidfle hidngen zu bleiben und sich nur schwer 16sen lédsst. Bei der
Zugabe von 0,1 g des Vertrdglichkeitsvermittlers konnte dies zu einer starken Verringerung der

zugefiihrten Menge fiihren, welche schlussendlich im Extruder ankommit.

In dem folgenden Abschnitt, werden die mechanischen Ergebnisse der Blends interpretiert. Dabei wird
zuerst die Auswertung der E-Module und Zugfestigkeit besprochen. Anschliefend werden die

Ergebnisse der Bruchdehnung und der Schlagzugzihigkeit diskutiert.

Die E-Module zeigen bei den Blends ohne Vertriglichkeitsvermittler ein sehr dhnliches Ergebnis.
Auch die reinen PET und R-PET Proben zeigen vergleichsweise einheitliche Werte. Dies trifft bei den

Ergebnissen bzgl. der Zugfestigkeit ebenso zu. Daraus ldsst sich schlussfolgern, dass die erstellten
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Blends einen sinnvollen Vergleich ermoglichen sollten und keine zu groflen Abweichungen zu

erwarten sind.

Bei der Betrachtung der E-Module und der Zugfestigkeit der Blends, welche einen
Vertrdglichkeitsvermittler enthalten, fallen beim Vergleich mit den Blends, welche keinen
Vertrdglichkeitsvermittler enthalten, keine nennenswerten Unterschiede auf. Daher konnte durch den
Vertrdglichkeitsvermittler keine wesentliche Verdnderung herbeigefiihrt werden. Dies konnte auch in
der Vergleichsstudie von Delva et al. festgestellt werden (vgl. [58]). Wihrend bei den
Mehrschichtfolien eine signifikante Senkung der Zugfestigkeit durch den FEinsatz der
Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G und G1643 M, festzustellen ist. Auch hier konnten diese
Unterschiede auf einen erhthten Grad an Verunreinigungen zuriickzufithren sein. Eine weitere
Ursache konnte sein, dass diese Vertriglichkeitsvermittler zu einer wesentlichen Verringerung der
Haftung beitragen. Dadurch wiirden diese Vertriglichkeitsvermittler, zumindest fiir die Steigerung der

Zugfestigkeit, bei den Mehrschichtfolien nicht in Frage kommen.

Bei der Bruchdehnung konnten bemerkenswerte FErgebnisse gemessen werden. Bei den
Mehrschichtfolien konnte eine fiinfzigfache Steigerung der gemittelten Bruchdehnung ermittelt
werden. Trotz der breiten Streuung ist dies eine enorme Steigerung. Auch bei den anderen
Vertrdglichkeitsvermittlern konnte teilweise eine erhebliche Steigerung festgestellt werden. Auffillig
ist, dass bei einer Zugabe von 5% die ermittelten Werte deutlich geringer sind. Dies konnte daran
liegen, dass der Anteil des Vertrdglichkeitsvermittlers zu grof3 ist, womit dieser sich an gewissen
Stellen anreichert und keine weitere Verbindung eingeht. Diese angereicherten Stellen, konnten in
Folge eine Schwachstelle im Gefiige aufweisen. Die am weitreichendsten Ergebnisse wurden mit den
Blends, welche reines PET beinhalten, erzielt. Dies konnte mit grofler Wahrscheinlichkeit auf das
nicht Vorhandensein von Verunreinigung und deren Homogenitit, bzgl. deren spezifischer
Eigenschaften, zuriickzufiihren sein. Auch wenn die ermittelte Bruchdehnung bei den Blends, welche
das recycelte PET beinhalten, deutlich geringer ausgefallen ist, kann auch hier ein erheblicher Einfluss
durch den Einsatz der Vertriaglichkeitsvermittler beobachtet werden. Der geringere Einfluss konnte

durch die Anwesenheit von Verunreinigungen erkldrt werden.

Besonders bei der Bruchdehnung haben sich grofe Unterschiede in den Ergebnissen der einzelnen
Vertriglichkeitsvermittler und deren Dosierung gezeigt. Bei der Betrachtung der Gesamtheit der
Ergebnisse, hat der Vertriglichkeitsvermittler FG1901 G am erfolgreichsten abgeschnitten und wird
daher, fiir den Einsatz bei den Mehrschichtfolien bzw. fiir weitere Untersuchung, weiter empfohlen.
Der Vertriglichkeitsvermittler 1492M HG hatte ebenso positive Auswirkungen bezogen auf die
Bruchdehnung und sollte daher auch weiter erforscht werden. Auf der anderen Seite konnte der
Vertrdglichkeitsvermittler G1643 M keine iiberzeugenden Ergebnisse liefern und kann somit fiir den

weiteren Einsatz in diesem Bereich vorerst ausgeschlossen werden.
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Bei der Betrachtung der Ergebnisse bzgl. der Schlagzugzihigkeit fillt auf, dass der Einsatz der
Vertriaglichkeitsvermittler zu einer Verringerung fiihrte. Dies konnte unter anderem an dem
vorhandenen EVOH bzw. Klebstoff liegen. Da die Extrusion von EVOH und PE zur Bildung von
Blasen und anderen unerwiinschten Effekten fithren kann [50]. Wihrend bei den Blends, welche R-
PET beinhalten, eine leichte Steigerung der Schlagzugzihigkeit zu beobachten ist. Dies wiirde
zumindest eine geringe Zunahme der Zihigkeit andeuten. Wodurch sich die Steigerung der
Bruchdehnung durch den Einsatz des Vertrdglichkeitsvermittlers bestdtigen lassen wiirde. Die
deutlichste Steigerung der Schlagzugzihigkeit lie sich bei den Blends, welche das reine PET
beinhalten, feststellen. Bei der Analyse der Gesamtergebnisse konnten die groBen Unterschiede
zwischen den verschiedenen Blends, erneut darauf hindeuten, dass die Unreinheiten, wie zum Beispiel
Klebstoff, EVOH, Etiketten und Prints, einen starken Einfluss auf die Wirksamkeit der

Vertrédglichkeitsvermittler haben kdnnten.

Ein weiterer Aspekt ist, dass der Anteil von PE-LD mit 20% nicht gerade grof3 ist. Fiir die
mechanischen Eigenschaften ist nicht nur die Haftung zwischen den Partikeln und der Matrix von
Bedeutung sondern auch der Abstand der Partikel voneinander. Somit konnte es durch den
Vertriaglichkeitsvermittler zu einer verbesserten Haftung kommen, ohne wesentliche Verdanderung der
mechanischen Eigenschaften, da der Abstand der Partikel voneinander so grof3 ist, dass dieser Einfluss
nicht vernachlidssigt werden kann [72]. Ein weiterer Punkt wére die Optimierung der

Verarbeitungsparameter um feinere Partikel zu bekommen.

Die Analyse der DSC-Daten liefern keine ungewohnlichen Ergebnisse. Bei der Betrachtung des
Verlaufes, welche der Mehrschichtfolie zuzuordnen ist, ist eine leichte Erhebung ab ca. 70°C zu
erkennen. Dabei diirfte es sich um den Glasiibergang von PET handeln. Ansonsten sind keine

ungewohnlichen Muster festzustellen.
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Zusammenfassung

Durch den FEinsatz geeigneter Vertrdglichkeitsvermittler sollen Mehrschichtfolien, welche als
Verpackungsmaterial in der Lebensmittelindustrie dienen, recycelt und aufgewertet werden. Dadurch
sollen diese, erneut im Nahrungsmittelbereich als Verpackungsmaterial eingesetzt werden konnen. In
einer vorhergehenden Arbeit, auf welcher diese aufbaut, wurde bereits ermittelt, dass die untersuchte
Mehrschichtfolie, zu etwa 80% aus PET und 20% PE besteht. Zudem ist ein geringer Anteil von
ungefihr 2% EVOH enthalten.

Der Vertriglichkeitsvermittler hat mehrere Herausforderungen zu bewiltigen. Auf der einen Seite soll
dieser eine zufriedenstellende Mischbarkeit der zwei unvertriglichen Komponenten PET und PE
gewdhrleisten. Auf der anderen Seite sollen die mechanischen FEigenschaften, besonders die
Bruchdehnung, soweit verbessert bzw. wiederhergestellt werden, das ein FEinsatz in der

Lebensmittelindustrie als Verpackungsmaterial moglich ist.

Um einen aussagekriftigen Vergleich darstellen zu konnen, wurden drei verschieden Blends erzeugt.
Das erste Blend besteht aus reinem PET und reinem PE-LD. Wihrend das zweite Blend aus R-PET
und reinem PE-LD besteht. Diese werden mit dem dritten Blend verglichen, welches die
Mehrschichtfolie bildet. Das R-PET wurde aus diversen Kunststoffschalen der Lebensmittelindustrie
bezogen. Beim Vergleich der mechanischen FEigenschaften der reinen Blends wurden keine
nennenswerten Abweichungen ermittelt. Daher sollte ein sinnvoller bzw. realistischer Vergleich der
Blends, welche einen Vertriglichkeitsvermittler beinhalten, moglich sein. Fiir die beigefiigte Menge
wurde eine Dosierung von 2,5% und 5% gewihlt. Fiir diese Arbeit wurden drei verschiedene

Vertrédglichkeitsvermittler herangezogen. Diese sind:

e Kraton G1643 M
e Kraton FG1901 G
e Lucofin 1492M HG

Dabei haben sich der Vertrdglichkeitsvermittler Kraton FG1901 G und Lucofin 1492M HG als
geeignet erwiesen. Besonders Kraton FG1901 G, lieferte bemerkenswerte Ergebnisse. Durch dessen

Einsatz konnte, durch Zugabe von 2,5% Masseanteil, die Bruchdehnung vervielfacht werden.

Obwohl die reinen Blends, welche keinen Vertriglichkeitsvermittler beinhalten, sehr #hnliche
mechanische  Eigenschaften aufwiesen, wichen die FErgebnisse beim Einsatz des
Vertraglichkeitsvermittlers teilweise stark voneinander ab. Die Blends, welche reines PET beinhalten,
haben mehrheitlich die exzellentesten Ergebnisse erreicht. Wahrend bei den Blends, welche das R-
PET beinhielten, eine teilweise deutlich geringere Verbesserung festzustellen war. Dies war auch bei
den Mehrschichtfolien zu beobachten, wo es grofiteils zu einer weiteren Verschlechterung der

Ergebnisse kam.
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Dies konnte auf mehrere Ursachen zuriickzufiihren sein. Unter anderem auf die Verunreinigungen, wie
zum Beispiel Klebstoff, Papier Uberreste und Prints. Auch die Inhomogenitit der einzelnen
Zusammensetzungen konnten die groberen Abweichungen bzw. Streuungen begriinden. Bei den
Mehrschichtfolien ist noch ein weiterer Aspekt zu beriicksichtigen. Wie bereits in vorliegenden
Studien festgestellt wurde, kann das Vorhandensein von EVOH in einer PE Matrix zu mehreren
unerwiinschten Effekten fithren. Dies kdnnte einen wesentlichen Faktor bei den Mehrschichtfolien
darstellen, welcher fiir deren groflere Abweichungen beim Einsatz der Vertrdglichkeitsvermittler

verantwortlich ist.

Die Analyse der Morphologie der Bruchflichen zeigte ein weiteres Kriterium auf. Durch das
Spritzgussverfahren hat sich eine Haut-Kern-Struktur gebildet. Die Geometrie der PE-Phase, konnte
darauf hinweisen, dass die Ketten der Matrix stark orientiert sind. Dies wiirde die Ergebnisse ebenfalls

beeinflussen.

Anhand dieser Arbeit und dessen Ergebnisse, konnen weitere Forschungen zum Recycling von
Mehrschichtfolien unternommen werden. Zudem sollte, durch die Analyse dieser wissenschaftlichen

Arbeit, ein Ansatzpunkt fiir weitere strategische Schritte - im Bereich Recycling - gegeben werden.
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KRATON

0460

North America  KRATON™ G1643 M Polymer

1/15/2018

Data Document

Identifier : K460DDo17U

Description

Kraton G1643 M is a clear, linear triblock copolymer based on styrene and ethylene/butylene with a polystyrene content of 20%. Itis

supplied from North America in the physical form identified below.

e Kraton G1643 MS - is supplied as a dusted, dense pellet.

Kraton G1643 M is used in compound formulations and as a modifier of thermoplastics. It may also find use in formulating adhesives,

sealants, coatings and modified bitumens.

Sales Specifications

Property Test Method Units Sales Specification Range Notes
Melt Flow, 230C/2160g ASTM D1238 g/10 min 14.0 TO 25.0

Antioxidant KM 08 %m 0.06 TO 0.14 b
Total Extractables KM 05 %m == 1.0

Polystyrene Content KM 03 %m 16.6 TO 20.6 [¢
Ash, S BAM 908 %w 0.02 TO 0.12 a
Volatile Matter KM 04 %m == 1.0

a Silica

b Non-staining phenolic antioxidant

c Measured on the polymer before hydrogenation.

Typical Properties (These are typical values and may not routinely be measured on finished product)

Property Test Method Units Typical Value Notes
Melt Index 230A°C, 2.16 kg ASTM D 1238 gms/10 min. 19

Tensile Strength ASTM D 412 psi = 1500

Solution Viscosity BAM 922 cps 210 c
Elongation at Break ASTM D 412 % =600

Styrene / Rubber ratio n/a 20/80

Hardness, Shore A (30 sec) ASTM D 2240 Hardness, Shore A (30 sec) 52

Specific Gravity ASTM D 792 g/cc 0.90

c 25%w toluene solution at 25 C

Packaging

Kraton Polymers are available in a number of different package types. For information specific to this grade, please contact your local

Kraton Polymers representative.

KRATON™ and the Kraton logo are either trademarks or registered trademarks of Kraton Corporation, or its subsidiaries or affiliates, in

one or more, but not all countries.

©2018 Kraton Corporation
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KRATON

K0127

North america  KRATON™ FG1901 G Polymer Data Document

1/15/2018

Identifier : K127DDI17U

Description

Kraton FG1901 G is a clear, linear triblock copolymer based on styrene and ethylene/butylene with a polystyrene content of 30%. Itis
supplied from North America in the physical form identified below.

e FG1901 GT - supplied as a dusted pellet

Kraton FG1901 G is used as a modifier of bitumen and polymers. It is also suitable as an ingredient in formulating compounds for
footwear applications and may be used in formulating adhesives, sealants, and coatings.

Sales Specifications

Property Test Method Units Sales Specification Range Notes
Melt Flow, 230C/5000g ASTM D1238 g/10 min 14 TO 28

Maleic anhydride, Bound BAM 1026 %w 1.4TO 2.0

Water BAM 1024 ppmw == 500 a

a At time of packaging

Typical Properties (These are typical values and may not routinely be measured on finished product)

Property Test Method Units Typical Value Notes
Melt Index 230C, 5 kg ASTM D 1238 gms/10 min. 22

Tensile Strength ASTM D 412 psi 5000 a
Specific Gravity ASTM D 792 g/cc 0.91

Styrene / Rubber ratio n/a 30/70

Hardness, Shore A ASTM D 2240 Shore A (10 sec) 71 b
Elongation at Break ASTM D 412 % 500 a
Solution Viscosity BAM 922 cps 1000 [¢

a Typical properties determined on film cast from toluene solution.
b Typical values on polymer compression molded at 300A°F.
c 25%w toluene solution at 25A°C, measured at time of packaging.

Packaging

Kraton FG1901 G is packaged in sealed, foil-lined bags and typically does not require drying before melt process. However, if the bag is
left open for an extended period of time, the product may absorb moisture and should be dried under vacuum at 80 degree C for a
minimum of six hours before processing.

KRATON™ and the Kraton logo are either trademarks or registered trademarks of Kraton Corporation, or its subsidiaries or affiliates, in
one or more, but not all countries.

©2018 Kraton Corporation
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Polyester Resin from INVISTA

Polyclear® Refresh PET 1101

Product Description

Polyclear® Refresh PET 1101 is a copolymer packaging resin with a nominal intrinsic viscosity of "‘{;,
0.83 dl/g. Packaging made from Polyclear® Refresh PET 1101 has excellent clarity and is noted ‘
for its dimensional stability, which prevents shrinkage and expansion of the container.
Polyclear® Refresh PET 1101 is used successfully in carbonated soft drink bottles and other
applications such as water bottles, food containers, and packaging for household goods.

4
c

-=material of choice.

This polymer complies with the Federal Food, Drug, and Cosmetic Act for certain food contact
applications. Please contact INVISTA for specific FDA clearances.

_\C_Polyclear® Refresh PET 1101 offers excellent performance in maximum throughput, stretch-
Zblow molding applications. Preforms made from Polyclear® Refresh PET 1101 allow maximum
;—gblowing throughputs by quickly heating in the infrared (IR) ovens. In addition, bottles made
gfrom Polyclear® Refresh PET 1101 are low-stick, which eases handling issues.

EContainers made from INVISTA PET are lightweight, have excellent clarity, and are
|_
=shatterproof. With the important advantage of being totally recyclable, PET is the packaging

Typical

Property
Data Sheet

Melting Point (°C)

Carboxyl End Groups (meq/kg)
Diethylene Glycol Content (wt%)
Acetaldehyde Content (ppm)
Density (g/ cm®)

Fines (%)

Moisture Content (%)

Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar.

The approved original version of this thesis is availabl

Crystallinity (%)
Bulk Density (packed) Ib/ ft3
Chip Size (grams / 100 chips)

equivalent to ASTM method D-4603.
*  Internal method

3ibliothek,

Y%yr knowledge hub

o

C

SProperty Value Test Method
General
Intrinsic Viscosity* 0.83 + 0.02 1% Solution in

252 Maximum
45 Maximum

1.8 Maximum
2.0 Maximum

1.39 Minimum
0.05 (through 28 mesh)

0.1 Maximum

50 Minimum
52 Minimum

2.0 Maximum

Determined by conversion of solution viscosity to intrinsic viscosity using an empirical correlation developed by INVISTA

** Not equivalent to bulk density found with fully packed, larger quantities.

INVISTA S.ar.l.

Polymer and PET Resins Business
4235 S. Stream Blvd

One Lake Pointe Plaza

Charlotte, NC 28217

Issue Date: April 30, 2010

Additional Information:

Dichloroacetic Acid*

DSC**

Titration**

Gas Chromatography**
Gas Chromatography**

Pycnometer

Gravimetric determination
as manufactured

Karl Fisher Titration
as manufactured

Pycnometer

k%K%

Revision # 8

http://polymers.INVISTA.com/contact
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