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Kurzfassung

Angesichts wachsender Bedenken hinsichtlich der negativen Umweltauswirkungen
von oft kurzlebigen Kunststoffverpackungen ruckt die Wiederverwendung von Polyme-
ren zunehmend in den Fokus der offentlichen Aufmerksamkeit. Die vorliegende Arbeit
beschaftigt sich mit den Auswirkungen von mechanischem Recycling auf die Materi-
aleigenschaften von Polyethylen hoher Dichte (PE-HD) und Polypropylen (PP). Zu-
satzlich wurde eine PE-HD Recyclingmischung mit einer 70%igen Recyclingrate be-
trachtet. Die Regranulate stammen aus sortierten Abfallstromen des Osterreichischen
Kunststoffsammelsystems. Um einen geschlossenen Kreislauf zu simulieren, wurden
die Materialien funfmal extrudiert und anschlie®end gemahlen. Dabei treten thermisch-
mechanische Belastungen auf, welche einen Materialabbau verursachen. Ziel war es,
diese Degradation mittels verschiedener Prufmethoden zu quantifizieren. Hierfur wur-
den unterschiedliche Verarbeitungsparameter gewahlt und untersucht, ob und wie sie
sich auf die Materialeigenschaften auswirken. Diese lassen sich in Heil3- und Kaltwa-
sche, Maximaltemperatur im Extrusionsprozess (180 °C bzw. 240 °C) und Press- bzw.
Spritzgussverfahren bei der Probenherstellung unterteilen. Das Spektrum der zur Ma-
terialprifung angewandten Methoden besteht aus thermischen (dynamischen Diffe-
renzkalorimetrie, thermogravimetrischen Analyse), rheologischen (Frequency Sweep,
isothermer Zeittest) und mechanischen Prufverfahren (Zug-, Kerbschlagzugversuch),
wobei letztere im Fokus dieser Arbeit stehen. Es konnten materialabhangige Auswir-
kungen der Mehrfachverarbeitung auf beide Polymerarten beobachtet werden. Eine
einheitlich gultige Aussage bezuglich der Einflusse unterschiedlicher Verarbeitungs-
parameter auf die Materialeigenschaften kann daher nicht getroffen werden. Trotz der
Anzeichen von Degradation sind PE-HD und PP recycelbar. Jedoch muss zwischen
den einzelnen Verarbeitungsparametern und den individuellen Materialien differenziert
werden. Da sich manche Eigenschaften starker verandern als andere, ist auch das
spatere Anforderungsprofil des Werkstoffs von zentraler Bedeutung. Die Verwendung
einer Kombination aus recyceltem und neuem Material ist nicht nur sinnvoll, um die
Auswirkungen der Degradation zu reduzieren, sondern auch aus 6kologischer Sicht

empfehlenswert.
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Abstract

Due to increasing environmental problems the reuse of polymers is becoming more
and more important. Plastic packaging in particular poses a major problem as it is often
used only for a short period of time. This thesis addresses the effects of mechanical
recycling on high-density polyethylene (PE-HD) and polypropylene (PP). To explore
the influence of a 70 % recycling rate on material properties of a single PE-HD regran-
ulate, a representative model blend was prepared. The base material for used regran-
ulates originated from sorted plastic waste streams of the Austrian collection system.
To simulate a closed loop the materials underwent five extrusion cycles each followed
by grinding which exposed the polymers to thermo-mechanical stress leading to deg-
radation. The aim of the thesis was to quantify the effects of multiple extrusions on the
material properties. Additionally, different processing parameters were selected. The
sample materials were industrially washed either hot or cold. The maximal extrusion
temperature in laboratory experiments was selected with 180 °C as well as 240 °C and
the samples were prepared from regranulates by either compression molding or injec-
tion molding. Test specimens from compression molded sheets were subsequently
obtained by punching. The samples underwent characterization by differential scan-
ning calorimetry, thermogravimetric analysis, frequency sweeps, isothermal time tests,
tensile tests and impact strength tests. Most of the experimental work focused on the
mechanical properties. The results suggest that several consecutive processing runs
affected all tested polymers. However, universally valid statements regarding the influ-
ence of different processing parameters cannot be made. This is due to varying results
for each material. Despite signs of degradation, PE-HD and PP can be recycled. None-
theless individual processing parameters, materials and the future use of the polymers
have to be considered throughout the whole recycling procedure. The mixing of recy-
cled and virgin material not only poses a feasible strategy regarding the reduction of
the negative impact of degradation but is also attractive from an ecological point of

view.



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Inhaltsverzeichnis

T B NIEIUNG e 1
2 KUNSESIOMTE. ...t 3
2.1 POIYENYIEN. ... 4
2.2 High-Density Polyethylen ...............uuuiiiiiiiiiii e 6
2.3 POIYPIOPYIEN .. 6
2.4 Verarbeitung von Thermoplasten ... 7
2.5 Degradation........... ... e 11

K o= T B[ o =T o PR 13
4 Recycling von KUunStSTOffEN ............uuiiiiiiiiii e 17
4.1 Kreislaufwirtschaft ... 17
4.2 Polymerrecycling — Stand 2023.........cooooiiiiiiee 18
4.3 Polymerrecycling — AUSDIICK. ..o 20
4.4 Mechanisches ReCYCING.......coooiiiiiiiiiieeeeee e 21
4.5 Chemisches ReCYCliNG......coooooiiiiieeeeee e 24

5 Methoden und Werkstoffe............uuuuieiiiiiiiiiiiiiiiiii e 25
5.1 Thermische ANAlYSE...........u i 25
5.1.1  Thermogravimetrische Analyse (TGA) ..., 25
5.1.2 Dynamische Differenzkalorimetrie (DSC) ........ccoooeeiiiiiiiiiiiee, 26

5.2 Rheologische UNtersuChUng ................uueiiieiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeees 27
5.21 Schmelze-Masseflielrate (MFR) .......ccooooiiiiiiii, 28
5.2.2  FreqQUENCY SWEEPS......uuuiiiii e eeeeeeiiiiiaae e e e e e e e eeettaa e e e e e e e eeeeaannnaaeeeeeeeeeeees 29
5.2.3 Isothermer Zeitversuch ... 30

5.3 MechaniSChe Prufung .............eeuuueeieiiiiiiiiiiiii e 31
5.3.1  ZUGVEISUCK ... 31
5.3.2 KerbschlagzugVversuch ... 34

5.4  Probenherstellung.......... ... i 35
5.5 MaAEIIAIIEN ... 37
B5.5.1  PE-HD oo 37

ST I o SR 40



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

B ErQEDNISSE....eeiiiiiee e 41

6.1 Thermische ANAlYSE...........u i 41
B.1.1  TPE-HD oo 41
6.2 Rheologische UNtersuChUng ...............uuueiiiiiimiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeees 43
B.2.1  TPE-HD oo 43
B.2.2 TP P e e e e e e e 44
6.3 MechaniSChe Prufung ..............eueieeiiiiiiiiiiiiiii e 46
6.3.1  PE-HD Waschmittelflasche.............oooooooi, 46
6.3.2 rPE-HD Kanister KW (RezyKlat) .......ccoooooiiiiiie, 48
6.3.3 rPE-HD Flasche KW (RezyKlat)..........cooooiiiiiiiiie, 49
6.3.4 rPE-HD Flasche HW (RezykKlat).........ccooooiiiiiiiie 52
6.3.5 RecyclingmiSChUNG........ccooiiiiiieee 54
6.3.6 PP KW UNA rPP HW ... 57
6.4 Diskussion der ErgebniSSe...........uuuuuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e 59
6.4.1  Thermische ANalYSe ... 59
6.4.2 Rheologische Untersuchung..........ccooooooiiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeee e 59
6.4.3 Mechanische PriufUng........coooooiiiiiiiie e 60

7 Zusammenfassung UNd AUSDIICK............uuuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e 63
S T LY o] 0 =1 o T RN 65
8.1 MESSEIgEDNISSE ...ttt 65
8. 1.1 PE-HD e 65
I o RS 66
8.2  Erganzende Bilder..............uuiiiiiiiiiiiiiiii e 67
8.3  LiteraturverzeiChnis ..............uuuuiiiiiiii e 69
8.4  AbDIldUNGSVErZEICHNIS .......uuiiiiiiiiiiiiiii e 74
8.5  FOrmelVerzeiChNiS ...........uuuiiiiiiii e 76
8.6  TabellenverzeiChNis .............uu i 77



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Abkurzungsverzeichnis

COP Cross-Over-Point

DSC Dynamische Differenzkalorimetrie

EU Europaische Union

HW HeiRwasche

IP Input

KW Kaltwasche

MFR Schmelze-Masseflielirate

OECD Organisation fur wirtschaftliche Zusammenarbeit und Entwicklung
OoP Output

PC Post-Consumer

PE Polyethylen

PE-HD Polyethylen hoher Dichter

PE-LD Polyethylen niedriger Dichte (low density)
PE-LLD lineares Polyethylen niedriger Dichte (linear low density)
PE-MD Polyethylen mittlerer Dichte

PET Polyethylenterephthalat

PI Post-Industrial

PP Polypropylen

SZ Schlagzugversuch

TGA Thermo-Gravimetrie-Analysen

WMF Waschmittelflasche

N Zugversuch

\



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

MessgroRen

an
Et
G
G
Tmax
W/g

Kerb-Schlagzugzahigkeit

E-Modul, Elastizitatsmodul, Zugmodul
Speichermodul

Verlustmodul

Maximaltemperatur

Warmestrom

Viskositat

komplexe Viskositat

Dichte

Spannung beim ersten Spannungsmaximum
wahrend des Zugversuchs
Kreisfrequenz

kd-m-2
MPa
N-m-2
N-m-2
°C

J-s g
Pa-s
Pa-s
kg-m-3

N-mm=2

VI



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Einleitung

1 Einleitung

Werkstoffe kdnnen dank unterschiedlichster Eigenschaften eine gro3e Bandbreite an
Anforderungen erflllen. Diese Vielfalt an Anwendungsmaglichkeiten wird durch ver-
schiedene atomare und molekulare Strukturen in den Materialien ermdglicht [1]. Die
Einteilung der Werkstoffe erfolgt nach Weil3bach et al. in vier groRe Gruppen: Metalle

und Legierungen, Keramik und Glas, Holz und Polymere und Verbundwerkstoffe [2].

Entscheidende Kriterien fur die Werkstoffwahl sind sowohl technischer als auch wirt-
schaftlicher Natur. Erstere kann in physikalische, mechanische, thermische, technolo-
gische und chemisch-technische Charakteristika eingeteilt werden. Physikalische Ei-
genschaften basieren auf der Feinstruktur des jeweiligen Materials. Die mechanischen
Charakteristika beschreiben, wie sich der Werkstoff unter Krafteinwirkung verhalt [3].
Sie konnen von auferen Einwirkungen beeinflusst werden. Aus Grinden der Repro-
duzierbarkeit sind je nach Prufverfahren durch Normen genau definierte Prufbedingun-
gen vorgegeben (z.B. Priftemperatur) [4]. Die thermischen Eigenschaften beschreiben
das Werkstoffverhalten in Abhangigkeit der Temperatur. Sie spielen besonders bei
Kunststoffen eine wichtige Rolle. Im Vergleich zu anderen Materialien sind bei Poly-
meren die absoluten Unterschiede von Gebrauchstemperatur zur Schmelztemperatur
sehr gering. Aus den chemisch-technischen Stoffeigenschaften kann die Reaktions-
freudigkeit des vorliegenden Werkstoffs gegentber anderen Stoffen und Chemikalien
abgeschatzt werden. Darunter fallt unter anderem die Wirkung von Losungsmitteln auf
das Material [3]. Polymere kommen durch ihre gezielt anpassbaren Eigenschaften auf
vielfaltige Weise zum Einsatz — Klebstoffe, Farben, Fasern, Dichtungsmaterialien, Ver-
packungen sowie Faservliese (,non-wovens®). Kunststoffe sind mittlerweile in fast je-

dem Industriezweig zu finden [5, S. 397].

Durch diese Flexibilitat und die wachsende Weltbevdlkerung steigt die Nachfrage an
Polymeren enorm. Da viele Volkswirtschaften von der Einfuhr primarer Rohstoffe ab-
hangig sind und der Bedarf weltweit steigt, verscharft sich die Importsituation deutlich.
Dadurch wird das Recycling aus 6konomischer Sicht immer attraktiver. Ein noch viel
wichtigerer Aspekt besitzt 6kologischen Charakter. Denn jene Eigenschaften, die po-
lymere Werkstoffe so attraktiv machen, stellen durch achtlosen Umgang ein grol3es

Problem fir die Umwelt dar. Die makromolekulare Struktur kann in der Umwelt Uber
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Einleitung

lange Zeitraume hinweg bestehen, ohne von Mikroorganismen abgebaut oder durch
chemische Einflusse (z.B. UV-Strahlung) desintegriert zu werden. Zur innovativen
Werkstoffgestaltung zahlt bei Kunststoffen auch die vielseitige Additivierung, also die
Beimischung von teils toxischen Zusatzstoffen (UV-Blocker, Schmiermittel, optische
Aufheller etc.). Mehrere Quadratkilometer groRe Mullansammlungen im Meer sind

sichtbare Folgen von unsachgemal3er Entsorgung und fehlendem Mullmanagement

[6].

Recycling riuckt aufgrund dieser Entwicklung in den vergangenen Jahren immer mehr
in den Fokus der Gesellschaft. Zurzeit gelangen als Folge von Misswirtschaft und Ver-
mullung jahrlich acht Millionen Tonnen Kunststoffe in die Weltmeere [7]. Diese Menge
wird noch weiter steigen, denn Schatzungen der OECD zufolge wird sich der weltweite
Plastikverbrauch von 460 Megatonnen (Mt) im Jahr 2019 auf 1230 Mt im Jahr 2060
erhohen. Um dem entgegenzuwirken gibt es verschiedene Ansatze. Einer davon ware,
die von der EU verpflichtende Recyclingquote zu etablieren. Hierbei miussen ab 2025
50 % bzw. ab 2030 55 % des Verpackungsmuills wiederverwertet werden. Um dieses
Ziel zu erreichen, ist eine Intensivierung des Werkstoffkreislaufs mit Hinblick auf das

mechanische Recycling von Polymeren eine vielversprechende Methode [8], [9, S. 1].

In der vorliegenden Arbeit wurden thermische, rheologische und mechanische Eigen-
schaften von rezykliertem Polypropylen (rPP) und rezykliertem Polyethylen hoher
Dichte (rPE-HD) analysiert. Das rPP Regranulat stammt von Lebensmittelverpackun-
gen, wohingegen das rPE-HD Regranulat aus non-food-Anwendungen stammt
(Waschmittelflaschen und Kanister). Ziel dieser Analysen war es ein Eigenschaftsprofil
zu ermitteln, um festzustellen, welche Faktoren sich auf die Rezyklatqualitat auswir-
ken. Hierzu wurde das Material bei variierender Extrusionstemperatur mehrfach verar-
beitet, um den Recyclingprozess zu simulieren. Aus dem gewonnen Material wurden

Proben nach unterschiedlichen Herstellungsverfahren gefertigt.
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Kunststoffe

2 Kunststoffe

Um das Recycling von Kunststoffen und in weiterer Folge den Werkstoffkreislauf ver-
stehen zu konnen, ist es notwendig, die Grunde fur die Attraktivitdt von Kunststoffen
zu erlautern. In diesem Kapitel werden der chemische Aufbau, die Eigenschaften und

ausgewahlte Verarbeitungsmoglichkeiten von Polyethylen und Polypropylen erlautert.

,Die Bezeichnung Kunststoffe im allgemeinen Sinne des Wortes umfasst organische
Werkstoffe, die durch chemische Umwandlung von Naturprodukten oder durch Syn-
these aus von Kohle, Erdél oder Erdgas abgeleiteten chemischen Verbindungen her-
gestellt wurden. Im unverarbeiteten Zustand sind Kunststoffe meistens fest, gelegent-
lich aber auch fliissig. (...) Die meisten Kunststoffe sind heute Erzeugnisse der Petro-
chemie, d.h., sie oder ihre Vorprodukte basieren auf Erdél bzw. Erdgas. Diejenigen
Kunststoffe, die als abgewandelte Naturstoffe gelten, beruhen meistens auf Zellulose

als Ausgangsmaterial®[10, S. 74].

Der Herstellungsprozess von Kunststoffen wird als Polymerisation bezeichnet. Mittels
chemischer Synthese werden Monomere (niedermolekulare Verbindungen) in grol3er
Zahl aneinandergereiht. Es entstehen hochpolymere Stoffe, auch Polymere genannt.
Synthetisierte Polymere werden fur die Weiterverarbeitung granuliert. Die unterste
Konfektionsgrofle bildet Ublicherweise der 25 kg Sack. Mittels Extrusion, Thermofor-
men, Schaumen, Pressen, Blasformen oder Spritzgiel3en werden Thermoplaste an-
schlieend in die gewunschte Form gebracht. Die Einteilung polymerer Materialien er-
folgt in: Thermoplaste, Thermoplastische Elastomere, Elastomere und Duroplaste (o-
der Duromere da sie im Normalfall nach dem Vernetzen durch Warmezufuhr nicht
mehr erweichen). Sie weisen unterschiedliche Charakteristika, welche in Tabelle 1 auf-
gelistet sind, auf. Thermoplaste, thermoplastische Elastomere und Duroplaste sind als
Kunststoffwerkstoffe zu kategorisieren, die sowohl aus Kunst- als auch aus Naturstof-
fen hergestellt werden. Elastomere sind ausschliel3lich synthetische Stoffe. Polyethy-
len (PE) und Polypropylen (PP) gehoren der Gruppe der Thermoplaste an. Sie besit-
zen eine lineare bis verzweigte Struktur und sind unvernetzt. Bei hoheren Temperatu-
ren schmelzen sie, weshalb sie plastisch gut formbar sind. Zusatzlich sind sie rezyk-
lierbar, das heil3t, dass sie fur die Produktion neuer Produkte wiederverwendet werden

konnen [5].



Kunststoffe

Tabelle 1 Charakteristika Kunststoffgruppen [5, S. 399]

Thermoplaste

Thermoplasti-
sche Elastomere

Elastomere

Duromere

Vernetzung/ _unverr_metzt/ schwach vernetzt/  schwach vernetzt/ stark vernetzt/
. linear bis ver- o . .
Verbindung ; physikalisch chemisch chemisch
zweigt
Verhalten unter nicht schmelzbar nicht schmelzbar
. schmelzbar schmelzbar . . . o
thermischen o o nicht I6slich nicht I6slich
. I6slich I6slich .
Einfluss quellbar nicht quellbar

Eigenschaften

plastisch formbar
i. A. grolder
E-Modul

gummielastisch
kleiner E-Modul
rezyklierbar

gummielastisch
kleiner E-Modul

nicht plastisch
formbar
groRRer E-Modul
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rezyklierbar

2.1

Polyethylen wird mittels Polymerisation von Ethen hergestellt. In Abbildung 1 wird

Polyethylen

diese anhand von zwei Strukturformeln vereinfacht dargestellt [11].

H H H HH H H H
\ / I N
n C=C —p w o lC—C—C—C— L —C— -
/ \ I R R R
H H H HH H H H
Ethen Polyethen

Abbildung 1 Polymerisation Polyethylen [12]

Mittels verschiedener Herstellungsverfahren, welche in den nachfolgenden Absatzen
beschrieben werden, kann das zah-elastische Verhalten, das von der Kristallinitat und

vom Polymerisationsgrad abhangig ist, beeinflusst werden. Somit sind Dichte, die

0,915 bis 0,97 ﬁ betragt, sowie Moleklimasse steuerbar und je nach gefordertem

Anwendungsgebiet unterschiedliche Eigenschaften realisierbar. Diese Flexibilitat
macht es zu einem der am haufigsten verwendeten Kunststoffe. Aufgrund der teilkris-
tallinen Struktur ist PE nie vollstandig durchsichtig. Die Farbgebung erfolgt durch mit
Farbstoffen versetzte Masterbatches. PE zeigt sich resistent gegen Sauren, Laugen,
Salzlésungen, Alkohol und Ole, ist aber wegen seiner wachsartigen Oberflache kratz-
empfindlich [5, S. 433].
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Kunststoffe

,Der Einfluss von Dichte und Molekiilmasse (diese wird praktisch durch den
Schmelzindex gekennzeichnet) zeigt sich u. a. in folgenden Eigenschaftsdnderungen.
Mit héherer Dichte steigen Steifigkeit, Festigkeit, Z&higkeit und Hérte, nimmt die che-
mische Besténdigkeit zu, vermindert sich die Durchléssigkeit fiir Gase, wird die Wér-
meformbesténdigkeit erhoht, wird die Versproédung zu tieferen Temperaturen verscho-
ben, nimmt die Neigung spritzgegossener Teile zur Spannungsrissbildung ab“ [5, S.
433].

Polyethylen wird entsprechend der Dichte in low-density, linear-low-density, medium-
density und high-density Polyethylen eingeteilt. In weiterer Folge PE-LD, PE-LLD, PE-
MD und PE-HD genannt. PE-LD weist viele Langkettenverzweigungen und eine breite
Molmassenverteilung auf. Es wird z.B. fur Verpackungs-, Schwergutfolien und Siegel-
schichten verwendet. PE-LLD weist keine Langkettenverzweigungen und eine enge
Molmassenverteilung auf. Es wird fur Verpackungsfolien verwendet. Durch die veran-
derte Struktur zeichnet es sich im Vergleich zu PE-LD mit héherer Steifigkeit und Zug-
festigkeit bei gleichbleibender Dichte aus. Des Weiteren ist es zaher und bestandiger
gegen Spannungsrissbildungen. Nachteilige Eigenschaften sind eine hohere Dehnbar-
keit, welche es unbrauchbar fur Schwerguttransporte macht, eine geringere Transpa-
renz und schwierigere Verarbeitbarkeit im Vergleich zu PE-LD. PE-MD kann als sol-
ches hergestellt werden oder durch Mischen von PE-LD und PE-HD erzeugt werden
[11]. Die soeben erlauterten Gruppen von Polyethylen und deren Unterschiede bezug-

lich Dichte und Schmelztemperatur werden in der Abbildung 2 gezeigt.

PE-LD ,
| ‘ - Dichte:0,915-0,935 g/cm

Fp (DTA):ca.105-115°C

PE-VLD/PE-LLD
[ 1 t Dichte:0,90-0,93 g/cm

Fp (DTA):ca.120-130°C

PE-MD s
T T T Dichte:0,93-0,94 g/cm

Fp (DTA):ca.120-130°C

| PE-HD 3
T T Dichte:0,94-0,97 g/cm

Fp (DTA):ca.128-136 °C

Abbildung 2 Schematische Darstellung unterschiedlicher Polyethylenarten
mit Dichte und Schmelztemperatur{11, S. 119]
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Im folgenden Abschnitt wird auf High-Density Polyethylen (PE-HD) genauer eingegan-

gen, da dies auch im Fokus der durchgefuhrten Experimente stand.

2.2 High-Density Polyethylen
High-Density Polyethylen (PE-HD oder PE-HD) wird hauptsachlich mit dem Ziegler-

Natta- und dem Phillips-Verfahren hergestellt. Beim erstgenannten werden Titanhalo-
genide und Aluminiumorganyle als Katalysatoren verwendet. Beim Philips-Verfahren
kommt ein Chromoxidkatalysator auf einem Tragermaterial aus Silikagel zum Einsatz.
Unabhangig vom Verfahren werden die Polymerisationsreaktionen bei relativ niedrigen

Driucken durchgefuhrt, welche zwischen 1 und 50 Bar liegen [11, S. 120]. PE-HD be-

sitzt eine Dichte zwischen 0, 94 ——und 0, 96 —— eine mittlere Molekilmasse von

100.000 und eine Kristallinitat von 60 — 80 %. Mit hoherer Dichte steigen Festigkeit,
Zahigkeit, Harte, Steifigkeit und die chemische Bestandigkeit. Zusatzlich vermindert
sich die Gasdurchlassigkeit, die Warmeformbestandigkeit wird verbessert und das Ma-
terial versprodet bei niedrigeren Temperaturen. Mogliche Anwendungsgebiete sind
der chemische Anlagenbau, Kanal- und Abwasserrohre, Hohlkérper (Tuben, Flaschen,
Kanister), Maschinen- und Fahrzeugbau [5, S. 434].

2.3 Polypropylen

Polypropylen (PP) ist seit vielen Jahrzehnten in Verwendung. Dadurch konnte das
Herstellverfahren sowohl in wirtschaftlicher und qualitativer als auch in 6konomischer
Hinsicht optimiert werden. Das Ziegler-Natta-Verfahren findet in den meisten Indust-
riesparten die grofRte Verwendung [11, S. 213]. PP wird mittels Polymerisation von

Propen hergestellt. In der Abbildung 3 wird diese vereinfacht dargestellt [12].

H H I}l Il-l Iﬁ H H H
\ / | | |
n C=C —: s e e e = -
/! AY | I I | | |
H CH; H L HE B £
H3 H3 H3
Propen Polypropylen

Abbildung 3 Polymerisation Polypropylen [12]
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PP ist einer der leichtesten Kunststoffe. Es besitzt eine Dichte von 0,9 , weist mit

s
60 — 70 % eine hohe Kristallinitat auf und besitzt GUber dem Gefrierpunkt eine gute Fes-
tigkeit und Steifigkeit. Ab einer Temperatur von 0 bis -10 °C versprodet es. PP unter-
scheidet sich zu PE-HD dahingehend, dass es eine hdhere Harte, Steifheit und Form-
bestandigkeit bei warmen Temperaturen jedoch eine niedrigere Schlagzahigkeit auf-
weist. Klassische Anwendungsgebiete sind Haushaltsgerate, Kichenmaschinen, Ar-

maturenteile im Fahrzeugbau und Verpackungen [5, S. 434].

Polypropylen besitzt so wie PE-HD stark von der Temperatur abhangige mechanische
Eigenschaften. Durch Zufuhren von Warme buidt es an Steifigkeit ein und die Molekule
werden beweglicher. Bis 100 °C ist PP dauerhaft einsetzbar, danach verliert es seine
Festigkeit. Zusatzlich sind die mechanischen Eigenschaften von der molaren Masse

und der Morphologie abhangig [11].

2.4 Verarbeitung von Thermoplasten

Die Prozessbedingungen wahrend der Verarbeitung beeinflussen die Materialeigen-
schaften der produzierten Teile wesentlich. Vor allem der Kristallinitatsgrad, sowie die
Grole der entstehenden kristallinen Bereiche, sind entscheidende Kriterien fur die me-
chanischen und optischen Eigenschaften. Kleine Kristalle neigen eher zu einem
Sprodbruch, da die Dichte an Fehlstellen und Defekten hoher ist als bei groReren Kris-
tallen. Auch streuen sie weniger Licht, was zu einer besseren Lichtdurchlassigkeit fuhrt
[11]. Nach der Synthese erfolgt in den meisten Fallen eine Zugabe von Additiven, um
die Polymere fur weitere Verarbeitungsverfahren zu optimieren. Beispiele dafur sind
Weichmacher, Verdunner und Gleitmittel. AnschlieRend wird das Material homogeni-
siert. Dies passiert mittels Zerkleinern, Mischen, Plastifizieren und anschlieRendem

Granulieren. Falls notig, erfolgt die Trocknung des Kunststoffgemischs.

Die Verarbeitung von Thermoplasten geschieht im Flie3- bzw. Schmelzbereich. Die
hierbei herrschende hohe Temperatur ermoglicht, dass die Makromolekule aneinander
abgleiten und unter Druck in die gewlnschte Form gebracht werden kdonnen. Verfah-
ren zur Verarbeitung sind z.B. Sintern, Spritzgiel3en, Extrudieren, Extrusionsblasfor-
men, Thermoformen und Pressen [11, S. 70]. Generell kann mit untenstehenden Ma-

terialeigenschaften (Tabelle 2) bei PE-HD und PP gerechnet werden.
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Tabelle 2 Materialeigenschaften PE-HD / PP [5, S. 433]

Eigenschaften PE-HD PP
Elastizititsmodul MPa 600 — 1000 1100 — 1300
Streckspannung MPa 20-30 32 -37
Dehnung bei Streckpannung % 12-15 12-16
Brchdehnung % > 500 600
Vicat-Erweichungstemperatur °C 60 — 65 90 - 100
Kritstallitschmelzbereich °C 130-135 155 - 165

Im Folgenden werden Spritzguss, welcher bei Thermoplasten das beliebteste Verfah-

ren fur Formteile ist, Extrusion, Extrusionsblasformen und Pressen genauer erlautert.

2.4.1.1 Spritzgief3en

Beim Spritzguss wird das Granulat durch einen Fulltrichter in den Extruder geleitet.
Eine Schnecke fordert das Regranulat durch einen beheizten Zylinder. Am Ende des
Zylinders wird das aufgeschmolzene Material gesammelt und mit hohem Druck in die
Werkzeugkavitat gepresst. Die Form besitzt eine niedrigere Temperatur als die
Schmelze, somit findet ein Erstarren bei gleichzeitigem Nachdricken von Material
statt. Das Ergebnis des Prozesses ist ein fertiges Formteil. Das Prozessschema
(Stuckprozess) kann in Abbildung 4 betrachtete werden. Das Spritzgussverfahren eig-
net sich besonders fur die Fertigung hoher Stickzahlen, da die Werkzeugfertigung
signifikante Kosten verursacht. Durch die Installation eines Heil3kanalsystems kann
die Abtrennung der fertigen Werksticke vom Angusssystem entfallen [13]. Thermo-
plaste werden ublicherweise zwischen 150 und 300 °C und spritzgegossen. Wesentli-
che Parameter sind die Schmelzetemperatur, die Verweilzeit im Zylinder, die Scher-
belastung, der Fulldruck und die Werkzeugtemperatur. Der Fulldruck beschreibt den
Druck mit welchem die Kunststoffschmelze in das Werkzeug gespritzt wird. Dieser
kann aufgrund der hohen Viskositat bis zu 100 MPa betragen. Der Staudruck entsteht
im Extruder durch die Bewegung der Schnecke und hilft, die Schmelzmasse zu homo-
genisieren [11]. Typische Werte fur den Spritzguss von PE-HD und PP sind in der

untenstehenden Tabelle 3 angefuhrt.
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Tabelle 3 Spritzgussparameter von PE-HD und PP [11, S. 1385], [14, S. 96]

PE-HD PP
Werkzeugtemperatur 10-60 °C 20-90°C
Verarbeitungstemperatur 200 - 300 °C 200 -300 °C
Staudruck 0 — 50 bar 0 — 50 bar
Spritzdruck 600 — 1200 bar bis 1200 bar
Nachdruck \5/grr: éng;druck \5/grr: éng;druck
Schwindung 1,5-3% 1,.3-25%

1. Einspritzen in geschlossenes Werkzeug

Sammelraum fir plastifi-
zinyls Musss Filtrichter

beheizte
Spritzdise Antriebsmotor fir Dehnung

der Schnecke

Spritzdruckanzeige Fllldruck

hydraulischer Zylinder far
Vor-und Zurtickbewegung der
Schnecke

Schliefeinheit ‘ Spritzeinheit

2. Nachdriicken und Kiihlen

parallel: Dosieren Nachdruck

(ca. 50% des
Spritzdrucks)

Schnecke in
Formteil Drehung —

Abbildung 4 Spritzguss [11, S. 79]

2.4.1.2 Extrusion

Die Extrusion stellt im Gegensatz zum Spritzguss ein kontinuierliches Verfahren dar.
Material wird in einen Trichter an der Einzugsoffnung des Extruders geflllt, danach
verdichtet, aufgeschmolzen und dabei homogenisiert. Die Energie, die fur die Um-
wandlung notwendig ist, wird einerseits von Heizbandern, andererseits uber die Frik-
tion der sich drehenden Schnecke geliefert. Am Ende des Extruders wird die aufge-

schmolzene Masse durch ein Formwerkzeug gedruckt. So kdnnen Folien, Rohre, Ta-

feln etc. effizient hergestellt werden [11, S. 83].
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Zylinderzone Zylinderzone I
Kuhlkanale Heizelemente

Heizhander

i -*—f'f'-u-p

i g S

Farm- Schneckenzone (Il Schneckenzone |l Schneckenzone |
werkzeug Ausstolizone Umwandlungszone Einzugszone

Abbildung 5 Einschneckenextruder Querschnitt [11, S. 84]

2.4.1.3 Extrusionsblasformen

Zur Herstellung von Hohlkérpern (z.B. Flaschen, Kanister und Fasser) dient das Extru-
sionsblasformen. Ein Schmelzeschlauch (Vorformling) wird extrudiert und in die Blas-
form eingefuhrt. Die durch die Blasduse stromende Luft blast die geschmolzene Masse
auf und legt diese an die Formwand an. Abbildung 6 zeigt den Verfahrensablauf.

1 . Extrusion des /", Positionierung r/:?) Vorformling erfassen
'/ vorformlings “£im Werkzeug “.T./ & abtrennen

Extruder

Umlenkkopf '

Dise mit Dorn Schneideinheit

Extrudat

Vorformling

www.maschinenbau-wissen.de

( 4 4 Positionierung /’_ ) Formgebung
“._/ in der Blasstation \ /' und Abkiihlung

t Blasdise .

Abbildung 6 Extrusionsblasformen — Umformen [15], (vgl [11, S. 754])

(61 Entformung

www.maschinenbau-wissen.de

10
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2.4.1.4 Pressen

Beim Pressen wird das Granulat in eine Pressform gefullt, bei ca. 200 °C vorerhitzt
und mit 20 bis 50 bar verdichtet. Die endgultige Temperatur liegt bei 150 — 190 °C [11,
S. 92], [14, S. 97]. Dieses Verfahren wird meist bei Duroplasten angewendet. Thermo-
plaste werden nur bei ausgepragten Oberflachen beziehungsweise im Rahmen der
Prufkorperherstellung gepresst [11, S. 68]. Abbildung 7 beschreibt Vor- und Nachteile

und Hauptanwendungen des Verfahrens.

Verfahren Verfahrenssymbol Hauptmerkmale Hauptanwendungen

O Kileing Sarign, grolis

lirngs im Toilm

Pressen (CM)

0 Probekorpel

Abbildung 7 Pressen [11, S. 91]

2.5 Degradation

Die Degradation beschreibt den Alterungsprozess und in weiterer Folge die Verande-
rung der Eigenschaften von Polymerstrukturen. Grinde dafur kdnnen Lichteinstrah-
lung, Oxidation, Hitze, Strahlung, Scherkrafte und der Einfluss von Wasser sein. Diese
Belastungen treten in der Schmelze sowie wahrend der taglichen Nutzung auf und
konnen sowohl Kettenspaltungen als auch Kettenverzweigungen bewirken. Bei einer
Kettenspaltung kommt es zum Bindungsbruch zwischen Atomen der Polymerkette,
wodurch das mittlere Molekulargewicht sukzessive abnimmt. Wahrend der Kettenver-
zweigung verbinden sich Polymerketten miteinander und es ist ein Zuwachs des Mo-
lekulargewichts zu beobachten. Je nach urspringlichem Molekulargewicht und Tem-
peratur Uberwiegt ein Vorgang. PP neigt zur Kettenspaltung, wahrend PE anfalliger fur

Kettenverzweigung ist [16].

a b
Abbildung 8 a) Kettenspaltung b) Kettenverzweigung [16, S. 17]

11
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Bei post-industrial (PI, Produktionsausschuss) und post-consumer Abfall (PC) spielt
die thermisch-mechanische Degradation eine zentrale Rolle. Andere Einflussfaktoren
wie z.B. Feuchtigkeit, Licht etc. sind von nachrangiger Ordnung und treten nur bei PC-
Mull auf [16, S. 16]. Welche Auswirkungen Degradation auf das jeweilige Material hat
hangt stark von der Veranderung der Struktur wahrend des Recyclingprozesses ab.
Wenn Vernetzung also die Verzweigung von Makromolekulen Uberwiegt, wird das Ma-
terial harter und steifer. Der E-Modul erhoht sich, jedoch nimmt die Bruchdehnung ab.
Bei einer Kettenspaltung tritt das Gegenteil ein. Falls beide Arten gleichzeitig auftreten,
kann haufig kein eindeutiger Trend erkennbar sein. Aus diesem Grund konnen keine
generellen Annahmen fur die quantitative und qualitative Veranderung von Materialei-
genschaften durch Degradation getroffen werden. Es muss von Fall zu Fall unterschie-
den werden [17, S. 1126].

Da beim mechanischem Recyclingprozess (siehe Kapitel 4.4) das Material in einem
Extruder thermischen und mechanischen Belastungen ausgesetzt ist, kommt es nach
mehreren Wiederverwertungen unweigerlich zur Degradation. Bei mehrfachen Recyc-
lingzyklen wird davon ausgegangen, dass sich die mechanischen Eigenschaften von
Polymeren zum Schlechten hin verandern [9, S. 2]. Um diesem Vorgang entgegenzu-
wirken und somit die erforderlichen Mindestanforderungen an das Material zu erfullen,

kann dem recycelten Material Neumaterial beigemischt werden [18].

12
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3 Verpackungen

In den vorherigen Kapiteln wurden die Eigenschaften von PE-HD und PP erlautert,
welche die Grunde fur deren Beliebtheit erklaren. Der folgende Abschnitt beschaftigt

sich mit dem Thema der Verpackungsartikel.

Verpackungen konnen aus einer Reihe von verschiedenen Materialien hergestellt wer-
den: Glas, Eisen, Aluminium, Holz, Kunststoffe etc. Unabhangig vom gewahlten Pack-

stoff erfullen sie folgende Funktionen [10, S. 15]:

e Schutz des Packgutes e Schutz der Umwelt

o Mechanischer Schutz o Gefahrliches Gut

o Klimatischer Schutz o Ungefahrliches Gut

o Schutz vor Lebewesen e Informations- und Werbeflache
e Schutz des Inhalts e Logistische Funktionen

o Schutz vor Wechselwirkung o Lagermdoglichkeit

o Schutz vor Diebstahl o Stapelmdglichkeit

Die folgende Abbildung 9 zeigt, wofur welche Polymerarten verwendet werden. Hierbei
sticht heraus, dass mit 40,5 % der grofldte Anteil fur Verpackungen anfallt. Dabei ent-
steht das grol3e Problem, dass Verpackungen im Vergleich zu anderen Anwendungs-
formen sehr kurzlebig sind [16, S. 6]. PE-LD, PE-LLD, PE-HD und PP sind neben Po-

lyethylenterephthalat (PET) die am haufigsten verwendeten Verpackungsmaterialien.

* “ N : + @ 405%

20.4%

< ¢ - ¢ + & @ ¢+ o

Packaging

Building &
Construction

Automotive

Electrical &
. » % ’ * B2Y
Electronics ’ . ’ ’
& & & a 3
Agriculture ch o v 1 \ 4 . €9 32%
Household,
” i 4.3%
Leisure, Sports
Others P » ; ¢ 16.7%
LDPE HDPE PP PS PS-E PVC PET ABS PMMA PA PC OTHER PUR OTHERS
LLDPE SAN THERMO- PLASTICS

PLASTICS

Abbildung 9 Polymere und ihre Einsatzgebiete [19, S. 23]
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Kunststoffe sind im Vergleich zu anderen Verpackungsmaterialien sehr leicht, kdnnen
einfach und je nach Anforderung individuell geformt werden und weisen ein sehr brei-
tes Anwendungsspektrum auf. Folgende Materialeigenschaften sind dabei relevant:
Zugfestigkeit, Dehnfahigkeit, Reilfestigkeit, Schlagfestigkeit, Oberflachenrauigkeit,
Viskoelastizitat, optische Eigenschaften, chemische Widerstandsfahigkeit, Feuchtig-
keits-, Temperatur-, und Gasbestandigkeit, umgebungsbeeinflusste Spannungsrissbil-
dung, Heilsiegelfahigkeit und Dichte [20]. Trotz ihrer vielen guten Eigenschaften be-
sitzen Kunststoffverpackungen auch wesentliche Nachteile. Sie sind brennbar, besit-
zen eine geringe Alterungs- (ohne Additive) und Temperaturbestandigkeit und sind
ohne Vorbehandlung nicht bedruck- und verklebbar. Ebenfalls nicht auf3er Acht zu las-
sen, sind negative Umweltauswirkungen und das schlechte Image aufgrund von
Mullansammlungen [10, S. 76]. Da Polyethylen und Polypropylen zwei der relevantes-
ten Polymerwerkstoffe fur Verpackungen sind, werden diese im Folgenden genauer
betrachtet.

Je weniger Kettenverzeigungen in der Struktur auftreten, desto enger kénnen die Ket-
ten aneinander liegen. Daraus ergibt sich eine hohere Dichte, welche mit steigender
Zugfestigkeit, Hitzebestandigkeit sowie Gas-, Licht- und Feuchtigkeitsundurchlassig-
keit einhergeht. PE-LD und PE-LLD werden haufig fur Folien verwendet. PE-HD findet
bei formstabilen Verpackungen Anwendung [20]. In der nachfolgenden Tabelle 4 sind

die Vor- und Nachteile von PE als Packstoff zusammengefasst:

Tabelle 4 Vor- und Nachteile von PE als Packstoff [10, S. 80]

Vorteile

Nachteile

Leichte Verarbeitbarkeit

Malige Temperaturbestandigkeit

Sehr gute Chemikalienbestandig-
keit

Neigung zur Spannungsrisskorro-
sion

Sehr geringe Wasseraufnahme

Relativ hohe Gas- und Aroma-
durchlassigkeit

Sehr geringe Wasserdampfdurch-
lassigkeit

MaRige Transparenz

Physiologisch indifferent

14



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Verpackungen

Aus den Vor- und Nachteilen ergeben sich folgende Anwendungsgebiete und Herstel-

lungsverfahren fur PE-HD:

Tabelle 5 Anwendung und Herstellung von PE-HD Verpackungen [21, S. 108]

Anwendungsgebiet

Herstellungsverfahren

Kanister fur Wasser/Milch, Sham-

Extrusionsblasformen

pooflaschen
Kubel, dinnwandige Container Spritzguss
Kosmetikverpackungen Spritzguss

Dunnwandige und flexible Verpa-
ckungen (z.B. fur Masli)

Spritzguss- oder Extrusionsblas-
formen

Polypropylen hat eine geringere Dichte als PE. Daraus ergeben sich zahlreiche d6ko-

nomische Vorteile. Durch den hohen Schmelzpunkt kdnnen heille Guter (z.B. Mahl-

zeiten) sicher transportiert werden. Es eignet sich sowohl fur formstabile, als auch fur

flexible Verpackungen. Aufgrund der mechanischen und optischen Eigenschaften wird

es haufig fur dinnwandige Verpackungen verwendet (z.B. fir Tabakprodukte und Su-

Rigkeiten) [20]. In der nachfolgenden Tabelle 6 sind die Vor- und Nachteile von PP als

Packstoff zusammengefasst.

Tabelle 6 Vor- und Nachteile von PP als Packstoff [10, S. 82]

Vorteile

Nachteile

Gute Temperaturbestandigkeit

Schlechtere Kalteeigenschaften
als PE

Kaum spanungsrissempfindlich

Versprodung bei Minusgraden

Niedrigere Dichte

Weniger oxidationsbestandig als
PE

Gute Fettbestandigkeit

Geringe Weiterreil¥festigkeit bei
orientierten Folien

Hartere Oberflache, kratzfester als
PE

Bessere Aromadichte als PE

Guter Glanz, sehr transparent

15
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Aus den Vor- und Nachteilen ergeben sich folgende Anwendungsgebiete und Herstel-

lungsverfahren fur PP.

Tabelle 7 Anwendung und Herstellung von PP [22]

Anwendungsgebiet Herstellungsverfahren
Automobilteile Spritzguss
Textilien Schmelzspinnen

Verpackungen (Essen, Medizin etc.) Blasfolienextrusion

16
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4 Recycling von Kunststoffen

Wie eingangs bereits erwahnt, gibt es dank der universellen Eigenschaften von Poly-
meren einen ununterbrochenen Anstieg auf deren Nachfrage. Um die Probleme be-
zuglich knapper werdender Rohstoffe und der Umwelt zu bekampfen, muss eine funk-
tionierende Kreislaufwirtschaft implementiert werden. Im Folgenden wird diese naher
erklart und gleichzeitig die Grinde fur den Bedarf erlautert. Weiters wird auf die zwei
bekanntesten Formen des Polymerrecyclings, das mechanische und das chemische

eingegangen.

4.1 Kreislaufwirtschaft

,Kreislaufwirtschaft bedeutet, den Wert von Produkten, Stoffen und Ressourcen inner-
halb der Wirtschaft so lange wie méglich zu erhalten und méglichst wenig Abfall zu
erzeugen. Mit einer Kreislaufwirtschaft verbinden sich auch Investitionen, sozialpoliti-

sche Agenda und industrielle Innovation®[23, S. 520].

In Abbildung 10 sind die Stationen aufgezeigt, welche ein Werkstoff in seiner Lebens-
dauer durchlauft. Zu Beginn sind Informationen, Rohstoffe und Energie notwendig. Da-
nach erfolgt die Herstellung, die Fertigung, der Gebrauch und das letztendliche Versa-
gen des Materials. Nachfolgend wird entschieden, ob es auf einer Mulldeponie gela-
gert wird, es zu einer energetischen Nutzung (Verbrennung) kommt oder es wieder-
verwendet wird. Diese Uberlegungen sind fiir sémtliche Rohstoffe ident.

e W e s . o,

einschmelzen
: Herstellung

Halbzeug
Rohwerkstoff

Riickgewinnung

@ Versagen
Fertigung
Urformen
Umformen
Trennen

Fiigen Gebrauch
Abbildung 10 Werkstoffkreislauf [6, S. 5]
Bildrechte: acatech/TU Darmstadt
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4.2 Polymerrecycling — Stand 2023

Weltweit werden jahrlich mehr als 400 Millionen Tonnen Plastik produziert. Ungefahr
40 % dieser Menge haben einen Lebenszyklus von einem Monat oder kurzer. Hinzu-
kommt, dass seit 1950 nur 10 % des gesamten Plastiks recycelt wurde. Eine EU-Ver-
ordnung, die 2025 in Kraft tritt, schreibt vor, dass 50 % der Kunststoffverpackungen zu
recyceln sind. Ab 2030 wird diese Quote auf 55 % erhoht [9, S. 1].

Der Lebenszyklus von Polymeren wird in Abbildung 11 beschrieben. Er beginnt mit der
Verarbeitung von Rohmaterial. Dieses kann man in zwei Kategorien einteilen: Neuma-
terial und recyceltes Material. Dabei fallt post-industrial Mull (PI, Produktionsaus-
schuss), auch ,pre-consumer Abfall* genannt, an. Dieser Abfall hat den grof3en Vorteil,
dass er nicht kontaminiert ist und somit die Zusammensetzung bekannt ist. PI-Mull
kann entweder sofort wiederverwertet, fur Energie verbrannt oder entsorgt werden,
wobei letzteres zu vermeiden ist. Am Lebensende der Polymerprodukte entsteht post-
consumer (PC) Abfall. Durch die oft nicht genaue Separation und zusatzlich mdgliche
Kontaminationen (z.B. durch Essensreste) entsteht ein komplexer, oft heterogener Re-
cyclingstrom. Die weiteren Moglichkeiten sind jedoch ident gegenuber reinem PI-Mull:

Er wird recycelt, verbrannt oder entsorgt.

Ein Kreislauf kann mittels zwei Methoden erreicht werden: Einerseits Uber den mecha-
nischen, andererseits uber den chemischen Weg [16, S. 3]. Generell wird zwischen
zwei Arten von Kreislaufen unterschieden [16, S. 9]:

e Geschlossener Kreislauf: Das recycelte Material wird daftr verwendet um das-
selbe Produkt noch einmal herzustellen. Hierbei kann bis zu 100 % Rezyklat
verwendet werden, oder eine Mischung aus Rezyklat und Neumaterial.

e Offener Kreislauf: Das recycelte Material wird fur ein anderes Produkt verwen-

det. Dies bedeutet nicht zwangslaufig, dass es zu einer Entwertung kommt.
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Figure 1: Lifecycle of polymer materials. Depending on the chosen route, polymers will end up in %< recycling, ** energy

recovery or £ landfill. Icons adapted from (PlasticsEurope et al,, 2015).

Abbildung 11 Lebenszyklus Polymere mit Pl und PC Abfall [16, S. 3]

Daten bezliglich PI-Abfall verbleiben meist firmenintern und sind somit fiir die Offent-
lichkeit nicht zuganglich. Uber PC-Abfall gibt es jedoch genaueste Aufzeichnungen in
Europa. In einigen EU-Staaten, unter anderem Osterreich, gilt bereits ein Deponiever-
bot. In anderen Landern landet mehr als 50 % des Plastikmulls auf Malldeponien [16,
S. 5]. Jedoch ist anhand Abbildung 12 ersichtlich, dass die Relevanz von Mulldeponien
in den EU27+3 Staaten immer weiter abnimmt und die des Recyclings und Mdllver-

brennung stetig ansteigt.
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Abbildung 12 PC-Plastikverarbeitung [19, S. 27]
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4.3 Polymerrecycling — Ausblick

In diesem Kapitel wird die zunehmende Relevanz von Kunststoffmanagement aufge-
zeigt. Schatzungen der Organisation fur wirtschaftliche Zusammenarbeit und Entwick-
lung (OECD) zufolge kann folgendes Szenario betreffend Kunststoffe bis 2060 eintre-
ten, sofern nicht gegengesteuert wird [8, S. 29]:

e Der Verbrauch verdreifacht sich beinahe, wobei OECD Staaten ihren Verbrauch
.nur® verdoppeln werden. Der Grof3teil der Steigerung kommt von aufstreben-
den Volkswirtschaften in Asien und Afrika.

e Trotz der Bemuhungen innerhalb Europas steigt der Plastikmull ebenfalls um
das Dreifache. Die Halfte wird nach wie vor auf Deponien endgelagert. Weniger
als 20 % wird recycelt.

e Der relative Anteil an recyceltem Plastik steigt zwar schneller als der des neu
produziertem, jedoch wird dieser nur 12 % betragen.

e Die Menge an Kunststoffmull, die jahrlich unkontrolliert in der Umwelt landet,
sowie Uber den gesamten Lebenszyklus entstehende Treibhausgase werden

sich verdoppeln.

Die groften Treiber fur die soeben erlauterte Entwicklung kommen aus der Verpa-
ckungs- und Transportindustrie. Der Verbrauch von PE-HD steigt von 56 Mt auf
140 Mt. Der von PP erhoht sich von 73 Mt auf 195 Mt. Dies bedeutet eine Steigerung
von jeweils ca. 250 %. In der folgenden Abbildung sind die jeweiligen Industrien gelis-
tet, in denen PE-HD und PP ihre Verwendung finden werden [8, S. 28].

Verwendungszweck PE-HD Verwendungszweck PP
Fahrzeuge Bauwesen
5% Bauwesen Fahrzeuge 7%
19%

Verbrauchsgiter
23%

Verbrauchsguter
11%

\ Elektronik
1%
Verpackungen
56% Andere

8% Andere

Elektronik

Verpackungen
46%

Abbildung 13: OECD Verwendungszwecke PE-HD/PP 2060,
Daten aus 2019, keine COVID-19 Berticksichtigung [8]
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Um den negativen Entwicklungen entgegenzuwirken, muss die Nachfrage an neuem
Plastik reduziert werden. Konkret sind eine erhohte Langlebigkeit, ein mehrmaliges
Durchlaufen des Ressourcenkreislaufs und die Ermoglichung von Reparaturen not-
wendig. Dies kann durch zielgerichtete Gesetzgebung erreicht werden. Des Weiteren
mussen Hersteller eine erweiterte Verantwortung fur ihre Produkte tragen (EPR — En-
hanced Producer Responsibility) und Recyclingquoten erflllen. Ein weiterer moglicher
Ansatzpunkt ist der Ausbau von Mullmanagement und dessen Infrastruktur, um den
Materialfluss in die Umwelt zu unterbinden [8, S. 35]. Laut Li et al. zufolge ist dies nicht
nur von okonomischer Relevanz, sondern auch fur die Gesundheit von Flora und
Fauna wichtig. Mikroplastik kann Arten ausrotten, verandert den Nahrstoffhaushalt von
Bdden und ist krebserregend. Bis 2050 wird sich die Menge an Mikroplastik in den
Ozeanen im Vergleich zu 2020 mehr als verdoppeln [24, S. 1218]. Ein besonders gro-
Res Risiko fiir das Okosystem bergen jene Arten von Kunststoffen, die nicht im Abfall-
kreislauf gehalten werden konnen. Beispiele dafur sind Angelzubehor und wasserlos-
liche Abfalle. Als Losungsansatz fur dieses Problem zeichnen sich biologisch abbau-
bare Kunststoffe ab [25, S. 19].

4.4 Mechanisches Recycling

Das mechanische Recycling, auch werkstoffliche Verwertung genannt, zeichnet sich
durch eine hohe Zuverlassigkeit und geringe Kosten aus. Der Abfall wird zuerst zer-
kleinert, dann aufgeschmolzen und anschlieRend weiterverarbeitet. Hierbei bleibt die
Molekularstruktur des Polymermolekuls weitgehend erhalten [7]. Im Folgenden wird

auf die notwendigen Prozessschritte genauer eingegangen.

Bevor der Kunststoffmull recycelt werden kann, muss er gemafy Abbildung 14 nach
Polymerart sortiert werden. Im Beispiel der Plastik-Metall-Trinkkarton-Tonnen erfolgt
dies (iber mehrere Schritte. Zuerst wird der MUll nach Gréke getrennt. Uber einen
Windsichter werden lose Etiketten und Plastiksacke hinausgeblasen. Die weitere Sor-
tierung und Trennung erfolgen mit Magneten, optischen Sensoren, Wirbelstromab-
schneider und einem ballistischen Separator. Am Ende bleiben nur Hartplastik und
Flaschen ubrig (PET und PE-HD). Diese Mixtur wird mittels optischer Farberkennung
weiter sortiert, bis am Ende die letzten maschinellen Fehler handisch korrigiert werden
[16, S. 11].
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Abbildung 14 Sortiervorgang [16, S. 11]

Eine weitere Methode zum Sortieren von heterogenem Kunststoffmull ist die
Schwimm-Sink Methode. Hierbei wird geschreddertes Plastik (Flakes) mit einer Grole
von 4 — 10 mm in ein Medium mit eingestellter Dichte eingebracht. Dieses ist meist
Wasser, das mit anderen Flussigkeiten oder Salzen versetzt ist. Je nach Dichte der

Flassigkeit und des Polymers sinken oder schwimmen die Flakes oben auf. In Abbil-

dung 15 sieht man die Dichten (#) der wichtigsten Polymere, wobei zu beachten ist,

dass PE-HD und PP bei einer Prafung mit Wasser (py gsser = 10‘:%3) schwimmen [16,

S. 14].

HDPE
LLDPE
LDPE
PP

PP+talc 20% taic #0% tale
Ps |
HIPS

C-PVC {

u-pve | L |
P-PVC I -_'

PBT |

A-PET (G) D

. —
0,9 0,95 : | 1,05 11 1,15 1.2 1,25 1,3 1,35 14 1,45 1,5 1,55
Density (g/cm?)

Abbildung 15 Dichten Polymeren [16, S. 14]
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Weitere Sortiertechniken sind: Elektrostatische Separation, Trennung durch Schaum-
flotation, Magnetische Dichtetrennung und Trennung mithilfe von Rontgenstrahlung
[16, S. 15].

Nach der Mullsortierung kann der im Idealfall nun homogene Abfall zu Rezyklat wei-
terverarbeitet werden. Dies erfolgt gemaf Abbildung 16. Nach anfanglichem Mahlen,
Waschen und Verschmelzen mit Pigmenten und Additiven erfolgt die Extrusion, Ab-
kihlung und das letztendliche Granulieren. Das Endprodukt (Regranulat) kann mittels
thermischer und mechanischer Verarbeitungsmethoden in die gewtinschte Form ge-
bracht werden. Der limitierende Faktor bei mechanischem Polymerrecycling ist die De-
gradation, welche mit fortschreitenden Kreislaufzyklen zunimmt. Um dieser entgegen-
zuwirken, besteht die Moglichkeit, Altmaterial mit Neumaterial zu mischen [16], [18].
Um den auftretenden Qualitatsverlust zu quantifizieren gibt es mechanische und rhe-
ologische Untersuchungsmethoden [9, S. 2], welche in spateren Kapiteln erlautert wer-

den.

| Kunststoffmall I | Wasser | | Figmente | | Additive

Mahlen Waschen Verschmelzen

Extrusion

Abkihlen

| Endprodukt F I Granulieren

Abbildung 16 Mechanisches Recycling Ablauf [25, S. 82]
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4.5 Chemisches Recycling

Das deutsche Umweltbundesamt definiert das chemische Recycling wie folgt: ,Chemi-
sches oder rohstoffliches Recycling bezeichnet die Umwandlung der Kunststoffpoly-
mere in ihre Monomere bzw. chemischen Grundbausteine oder Basischemikalien, also

die Depolymerisation mittels thermochemischer bzw. chemischer Prozesse“[26, S. 8].

Moglichkeiten, um Polyethylenterephthalat (PET), Polyurethane (PUR) und Nylon che-
misch zu recyceln, bestehen bereits und werden aufgrund der wirtschaftlichen Attrak-
tivitat immer beliebter. Typische Verfahren, um die wertvollen Grundstoffe fur die che-
mische Industrie zu gewinnen und den Materialkreislauf zu schlie3en, sind Pyrolyse,
Vergasung, Verdlung und Solvolyse [16, S. 32], [26, S. 8]. Es kann dadurch eine se-
kundare Quelle fur Kohlenstoff entstehen, die die Industrie unabhangiger von fossilen
Rohstoffen macht. Die Effizienz dieser Methode ist wie das mechanische Recycling
abhangig von der Homogenitat der eingesetzten Materialien. Je homogener das Ma-

terial ist, desto hochwertiger ist die Qualitat des Endprodukts [26, S. 9].
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5 Methoden und Werkstoffe

Um die Auswirkungen von mehrfachem mechanischem Recycling auf Kunststoffe dar-
zulegen und somit deren Recyclingfahigkeit zu ermitteln, werden in diesem Kapitel die
dafur notwendigen Werkstoffkennwerte und die dazugehoérigen Prifverfahren erlau-
tert. Der Fokus lag auf den mechanischen Eigenschaften und deren Veranderung nach
funfmaliger Extrusion. Zusatzlich wurden Voruntersuchungen mittels thermischen und

rheologischen Prufverfahren durchgefuhrt.

5.1 Thermische Analyse

Da die Eigenschaften von thermoplastischen Kunststoffen stark temperaturabhangig
sind, wurden Thermo-Gravimetrie-Analysen (TGA) und Dynamische Differenzkalori-
metrien (DSC) durchgefuhrt. Mithilfe dieser Verfahren kdnnen Kunststoffe charakteri-
siert werden und Kennwerte wie Glastemperatur, Schmelztemperatur und Kristallisati-

onsgrad ermittelt werden [2, S. 542].

5.1.1 Thermogravimetrische Analyse (TGA)

Wahrend der TGA wird ein kleiner Probenkodrper in einem Ofen bei konstant anstei-
gender Temperatur erhitzt. Je nach Material zersetzten sich unterschiedliche Bestand-
teile des oftmals inhomogenen Probenkdrpers und werden gasformig. Anorganische
Anteile verbleiben im Messtiegel. Das Ergebnis kann in einem Diagramm mit dem re-
lativen Gewichtsverlust abhangig von der Temperatur geplottet werden. Grunde fur die
Masseanderung konnen von physikalischer (z.B. Verdampfung) oder chemischer (z.B.
Reduktion) Natur sein. Je nachdem, bei welcher Temperatur ein Gewichtsverlust zu
beobachten ist, konnen qualitative und quantitative Ruckschlisse auf die Probenzu-

sammensetzung gezogen werden [2].

FuUr die durchgefuhrten Messungen wurde das Gerat TGA Q500 von TA-Instruments

verwendet. Dabei fungierte Stickstoff als Waagengas (10 mii;) und Luft bzw. Stickstoff

als Probengas (90 mii;). Das Probengewicht betrug 10 mg. Die Rampe betrug 10 °C

pro Minute. Die Messtemperatur lag zwischen Raumtemperatur (25 bis 30 °C) und

800 °C. Es wurden zwei Messungen durchgefuhrt.
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5.1.2 Dynamische Differenzkalorimetrie (DSC)

Bei der DSC wird eine kleine Probenmenge mit konstant ansteigender Temperatur
erhitzt und wieder abgekuhlt. Wahrend diesem Vorgang vergleicht man die Proben-
temperatur mit einem leeren Referenztiegel. Kommt es zur Phasenumwandlung, ist,
solange diese nicht abgeschlossen ist, eine Temperaturdifferenz zu beobachten. Po-
sitive Messergebnisse entstehen dann, wenn ein endothermer Prozess ablauft, also
wenn die Probe schmilzt und somit Warme verbraucht. Beim Erstarren wird Warme
freigesetzt, es findet ein exothermer Prozess statt. Wahrend der Messung wird jeweils
beim Erhitzen und Abkuhlen eine Kurve aufgezeichnet. Aus diesen zwei Kurven kon-
nen Schmelztemperatur und Kristallisationstemperatur (am Peak) ermittelt werden.
Weiters konnen Informationen bezuglich Kunststoffart, Verunreinigung, Kristallisati-
onsgrad und Verarbeitungsprozesse gewonnen werden. Abbildung 17 beschreibt eine
DSC-Kurve wahrend des Aufheizprozesses. Hierbei ist zu erkennen, dass kleine Kris-
talle friher schmelzen als groRe. Je breiter die Molekulargewichtsverteilung ist, desto
breiter ist der Peak. Das hier dargestellte Minimum beschreibt die Schmelztemperatur
[2, S. 543].

A .
Aufheizen
kleine Kristalle grol3e Kristalle

exotherm

Wdrmestrom

endotherm

Summenkurve

-
-

Temperatur

Abbildung 17 DSC-Kurve Aufheizvorgang [2, S. 544]

Fur die durchgefuhrten Messungen wurde das Gerat DSC Q2000 von TA-Instruments
verwendet. Das Probengewicht betrug 4 — 6 mg. Als Spulgas wurde Stickstoff verwen-
det. Fur jede Probe wurden zwei Bestimmungen durchgefuhrt. Es wurden mindestens

zwei Proben gemessen. Folgendes Programm wurde hierfur verwendet:

Tabelle 8 Programm DSC

Phase Tstart TEnde Rampe
1 30°C 220°C 10 °C/min
2 220°C 30°C 10 °C/min

26



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.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Methoden und Werkstoffe

5.2 Rheologische Untersuchung

,Das Beschreiben, Erkldren und Messen der FlieBeigenschaften von Stoffen (z.B. von
Kunststoffen) ist zentraler Gegenstand der ,Wissenschaft von der Deformation und

dem FlieBen der Kérper®, die man Rheologie nennt“[11, S. 71].

Um Kunststoffe verarbeiten zu konnen, werden sie durch Zufihren von Warme in eine
flieRende Form gebracht. Hierbei ist die Viskositat maldgeblich. Sie beschreibt den in-
neren Widerstand eines Materials, der gegen eine wahrend des FlieRens auftretende
Kraft wirkt. Dieser hangt von der Beweglichkeit der jeweiligen Makromolekile ab [11,
S. 71]. Die Viskositat wird bei der Kunststoffverarbeitung durch die Verarbeitungsge-
schwindigkeit und die Temperatur beeinflusst [27, S. 5]. Kunststoffschmelzen weisen
demnach in der Regel nicht-newtonsche Eigenschaften auf, demnach wird mit steigen-
der Schergeschwindigkeit weniger Kraft fur die Formung bendtigt. Diese strukturvis-
kose Eigenschaft begunstigt die Verarbeitung. Kenntnisse Uber Viskositat und deren
Veranderung unter bestimmten Einflissen sind fur die Bearbeitung von Polymeren von
grol3er Bedeutung. Sie werden bendtigt, um die Gerate (z.B. Extruder) ideal einstellen

zu konnen, um somit die Fertigung optimal zu gestalten. [11].

dilatant

;f ’;‘ Newtonsches
27 FlieBen

Scherspannung t

Strukturviskos

Schergeschwindigkeit 7

Abbildung 18 FlieRverhalten von dilitanten, newtonschen und
strukturviskosen Stoffen [11, S. 75]
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Im Allgemeinen konnen folgende Einflisse der Viskositat bezogen auf Materialveran-

derungen beobachtet werden:

Tabelle 9 Qualitative Auswirkungen auf die Viskositat [11, S. 75]
Einflusse auf die Viskositat n Viskositat n

Grollere Molmasse

Mehr langkettige Verzweigungen

Steigender Verarbeitungsdruck

Hoherer Fullstoffanteil

Hohere Temperatur

Zugabe von Weichmachern

GrolRere Schergeschwindigkeit

1
1
1
1
l
l
l
l

Alterung (Kettenbriche = kleinere Molmasse)

5.2.1 Schmelze-MasseflieRrate (MFR)

Der Schmelzflussindex ist laut DIN EN I1SO 1133 wie folgt definiert:

»,Geschwindigkeit der Extrusion eines geschmolzenen Kunstharzes durch ein Extrusi-
onswerkzeug von festgelegter Lédnge und festgelegtem Durchmesser unter vorge-
schriebenen Bedingungen hinsichtlich Temperatur, Belastung und Lage des Kolbens
im Zylinder eines Extrusionsplastometers, bestimmt durch die in einer festgelegten Zeit
extrudierte Masse*® [28, S. 71].

Die Materialflussrate (MFR) wird in —Z— angegeben. Sie steht im direkten Zusam-

10 min

menhang mit der Scherrate und im umgekehrt proportionalen mit der Viskositat des
vorliegenden Materials. Die zwei Materialeigenschaften helfen die nachfolgende Bear-
beitung so effizient wie moglich zu gestalten [29]. In der folgenden Abbildung wird

schematisch der Aufbau eines MFR-Gerates dargestellt.
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Abbildung 19 MFR Messgerat [30, S. 93]

Fur die Ermittlung des MFRs wurde das Gerat KARG MeltFloW basic benutzt. Wah-
rend der Messung wurden acht Strange abgeschlagen und folgende Parameter ver-
wendet. Die Uberpriifung wurde nur fiir das PP durchgeflhrt.
e PP
o Belastungsmasse: 2,16 kg

o Temperatur: 230 °C

5.2.2 Frequency Sweeps

Beim Frequency Sweep ermittelt man das zeitabhangige Verhalten von Materialien
innerhalb des elastischen Verformungsbereichs [31]. Hierbei oszilliert eine Platte rela-
tiv zur anderen, somit wird das zuvor verflussigte Polymer zwischen den zwei Flachen
geschert. Uber die gemessene Schubspannung kénnen Riickschliisse auf die Visko-
sitat gezogen werden [30, S. 70]. Versuche mit unterschiedlichen Frequenzen, die das

Verformen simulieren, geben Aufschluss Uber die innere Struktur und dessen Lang-
zeitstabilitat. Als MaR fur die Verformungsgeschwindigkeit wird w in % oder f in Hz

verwendet [31]. Ein wichtiger Punkt ist der sogenannte Cross-Over-Point. Er be-
schreibt den Schnittpunkt zwischen Speicher- und Verlustmodul (G’ bzw. G“) und gibt
Aufschliusse Uber die Molmasse und die Molmassenverteilung. Je groRer die zugeho-
rige Kreisfrequenz, desto kirzer und weniger verzweigt sind die Molekule. Je hoher
die jeweiligen Moduln im COP sind, desto enger ist die Molmassenverteilung. Der
Speichermodul beschreibt hierbei den elastischen Anteil der Probe, das Verlustmodul

den viskosen. Zusatzlich wird der Betrag der komplexen Viskositat |n*| gemessen.
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Diese resultiert aus der Cox-Merz-Relation und wird durch folgenden Zusammenhang
beschrieben [30]:

’?7" 57:%[012 + G

Formel 1 Cox-Merz-Relation [30]

:

Die komplexe Viskositat entspricht jener Viskositat, wenn w der Schergeschwindigkeit

y gleichgesetzt wird [30, S. 87].

Diese Tests wurden mit dem Platten-Platten Rheometer MCR 302 der Firma Anton

Paar und der dazugehorigen Software ,RheoCompass 1.25 durchgefuhrt. Die Scher-

rad

geschwindigkeiten betrugen 0,1 — 600 — die Scherdeformation y=1-2 %, das

Spaltmall 1 mm und die Messtemperatur 230 °C. Bei den Proben fir die Rheologie-
prufung handelt es sich um 1,2 mm dicke gepresste Plattchen mit einem Durchmesser

von 25 mm. Es wurden mindestens drei Probenplatichen gemessen.

5.2.3 Isothermer Zeitversuch

Das Ziel dieses Versuchs ist es, strukturelle Veranderungen des Polymers bei langan-
haltender, gleichmaRiger Scherbelastung mit gleichbleibender Temperatur festzustel-
len. Diese eventuelle strukturelle Veranderung wird Uber den Speichermodul ermittelt
[32, S. 36].

Diese Tests wurden mit dem Platten-Platten Rheometer MCR 302 der Firma Anton
Paar und der dazugehorigen Software ,RheoCompass 1.25“ durchgefuhrt. Die Belas-
tungsdauer betrug 50 Minuten, die Temperatur 240 °C. Die Temperatur wurde auf Ba-

sis der TGA gewahlt (siehe Kapitel 6.1.1.2). Die gepressten Rheologieplattchen wur-
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den mit einer Frequenz von f = 1 s*' und einer Scherdeformation von y = 1 % oszillie-
rend verformt. Die Normalkraft auf die Probe betrug O N. Es wurden mindestens zwei

Plattchen gemessen.

5.3 Mechanische Priufung

Polymere weisen bei mechanischer Beanspruchung ein viskoelastisches und plasti-
sches Verhalten auf. Es treten sowohl irreversible (plastische und viskose) als auch
reversible (elastische) Verformungen auf. Dies hat zur Folge, dass Werkstoffkenngro-
Ren stark von der Temperatur, Beanspruchungszeit und -geschwindigkeit abhangig
sind [11, S. 42].

5.3.1 Zugversuch

Mithilfe des Zugversuchs gemaf DIN EN ISO 527 wird das Verhalten von Werkstoffen
wahrend Zugbelastung untersucht. Es wird ein genau definierter zuvor angefertigter
Zugstab (siehe Abbildung 21) entlang seiner Langsachse in einer Zugmaschine bei
konstanter Geschwindigkeit bis zum Bruch oder bis zum Erreichen einer vordefinierten
Kraft gedehnt. Die wahrend dieser Dehnung auftretenden Belastungen werden gemes-

sen. Aus ihnen kdnnen folgende Kennwerte berechnet werden [4]:

Tabelle 10 Zugversuch Kennwerte [4]

Kennwert Einheit Symbol  Definition

Steigung der Spannungs- Deh-

Elastizitatsmodul MPa Ee nungskurve, MaR fir Steifigkeit
Streckspannung MPa Oy Slﬁ)re]lgnung bei der Streckdeh-
Zugfestigkeit MPa o Spannung beim ersten Span-

nungsmaximum

Dehnung bei Zug- Dehnung beim Erreichen der

f . . (yo EM . .
estigkeit Zugfestigkeit
Dehnungswert, bevor die Span-
Bruchdehnung % €8 nung auf < 10 % der Zugfestig-
keit fallt
Erster Dehnungswert, bei wel-
Streckdehnung % &y chem die Dehnung zunimmt, die

Spannung jedoch nicht
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h
b4 i
Lo
" L .

Abbildung 21 Probekérpertyp 5A [33, S. 10]

Tabelle 11 Bemalungen Probenkdrpertyp 5A in mm [33, S. 10]

Variable Probenkorpertyp 5A

13 Gesamtlange =75,0

b2 Breite an den Enden 125 + 1,0
11 Lange des engen parallelen Teils 250 = 1,0
b1 Breite des engen Teils 40 = 0,1
r1 Kleiner Radius 80 + 05
r2 GrofRer Radius 125 = 1,0
L Anfangsbestand der Klemmen 50,0 =+ 2,0
LO Messlange 2000 = 0,5
h Dicke 20 £ 0,2

Die Ergebnisse eines Zugversuchs konnen in einem Spannungs-Dehnungsdiagramm

veranschaulicht werden. Typische Kurvenverlaufe fur Kunststoffe werden in Abbildung

22 dargestellt. Anhand des Kurvenverlaufs kann zwischen sproden Werkstoffen (1),

Werkstoffen die nach dem Erreichen der Streckspannung eine Dehnung mit (2) oder

ohne (3) Spannungszuwachs, oder Werkstoffe ohne Streckdehnung (4) unterschieden

werden [4, S. 11]. Mittels folgender Formeln kdnnen die Werte fur die Spannung und

die Dehnung, welche fur das Spannungs-Dehnungs-Diagramm notwendig sind, be-

rechnet werden.

F[N]
A[mm?]

Formel 2 Spannungswert Zugversuch [4, S. 21]

o[MPa] =

o0 = Spannungswert
F = gemessene Kraft

A = Anfangsquerschnittsflache des Probenkorpers
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_ A Ly[mm]
~ Lo[mm]

Formel 3 Dehnungswert Zugversuch [4, S. 22]

€ = Dehnungswert in % oder als dimensionsloses Verhaltnis
Lo = Messlange des Probenkorpers
AlLo = Verlangerung des Probenkdrpers zwischen des Messmarkern

Y

O Op P

[

N G
i I 1
7/

T

2]
51

£ & Em & &y £=X g £ €m; € X
&,  Em Em Er Exp

Abbildung 22 Typische Spannungs-Dehnungskurven [4, S. 11]

Eine weitere wichtige Kenngrof3e ist der Elastizitatsmodul, auch Zugmodul. Er be-
schreibt den linearen Zusammenhang zwischen Dehnung und Spannung im elasti-
schen Bereich [1, S. 40]:

,Der Elastizitdtsmodul ist ein MaR3 fiir die Steifigkeit eines Werkstoffs: Je gré3er er ist,
desto geringer ist die elastische Verformung eines Materials bei der gleichen Belas-
tungshéhe®[1, S. 40].

Die elastische Steifigkeit steht im direkten Zusammenhang mit der atomaren Bin-

dungsstarke. Deshalb haben Polymere tendenziell einen geringeren E-Modul als z.B.

Y _und 1.500 =~

mm?2 mm?2’

Metalle. Typische Werte fur PE-HD und PP liegen zwischen 1.000
Metalle (z.B. Aluminium, Titan, Stahl) hingegen bewegen sich in der GrolRenordnung

= und 500.000 —.

mm?2 m

zwischen 15.000
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Die Formel fur den E-Modul lautet [1]:

Formel 4 Elastizitatsmodul [1, S. 40]

Die Zugfestigkeit om tritt beim ersten Spannungsmaximum im Rahmen des Zugver-
suchs auf [4, S. 8].

Fur die durchgefuhrten Experimente wurde die Zwick Roell Z050 verwendet. Weiters

wurde anfangs eine dehnungsgeregelten Traversengeschwindigkeit von 1 % pro Mi-

mm

nute im Dehnungsbereich von 0,05 — 0,25 % gewahlt. Anschlie3end betrug sie 20 —
bei einer Maximalkraft von 1000 N. Fur die Auswertung wurden der E-Modul und die
Bruchdehnung herangezogen. Es wurden mindestens acht Probenkorper hergestellt

und gepruft.

5.3.2 Kerbschlagzugversuch

Beim Kerbschlagzugversuch gemal DIN EN ISO 8256 wird der Prufkorper ahnlich wie
beim Zugversuch, jedoch mit hoherer Geschwindigkeit verformt. Es wird ein vordefi-
nierter Probenkorper auf seine Zahigkeit und Sprodigkeit untersucht. Im Verfahren A
schlagt das schwingende Pendel der Schlagzugmaschine in seinem Tiefpunkt auf ei-
nen in horizontaler Lage eingespannten Prufkorper. Dieser kann aus Formmassen,
Formteilen und Halbzeugen hergestellt werden. Die Maschine misst die verbrauchte

Arbeit (kinetische Energie), die fur einen Bruch notwendig ist. Das Ergebnis wird mit
% und somit auf die Querschnittsflache bezogen angegeben. In der folgenden Abbil-

dung 23 ist die Form von Typ 1 dargestellt. Die Kerbung mit dem Radius im Kerbgrund

1 £ 0,05 mm wird maschinell hergestellt [34].

Variable Lange in mm [

gekerbte Restbreite x 6 + 0,2 le

Breite b 10+0,2 15°

Lange | 802 W\

Einspannlange le 30+2 :

Dicke d <4+0,2 | o

Abbildung 23 Malde fiir Schlagzugprobenkoper — Typ 1 [34]
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Nach der Versuchsdurchfuhrung ergibt folgende Formel die Kerb-Schlagzugzahigkeit.

In weiterer Folge wird diese als Schlagzugzahigkeit bezeichnet:

kJ EcJ]

W] X [mm] x h[mm]

Formel 5 Kerb-Schlagzugzahigkeit [34]

x 103

Ay [

E. ist die Differenz aus der verbrauchten Energie aufgrund des Aufpralls zuzuglich der
Schleuderarbeit infolge der plastischen Verformung und der kinetischen Energie des

Querjochs.

Der Versuch wurde auf einem Instrom Ceast 9050 Pendelschlagwerk durchgefuhrt.
Das Gewicht des Querjochs betrug 15 g. Das zwei Joule Pendel hatte eine Lange von

231 mm. Es wurden mindestens zehn Probenkdrper hergestellt und gepruft.

54 Probenherstellung

Im Folgenden werden allgemeine Verarbeitungsparameter, die im Laufe der Proben-
herstellung angewendet wurden, erlautert. Im Kapitel 5.5 wird auf die verwendeten

Materialien und deren individuellen Verarbeitungsparameter eingegangen.

Um die Mehrfachverarbeitung durchzufihren und somit den Recyclingprozess zu si-
mulieren, wurde das Rohmaterial mittels dem Einschneckenextruder Extron EX 18-26-
1.5 verarbeitet. Der Extruder besitzt Uber drei voneinander unabhangig einstellbare
Temperaturzonen: Einzugszone, Plastifizierungszone und Duse, in weiterer Folge als
Zonen 1, 2 und 3 bezeichnet. Die hier gewahlten Verarbeitungstemperaturen liegen je

nach Material und Zone zwischen 165 und 240 °C. Die Fordergeschwindigkeit betrug
konstante 70 # Der beim Extrudieren entstandene Strang wurde in regelmafigen

Abstanden von Hand abgeschlagen. Die Schneidmuhle ,Pulverisette” zerkleinerte an-
schliefend das Material und schafft somit eine erneut extrudierbare Masse. Dieser
Vorgang wurde funf Mal wiederholt und jeweils Roh-, ein-, drei-, und funffach verarbei-

tetes Material abgezweigt, um aus diesem Proben herzustellen.
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Die Probenherstellung erfolgte mit folgenden Verfahren:

e Zugversuchsproben (Typ 5A)
o Pressen mit anschlieRendem Stanzen
o Spritzguss

e Schlagzugproben (Typ 1)
o Pressen mit anschlieRendem Stanzen
o Spritzguss

e Timetest und Frequency Sweep Proben (Plattichen)

o Pressen

Beim Pressen aller Stanzplatten fur die Schlagzug- und Zugversuchsproben wurden

folgende Einstellungen an der Heizpresse P 200 P der Firma Collin gewahlt:

Tabelle 12 Stanzplatten — Presseinstellungen

Phase | [ n v Y
T [°C] 80 180 180 180 30
t [min] 10 14 3 2 20
P [bar] 2 10 20 40 60
r [sek/K] 0 6.0 0 0 6.0

Beim Pressen aller Plattchen fur die rheologischen Untersuchungen wurden folgende

Einstellungen verwendet:

Tabelle 13 Rheologieplattchen — Presseinstellungen

Phase | [ n v Y
T [°C] 180 180 180 180 30
t [min] 10 2 5 1 12
P [bar] 0 100 100 80 80
r [sek/K] 0 0 0 0 4.0

Neben den gepressten und gestanzten Proben wurden mittels dem Extruder HAAKE

MINILab Il von Thermo Scientific und der Spritzgussanlage HAAKE MiniJet Il vom sel-
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ben Unternehmen Proben hergestellt. Bei 230 °C und 100 # konnte das zuvor ge-

mahlene Material extrudiert werden. Die aufgeschmolzene Masse wurde direkt in den
Heizzylinder geflhrt und anschlieRend in die Form gespritzt. In der folgenden Tabelle
sind die Parameter fur das Spritzgussverfahren aufgelistet. Die Kerbung der Schlag-
zugstabe erfolgte mittels dem Notch-Vist Kerbgerat der Marke Caest.

Tabelle 14 Extruder- und Spritzgussparameter

Parameter Wert
Extrudertemperatur 230 °C
Zylindertemperatur 230 °C
Werkzeugtemperatur 40 °C
Einspritzphase 350 bar fir 10 s
Nachdruckphase 350 bar fur 10 s

5.5 Materialien

Im Folgenden wird auf die getesteten Materialien aus PE-HD und PP genauer einge-

gangen. Zugleich werden die materialabhangigen Verarbeitungsparameter erlautert.

5.5.1 PE-HD

Das PE-HD stammt von non-food-Anwendungen und lag in funf Formen vor:
e Rezyklat Kanister — Kaltwasche (KW)

Rezyklat Flasche — Kaltwasche (KW)

e Rezyklat Flasche — HeiRwasche (HW)

e Recyclingmischung aus Rezyklat Flasche — HeiBwasche (HW) gemal Abbil-
dung 26

e Waschmittelflasche des Unternehmens Henkel mit 50%igem Recyclinganteil

Flasche KW i Kanister KW Flasche HW i

|||||
|||||
11111
|||||

I
|||||
T

.....
|||||
|||||

1

H

Abbildung 24 Rezyklate auf Millimeterp;apier
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Genaue Daten bezuglich der Heil3- und Kaltwasche sind nicht bekannt. Jedoch ist fur
die Kaltwasche eine Waschtemperatur von 25 —-40 °C und fur die HeilRwasche
70 — 80 °C ublich [35, S. 252], [36].

Bei den ersten drei genannten Formen wurde das Material bei 165-180-180 °C (Zone
1, 2 und 3) und bei 165-240-200 °C finfmal verarbeitet. AnschlielRend konnten einer-
seits gepresste (Tmax=180°C) und andererseits spritzgegossene Proben
(Tmax = 230 °C) hergestellt werden. Der Grund flr die héhere Spritzgusstemperatur ist,
dass es nicht mdglich war, das Material mit einer geringeren Temperatur spritzzugie-
Ren. Die mit 240 °C maximale Verarbeitungstemperatur wurde aufgrund der thermi-
schen Voruntersuchungen gewahlt (siehe Kapitel 6.1.1.2). Diese unterschiedlichen
Verarbeitungsparameter sollen Aufschluss dartber geben, wie Temperatur und Verar-
beitungsart die Eigenschaften der Prufkorper beeinflussen. Das folgende Diagramm
veranschaulicht die Unterschiede. Hierbei steht ,press.” fir gepresste und ,spg.” fur
spritzgegossene Proben. ,SZ“ und ,ZV* bedeuten Schlagzug- und Zugversuchspro-
ben. Der Kanister wurde lediglich gepresst, da selbst bei 230 °C kein Spritzgie3en

moglich war.

Abbildung 25 PE-HD Verarbeitungsparameter
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Die Proben der Waschmittelflasche (WMF) der Firma Henkel wurden gestanzt. Dabei
wurde sowohl eine orthogonale als auch eine parallele Ausrichtung des Stanzwerk-
zeuges bezuglich der Extrusionsrichtung gewanhlt. Laut Herstellerangaben besitzt die
WMF einen 50%igen Recyclinganteil und wurde mittels Extrusionsblasformen gefer-

tigt.

Die Recyclingmischung (gem. Formel 6) mit einem 70 %igem Rezyklatanteil wurde
nach dem Prinzip der folgenden Abbildung aus den Flakes der heilgewaschenen PE-

HD-Flasche angefertigt.

1007 o
g2 I 3,1
- I B L]
90 210 . 3
12,5
E 80 +
[-)
= 10,3
o 704 25,0
5 700 L
|
% 601 | i Farbskala der
@ | Wiederaufberei-
5 50 | | I | tungszyklen [n]
E 50,0 21,0 ag
§ 9
m 40 4
3 8
s 30 7
T 30,0 2
B
© 20 4 p
= 3
2
10 + ; _
0
0 \ .

Anteil des Rezyklats q [Gew.-%]
Abbildung 26 Zusammensetzung einer Recyclingmischung [7, S. 21]

Mithilfe der Formel 6 kann der jeweilige Neuanteil nach jedem Verarbeitungsschritt
berechnet werden. Wobei n die Anzahl der Verarbeitungszyklen und q den Anteil an

Rezyklat beschreibt.

n

"' (1-q)=1

i=1
Formel 6 Rezyklatanteil [7, S. 20]
Die aus Formel 6 berechneten Mengen sind in der folgenden Tabelle dargestellt. In
der fertigen Recyclingmischung befanden sich demnach 30 % Neumaterial, 21 % ein-
fach verarbeitetes Material, 14,7 % zweifach verarbeitetes Material usw. Nach zwolf
Verarbeitungsschritten wurde die mathematisch unendliche Reihe, die sich aus der

Formel ergibt, abgebrochen. Die Extrusionstemperaturen wurden mit 165-240-200 °C
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gewahlt. Anschlielend wurde das Material zu Platten gepresst (Tmax = 180 °C) und

Probenkorper fur die mechanische Prufung ausgestanzt.

Tabelle 15 Recyclingmischung relative Anteile

Extrusionen Relat.iver Extrusionen Relat.iver
Anteil Anteil

0 30,00% |7 2,47 %

1 21,00% |8 1,73 %

2 14,70% |9 1,21 %

3 10,29 % |10 0,85 %

4 7,20 % 11 0,59 %

5 5,04 % 12 0,42 %

6 3,53 %

5.5.2 PP
Das Polypropylen stammt von Lebensmittelverpackungen und lag in zwei unterschied-
lichen Formen vor:

e rPP Input-Flakes — Kaltwasche (KW)

e rPP Input-Flakes — Heillwasche (KW)

Beide Input Flakes stammen von der ARA. Details sind vertraulich und deswegen nicht
bekannt. Die Extrusionstemperaturen fur die Mehrfachverarbeitung betrugen
165-240-200 °C. Bei 230 °C wurden anschlieend Proben mittels Spritzgussverfahren

hergestellt.
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6 Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Daten, welche durch die durchgefuhrten Untersuchungen

gewonnen wurden, beschrieben.
6.1 Thermische Analyse

6.1.1 rPE-HD

6.1.1.1 DSC
In der Dynamischen Differenzkalorimetrie wurden folgende Daten Uber die PE-HD Pro-
ben ermittelt. Die Schmelz- und Kristallisationstemperaturen (Tabelle 16) liegen fur die

einzelnen Materialproben nahe zusammen und unterscheiden sich um maximal 3 %.

Tabelle 16 DSC Ergebnisse PE-HD Materialien

Flasche-HW Flasche-KW Kanister-KW

Kristallisationstemperatur [°C] 118,03 119,96 116,25

Schmelztemperatur [°C] 133,26 135,65 133,51

Peak Temperatures: 2nd heating run  132.09°C «‘/{
133.59°C |
]

[
I -

Heat Flow (W/g)

STEINBEIS RHDPE FLASCHE CW 1.001
————  STEINBEIS RHDPE FLASCHE CW 2.001
Crystallization Temperatures: 1sthel —— - STEINBEIS RHDPE KANISTER CW 4.001

3 —__  STEINBEIS RHDPE KANISTER CW 5.001
0 50 100 150 200 250

Exo Down Temperatu re (oc) Universal V4.5A TA Ir

Abbildung 27 DSC Kanister KW und Flasche KW
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STEINBEIS_RHDPE_FL_HW_GRAU_08.001
————  STEINBEIS_RHDPE_FL_HW_GRAU_01.001

133.26°C

Melting Peak Temperature: 2nd

Heat Flow (W/g)
<

118.03°C

Crystallization Temperatures: 1st heating run

'4 T T T T T
0 50 100 150 200 250 300

Exo Down Temperature (OC) Universal V4.5A TA Ins

Abbildung 28 DSC Flasche HW

6.1.1.2 TGA

Anhand der TGA kann bei allen drei PE-HD Rezyklaten ein relativer Gewichtsverlust
bei ca. 240 °C festgestellt werden. Bei dieser Temperatur verdampfen erste Bestand-
teile der Proben. Der rapide Abbau beginnt bei der heiRgewaschenen Flasche mit ca.
330 °C und somit etwas fruher als bei den anderen Materialien. Jedoch sind anschlie-
Rend die Kurvenverlaufe ahnlich. Bei knapp unter 400 °C ist bei samtlichen Proben
eine sprunghafte Verringerung des Probengewichts zu beobachten. Die letzten Be-
standteile verflichtigen sich bei ca. 500 °C. Die Markierungen wurden bei 95 %, 50 %
und 5 % verbleibender relativen Restmasse gesetzt. Zusatzlich zu der Analyse mit Luft
als Probengas wurden Werte unter Stickstoff ermittelt.

240°C Schwelle

100%

'g PE-HD Flasche HW Ox

S 80%

g PE-HD Flasche KW 0x

(1]

2 60% ——PE-HD Kanister KW Ox
b A

: 0,

g 40% e PE-HD Flasche HW Ox N2
T

£ 20% —— PE-HD Flasche KW 0x N2
>

0% e PE-HD Kanister KW 0x N2

0 100 200 300 400 500 600
Temperatur [°C]

Abbildung 29 TGA PE-HD
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Tabelle 17 TGA PE-HD: Temperaturen bei 95, 50 und 5 % Restmasse (RM)

Probengas Luft Stickstoff
Material Flasche Flasche Kanister Flasche Flasche Kanister
HW KW KW HW KW HW

RM 95 % 310 °C 307 °C 307 °C 441 °C 450°C 470°C

RM 50 % 388 °C 397 °C 412°C 479 °C 478 °C 489 °C

RM 5% 480 °C 481 °C 487 °C 497 °C 497 °C 502 °C

6.2 Rheologische Untersuchung

6.2.1 rPE-HD

6.2.1.1 Isothermer Zeittest

Der isotherme Zeittest wurde bei 240 °C und einer Dauer von 50 Minuten durchgeflhrt.
Um Referenzwerte fur das rezyklierte (Output-)Material (OP) zu haben, wurden zu-
satzlich Input Flakes (IP) bei 180 °C extrudiert und ebenfalls getestet. Zu sehen ist,
dass der OP Kanister im Vergleich zu seinem Gegenstuck, dem |IP Kanister, einen
steigenden Kurvenverlauf hat und somit nicht langzeittemperaturbestandig ist. Die PE-
HD Flaschen besitzen allesamt einen ahnlichen Verlauf, jedoch liefern sie leicht ver-
setzte Kurven. Der Speichermodul steigt allerdings weniger stark wie der des OP Ka-
nisters. Das untenstehende logarithmische Diagramm stellt den Verlauf des Betrages
der komplexen Viskositat Uber die Testzeit dar. Bis auf den PE-HD Kanister KW IP

steigen alle Viskositaten leicht an.
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Abbildung 30 Speichermodul — Isothermer Zeittest PE-HD
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Abbildung 31 Betrag der komplexen Viskositat PE-HD — Isothermer Zeittest

6.2.2 rPP

6.2.2.1 Frequency Sweep

Im folgenden Diagramm ist zu erkennen, dass mit zunehmenden Extrusionen sowohl
das kaltgewaschene als auch das heiligewaschene PP weniger viskos wird. Die jewei-
ligen Werte des kaltgewaschenen Polypropylens liegen Uber jenen des heil3gewasche-
nen. In Abbildung 33 werden Speicher- und Verlustmodul des kaltgewaschenen PPs
dargestellt. Der COP wandert hierbei mit zunehmenden Verarbeitungsschritten nach

rechts unten und minimal nach unten.
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Abbildung 32 Betrag der komplexen Viskositat rPP HW/KW — Frequency Sweep
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Abbildung 33 Speicher- und Verlustmodul rPP KW — Frequency Sweep

Tabelle 18 Cross-Over-Point PP KW

1x 3x 5x
G‘, G“ [Pa] 33278 35241 31540
w [rad/s] 132 182 234

Im folgenden Diagramm werden Speicher- und Verlustmodul des heilligewaschenen

PPs dargestellt. Der Schnittpunkt wandert hierbei mit zunehmenden Verarbeitungs-

schritten nach rechts und minimal nach oben.
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Abbildung 34 Speicher- und Verlustmodul rPP HW — Frequency Swep
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Tabelle 19 Cross-Over-Point PP HW

1x 3x 5x
G’ G [Pa] 29063 31178 32759
w [rad/s] 168 226 279

6.2.2.2 MFR

Die MFR Kurven der zwei Polypropylenproben haben einen ahnlichen Verlauf. Nach
der ersten Verarbeitung sinken die Materialflussraten, wobei das heilRgewaschene ei-
nen starkeren Abfall erfahrt. Nach funfmaliger Verarbeitung ist ein steiler Anstieg der

MFR beider Materialien zu beobachten.
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4
[T

rPP KW
rPP HW

MFR [g/10min]
= G
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Abbildung 35 MFR rPP KW und rPP HW

6.3 Mechanische Priufung

In diesem Unterpunkt werden die Ergebnisse der Zugversuche und der Kerbschlag-

zugversuche erlautert.

6.3.1 PE-HD Waschmittelflasche

6.3.1.1 Zugversuch

In der folgenden Abbildung sind die Unterschiede zwischen der Waschmittelflasche
von Henkel und den restlichen PE-HD Materialien verdeutlicht. Zu sehen ist, dass die
Proben, die direkt aus der WMF gestanzt wurden, einen geringeren Zugmodul als die
gepressten bzw. spritzgegossenen Proben besitzt. Insbesondere auffallig ist auch,
dass die Proben aus vertikaler Stanzrichtung (parallel zur Extrusionsrichtung) eine

deutlich geringere Standardabweichung liefern als die Proben mit horizontaler Stanz-
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richtung (orthogonal zur Extrusionsrichtung). Die Stanzrichtung hat nur geringen Ein-

fluss auf die Bruchdehnung. Lediglich der kaltgewaschene Kanister aus PE-HD lasst

sich mit der WMF vergleichen. Dieser besitzt eine um ca. 25 % geringere Bruchdeh-

nung als die WMF. Die Stanzrichtung hat nur geringen Einfluss auf om. Die gepressten

Prufkorper besitzen mit 26 bzw. 27 MPa ahnliche bzw. gleich hohe Zugfestigkeiten wie

die WMF (25 bzw. 27 MPa). Die Werte der spritzgegossenen Proben liegen bei 33

bzw. 35 MPa.
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Abbildung 36 PE-HD WMF (a) Zugmodul; (b) Bruchdehnung; (c) Zugfestigkeit
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6.3.2 rPE-HD Kanister KW (Rezyklat)

6.3.2.1 Zugversuch

Die Ergebnisse des Zugversuchs des PE-HD Kanisters KW sind in Abbildung 37 dar-
gestellt. Es ist zu beobachten, dass der E-Modul bereits nach der ersten 240 °C Extru-
sion von 915 auf 1007 MPa ansteigt, wahrend nach der 180 °C Extrusion kaum ein
Unterschied festzustellen ist. Nach funfmaliger Verarbeitung steigt die Standardabwei-
chung in beiden Fallen deutlich an und es ist unter beiden Verarbeitungstemperaturen
ein Anstieg des E-Moduls von ca. 10 % gegenuber des Ausgangsmaterials zu be-
obachten. Die Bruchdehnung, welche in Abbildung 37 (b) abgebildet ist, steigt unab-
hangig von der Extrusionstemperatur deutlich an. Die 240 °C Extrusion bewirkt jedoch
anfangs mit einem absoluten Anstieg um 200 Prozentpunkte im Mittel auf ber 1000 %
den groReren Anstieg. Nach funf Verarbeitungsschritten liegt die Dehnung 15 % bzw.
16 % uber dem Ausgangswert. Die Zugfestigkeit steigt nach funf Extrusionen um 11 %
bzw. um 7 % auf 30 und 29 MPa. Dabei bleibt die Standardabweichung auf einem

niedrigen Niveau.

6.3.2.2 Kerbschlagzugversuch

Die Schlagzugzahigkeit steigt in beiden Fallen nach der ersten Verarbeitung um 10

bzw. 13 % auf knapp Uber 130 % an. Mit zunehmenden Extrusionsvorgangen sinkt sie

wieder und befindet sich anschlieRend ungefahr auf dem Anfangsniveau von 120 %

Gut zu erkennen ist, dass das Material, welches mit 240 °C verarbeitet wurde, sowohl
einen hoheren Anstieg nach der ersten als auch einen groReren Abfall nach der funften

Extrusion erfahrt.
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Abbildung 37 PE-HD Kanister KW (gepresst) (a) Zugmodul; (b) Bruchdehnung;
(c) Zugfestigkeit; (d) Schlagzugzahigkeit

6.3.3 rPE-HD Flasche KW (Rezyklat)

6.3.3.1 Zugversuch
Die Ergebnisse des Zugversuchs der kaltgewaschenen Flasche aus PE-HD sind in
Abbildung 38 dargestellt. Bei den gepressten Proben, welche mit 240 °C extrudiert
wurden, ist ein sofortiger Abfall des E-Moduls um ca. 25 % auf 890 MPa zu beobach-
ten, gefolgt von einem 11%igem Anstieg. Nach der ersten 180 °C Extrusion steigt der
Zugmodul minimal. Nach der funften Verarbeitung betragt er ca. 1260 MPa und liegt
somit 12 % Uber dem Ausgangswert. Bei den spritzgegossenen Proben lasst sich ein
Anstieg des E-Moduls nach der ersten Extrusion beobachten. Der Zugmodul des Ma-
terials, welches mit 180 °C extrudiert wurde, steigt nach funf Verarbeitungsschritten
auf das 1,25-fache an, wahrend das 240 °C verarbeitete Material nach anfanglichem
Anstieg wieder auf das Ausgangsniveau von 960 MPa sinkt. Es kann eine Abnahme
der Standardabweichung von 26 % auf je 11 % beobachtet werden. Die gepressten
Proben weisen anfangs hohere Zugmoduln auf als die spritzgegossenen. Mit Zunahme
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der Verarbeitungsschritte nahern sich diese Werte an und liegen nach funf Extrusionen
quasi am selben Niveau. Abbildung 38 (c), (d) zeigt die Bruchdehnung. Das gepresste
Rohmaterial besitzt eine, mit 60 % sehr hohe Standardabweichung. Diese besteht
nach funf Extrusionen weiterhin. Diese Standardabweichung besteht auch nach einer
Verdoppelung der Probenanzahl. Nach funf Extrusionen streuen die Ergebnisse der
240°C Extrusion mit 77 %. Die Bruchdehnung der mit 180 °C verarbeiteten und an-
schliel3end spritzgegossenen Proben bleibt anfangs unverandert. Erst nach mehreren
Verarbeitungsschritten steigt die maximale Dehnung um ca. 17 % auf 35 %. Bei der
hoheren Verarbeitungstemperatur ist anfangs ein 20%iger Anstieg zu beobachten. Mit
fortschreitenden Extrusionen steigt dieser um 40 % auf 42 %. Gleichzeitig ist ein Zu-
wachs der Standardabweichung zu erkennen. Die gepressten Proben besitzen Bruch-
dehnungswerte welche um ein Vielfaches hoher sind als die der spritzgegossenen
Proben. Die Mehrfachverarbeitung beeinflusst die Zugfestigkeit der Prufkorper nur mi-
nimal. Die allgemein hoheren Werte der spritzgegossenen Proben sind hervorzuhe-
ben. Diese sind im Mittel um 8,5 MPa hoher.

6.3.3.2 Kerbschlagzugversuch
Die Schlagzugzahigkeit der mehrfachverarbeiteten kaltgewaschenen PE-HD Flasche
ist in Abbildung 39 dargestellt. Bei den gepressten Proben hat die niedrigere Verarbei-

tungstemperatur kaum Einfluss auf die Schlagzugzahigkeit. Die hohere Temperatur
bewirkt einen 12%igen Anstieg von aw auf 46 %und eine Abnahme der Standardab-

weichung. Im Gegensatz dazu sinkt die Schlagzugzahigkeit beim spritzgegossenen
und 180 °C extrudiertem Material nach jedem Verarbeitungsschritt minimal. Die ho-

here Temperatur bewirkt zunachst einen 6%igen Abfall, weitere vier Extrusionen be-

wirken einen Anstieg um 15 % auf 76 %
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Abbildung 38 PE-HD Flasche KW (a) Zugmodul (gepresst); (b) Zugmodul (spritzgegossen);

(c) Bruchdehnung (gepresst); (d) Bruchdehnung (spritzgegossen);

(e) Zugfestigkeit (gepresst); (f) Zugfestigkeit (spritzgegossen)
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Abbildung 39 PE-HD Flasche KW (a) Schlagzugzahigkeit (gepresst);
(b) Schlagzugzahigkeit (spritzgegossen)

6.3.4 rPE-HD Flasche HW (Rezyklat)

6.3.4.1 Zugversuch

Der E-Modul der heilligewaschenen PE-HD Flasche ist fur beide Verarbeitungsmetho-
den ahnlich. Sie unterscheiden sich jedoch deutlich in der Standardabweichung. Die
gepressten Proben, welche bei 180 °C extrudiert wurden, weisen nach jeder Extrusion
einen leichten Anstieg auf. Der finale Wert liegt mit 1080 MPa mit 12 % tber dem des
Ausgangsmaterials. Das gepresste, bei 240 °C verarbeitete Material erfahrt zuerst ei-
nen Anstieg von 11 % danach einen leichten Abfall von 5 % auf 1020 MPa. Die spritz-
gegossenen Proben liefern im Vergleich dazu Werte mit geringen Standardabweichun-
gen. Die Extrusion bei geringerer Temperatur bewirkt kaum Veranderungen des E-
Moduls, wohingegen die heilere einen leichten Anstieg bewirkt, welcher in einer 10%i-
gen Steigerung nach funf Recyclingzyklen resultiert. Die Bruchdehnung der gepress-
ten und spritzgegossenen Proben ist anders wie bei der kaltgewaschenen Flasche
anfangs ahnlich. Erst mit fortschreitender Verarbeitung gehen die Werte stark ausei-
nander. Die gepressten Proben zeigen einen rapiden Anstieg sowohl beztglich abso-
luter Bruchdehnung, welcher im Mittel um das Dreifache auf Uber 200 % ansteigt als
auch bezlglich der Standardabweichung, welche von anfanglichen 20 % nach funf
Extrusionen 50 bzw. 60 % betragt. Die Ergebnisse der spritzgegossenen Proben er-
fahren wahrend der Mehrfachverarbeitung keine groRen Veranderungen und verblei-
ben auf einem niedrigen Niveau. Die Zugfestigkeiten der Prufkdrper verandern sich
minimal. Lediglich mit durchschnittlich 6,5 MPa hoheren Werte der spritzgegossenen

Proben sind hervorzuheben.
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6.3.4.2 Kerbschlagzugversuch

Der Kerbschlagzugversuch der heiRgewaschenen PE-HD Flasche liefert ein ahnliches

Bild wie jener der kaltgewaschenen. Die gepressten Proben weisen fur beide Verar-

beitungstemperaturen leichte Veranderungen auf. Die Schlagzugzahigkeit der 240 °C-

Proben steigt nach der ersten Extrusion um 10 %, anschlieRend fallt sie wieder auf

6 % Uber dem Anfangsniveau auf 52 % Bei den 180 °C-Proben ist ein kontinuierlicher

Anstieg Uber funf Extrusionen auf 54 % zu beobachten. Die spritzgegossenen Proben

weisen konstante Werte um die 100 % auf. Lediglich der 13%ige Abfall nach der ersten

Extrusion der 180 °C-Probe sticht heraus.
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Abbildung 40 PE-HD Flasche HW (a) Zugmodul (gepresst); (b) Zugmodul (spritzgegossen);

(c) Bruchdehnung (gepresst); (d) Bruchdehnung (spritzgegossen)
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Abbildung 41 PE-HD Flasche HW (a) Zugfestigkeit (gepresst); (b) Zugfestigkeit (spritzgegossen);
(c) Schlagzugzahigkeit (gepresst); (d) Schlagzugzahigkeit (spritzgegossen)

6.3.5 Recyclingmischung

6.3.5.1 Zugversuch

Die Recyclingmischung aus der heiRgewaschenen PE-HD Flasche verhalt sich ahnlich
wie das funffach verarbeitete Material. Es ist ein Anstieg des Zugmoduls von ca. 15 %
auf jeweils 1120 MPa im Vergleich zum Ausgangsmaterial zu beobachten. Auffallig ist
die sehr hohe Standardabweichung von 36 % bei den gepressten Proben der Recyc-
lingmischung. Die Tendenz, wie sich die Bruchdehnung nach mehreren Extrusionsab-
laufen verhalt, ist bei der Recyclingmischung und dem 5-fach verarbeitetem Material
eine ahnliche. Die gepressten Proben besitzen jeweils eine sehr hohe Standardabwei-
chung (62 bzw. 44 %) und eine hohere Bruchdehnung als das Neumaterial. Jedoch
erreicht die gepresste Recyclingmischung nur ungefahr die halbe Bruchdehnung (110
%) im Vergleich zum funffach verarbeiteten und gepressten Material. Die spritzgegos-
senen Proben liefern durchwegs ahnliche Werte und geringe Standardabweichungen.
Die Zugfestigkeiten der Recyclingmischung liegen mit 27 bzw. 34 MPa auf demselben
Niveau wie die der Materialien, welche ohne Zumischung von Neumaterial extrudiert

wurden.
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6.3.5.2 Kerbschlagzugversuch
Die gepressten Proben besitzen eine um ca. 50 % geringere Schlagzugzahigkeiten als

die spritzgegossenen. Die Recyclingmischung liefert ahnliche Werte wie das Aus-

gangsrezyklat und die Funffachverarbeitung. Diese liegen bei ca. 100% bzw.
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6.3.6 rPP KW und rPP HW

6.3.6.1 Zugversuch

In Abbildung 44 wird das kaltgewaschene rPP dem heil3gewaschenen rPP gegenuber-
gestellt. Hierbei ist gut zu erkennen, dass sich die E-Moduln des kaltgewaschenen viel
starker verandern und auch viel starker streuen als die relativ konstanten Werte des
heilgewaschenen Materials. Der E-Modul des im Diagramm grin eingezeichneten
Materials steigt nach den ersten drei Extrusionsschritten um insgesamt 30 % auf ca.
1700 MPa. Gleichzeitig steigt auch die Standardabweichung an. Der Zugmodul des
heiRgewaschenen Polypropylens schwankt lediglich um 8 % und betragt 1050 MPa.
Nach der 5. Verarbeitung fallt das kaltgewaschene Material auf das Niveau des heil3-
gewaschenen ab. Beide Materialien sind sich bezuglich der Bruchdehnung als auch in
deren Standardabweichungen bis zur dritten Verarbeitung ahnlich. Sie unterscheiden
sich mit ca. 10 % am meisten zu Beginn und liegen bei 630 bzw. 690 % Bruchdehnung.
Nach der flinften Extrusion fallt die Bruchdehnung des kaltgewaschenen PPs auf45 %
des Ausgangswertes und somit auf € = 270 %. Das heilRgewaschene Polymer erfahrt
auch einen mit 11 % leichteren Abfall auf 550 % in der Bruchdehnung. Die Zugfestig-
keit des kaltgewaschenen rPPs liegt anfangs auf 33 MPa, wohingegen die das heil3-
gewaschene Materials auf 27 MPa liegt. Das kaltgewaschene Polypropylen fallt nach
funf Extrusionen um ca. 25 % auf 25 MPa. Das heillgewaschene Material erfahrt mit
ca. 7 % einen geringeren relativen und absoluten Abfall. Nach funf Extrusionen liegen
bei jeweils 25 MPa.

6.3.6.2 Kerbschlagzugversuch

Die Mehrfachextrusion beeinflusst die Schlagzugzahigkeit beider Materialien negativ.

Das heil3gewaschene Material fallt nach der dritten Extrusion um 12 % auf 48 % ab.
Nach zwei weiteren Verarbeitungsschritten ist ein leichter Rickgang auf 46 % Zu be-

obachten. Ein Abfall im Ausmal} von 20 % auf 45 % ist beim kaltgewaschenen PP

bereits nach der ersten Extrusion zu beobachten, die weiteren Extrusionen bewirken

keine weiteren Veranderungen.
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6.4 Diskussion der Ergebnisse
6.4.1 Thermische Analyse

6.4.1.1 rPE-HD

Der minimale Anstieg der Warmetdnung bei ca. 160 °C wahrend der DSC der heil3ge-
waschenen Flasche, welcher in Abbildung 28 zu sehen ist, deutet auf eine Verunreini-
gung des Materials hin. Aufgrund von [37, S. 1134] Iasst sich die Verunreinigung als
PP charakterisieren. Weiters kann durch [38, S. 2353] davon ausgegangen werden,
dass diese Verunreinigung die mechanischen Eigenschaften nicht signifikant beein-
flusst. Die restlichen Proben liefern keine Hinweise auf Inhomogenitaten. Die Schmelz-
und Kristallisationstemperaturen der PE-HD Proben unterscheiden sich um maximal
3 %. Die TGA zeigt ebenfalls ein einheitliches Bild Uber die PE-HD Proben. Die kon-
sistente Abnahme des relativen Probengewichts ab 240 °C bis zur Kurvenschulter,
welche je nach Material zwischen 330 und 380 °C liegt, deutet auf Additive hin. Es

handelt sich wahrscheinlich um Antioxidationsmittel [39].

6.4.2 Rheologische Untersuchung

6.4.2.1 rPE-HD

Der Isotherme Zeitversuch zeigt einen leichten Anstieg des Speichermoduls der drei
PE-HD Proben. Dies deutet darauf hin, dass die Polymerketten sich wahrend ther-
misch-mechanischer Belastungen vernetzen. Somit wird es zunehmend schwieriger,
das Material zu verarbeiten, da sich das Polymer nur mit zunehmendem Kraftaufwand

in die gewunschte Form bringen lasst. Eine Konsequenz dessen konnte sein, dass
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sich das Material nach zu vielen Extrusionen nicht mehr spritzgie3en lasst [40, S. 312],
[41, S. 14707]. Wahrend der Herstellung der Proben wurde jedoch kein Unterschied in
der Verarbeitungsfahigkeit festgestellt, da die Extrusionszeit und die Anderung des

Speichermoduls zu gering waren.

6.4.2.2 rPP

Die soeben beschriebene Entwicklung lasst sich auch beim Frequency Sweep des
Polypropylens beobachten. Hier sinkt die Viskositadt mit der Zunahme an Verarbei-
tungsschritten und mit zunehmender Kreisfrequenz. Der Speicher- bzw. Verlustmodul
sinkt ebenfalls mit der Mehrfachverarbeitung, jedoch ergeben sich mit ansteigender
Kreisfrequenz hohere Werte fur G* und G*. Nach funfmaliger Extrusion des PPs nimmt
die Kreisfrequenz im COP um fast 80 % zu. Daher ist davon auszugehen, dass die
Molmasse abnimmt. Dies deutet auf Kettenverkirzungen hin [30]. Beim heilRgewa-
schenen PP deutet die Verschiebung des COPs auf eine konstante Abnahme der mitt-
leren Molmasse, also Kettenspaltung und einer enger werdenden Molmassenvertei-
lung hin. Es ist jedoch hervorzuheben, dass die Anderungen des COPs relativ gering

sind.

6.4.3 Mechanische Prifung

6.4.3.1 PE-HD Proben
Es konnte kein einheitlicher Unterschied zwischen den verschiedenen Verarbeitungs-
parametern festgestellt werden. Aufgrund dessen wird im Folgenden auf die Material-

kennwerte einzeln eingegangen.

6.4.3.1.1 Zugmodul
Die gepressten Proben besitzen ahnliche, teilweise leicht hdhere E-Moduln als die
spritzgegossenen. Die hohere Verarbeitungstemperatur wahrend der Extrusion lasst
die Proben schneller degradieren, dies macht sich teilweise durch einen starkeren An-
stieg und einen schnelleren Abfall der Testergebnisse bemerkbar. Die Mehrfachverar-
beitung bewirkt eine Tendenz zur Versprodung, welche in einem Anstieg der E-Moduln
resultiert. Diese Entwicklungen wirden auf fur PE-HD nicht untypische Kettenverzwei-
gungen hindeuten [42, S. 292], [43]. Zeitgleich ist jedoch zu erwahnen, dass die Ver-
anderungen uber funf Extrusionen hinweg relativ gering sind. Die absoluten Mittelwerte
unterscheiden sich kaum zwischen spritzgegossenen und gepressten Proben, jedoch
streuen die Ergebnisse der gepressten mehr.
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6.4.3.1.2 Bruchdehnung

Die gepressten Proben aller Materialien besitzen deutlich hohere Bruchdehnungen als
die spritzgegossenen, jedoch weisen sie wie schon beim E-Modul eine hohere relative
Standardabweichung auf. Unterschiedliche Verarbeitungstemperaturen fuhren zwar
zu unterschiedlichen Bruchdehnungen, jedoch ist kein eindeutiger Trend, der den Ein-
fluss der Temperatur eindeutig beschreibt, zu beobachten. Die Mehrfachverarbeitung
bewirkt einen Anstieg der Bruchdehnung. Eine ahnliche Entwicklung, bei der mit An-
zahl der Verarbeitungszyklen die maximale Dehnung steigt, lasst sich durch Ketten-
verkurzungen erklaren und bei [44] ebenfalls beobachten. Dies verbesserte die Flexi-
bilitat der Polymerketten. Die extrusionsblasgeformte Waschmittelflasche von Henkel
zeigt eine deutlich hohere Bruchdehnung, welche auf die Herstellungsform zurtickzu-

fuhren ist

6.4.3.1.3 Zugfestigkeit

Die Zugfestigkeit verandert sich nach mehreren Extrusionen nur minimal. Nach funf
Verarbeitungsschritten sind keine Degradationserscheinungen zu erkennen. Es ist je-
doch hervorzuheben, dass die spritzgegossenen Proben eine um ca. 25 — 30%ige ho-

here Schlagzugzahigkeit haben als die gepressten.

6.4.3.1.4 Schlagzugzahigkeit

Die spritzgegossenen Proben liefern unabhangig vom Probenmaterial hdhere Schlag-
zugzahigkeiten. Zeitgleich bewirkt die Mehrfachverarbeitung und die unterschiedlichen
Extrusionstemperaturen im Gegensatz zum Zugmodul und der Bruchdehnung keine

signifikanten Veranderungen.

6.4.3.2 Recyclingmischung PE-HD

Die 70%ige Recyclingmischung liefert ahnliche Werte wie die Mischung welche ohne
Zugabe von Neumaterial mehrfachverarbeitet wurde. Der Zugmodul weist zwar eine
hohe Standardabweichung auf (36 %), im Mittel unterscheiden sich die Werte jedoch
um nur 8 %. Die Bruchdehnung ahnelt sowohl in absoluten Werten (Differenz von 7 %)
als auch bezuglich der Standardabweichung jener des einfach verarbeiteten Materials.
Die Schlagzugzahigkeit verandert sich durch die mehrfache Verarbeitung kaum. Es
lasst sich somit beobachten, dass ein Hinzumischen von Neumaterial die Auswirkun-

gen der Mehrfachverarbeitung vermindert.
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6.4.3.3 PP Proben
Das heilRgewaschene Polypropylen liefert konstantere Messergebnisse und zeigt im

Gegensatz zum kaltgewaschenem PP kaum Anzeichen einer Degradation.

6.4.3.3.1 Zugmodul

Das kaltgewaschene Material erfahrt einen starken Anstieg des E-Moduls sowie des-
sen Standardabweichung. Jedoch wirde dies auf fur PP untypische Kettenverzwei-
gungen hindeuten. Eine mogliche Erklarung dafir ist, dass mehrmaliges Extrudieren
Kettenspaltungen hervorruft, welche in einer erhéhten Kristallinitat des Materials resul-
tieren. Somit kann es bei rPP vorkommen, dass der E-Modul steigt [45]. Der Zugmodul

des heilRgewaschenen Polypropylens verandert sich kaum.

6.4.3.3.2 Bruchdehnung

Die Analyse der Bruchdehnung liefert einen ahnlichen Verlauf zwischen kalt- und heifl3-
gewaschenen PP, jedoch versagt das kaltgewaschene Material ab der funften Extru-
sion. Dieser abrupte Einbruch und die stark steigende Standardabweichung sind ver-
gleichbar mit den Ergebnissen aus [45]. Die leicht absinkende Bruchdehnung des

heiRgewaschenen Polypropylens lasst sich auch in [46] beobachten.

6.4.3.3.3 Zugfestigkeit

Ahnlich wie bei anderen MessgréRen wird die Zugfestigkeit des kaltgewaschenen Po-
lypropylens starker durch die Mehrfachverarbeitung beeinflusst wie die des heilligewa-
schenen. Es lasst sich eine konstante Abnahme der Zugfestigkeiten beider Materialien

beobachten.

6.4.3.3.4 Schlagzugzahigkeit
Es sind keine signifikanten Unterschiede zwischen dem kalt- und heilligewaschenen
Material zu erkennen. Die allmahliche Abnahme der Schlagzugzahigkeit ist konsistent

gegenuber den Ergebnissen aus [45].
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Zuge dieser Arbeit wurden drei Regranulate aus Polyethylen hoher Dichte aus Non-
Food Verpackungen und zwei mit unterschiedlicher Temperatur gewaschene Input
Flakes aus Lebensmittelverpackungen aus Polypropylen getestet. Das rPP besitzt in
dieser Form keine Lebensmittelzulassung mehr. Die Tests gliederten sich in thermi-
sche, rheologische und mechanische Untersuchungen, wobei auf letztere der Fokus
gelegt wurde. Mittels Mehrfachextrusion, gefolgt von Mahlen, Probenherstellung und
letztendlichem Testen konnte das mechanische Recycling simuliert werden und auf-
gezeigt werden, wie sich unterschiedliche Verarbeitungsmethoden, -temperaturen und

die Mehrfachverarbeitung auf die Materialeigenschaften auswirken.

Die auftretende thermo-mechanische Belastung fuhrt unweigerlich zur Degradation,
welche sich durch Kettenspaltung und Kettenverzweigung und somit veranderten Ei-
genschaften auRert. PE-HD ist flr Kettenverzweigungen pradestiniert, jedoch ist eine
Zunahme der Bruchdehnung bei allen Proben zu erkennen. Dieser Anstieg sollte mit
einer zeitgleichen Abnahme des Zugmoduls erfolgen. Auch diese Annahme konnte
nicht bestatigt werden, stattdessen erfolgt ein leichter Anstieg des E-Moduls bei den
meisten Proben. Die Schlagzugzahigkeit und Zugfestigkeit der PE-HD Proben bleiben
uber funf Extrusionen relativ konstant. Dies ist eine wichtige Erkenntnis, da die guten
Schlagzugeigenschaften und Zugfestigkeiten von Polyethylen mitverantwortlich fur
dessen grol3e Beliebtheit sind. Um ein eindeutiges Bild zu bekommen, ist es notwen-
dig, weitere Extrusionen durchzufuhren. Dies erfolgte bei der Recyclingmischung. Hier
ist zu erkennen, dass der Zugmodul die Bruchdehnung und die Schlagzugzahigkeit
naher an den Werten des Ausgangsmaterials liegen als die der funffach verarbeiteten
Proben. Vor allem die spritzgegossenen Proben weisen kaum Anzeichen von Degra-
dation auf. Die Zugfestigkeit bleibt auch hier unverandert. Somit ist dieser Ansatz ein

vielversprechender, um PE-HD mechanisch zu recyceln.

Wie bereits beschrieben, ist Polypropylen im Gegensatz zu PE-HD anfalliger fur Ket-
tenspaltung. Der Frequecy Sweep bestatigt diese Annahme, jedoch spiegeln sich die
Auswirkungen nicht in den mechanischen Eigenschaften wider. Eine mogliche Erkla-
rung kdénnen darin liegen, dass die gemessenen Werte des Frequecy Sweeps vonei-

nander relativ wenig abweichen und dass parallel ablaufende Prozesse (Kristallisation)
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in den Materialien Uberwiegen. Die HeilRwasche hat sich als jene Aufbereitungsme-
thode herausgestellt, welche Werte mit einer geringeren Schwankungsbreite Uber funf
Extrusionen liefert. Besonders auffallig sind die gro3en Unterschiede der Werte des
kaltgewaschenen Polypropylens zwischen der dritten und finften Extrusion. Hierbei ist
eine schnell voranschreitende Degradation zu beobachten. Dies deutet auf eine be-

schrankte Recycelbarkeit hin.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass das mechanische Recycling eine aus-
sichtsreiche Methode ist, um Verpackungsmaterial wiederzuverwenden. Wie diese Ar-
beit jedoch zeigt, ist es sehr schwierig, qualitative oder quantitative Veranderungen der
Materialeigenschaften allgemein vorherzusagen, da diese innerhalb einer Materialart
stark voneinander abweichen kdnnen. Jedoch kdnnen Unterschiede zwischen den un-
gleichen Verarbeitungstemperaturen und Herstellungsmethoden der Prufkorper inner-
halb desselben Materials beobachtet werden. GroRe Standardabweichung stellen
hierbei eine Herausforderung dar, da sie einerseits die Ergebnisinterpretation er-
schweren wird und andererseits in der Praxis die Materialanforderungen nicht mehr
konstant erfullt werden konnen. Hier kann das Hinzumischen von Neumaterial nach
jedem Recyclingvorgang Abhilfe schaffen. Dadurch kdnnen Verpackungen ofter recy-
celt werden, ohne dass die Materialeigenschaften merklich darunter leiden. Dies ist
insbesondere wichtig, da Verpackungen ein breit gefachertes Anforderungsprofil be-

sitzen und dieses auch erfuillen missen.

Insgesamt wird das Recyceln in Hinblick auf den Umweltschutz und den Ressourcen-
kreislauf eine noch zentralere Rolle in der Gesellschaft einnehmen. Um eine hochwer-
tige Wiederverwendung von Verpackungsmaterialien zu ermdglichen, sind andau-
ernde Forschungsbestrebungen notwendig. Somit kdnnen die negativen Auswirkun-
gen auf Materialeigenschaften wahrend des Recyclingprozesses minimiert und die

Qualitat des Materials optimiert werden.
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8.1 Messergebnisse

8.1.1 PE-HD
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Flasche HW Et O'max €8 an
gepresst [MPa] [MPa] [%] [kJ*m]
0x 967,5 + 214,2 257+0,3 62,8 + 14,0 49,0+ 2,3
1x 180 °C 997,7 £ 213,3 26,4+0,5 134,8 + 40,4 50,3+2,4
5x 180 °C 1082,9 + 276,5 25,9+0,2 230,6 + 114,9 53,6 + 3,0
1x 240 °C 1071,7 + 359,1 27,0+0,3 106,3 + 59,3 55,4+ 2,0
5x 240 °C 1021,9+216,4 26,7+0,2 207,4 +127,7 52,0+ 3,2
Flasche HW Et O'max €8 an
spritzgegossen [MPa] [MPa] [%] [kJ*m2]
0x 987,3 + 116,4 33,3+1,8 52,0+ 10,0 97,9+9,0
1x 180 °C 991,0 + 169,1 324+1,2 55,0+6,9 86,7+ 11,1
5x 180 °C 978,3 + 153,2 31,8+1,3 57,2+ 10,3 99,9+9,5
1x 240 °C 1009,1 + 165,3 34,1+2,2 47,9+ 9,4 100,4 £ 9,9
5x 240 °C 1085,7 + 125,7 33,2+0,9 48,1+7,0 101,2+ 4,6
Flasche KW Et O'max €8 an
gepresst [MPa] [MPa] [%] [kJ*m2]
0x 1118,5+ 106,3 26,3+0,7 198,2 + 117,3 41,3+ 3,5
1x 180 °C 1155,3+219,6 27,1+0,2 229,4 +90,8 38,8+4,4
5x 180 °C 1258,1+79,9 26,8+ 0,4 184 + 103,8 41,7 £ 3,3
1x 240 °C 889,4 + 137,2 26,6 +0,3 148 + 51,3 46,1+ 2
5x 240 °C 984,5+110,4 26,8+ 0,4 304,8 +201,7 45,5+ 0,8
Flasche KW Et O'max €8 an
spritzgegossen [MPa] [MPa] [%] [kJ*m2]
0x 957,2 + 246,2 38,9+ 11,3 30,3+2,8 70+8,3
1x 180 °C 1043,5 + 221,2 36+1,6 30,1+ 3,1 68,317
5x 180 °C 1190,8 + 131,1 345+1,6 35+3,8 66,6 + 7,1
1x 240 °C 1099,8 + 106,1 34,5+0,7 39+29 65,7 £ 8,2
5x 240 °C 967,6 + 118,7 34,2+1,2 41,6 £5,8 76 +6,3
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Kanister KW Et O'max €8 an
spritzgegossen [MPa] [MPa] [%] [kJ*m2]
0x 915,1 £ 147,5 27,1+1,6 824,2 + 158,8 120,3 £ 8,1
1x 180 °C 879,5 + 146,2 28,2+ 2 919,3+ 85,8 131,1+£6,2
5x 180 °C 1033 £ 200,8 30,1+ 1,6 945 + 83,6 123,8 £ 8,5
1x 240 °C 1007,1 £ 157,2 32,1+25 1016,7 £ 50,6 136+ 6,7
5x 240 °C 1001,6 + 228,7 29,5+2,3 956 + 62,5 120+ 6
70 % Recycling- Et Omax €8 amn

mischung [MPa] [MPa] [%] [kJ*m™]
press. 240 °C 1119,2 + 403,1 26,8+0,8 112,8 £ 50,1 47,6 + 3,7
spg. 240 °C 1118,8 + 142,7 34,1+1,3 51,6+7,8 102,7 £ 6,2
WMF Henkel Et Omax €8
gestanzt [MPa] [MPa] [%]
vertikal 826,0 + 66,4 24,5+ 1,7 1068,8 + 66,9
horizontal 835,3 + 256,8 26,8+ 1,8 1135,4 £ 78,1
rPP KW E: Omax &B aN
spritzgegossen [MPa] [MPa] [%] [kJ*m2]
0x 240 °C 1294,3 + 162,1 33,425 628,9 £ 65,5 53,7+7,7
1x 240 °C 1420,5 + 207,7 32,2+0,9 602,4 £ 76,9 45,3+ 3,9
3x 240 °C 1663,8 + 383,8 32,0+ 1,6 598,4 + 75,6 46,3+ 9,0
5x 240 °C 1068,3 + 90,6 24,6 £ 0,6 273,2 £ 221,3 47,3+6,9
rPP HW E: Omax &B aN
spritzgegossen [MPa] [MPa] [%] [kJ*m2]
0x 240 °C 1106,4 + 18,7 25,8+ 1,6 687,2+71,9 53,4+6,4
1x 240 °C 1116,3 £ 39,5 25,7+1,0 610,0 £ 73,7 53,8+3,9
3x 240 °C 1022,1 +24 1 24,9+1,0 611,5+774 48,4+ 6,4
5x 240 °C 1053,6 + 35,5 24,7+0,2 549,8 + 42,4 457+ 4,7
MFR MFR
PP KW [g/10min] PP HW [g/10min]
230 °C 230 °C;
0x 2,16 kg 15,36 £ 1,17 0x 2,16 kg 21,33 +2,42
230 °C 230 °C
1x 216 kg 14,24 £ 1,2 1x 2,16 kg 17,31+ 1,51
230 °C 230 °C
5x 2,16 kg 20,76 £ 1,3 5x 2,16 kg 25,62 £ 1,27
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8.2 Erganzende Bilder

(b)

(e) (f)

Abbildung 46 Fotografien verwendeter Materialien und des Probenpraperationsprozesses
a) Konfektioniertes Regranulat, rPE-HD, Kanistertype; (b) Spritzgegossener Probenkdrper aus rPE-
HD KW fiir die Bestimmung der Schlagzugzahigkeit; (c) Extrudiertes Material, rPE-HD, Flaschen-
type, KW; (d) Gepresste und gestanzte Zugversuchsprobenkérper aus rPE-HD KW; (e) Spritzge-
gossener Zugversuchsprobenkrper aus rPE-HD KW; (f) Gepresste und gekerbte Probenkorper aus
rPE-HD KW fir die Bestimmung der Schlagzugzahigkeit
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(b)

Abbildung 47 Fotografie wahrend des Zugversuchs und der Spritzgussmaschine
(a) Ausgangsposition — Zugversuch; (b) Dehnung — Zugversuch;
(c) Probenbruch — Zugversuch; (d) HAAKE Minidet Il Spritzgussmaschine
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