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1 Einleitung und Grundlagen

Peelfolien zdhlen aufgrund ihrer Funktionalitit zu den technischen Folien, und verdringen
zunehmend herkommliche, nichtfunktionale Folien im Verpackungssektor. Peelfolien werden
als Verpackungsfolien in der Lebensmittelindustrie und im medizinischen Bereich verwendet
[1,2]. Charakteristisch fiir diese Folien ist, dass sie nach erfolgter Verschweilung mit defi-
niert geringen Kriften ,,von Hand“ getffnet werden konnen. Dieses ,,easy-opening* wird
durch Zumischen einer zur Matrix unvertriglichen Peelkomponente realisiert [3].

Im vorliegenden Bericht wird als Modell-System ein Blend aus Polyethylen niederer Dichte
(PE-LD) als Matrix und isotaktischem Polybuten-1 (iPB-1) als Peelkomponente verwendet
(Bild 1). Die Peeleigenschaften werden ma3igeblich durch die Rezeptur, das hei3t durch das
Zusammenspiel von Matrix und Peelkomponente bestimmt.

Ublicherweise wird das PE-LD/iPB-1-Blend im Blasfolienverfahren [4] zu einer Peelfolie
verarbeitet. Diese kann dann sowohl als Einschichtfolie als auch als Mehrschichtfolie, in
Kombination mit weiteren funktionalen Schichten, vorliegen. Der Herstellungsprozess im
Blasfolienverfahren hat einen groen Einfluss auf die anwendungstechnischen Eigenschaften
der Peelfolie, wie z.B. die Peelkraft und die Siegelfdhigkeit. Die Peelkraft ist die Kraft, die
bendtigt wird um die verschweite oder versiegelte Folie wieder zu 6ffnen. Neben der Rezep-
tur und den Herstellungsbedingungen haben die Siegelparameter einen erheblichen Einfluss
auf die Peeleigenschaften. Hwo [3] stellte die Siegeltemperatur und die Siegelzeit als eigen-
schaftsbestimmende Parameter heraus, wihrend der Siegeldruck hierbei von untergeordneter
Bedeutung ist. Mit zunehmender Siegeltemperatur und/oder -zeit wird die Peelkraft erhoht.
Aus der Praxis ist bekannt, dass versuchstechnische Aspekte wie die Variation des Peelwin-
kels ebenfalls Einfluss auf die Peeleigenschaften haben.

Die experimentelle Basis zur Charakterisierung des Peelverhaltens der PE-LD/iPB-1 Peel-
folien stellen der T-Peeltest [5] und der Fixed-Arm Peeltest [6] dar. Die beiden Versuche
ermoglichen sowohl eine mechanische als auch bruchmechanische Bewertung des Peelvor-
gangs unter quasistatischer Beanspruchung und haben hinsichtlich der mechanischen Bewer-
tung bereits Eingang in die betriebliche Priifpraxis gefunden [1,3,7]. Eine bruchmechanische
Bewertung des speziellen Peelfoliensystems PE-LD/iPB-1 ist bisher nicht Gegenstand der
Literatur. Daher wurde neben der mechanischen eine bruchmechanische Bewertung des Peel-
systems, welche sowohl die Peelkraft als auch auftretende Deformationen wihrend des Peel-
vorgangs beriicksichtigt, vorgenommen.

PE-LD/iPB-1-Grenzfliache

Peelkraft

Peelkraft

Siegelnaht

Bild 1:  Schematische Darstellung des Peelvorgangs am Modelsystem PE-LD/iPB-1



Der vorliegende Bericht beinhaltet Ergebnisse der Optimierung eines Mono-Peelfolien-
systems hinsichtlich des Einflusses der Peelkomponente iPB-1. Weiterhin wurde die Poly-
morphie von iPB-1 [8,9,10] untersucht. Nach erfolgter Kristallisation aus der Schmelze liegt
im iPB-1 {iblicherweise die Kristallmodifikation II (hexagonale Elementarzelle) vor, die sich
in einem Zeitraum von bis zu 12 Tagen [8] in die Kristallmodifikation I (tetragonale Elemen-
tarzelle) umwandelt. Beim vorliegenden Peelfoliensystem erfolgt diese spezielle Umwand-
lung der Kristallmodifikation nach bzw. wihrend des Verarbeitungsprozesses und insbeson-
dere nach der Versiegelung der Peelfolien. Somit wurde die [I->I-Umwandlung der Kristall-
modifikation aus dem Schmelzezustand heraus hinsichtlich ihres Einflusses auf das Peelver-
halten analysiert. Einen weiteren Schwerpunkt stellen die Untersuchungen zum Einfluss der
Prozessparameter auf das Peelverhalten dar. Hierbei wurden die Prozessparameter entlang
der Prozesslinie (Extruder, Blaskopf, Schlauchbildungszone) variiert. Neuartige werkstoff-
analytische Methoden wie Dbeispielsweise der in-situ-Peeltest mit Umgebungs-
Rasterelektronenmikroskopie trugen maBgeblich zur Aufkldrung auftretender Strukturphidno-
mene bei. Dariiber hinaus wurde das Peelverhalten unter Verwendung bruchmechanischer
Konzepte [11,12,13] mit Hilfe des Fixed-Arm Peeltests charakterisiert. Den Abschluss der
Untersuchungen des Mono-Peelfoliensystems bildet eine Zusammenstellung und Wichtung
aller Einflussfaktoren auf das Peelverhalten unter Zugrundelegung der aufgestellten Morpho-
logie-Eigenschafts-Korrelationen.

Ein weiterer Untersuchungsgegenstand war die Bewertung des Delaminationsverhaltens
(Schichtenablosen) von Mehrschichtfolien. Hierbei wurden Erkenntnisse aus den Untersu-
chungen des Peelverhaltens mit Hilfe des Fixed-Arm Peeltests zugrunde gelegt und eine Mog-
lichkeit zur Charakterisierung der Delaminationskraft erarbeitet.

2 Experimentelles

Werkstoffe

Einschicht-Peelfoliensystem

Es wurden Blasfolien aus PE-LD/iPB-1-Blends mit einem Gehalt von 3, 6, 10, 15 und
20 M.-% iPB-1 untersucht, wobei die Zumischung von 20 M.-% die wirtschaftliche Ober-
grenze darstellt, da die Kosten fiir iPB-1 grofler als fiir PE-LD sind. Die Dichte von PE-LD
ist 0,923 g cm™ und die SchmelzemasseflieBrate (MER) betriigt 0,73 g (10 min)". Die MER
von iPB-1 ist 1 g (10 min)". Die PE-LD/iPB-1 Peelfolien wurden bisher mit den in Tabelle 1
aufgefiihrten Standardprozessparametern im Blasfolienverfahren hergestellt. Zur Charakteri-
sierung des Einflusses der Prozessparameter auf das Peelverhalten wurden die Prozesspara-
meter innerhalb der in Tabelle 1 angegebenen Grenzen variiert. Die Prozessparameter wur-
den in die Bereiche ,,Extruder®, ,.Blaskopf* und ,,Schlauchbildungszone® unterteilt. Dabei
wurde im Wesentlichen jeweils ein Prozessparameter variiert und die iibrigen konstant gehal-
ten. Die Folien haben standardmiBig eine Dicke dr = 0,05 mm.

Zur Quantifizierung des Abkiihlverhaltens wurde bisher die Frostlinienhohe (FLH) verwen-
det. Allerdings beriicksichtigt die FLH nicht die Silhouette der Folienblase, so dass fiir unter-
schiedliche Aufblasverhiltnisse (ABV) bei gleicher Frostlinienhohe das Abkiihlverhalten
stark unterschiedlich ist. Deshalb wird im vorliegenden Bericht das Abkiihlverhalten der PE-
LD/iPB-1-Blasfolien mit Hilfe der neu entwickelten MessgroB3e Einfrierzeit charakterisiert.
Die Einfrierzeit ist die Zeit, die von der schmelzefliissigen Folie fiir den Weg vom Blaskopf
bis zum Erstarren an der Frostlinie benotigt wird. Die Einfrierzeit tg wird nach Gleichung 1
berechnet, wobei sg die Linge der Folien-Silhouette vom Blaskopf bis zur Frostlinie, und vg
die mittlere Geschwindigkeit der Folienblase in diesem Bereich ist.
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Tabelle 1:  Standardprozessparameter der Mono-Peelfolienherstellung und ihre Variationsgrenzen.
Prozessparameter Standardwert Variationsgrenzen
. M k-Misch- un .
Misch- und Scherelemente addoc sch- und mit und ohne
- Scherelemente
%]
£ Schneckendrehzahl 100 min™' 60 ... 120 min™
=]
N
" 130-150-170-170-170 °C
= Extruderzonentemperatu-

140-160-180-180-180 °C

ren 180-200-220-220-220 °C

160-160-160-160 °C

. -

2 ]i’li‘;kofiz‘inz“ 180-180-180-180 °C "

3 empetature 220-220-220-220 °C

= Spaltweite 0,8 mm 0,8 ... 1,8 mm

= o Einfrierzeit 1,8s 12...71s

= =

§ 3 Aufblasverhiltnis 1:2 1:1,5...1:3

E =

35 Abzugsverhiltnis 1:7,85 1:1,9 ... 1:19,6

Die Morphologie der PE-LD/iPB-1-Peelfolien ist anhand der transmissionselektronenmikros-
kopischen Aufnahmen der Schnittebene Maschinenrichtung-Normalenrichtung (MR-NR)
vom Zentrum und vom Rand der Siegelnaht in Bild 2 dargestellt. Die Aufnahmen bestétigen
die thermodynamische Unvertrdglichkeit von PE-LD und iPB-1, da eine Matrix-Teilchen-
Struktur zu erkennen ist. Der Vergleich der Morphologie der Siegelnaht vom Zentrum und
vom Rand macht deutlich, dass im Zentrum eine durchgehende oder kontinuierliche Anord-
nung der iPB-1 Teilchen vorliegt, wihrend in Randnéhe eher separierte iPB-1-Teilchen domi-
nieren. Morphologische Untersuchungen der Siegelnaht in Abhingigkeit des iPB-1-Gehaltes
ergaben ausschlieBlich fiir Gehalte = 6 M.-% eine kontinuierliche Anordnung der iPB-1-
Teilchen [14]. Fiir geringere iPB-1-Gehalte wurde eine diskontinuierliche Anordnung der
iPB-1-Teilchen beobachtet, einhergehend mit einem inhomogenen Aussehen der gepeelten
Naht und sogenannter ,,Fransenbildung*.

Bild2:  Morphologie der Siegelnaht, Siegelnahtzentrum (a), Siegelnahtrand (b)



Im Anschluss an die Verarbeitung im Blasfolienprozess wurden Folienstreifen definierter
Geometrie (Linge = 80 mm, Breite 15 mm) bei einer Temperatur von 140 °C fiir 2 s versie-
gelt (lokal aufgeschmolzen) und abgekiihlt, so dass eine Siegelnaht mit definierten Abmalen
(Lange = 15 mm, Breite = 5,5 mm) entstand. Im Anschluss an das Siegeln wurden die Folien
fiir mindestens 5 Tage bei Normklima konditioniert um sicherzustellen, dass die II—I-
Umwandlung der Kristallmodifikation des iPB-1 groftenteils abgeschlossen ist.

Mehrschicht-Peelfoliensystem

Es wurden 3-Schicht-Blasfolien folgender Zusammensetzung untersucht: 1. Schicht (PE-
LD/iPB-1 mit 15 M.-% iPB-1), 2. Schicht (PE-LD), 3. Schicht (PE-LD). Die Mehrschicht-
Peelfolien wurden mit Hilfe der Standardprozessparameter (vgl. Tabelle 1) hergestellt. Nach
erfolgter Verarbeitung wurden ebenfalls gesiegelte Priifkorper mit den bereits erwihnten
Dimensionen angefertigt.

Methoden zur Charakterisierung des Einschicht-Peelfoliensystems

T-Peeltest

Zur Untersuchung des Peelverhaltens der PE-LD/iPB-1-Peelfolien wurde der in Bild 3 dar-
gestellte T-Peeltest in Anlehnung an ASTM D 1876 ,,Standard Test Method for Peel Re-
sistance of Adhesives* [15] und DIN 55529 [16] durchgefiihrt. Dabei betrug die Einspann-
linge Iy = 50 mm und die Abzugsgeschwindigkeit vy = 100 mm/min. Ein mit Hilfe des T-
Peeltests aufgezeichnetes Kraft-Weg-Diagramm (Peelkurve) ist in Bild 4 dargestellt. Das sich
ausbildende charakteristische Plateau der Peelkurve zwischen 20 % und 80 % des Bruch-
weges wird zur Bestimmung der Peelkraft F),..; herangezogen.
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Bild 3: Schematische Darstellung des T-Peeltests



Zur bruchmechanischen Charakterisierung des Peelvorgangs wurde in Anlehnung an [5] die
adhdsive Energiefreisetzungsrate G, unter Einbeziehung der Gesamtpeelenergie Eg (vgl.
Bild 4) sowie der Deformationsenergie der Peelarme E;p (vgl. Bild 4) und der Deformations-
energie der Peelnaht E; s (Gl. 1) gemif Gl. 2 berechnet.

l;p  Beginn des Peelvorgangs
Ip Bruchweg
Fpeer  Peelkraft

Eg Gesamtpeelenergie

Kraft

E;p  Deformationsenergie der Peelarme

[14]
ld,P Weg lB
Bild 4: Kraft-Weg-Diagramm (Peelkurve) aus dem T-Peeltest
Ed,S = (lB - ld,P - 2W)Fpeel (1)
_ Eg - Ed,P B Ed,S )
alc WL
Fixed-Arm Peeltest

Zur Untersuchung des Peelverhaltens der PE-LD/iPB-1-Peelfolien unter definierten Peelwin-
keln zwischen 70° und 180° wurde der in Bild 5 dargestellte Fixed-Arm Peeltest in Anleh-
nung an den ESIS TC4 Normvorschlag ,,Peel Testing of Flexible Laminates* [17] durchge-
fiihrt. Hierbei wurde ein Peelarm des Priifkorpers auf eine schmale Messingplatte aufgeklebt,
wobei die Klebkraft um ein Vielfaches groBer sein musste als die zu erwartende Peelkraft.
Nach erfolgter Priifkorperpriaparation wurde die Messingplatte im Fixed-Arm Peeltester mon-
tiert und der verbleibende freie Peelarm in der Klemmvorrichtung eingespannt. Die Ein-
spannldnge betrug /y = 25 mm und die Abzugsgeschwindigkeit vy = 100 mm/min.

Die Bestimmung der Peelkraft F),..; im Fixed-Arm Peeltest erfolgte analog zur Bestimmung
der Peelkraft im T-Peeltest. Die bruchmechanische Charakterisierung des Peelvorgangs unter
definierten Peelwinkeln erfolgte ebenfalls unter Verwendung der gemidf GIl. 2 berechneten
adhdsiven Energiefreisetzungsrate G, wobei die Deformationsenergie des Peelarms im Peel-
test ermittelt wurde (vgl. Bild 4) und die Deformationsenergie der Peelnaht E; s unter Einbe-
ziehung des verwendeten Peelwinkels @nach Gl. 3 berechnet wurde.

E,g=Uy—1,, —W+WcosO)F,,, 3)
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Bild 5: Schematische Darstellung des Fixed-Arm Peeltests

In-situ-Fixed-Arm Peeltest mit Umgebungs-Rasterelektronenmikroskopie

Zur Aufkldarung der mikroskopischen Deformationsvorginge in der Peelnaht wihrend des
Peelvorgangs unter definierten Peelwinkeln wurde der in-situ-Fixed-Arm Peeltest mit Umge-
bungs-Rasterelektronenmikroskopie (Environmental Scanning Electron Microscopy, ESEM)
durchgefiihrt. Um den Informationsgehalt des Fixed-Arm Peeltests durch Beobachtung der
ablaufenden Schiadigungsmechanismen zu erhohen, wurde dabei in die sich 6ffnende Peelnaht
gescannt.

Methoden zur Charakterisierung des Mehrschicht-Peelfoliensystems
Fixed-Arm Peeltest

Zur Untersuchung des Delaminationsverhaltens der PE-LD/iPB-1-Mehrschicht-Peelfolien
wurde der Fixed-Arm Peeltest in Anlehnung an den entsprechenden Versuch zur Charakteri-
sierung der Einschicht-Peelfolien
angewendet. In Bild 6 ist ein Kraft-
Weg-Diagramm des Peelvorgangs
mit auftretender Delamination nach &
durchlaufenem Ubergangsbereich @
dargestellt. Die Delaminationskraft F o
Fpei, wurde als Mittelwert der auftre- peel -
tenden Krifte im Bereich der Dela- Fpeia —~
mination ermittelt.

Kraft

Bild 6: Kraft-Weg-Diagramm aus dem
Fixed-Arm Peeltest zur Charak-
terisierung des Delaminations-
vorgangs




3 Ergebnisse zur Charakterisierung des Einschicht-Peelfoliensystems
3.1 Die Rezeptur — Einfluss der Blendkomponenten

Die Rezeptur hat oft einen entscheidenden Einfluss auf die Blendeigenschaften. In Bild 7a ist
die Peelkraft F),..; in Abhingigkeit des iPB-1-Gehaltes dargestellt. Die Peelkraft vermindert
sich exponentiell mit zunehmendem iPB-1-Gehalt. Einen zur Peelkraft gleichsinnigen Ver-
lauf zeigt die in Bild 7b dargestellte adhésive Energiefreisetzungsrate G- als eine Funktion
des iPB-1-Gehaltes. Da G, ausschlie8lich den Energieanteil widerspiegelt, der fiir die Tren-
nung des versiegelten Bereiches der PE-LD/iPB-1-Peelfolien notig ist, ausgenommen der De-
formationsenergie der Peelarme und der Peelnaht [18], kann festgestellt werden, dass der iPB-
1-Gehalt die Haftung der versiegelten Bereiche direkt beeinflusst.

g I a) 12 + b)
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Peelkraft (N)
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Adhisive Energiefreisetzungsrate (N/mm)
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Bild 7: Einfluss des Masseanteils an iPB-1 auf die Peelkraft (a) und die adhisive Energiefreisetzungsrate (b)

Die gefundenen Abhingigkeiten konnen zur definierten Einstellung der Peelkraft verwendet
werden. Eine Bewertung des Mikrodeformationsverhaltens der PE-LD/iPB-1-Peelfolien mit
unterschiedlichem iPB-1-Gehalt soll anhand von in-situ-ESEM-Untersuchungen erfolgen.

In Bild 8a—d sind ESEM-Aufnahmen des Peelvorgangs fiir PE-LD/iPB-1-Peelfolien mit un-
terschiedlichen iPB-1-Gehalten dargestellt. Deutlich zu erkennen sind fibrillare Strukturen,
welche die bereits teilweise gedffneten Peelnahtbereiche miteinander verbinden. Diese fibril-
laren Strukturen resultieren aus einer Verstreckung von Teilen des Matrixmaterials der sich
offnenden Peelnaht. Die verstreckten Bereiche konnen sowohl aus PE-LD als auch aus PE-
LD/iPB-1 bestehen. Urspriinglich waren diese Bereiche von einer Anzahl von vordefinierten
Schwachstellen, der Grenzschicht zwischen den unvertrdglichen Komponenten PE-LD und
iPB-1, umgeben. Eine Anhdufung und/oder giinstige Anordnung solcher Schwachstellen re-
sultiert in einer definierten Schwichungszone, die den bevorzugten Weg fiir einen eingeleite-
ten Riss darstellt. Die Schwichungszone ist umso ausgeprigter, je groBer der Masseanteil an
iPB-1 ist. Dariiber hinaus sind Fehlstellen der fibrilliren Strukturen fiir PE-LD mit 3 M.-%
iPB-1 zu erkennen (Bild 8a). Die Fehlstellen sind mit einer weillen Ellipse markiert und
konnten ausschlieBlich fiir diesen iPB-1-Gehalt beobachtet werden. Wie in [14] festgestellt
wurde, ist das Auftreten der Fehlstellen fiir PE-LD mit 3 M.-% iPB-1 auf die diskontinuierli-
che Anordnung der iPB-1-Teilchen infolge des geringen iPB-1-Gehaltes im Gegensatz zur
kontinuierlichen Anordnung fiir iPB-1-Gehalte > 6 M.-% zuriickzufiihren. Somit ist fiir iPB-
1-Gehalte = 6 M.-% ein homogener und reproduzierbarer Peelvorgang zu erwarten.



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

Bild8:  ESEM-Aufnahmen des Peelvorgangs bei ca. 50 % [ fiir PE-LD mit unterschiedlichen iPB-1-Gehal-
ten

Aus Wirtschaftlichkeitsgriinden ist man jedoch bestrebt den iPB-1-Gehalt gering zu halten, da
iPB-1 derzeit die kostenintensivere Komponente der beiden Thermoplaste PE-LD und iPB-1
ist. Somit gilt fiir das vorliegende Peelsystem hinsichtlich Kosten und Peelverhalten ein
iPB-1-Gehalt von 6 M.-% als optimal.

Ein weiterer Untersuchungspunkt war die Bewertung des Einflusses der II-I-Umwandlung
der Kristallmodifikation des iPB-1 aus dem Schmelzezustand auf die Peeleigenschaften. Die
Analyse der Umwandlungskinetik wurde anhand von Rontgendiffraktometerscans, die in de-
finierten Zeitabstinden nach der Kristallisation aus der Schmelze aufgenommen wurden,
durchgefiihrt. Hierbei wurden die Flichen der Peaks bei 26=10,0° (Modifikation I) und bei
26=11,8° (Modifikation II) in Abhéngigkeit der Zeit ausgewertet (Bild 9a). Zu erkennen ist
eine exponentielle Zunahme des Anteils an Modifikation I bei entsprechender Verminderung
des Anteils an Modifikation II. Die [I—I-Umwandlung ist nach 50 h groBtenteils abge-
schlossen und verlduft damit deutlich schneller als in der Literatur fiir kompaktes iPB-1 be-
schrieben [9]. Parallel zu dieser Messung wurde die Peelkraft in Abhéngigkeit der Zeit im
direkten Anschluss an das Siegeln ermittelt (Bild 9b). Die Peelkraft vermindert sich mit zu-
nehmender Zeit nach erfolgter Versiegelung mit einem &hnlichen exponentiellen Verlauf wie
fiir die Abhéngigkeiten in Bild 9a gefunden.
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PE-LD + 20 M.-% iPB-1 a) 1,6 PE-LD + 20 M.-% iPB-1 b)
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Zeit (h) nach dem Siegeln Zeit (h) nach dem Siegeln

Bild 9: Darstellung der Kinetik der II—I-Umwandlung anhand der relativen Intensitit der iPB-1-
Kristallmodifikationen (a) und Abhingigkeit der Peelkraft von der Zeit wihrend der Umwandlung
der Kristallmodifikationen (b)

Innerhalb der ersten 50 Stunden nach dem Siegelvorgang vermindert sich die Peelkraft um ca.
20 % und anschlieBend nur noch geringfiigig.

3.2 Die Verarbeitung — Einfluss der Prozessparameter

Als Ergebnis vieler Studien der letzten 40 Jahre iiber Blasfolien aus Polyethylen ist bekannt,
dass die Prozessparameter einen erheblichen Einfluss auf die mechanischen Eigenschaften der
PE-Folie haben [19,20]. Sowohl das Temperaturprofil des Extruders, als auch die Spaltweite
und vor allem die Kiihlung und das Aufblas- und Abzugsverhiltnis der Blasfolie konnten als
eigenschaftsbestimmende Prozessparameter identifiziert werden [19,20].

Die Prozessparameter wurden entlang der Prozesslinie variiert und somit zuerst der Einfluss
der Extruder-Parameter auf das Peelverhalten untersucht. Die Peelfolien wurden mit und
ohne Verwendung von Maddock-Misch- und Scherelementen hergestellt. Dabei stellte sich
heraus, dass eine peelfidhige Folie nur unter Verwendung von Misch- und Scherelementen, die
zu einer homogenen Verteilung der Peelkomponente beitragen, realisiert werden kann.
Als nichstes wurde die Schneckendrehzahl und das Temperaturprofil der Extruderzonen
(resultierend in einer messbaren Temperatur der Schmelze innerhalb des Extruders) variiert.
Die Schneckendrehzahl hat jedoch keinen signifikanten Einfluss auf die Peelkraft, da der
Grad der Verteilung der iPB-1-Teilchen in der Matrix unabhingig von der Schneckendrehzahl
ist. Wenn die Schneckendrehzahl erhoht wird, vergroflert sich zwar die Scherung im Extru-
der, jedoch verringert sich die Verweilzeit. Im Gegensatz dazu wird die Peelkraft durch
Verdnderung der Temperatur der Schmelze innerhalb des Extruders beeinflusst wie die
Abhingigkeit der Peelkraft von der Temperatur der Schmelze in Bild 10a zeigt. Die Peelkraft
wird mit ansteigender Temperatur der Schmelze von 165 auf 210 °C um ca. 13 % erhoht. Es
ist anzunehmen, dass sich die physikalischen Bindungen zwischen PE-LD und iPB-1 durch
die hohere Mobilitidt der Schmelze bei 210 °C stédrker ausbilden konnen als bei 165 °C. Diese
Vermutung wird anhand der TEM-Aufnahmen in Bild 10b und 10c bestitigt, da die PE-LD
Lamellen bei einer Temperatur der Schmelze von 210 °C tiefer in die iPB-1-Teilchen ein-
eindringen (durch Pfeile markiert) als bei einer Temperatur von 165 °C. Somit sind die
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Temperatur der Schmelze =210 °C

4,0 - PE-LD + 6 M.-% iPB-1 a)

35

Peelkraft (N)
(98]
=
[
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Temperatur der Schmelze innerhalb
des Extruders (°C)

Bild 10:  Abhingigkeit der Peelkraft von der Temperatur der
Schmelze innerhalb des Extruders (a) und TEM-
Aufnahmen einer Peelfolie, hergestellt mit einer
Temperatur der Schmelze von 210 °C (b) und 165
°C (¢)

physikalischen Bindungen zwischen PE-LD und iPB-1 fiir Peelfolien, die bei einer Tempera-
tur der Schmelze innerhalb des Extruders von 210 °C hergestellt sind, groBBer und folglich ist
auch die Peelkraft hoher.

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss der Prozessparameter des Blaskopfes auf die
Peeleigenschaften untersucht. Zu diesem Zweck wurden das Temperaturprofil der Blaskopf-
zonen (resultierend in einer messbaren Temperatur der Schmelze innerhalb des Blaskopfes)
und die Spaltweite variiert. Es konnte festgestellt werden, dass die Temperatur der Schmelze
innerhalb des Blaskopfes einen identischen Einfluss auf das Peelverhalten hat wie die Tempe-
ratur der Schmelze innerhalb des Extruders. Die Abhiéngigkeit der Peelkraft von der Spalt-
weite ist in Bild 11a dargestellt. Die Peelkraft wird deutlich um ca. 40 % mit zunehmender
Spaltweite vermindert. Zur Aufkldarung der morphologischen Ursache dieser groen Peel-
kraftverminderung wurden TEM-Aufnahmen angefertigt (Bild 11b,c). Bei einer Spaltweite
von 1,2 mm sind die iPB-1-Teilchen kleiner und zahlreicher im Vergleich zu einer Spaltweite
von 0,8 mm. Somit sind die iPB-1-Teilchen unter Verwendung einer Spaltweite von 1,2 mm
besser verteilt und verursachen durch diese giinstigere Dispersion eine geringere Peelkraft.
Die geringere Grofle und bessere Verteilung der iPB-1-Teilchen bei einer Spaltweite von 1,2
mm kann auf das entsprechend groere Abzugsverhiltnis der Blasfolie bei gro3erer Spaltwei-
te zuriickgefiihrt werden.

Im letzten Schritt der Untersuchungen zum Einfluss der Verarbeitung auf das Peelverhalten
wurden die Prozessparameter in der Schlauchbildungszone untersucht. Innerhalb der
Schlauchbildungszone konnen die Kiihlung, das Aufblasverhiltnis und das Abzugsverhiltnis
variiert werden. Daher wurde das Abkiihlverhalten des Folienschlauches unter Verwendung
des neu entwickelten Parameters Einfrierzeit eingehend untersucht. In Bild 12a ist die Ab-
hingigkeit der Peelkraft von der Einfrierzeit fiir zwei ausgewidhlte Aufblasverhiltnisse von



12

36 . Spaltweite = 0,8 mm
s (1 7’9) PE-LD + 6 M.-% iPB-1 a)
32
% 28 - (Abzugsverhiltnis)
§ (1:11,8)
3 24
Ay
(1:17,7)
2,0 -
16 | | | | | |

0,8 1,0 1,2 1,4 1,6 1,8
Spaltweite (mm)

Bild 11:  Abhingigkeit der Peelkraft von der Spaltweite (a)
und TEM-Aufnahmen einer Peelfolie, hergestellt
mit einer Spaltweite von 0,8 mm (b) und 1,2 mm

©)

1:2 und 1:2,5 dargestellt. Die Peelkraft wird mit zunehmender Einfrierzeit um ca. 15-17 %
fiir beide Aufblasverhiltnisse erhoht. Die Morphologie zweier Peelfolien mit unterschied-
lichen Einfrierzeiten von 1,2 s und 7,1 s ist in Bild 12b,c zu sehen. Generell ist davon auszu-
gehen, dass die PE-LD-Lamellen leicht in die iPB-1-Teilchen hineinwachsen und somit
physikalische Bindungen in einer schmalen Grenzschicht ausbilden. Die TEM-Aufnahmen
zeigen eine deutlich unterschiedliche Anordnung der PE-LD-Lamellen fiir die beiden Ein-
frierzeiten. Fiir eine kleine Einfrierzeit von 1,2 s ist ein hoher Ordnungsgrad und eine kamm-
artige Struktur der PE-LD-Lamellen an den iPB-1-Teilchen zu erkennen, wihrend fiir eine
grofe Einfrierzeit eine ungeordnete Struktur der PE-LD-Lamellen an den iPB-1-Teilchen
vorherrscht. Offensichtlich wirkt die starke Orientierung der PE-LD-Lamellen und das nahe-
zu senkrechte Hineinwachsen in die iPB-1-Teilchen als rissausbreitungsfordernd. Weiterhin
ist zu erkennen, dass das Aufblasverhiltnis keinen signifikanten Einfluss auf die Peelkraft hat,
da es auch nur in sehr begrenztem Ausmal} variiert werden konnte. Neben dem Aufblasver-
hiltnis ist das Abzugsverhiltnis ein weiterer wichtiger Prozessparameter. In Bild 13 ist die
Peelkraft als Funktion des Abzugsverhiltnisses fiir eine konstante Spaltweite dargestellt.
Aufgrund des Konstanthaltens der Spaltweite verringert sich die Dicke der Peelfolie mit
zunehmendem Abzugsverhiltnis. Die Peelkraft vermindert sich exponentiell mit gro3er wer-
dendem Abzugsverhiltnis von 1:2 bis 1:19,6 um ca. 80 %. Der Grund fiir die Peelkraftver-
minderung liegt in der Verstreckung und auch besseren Dispergierung der iPB-1-Teilchen mit
zunehmendem Abzugsverhiltnis. Die Mobilitit der iPB-1-Teilchen, die diese bessere
Dispergierung ermoglicht, liegt in der Tatsache begriindet, dass iPB-1 erst bei
ca. 40 °C und damit spiter als PE-LD kristallisiert Dariiber hinaus sind die drei Wertepaare
der Spaltweitenvariation und somit Variation des Abzugsverhiltnisses bei konstanter Folien-
dicke (vgl. Bild 11) ebenfalls in Bild 13a dargestellt. Sie stehen in guter Ubereinstimmung
mit der Abhingigkeit der Peelkraft vom Abzugsverhiltnis fiir eine konstante Spaltweite und
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Bild 12:  Abhingigkeit der Peelkraft von der Einfrierzeit (a)
und TEM-Aufnahmen einer Peelfolie, hergestellt
mit einer Einfrierzeit von 1,2 s (b) und 7,1 s (¢)

damit variierender Foliendicke. Somit kann festgestellt werden, dass das Abzugsverhiltnis
die Peelkraft direkt beeinflusst, unabhingig davon ob die unterschiedlichen Abzugsverhiltnis-
se durch variierte Spaltweiten oder durch variierte Foliendicken hervorgerufen werden [21].

Foliendicke
200 pm » 20 um
9,0 - PE-LD + 6 M.-% iPB-1  Spaltweite (mm)
H 08
7.5 O 08 (a)
1,2 (b)
6,0 - 1.8 (©)

Peelkraft (N)
e
(9,
T

LS -

0,0
| | | | | | |

0 4 8 12 16 20 24
Abzugsverhiltnis

Bild 13:  Peelkraft als Funktion des Abzugsverhiltnisses fiir eine konstante Spaltweite und variierter Foliendi-
cke (gefiillte Quadrate) und fiir eine konstante Foliendicke bei variierter Spaltweite (offene Kreise)
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3.3 Der Peelvorgang — Einfluss des Peelwinkels

Da bei der Offnung von Peelfoliensystemen anwendungsbedingt unterschiedliche Peelwinkel
auftreten ist eine Untersuchung der Abhiéngigkeit der Peeleigenschaften vom Peelwinkel not-
wendig.

In Bild 14a ist die aus den Peelkurven ermittelte Peelkraft in Abhéngigkeit des Peelwinkels
fiir Peelfolien mit unterschiedlichem iPB-1-Gehalt dargestellt. Die Peelkraft zeigt eine deutli-
che Abhingigkeit vom Peelwinkel. Sie weist im Bereich von 120° bis 130° ein Minimum auf
und nimmt ausgehend von 130° mit groBBeren und kleineren Peelwinkeln stetig zu. Zur Be-
riicksichtigung des ausgepridgten Deformationsverhaltens bei groen Peelwinkeln wurde die
KenngroBe adhidsive Energiefreisetzungsrate G, zur bruchmechanischen Charakteri-sierung
des Peelvorgangs bei definierten Peelwinkeln herangezogen. Die adhisive Energiefreiset-
zungsrate ist in Bild 14b in Abhédngigkeit vom Peelwinkel fiir PE-LD mit einem iPB-1-Gehalt
von 6, 10, 15 M.-% dargestellt. Die Wertepaare wurden durch eine bilineare Funktion ange-
nidhert. Somit weist die dargestellte Abhédngigkeit zwei charakteristische Bereiche auf, die
durch einen Ubergangsbereich von 120° bis 140° Peelwinkel verbunden werden. Im Bereich
von 70° bis 120° Peelwinkel weist der Verlauf der adhisiven Energiefreisetzungsrate in Uber-
einstimmung mit der Literatur [5] keine Unterschiede auf. G, ist in diesem Bereich unab-
hingig vom Peelwinkel und kann somit als geometrieunabhingiger Werkstoffkennwert ange-
sehen werden [5,12]. Im Bereich von 140° bis 180° Peelwinkel wird G, deutlich erhoht,
obwohl der Einfluss des Peelwinkels beriicksichtigt wurde. Jedoch #ndert sich in diesem
zweiten Bereich das Peelverhalten drastisch, wie ESEM-Unter-suchungen bestitigen (Bild
15).

interlaminar 6, : translaminar
0 6 M.-% iPB-1 .
L = L. O 6M.-%iPB-1
8 ® 10 M.-% iPB-1 2 E 1o ® 10M.-% ;PB-I ®
A 15 M.-% iPB-1 Z A 15 M.-% iPB-1
[ 0,8 I~
6 5
7
~ )
T 4+ D
=2 8
s O
on
| =
? 021
O
E
0 - :% 0,0 I~
| | | | | % ! ! i | |
60 90 120 150 180 60 90 120 150 180
Peelwinkel (°) Peelwinkel (°)

Bild 14:  Einfluss des Peelwinkels auf die Peelkraft (a) und die adhisive Energiefreisetzungsrate (b)

Im Bereich von 70° bis 120° Peelwinkel breitet sich der Riss entlang der Peelnaht aus, d.h.
der Peelvorgang ist iiberwiegend interlaminar (Bild 15a). Fiir Peelwinkel grofer als 140°
breitet sich der Riss iiber den Querschnitt der Peelfolien aus und fiihrt zum vorzeitigen Abrei-
Ben des Peelarms (Bild 15b) bzw. zum unkontrollierten Ausbreiten des Risses. Hier ist ein
translaminarer Verlauf des Risses zu beobachten.

Durch die Beobachtung und Aufkldrung der ablaufenden Schidigungsvorginge mit Hilfe des
in-situ-Fixed-Arm Peeltests mit ESEM wird eine Einteilung der charakteristischen Ver-



15

interlaminar translaminar

a) Riss l ) b R/iSS
/
77

-_— —— — = =

c)

Bild 15: ESEM-Aufnahmen aus dem in-situ-Fixed-Arm Peeltest von 90° (a) und 180° (b) Peelwinkel und
schematische Darstellung eines inter- (c) und translaminaren (d) Rissausbreitungsverlaufes

formungsenergiebereiche in interlaminar und translaminar moglich (vgl. Bild 14b), wie die
ESEM-Aufnahmen (Bilder 15¢,d) zeigen.

Fiir die Anwendung kann ein Peelwinkel von 120° als giinstig angesehen werden, da hier die
Peelkraft fiir einen konstanten iPB-1-Gehalt am geringsten ist und sich eine interlaminare
Rissausbreitung vorhersagen lasst [14].

4 Ergebnisse zur Charakterisierung des Mehrschicht-Peelfoliensystems

In der Praxis sind Peelsysteme in Mehrschichtfolien sehr verbreitet. Ein auftretendes Problem
bei der Anwendung ist das Schichtenablosen oder die Delamination. Beim Peelvorgang
kommt es im Falle einer 3-Schichtfolie hierbei zum ungewollten Ablosen der Peelschicht von
der Mittelschicht und nicht wie vorgesehen zum Peelen der Peelschicht von der aufgesiegel-
ten separaten PE-Folie (Bild 16).

Beanspruchungs-
richtung

PE-Folie
/ Siegelnaht
/

T

AuBenschicht

Peelschicht

Mittelschicht

Bild 16:  Schematische Darstellung des Delaminationsvorgangs an einer 3-Schichtfolie mit aufgesiegelter PE-
Folie



16

Die Charakterisierung des Delaminationsvorgangs erfolgt mit Hilfe der Delaminationskraft,
die groBer sein muss als die entsprechende Peelkraft um Delamination zu vermeiden. Die
Bewertung von unterschiedlichen Einflussfaktoren auf das Delaminationsverhalten kann je-
doch nur erfolgen, wenn in einem System permanent Delamination auftritt, und die Delamina-
tionskraft in Abhingigkeit dieser Einflussfaktoren gemessen wird. Ublicherweise neigt dann
das System mit der hochsten gemessenen Delaminationskraft unter Anwendungsbedingungen
nicht zum Delaminieren. Zur Realisierung einer erzwungenen Delamination kann das Ergeb-
nis der Untersuchungen zum Einfluss des Peelwinkels auf das Peelverhalten herangezogen
werden. Hier wurde festgestellt, dass ein translaminarer Peelvorgang im Bereich von 140° bis
180° Peelwinkel vorliegt. Somit fiihrt der Peelvorgang an einer Mehrschichtfolie in diesem
Peelwinkelbereich zu einer erzwungenen Delamination, da der translaminare Rissverlauf
durch die Peelschicht fiithrt und sich anschlieBend entlang der Grenzfliche Peel-
schicht/Mittelschicht fortpflanzt.

Als moglicher Einflussfaktor wurde die Zugabe von linearem Polyethylen niederer Dichte
(PE-LLD) in die aus PE-LD bestehende Mittelschicht einer 3-Schicht-Peelfolien untersucht.
Bild 17 zeigt die Abhingigkeit der Delaminationskraft vom PE-LLD-Gehalt der Mittel-
schicht. Die Zunahme der Delaminationskraft mit gréer werdendem PE-LLD-Masseanteil
um ca. 13 % ist auf die grolere Affinitdat von iPB-1 zu PE-LLD im Vergleich zu PE-LD zu-
riickzufiihren.

Als weitere Einflussfaktoren sind die Schichtdickenverteilung innerhalb der Mehrschichtfolie,
der iPB-1-Gehalt und die Prozessparameter des Herstellungsprozesses zu nennen. Eine Eva-
luierung dieser Einflussfaktoren auf das Delaminationsverhalten soll Gegenstand weiterer
Studien sein.

09 - 1. Schicht: PE-LD + 15 M.-% iPB-1
2. Schicht: PE-LD + Anteil PE-LLD
3. Schicht: PE-LD
z
5 0,8 -
<
=
2
s
K=
g 0,7 -
©
a
0,6 -
I I I I

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

Bild 17:  Abhingigkeit der Delaminationskraft vom PE-LLD-Masseanteil in der Mittelschicht

Die Delamination in Mehrschichtfolien ist kein generell unerwiinschter Vorgang. Bei neuar-
tigen wiederverschlieBbaren Peelsystemen lduft der Riss teilweise durch die Peelschicht
(translaminarer Rissverlauf) und setzt klebende bzw. haftende Substanzen aus der Mittel-
schicht frei, die ein WiederverschlieBen der Peelfolien-Verpackung gewéhrleisten.
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5 Schlussfolgerungen

Die Peeleigenschaften, insbesondere die Peelkraft, werden durch die Rezeptur, die Verarbei-
tung und den Peelwinkel beeinflusst.

Als Schlussfolgerung aus den Untersuchungen zum Einfluss des iPB-1-Gehaltes auf die
Peeleigenschaften konnte ein optimaler iPB-1-Gehalt von 6 M.-% fiir das vorliegende Peel-
system abgeleitet werden, da hier der Peelvorgang aufgrund der vorliegenden Mikrostruktur
reproduzierbar ist und die aufzuwendenden Kosten gering sind.

Zusitzlich kann bei einem konstanten iPB-1-Gehalt die Peelkraft durch Variation der Pro-
zessparameter definiert eingestellt werden. Das in Bild 18 dargestellte Pareto-Diagramm ver-
deutlicht den Einfluss der einzelnen, im vorliegenden Bericht evaluierten Prozessparameter.
Es ist davon auszugehen, dass die einzelnen beobachteten Effekte synergistisch sind. Es ist
die maximal erzielbare Peelkraftdifferenz innerhalb der untersuchten Variationsgrenzen bei
Veridnderung der entsprechenden Prozessparameter und ihr prozentualer Anteil dargestellt. Es
ist zu erkennen, dass bereits ca. 70 % der moglichen Peelkraftdifferenz durch die Variation
des Abzugsverhiltnisses (AZV) und der Einfrierzeit realisiert werden kann. Somit kommt
diesen beiden Prozessparametern die grofite Bedeutung zu. Im Gegensatz dazu macht die
kombinierte Variation der Prozessparameter Temperatur der Schmelze innerhalb des Extru-
ders und des Blaskopfes, Aufblasverhiltnis (ABV) und Schneckendrehzahl nur ca. 30 % der
maximal erzielbaren Peelkraftdifferenz aus.
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Bild 18:  Pareto-Diagramm zum Einfluss der Prozessparameter auf die erzielte Peelkraftdifferenz

Dariiber hinaus wurden durch Anwendung der energiebestimmten Kenngrofle adhésive E-
nergiefreisetzungsrate die interlaminaren und translaminaren Rissausbreitungsmog-
lichkeiten charakterisiert und mit Hilfe eines in-situ-Verfahrens morphologisch untersucht.
Aus den Untersuchungen mit Hilfe des Fixed-Arm Peeltests wurde ein optimaler Peelwinkel
von 120° fiir die Anwendung abgeleitet, da hier die Peelkraft fiir einen konstanten iPB-1-
Gehalt am geringsten ist und sich eine interlaminare Rissausbreitung vorhersagen lésst.
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