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Druckabhangige Orientierungsrelaxation im
dynamisch temperierten Spritzpragen

In der vorliegenden Studie wurde die druckabhéngige Orientierungsrelaxation durch Variation der
Werkzeugtemperatur und des Werkzeuginnendrucks im Rahmen eines neuartigen dynamisch tempe-
rierten Spritzprageprozesses untersucht. Hierzu wurde mittels isothermer pvT-Messungen ein Pro-
zessfenster um den druckabhangigen Glastibergangsbereich abgesteckt, innerhalb dessen die
Spritzprageexperimente erfolgten. Uber die Fillphase wurden zunachst gezielt Orientierungen ins
Bauteil eingebracht und deren druck- und temperaturabhangige Relaxation wéhrend einer isothermen
und isobaren Haltephase mittels spannungsoptischer Aufnahmen und Gangunterschiedsmessungen
beobachtet. Es konnte eine eindeutige Druck- und Temperaturabhangigkeit der Orientierungsrelaxati-
on gefunden werden, wobei mit zunehmender Werkzeugtemperatur und abnehmendem Werkzeugin-
nendruck geringere Gangunterschiede infolge von geringeren Orientierungen gemessen werden
konnten.

Pressure-dependent orientation relaxation in
Injection compression molding with dynamic
mold temperature control

In the present study, the pressure-dependent orientation relaxation was investigated by varying the
mold temperature and cavity pressure in the context of a new injection-compression molding process
with dynamic mold temperature control. For this purpose, isothermal pvT measurements were used to
define a process window around the pressure-dependent glass transition region within which the in-
jection-compression molding experiments were carried out. Initially, orientations were systematically
introduced into the component via the filling phase, and their pressure- and temperature-dependent
relaxation was observed during an isothermal and isobaric holding phase by means of photoelasticity
images and path difference measurements. A clear pressure and temperature dependence of the
orientation relaxation could be found, whereby with increasing mold temperature and decreasing cavi-
ty pressure, smaller path differences could be measured as a result of lower orientations.
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1 EINLEITUNG UND STAND DER TECHNIK

Der anhaltende Trend der Miniaturisierung von Kunststoffbauelementen wie
z.B. Lichtleiterplatten und diffraktiven Bildgebungselementen im Bereich opti-
scher Komponenten [1] oder mikromechanischen Systemen im Anwendungs-
feld der individualisierten Biomedizin (Mikrofluidikchips) [2] stellt hohe Anforde-
rungen an die zugrundeliegenden Fertigungsprozesse. Um die hohen Aspekt-
verhaltnisse der Mikrostrukturen abzuformen bzw. hohe FlieBweglangen- zu
Wanddickenverhéltnisse realisieren zu kdnnen, kommen oftmals Sonderferti-
gungsverfahren wie Vakuumspritzgiel3en [3], Ultraschallspritzgie3en [4], Spritz-
pragen [5] sowie Spritzgiel3en mit dynamischer Werkzeugtemperierung [6] zum
Einsatz. Einige wenige Untersuchungen beschreiben die Kombination einer dy-
namischen Werkzeugtemperaturfihrung mit dem Spritzprageprozess, um eine
gleichmalige Bauteildickenverteilung [7] und Abformung von Strukturen im
Sub-pu und Nanometerbereich [8] Uber den FlieRweg zu realisieren. Neben einer
optimierten Abformung der Aspektverhaltnisse nehmen veranderte Prozessbe-
dingungen bei Mikro- und Diinnwandbauteilen jedoch auch Einfluss auf die re-
sultierenden inneren Strukturen und daraus resultierenden Eigenschaften auf
Bauteilebene [9]. Im Bereich amorpher Thermoplaste, welche fir die genannten
Anwendungen zum Einsatz kommen, wird das Bauteileigenschaftsprofil in ho-
hem Maf3e durch die im Bauteil vorliegenden Orientierungen und Eigenspan-
nungen bestimmt.

In einer ruhenden amorphen Polymerschmelze streben die Makromolekile
stets den energetisch gunstigsten Zustand héchster Entropie in Form eines in
sich verschlungenen Clusters an [10]. Durch ScherflieBbewegungen wahrend
der Formflullung im Spritzguss werden die Polymerketten entwirrt und richten
sich in FlieRrichtung aus [11]. Dieser Vorgang ist durch eine Abnahme der Ent-
ropie gekennzeichnet, weswegen eine entropieelastische Ruckstellkraft resul-
tiert, welche die Polymerketten durch das (irreversible) Abgleiten der Polymer-
ketten aneinander und das "Nachgeben" und Abbauen von Spannungen bei
konstanter Verformung wieder in den Zustand héherer Entropie tberfuhrt [12].
Dieser Vorgang wird als Relaxation bezeichnet und ist abhéngig von der Be-
weglichkeit der Polymerketten. Die Geschwindigkeit, mit der intramolekulare
Platzwechselvorgédnge erfolgen kdnnen, wird hierbei durch das freie Volumen
zwischen den Polymerketten bestimmt [13], wobei dieses nach dem pvT-
Verhalten amorpher Thermoplaste eine Druck- und Temperaturabhéngigkeit
aufweist. Demnach konnen flieBbedingt eingebrachte Orientierungen oberhalb
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des Glasuibergangs mit steigender Temperatur schneller relaxieren [12]. Dieser
Zusammenhang wurde bereits vielfach in der Literatur erforscht [14-16]. Nach
der Theorie des freien Volumens zeigt die Beweglichkeit der Polymerketten je-
doch auch eine ausgepragte Druckabhangigkeit, welche eine Relaxation fliel3-
bedingt eingebrachter Orientierungen behindert. So konnten Pantani et. al ho-
here Orientierungen in spritzgegossenen Platten aus Polypropylen auf die Ein-
schrankung der molekularen Beweglichkeit infolge héherer Nachdruckniveaus
zurUckfuhren [17]. Flaman et al. beschrieb ein numerisches Simulationsmodell,
welches die Untersuchung der Druckabhéngigkeit von orientierungsbedingter
Spannungsdoppelbrechung erlaubt [18]. In anschlielienden Spritzgussexperi-
menten konnte daraus ein abwarts gestuftes Nachdruckprofil abgeleitet werden,
mit welchem die eingefrorenen molekularen Orientierungen reduziert werden
konnten [19]. Ein erster Ansatz zur analytischen Bestimmung druckabhangiger
Relaxationsprozesse erfolgte durch Reynolds et al. mithilfe eines Zwei-Kolben-
Rheometers. Hierbei wurde die Kapillare zwischen den Kolben als Saphirglas-
fenster ausgefihrt, wodurch die FlieRbewegungen durch die Kapillare unter po-
larisiertem Licht beobachtet werden konnte. Mit dem gewahlten Setup konnten
flieRbedingte Orientierungen durch Auswertung der orientierungsbedingt auftre-
tenden Isochromaten in Abhangigkeit des Drucks im Bereich 1-100 bar quantifi-
ziert werden. Es konnte eine eindeutige Druckabhangigkeit der Orientierungsre-
laxation gefunden werden, wobei hdhere Driicke zu langeren Relaxationszeiten
fuhrten [20].

Das vergroRerte Oberflachen- zu Volumenverhéltnis von Mikro- und Dunn-
wandkomponenten resultiert in einem beschleunigten Warmeubertrag zwischen
Schmelze und Werkzeug [9]. Die schnell erstarrten Randschichten nehmen im
Vergleich zu makroskopischen Bauteilen einen deutlich gré3eren Anteil am Ge-
samtflielBquerschnitt ein und fuhren oftmals zu Fall- und Abbildungsproblemen.
Dies wird unter anderem durch hohe Einspritzgeschwindigkeiten zu kompensie-
ren versucht, welches in Kombination mit den geringen FlieRquerschnitten in
einem erhohten Druckbedarf wahrend der Fullung resultiert. Da die Schmelze-
viskositat eine ausgepragte Druckabhangigkeit aufweist [21], verstarken die
hohen Dricke beim DunnwandspritzgieRen den Effekt der Fill- und Abbil-
dungsprobleme weiter. Yokoi et al. konnten so bereits bei einer Plattendicke
von 2 mm uber einen FlieRweg von 150 mm bei bis zu 1000 mm/s Einspritzge-
schwindigkeit Einspritzdriicke von bis zu 3000 bar messen [22]. Das FlieRen
der Polymerschmelze unter hohem FlieBwiderstand bei geringem Flie3quer-
schnitt und hohen Gegendriicken resultiert in hohen Orientierungsgraden in
Fliel3richtung. Durch die im Vergleich zu makroskopischen Bauteilen schnellere
Abkuhlung der Schmelze Gber den Bauteilguerschnitt werden die Fliel3wider-
stande durch die temperaturbedingte Viskositatserhbhung weiter gesteigert.
Zudem steht den eingebrachten Molektlorientierungen aufgrund der schnellen
Abkuhlung und hohen Druckniveaus weniger Relaxationszeit bei hoher Tempe-
ratur zur Verfigung. Demnach zeigen insbesondere dinnwandige Bauteile mit
hohem FlieBweglangen- zu Wanddickenverhéltnis oftmals ausgepragte moleku-
lare Orientierungen [23].
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Durch die fertigungsbedingte Anisotropie der Polymerketten im Bauteil ergeben
sich richtungsabhangige Warmeleitfahigkeiten und thermische Ausdehnungs-
koeffizienten [12]. Die richtungsabhangigen Schwindungseigenschaften nach
der Entformung des Bauteils resultieren in unerwinschten Eigenspannungen
und Verzug der Bauteile. Dies ist insbesondere im Anwendungsfeld hochprazi-
ser Mikrofluidikchips unerwiinscht, da diese bei Verzug der Bauteile wahrend
des Betriebes bei erhéhter Temperatur undicht und damit unbrauchbar werden.
Neben der verschlechterten Mal3haltigkeit ergeben sich bei orientierten Spritz-
gussteilen auch optische Anisotropien in Form von richtungsabhéngigen Bre-
chungsindizes, welche insbesondere bei optisch abbildenden Systemen zu un-
erwinschten Abbildungsfehlern fihren [24].

Immer komplexere Fertigungsprozesse, wie das dynamisch temperierte Spritz-
pragen, sollen die Abformung hoher Aspektverhéltnisse von Mikro- und Dinn-
wandbauteilen aus amorphen Kunststoffen erméglichen. Durch die bei der Ver-
arbeitung von Bauteilen mit einem hohen FlieBweglangen- zu Wanddickenver-
haltnis resultierenden Druckniveaus und Temperaturgradienten Uber den Quer-
schnitt wird die innere Struktur der Bauteile jedoch maf3geblich beeinflusst. So
zeigen derartige Bauteile wahrend der Formfillung eine hohe Anfélligkeit ge-
genuber flieRinduzierten molekularen Orientierungen, welche aufgrund der ho-
hen Abkuhlraten Uber den Querschnitt und hoher Druckniveaus wéhrend der
Formflllung nicht ausreichend relaxieren kénnen. Um daraus resultierende
Bauteil-deffekte wie schlechte MaRRhaltigkeit, Verzug und optische Anisotropien
zu vermeiden, miussen die Prozesse so ausgelegt werden, dass eingebrachte
Orientierungen bei geeigneter Wahl der Temperatur- und Druckfelder im Spritz-
gusswerkzeug relaxieren kénnen. Um diesen Zusammenhang zu erforschen,
wurde im Rahmen dieser Untersuchung die druck- und temperaturabhéngige
Relaxation von wahrend der Fillung eingebrachten Orientierungen im Rahmen
eines dynamisch temperierten Spritzprageprozesses untersucht. Hierzu wurden
durch die Fiullparameter zundchst gezielt Orientierungen ins Bauteil einge-
bracht, welche im Rahmen einer isothermen und isobaren Haltephase in Ab-
hangigkeit verschiedener Werkzeugtemperaturen und Werkzeuginnendriicke
relaxieren konnten. Die Orientierungen wurden durch Temperversuche und
spannungsoptische Aufnahmen qualitativ bewertet und durch die Bestimmung
des Gangunterschieds in Kippkompensatormessungen quantifiziert.
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2 VERSUCHSDURCHFUHRUNG

2.1 Material und Probekorper

Als Werkstoff fur die Versuche wurde ein Polycarbonat Typ PC LED 2245
(Covestro AG, Leverkusen, Deutschland) verwendet, da dieses Material sowohl
in optischen als auch in biomedizinischen Anwendungen verwendet wird. Das
Relaxieren der molekularen Orientierungen lauft oberhalb des Glasibergangs-
bereichs, welcher bei Polycarbonat eine deutliche Druckabhangigkeit zeigt, be-
schleunigt ab. Um die Spritzprageexperimente mit dem Versuchswerkzeug rich-
tig auszulegen, wurde das Material daher zun&chst hinsichtlich des druckab-
hangigen Erstarrungsverhaltens in isothermen pvT-Messungen nach [25] cha-
rakterisiert. Die GlasUbergangstemperatur des Materials betragt laut Datenblatt
145 °C bei Umgebungsdruck.

Die Proben zur Charakterisierung des Gangunterschieds und der Span-
nungsoptischen Aufnahmen wurden in einem Spritzpragewerkzeug mit einer
rechteckigen ebenen Mikroplattenkavitat gefertigt. Der Pragehub erfolgte tber
die Maschinenhauptachse Uber einen Pragerahmen, welcher tber Tellerfedern
zur auswerferseitigen Formplatte abgestutzt ist, wodurch eine variabel einstell-
bare Bauteildicke zwischen 0,5 und 4 mm ermdglicht wird. Die dynamische
Temperierung des Werkzeugs erfolgte im Pragerahmen sowie diisen- und aus-
werferseitig kavitatsnahen Temperierkernen in einem doppelten Kreislauf aus
druckbeaufschlagtem Heil3- und Kaltwasser mit einer kavitdtsnahen Umschalt-
einheit. Das Werkzeug verfligt Uber disen- und auswerferseitige Temperatur-
sensorik sowie zwei Werkzeuginnendrucksensoren an den Positionen anguss-
nah und angussfern. Die Geometrie der Probekdrper und die schematische
Darstellung des Formnesteinsatzes des Werkzeuges mit den Positionen der
Sensoren sind in Bild 1 dargestellt.

_— = A
Thermo- 1L = X0 . 3500 0,50 - 4,00
elemente Pragerahmen
e 1 O— ®
Q O,// || Formeinsatz
1O || Dusenseite 8| |0 p-Sensor O
SR g/ ®
Ry @l |4 ] ier- ]
Kavitat E Eizc B :7I§:Zener & O = =4
e |, /
( o I
\ | ==
— 7
o J O .
Pragestempel j—ﬂ; Hel\BkanaI B
[ u| & 19:00
Bild 1: links: Schematischer Aufbau des Versuchswerkzeuges

rechts: Abmessungen des Probekérpers
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2.2 Verarbeitung

Die Spritzprageversuche erfolgten auf einer SpritzgieBmaschine Typ Allrounder
370 U700 (Arburg GmbH + Co KG, LofRburg, Deutschland) (Schneckendurch-
messer 18 mm) Uber eine hydraulische Schlie3einheit und ein umfangreiches
Prageprogramm zum geschwindigkeits- und kraftgeregelten Spritzpragen. Um
die druck- und temperaturabhéngige Orientierungsrelaxation zu untersuchen,
wurden zunéchst Flllparameter zur gezielten Einbringung von Orientierungen
gewahlt. Zur Vermeidung von FlieRbewegungen durch den Pragehub erfolgte
eine Komplettfillung der Kavitat vor der Préagephase. Hierzu wurde in einer
Fullstudie der minimale Pragespalt bei maximaler Einspritzgeschwindigkeit und
maximalem Einspritzdruck ermittelt, um die Polymerketten ausreichend in Fliel3-
richtung zu orientieren. Das an der Maschine eingestellte Nachdruckniveau
wurde so gewahlt, dass der resultierende Werkzeuginnendruck dem Druck,
welcher aus der hochsten einzustellenden Schliel3kraft resultiert, entspricht. Um
zu gewabhrleisten, dass die Schmelze beim Applizieren der Prégekraft vollstan-
dig und homogen auf die gewahlte Werkzeugtemperatur abgekuhlt ist, erfolgte
eine Simulation der Full- und Nachdruckphase des Prozesses mit Autodesk
Moldflow Synergy 2019. Der Pragespalt, die Einspritzgeschwindigkeit, Schmel-
zetemperatur und Nachdruckhthe wurden hierzu entsprechend der Spritzpra-
geversuche (Tabelle 1) festgelegt, und es wurde das zeitabhdngige Tempera-
turprofil im Bauteilkern an den Positionen unterhalb des Angusszapfens und am
FlieBwegende ermittelt, Bild 2.

300 73 —=— 170 °C_AN 7

—0—170 °C_AF |
—4— 160 °C_AN |
—~—160 °C_AF |
—4—150 °C_AN |
—<o—150 °C_AF

Temperatur

140 - =
T I T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35
Zeit [s]
Bild 2: Abkuhlsimulation der Schmelze auf Werkzeugtemperatur zur Ausle-

gung der Nachdruckzeit; AN: Angussnah, AF: Angussfern
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Demnach wurde die Lange der Nachdruckphase zu 20 s gewahlt, da hier bei
allen Werkzeugtemperaturen ein homogenes Temperaturprofil vor der Préage-
phase vorlag.

Die Werkzeugtemperaturen und Werkzeuginnendrticke bei den Spritzpragever-
suchen wurden durch unterschiedliche Vorlauftemperaturen des HeilRwasser-
kreislaufs bzw. unterschiedlich eingestellte Schlie3krafte nach dem Schema in
Bild 3 variiert. Die aus der SchlieRkraft resultierenden Werkzeuginnendricke
wurden aus dem Quotienten der eingestellten Schlie3kraft und der projizierten
Bauteilflache von 1867,87 mm? berechnet. Zusatzlich wurden die resultierenden
Werkzeuginnendrucke fur die Interpretation der Ergebnisse an den Positionen
angussnah und angussfern mit einer Frequenz von 100 Hz aufgezeichnet. Das
Pragen erfolgte kraftgeregelt Gber einen definierten Zeitraum von 60 s. Jede
Schliel3krafteinstellung erfolgte bei den Werkzeugtemperaturen 170,160 und
150 °C. Die Wahl der Werkzeugtemperaturen und Schliel3krafte erfolgte nach
den Ergebnissen der isothermen pvT-Messungen in der Weise, dass bei jeder
Werkzeugtemperatur sowohl Bereiche einer druckinduzierten Erstarrung als
auch Bereiche, in denen das Polymer noch ausreichend flieRfahig ist, gepruft
wurden. Die wichtigsten Verarbeitungsparameter sind in Tabelle 1 zusammen-
gefasst.

Py - Werkzeuginnendruck
bei SchlielRkraft X
% J & T 5 pg  Einspritzdruck
= N I N : 21 Py Nachdruck
ol | g| Ty Werkzeugtemperatur
| b, S| T.  Entformungs-
21 Pw (%’ temperatur
ﬁ %‘ t. Heizzeit
9] © .. Einspritz- &
= = . Nachdruckzeit
D " . Isotherme & isobare
s Pragezeit
t, te o t, |0 Kuhlzeit

Zeit

Bild 3: Schematische Prozessdarstellung der Herstellung der Probekérper
zur Untersuchung der Orientierungsrelaxation
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Werkzeugtemperatur Tw [°C] 150 160 170
Heizzeit th [s] 180

Pragespalt sp [mm] 0,5
Einspritzvolumenstrom ve [cm3/s] 25,45

Max. Einspritzdruck pe [bar] 2200

Nachdruck (eingestellt) pnp [bar] 1600
Nachdruckzeit tnp [S] 20,0
Pragegeschwindigkeit vp [mm/s] 1,0

SchlieBkraft Fp [kN] / Préagedruck pp 150/800; 110/590; 70/375; 30/160;
[bar] 10/50

isotherme Pragezeit tiso [S] 60

Kuhlzeit tk [s] 100
Entformungstemperatur Te [°C] 60

Tabelle 1:  Prozessparameter zur Herstellung der Probekorper

2.3 Charakterisierung

Die isothermen pvT-Messungen zur Charakterisierung der Druckabhéngigkeit
des Erstarrungsbereichs erfolgten in einem pvT-Gerét des Typs Rheograph 25
(Gottfert Werkstoff Prifmaschinen GmbH, Buchen, Germany) bei den Tempera-
turen 170, 180, 190, 200 und 210 °C, wobei jeweils in 100 bar Schritten Driicke
von 500-2500 bar appliziert wurden und das spezifische Volumen 140 s nach
dem Applizieren des Drucks gemessen wurde.

Die mit variierenden Prozessparametern hergestellten Bauteile wurden zudem
hinsichtlich der prozessinduzierten Orientierungen und Eigenspannungen unter
Ausnutzung des Effekts der Doppelbrechung durch spannungsoptische Auf-
nahmen unter zirkular polarisiertem Licht qualitativ visualisiert. Beim Eintreten
einer durch einen Polfilter (Polarisator) polarisierten Lichtwelle in ein Bauteil,
welches Eigenspannungen und Orientierungen aufweist, wird diese entlang der
Hauptspannungsachsen des Bauteils in zwei Teilwellen aufgeteilt, die den Kor-
per mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten durchlaufen. Somit ergibt sich
beim Wiederaustreten der beiden Teilwellen aus dem Bauteil eine Phasenver-
schiebung, die proportional zu dessen Eigenspannungs- und Orientierungsgrad
ist. Unter Verwendung von weil3em Licht und eines zweiten Polfilters (Analysa-
tor), der senkrecht zum Polarisator angeordnet ist, kann diese Phasenverschie-
bung als Interferenzfarbmuster im Bauteil sichtbar gemacht werden. Die Pha-
senverschiebung der beiden polarisierten Teilwellen wird in der Spannungsoptik
als Gangunterschied bezeichnet und in Mikrometern gemessen. Innerhalb des
sich ergebenden Interferenzmusters nach Michel Lévy [26] weisen Linien glei-
chen Gangunterschieds die gleiche Farbe auf und werden als Isochromaten
bezeichnet. Da der Gangunterschied ein Vielfaches der Wellenlange des polari-
sierten Lichts annehmen kann, werden die Isochromaten in Ordnungen einge-
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teilt. Hierbei gilt, je héher die Ordnung oder Anzahl der Isochromaten desto h6-
her ist der Gangunterschied und damit die Orientierungen und Eigenspannun-
gen [27].

Um zwischen Orientierungen und Eigenspannungen unterscheiden zu konnen,
wurden die Bauteile zunéchst bei einer Temperatur unterhalb des Glasuber-
gangs getempert. Nach Ehrenstein und Pongratz [28] konnen Eigenspannun-
gen bei einer Lagerung der Bauteile unterhalb der Glasibergangstemperatur
relaxieren, wohingegen molekulare Orientierungen aufgrund der unzureichen-
den Beweglichkeit der Polymerketten im Bauteil erhalten bleiben [28]. In Kapitel
5.4.3.3.1 des Werkes wird fur Polycarbonat eine Tempertemperatur von 80-90
°C bei 12 h Lagerungszeit empfohlen, wobei darauf hingewiesen wird, dass die
Geschwindigkeit der Relaxationsprozesse bei 130 bis 135 °C ihr Maximum er-
reicht. Um zu vermeiden, dass bei den gewéhlten Temper-Temperaturen unter-
halb des Glasubergangs bereits eine Relaxation von Eigenspannungen und
Orientierungen einsetzt, wurde der Glaslibergangsbereich mittels einer dyna-
misch mechanischen Analyse an einer Probe, welche mittig aus der Platte préa-
pariert wurde, charakterisiert. Die Messung erfolgte an einer Torsions-DMA Typ
Ares G2 (TA Instruments, New Castle, USA) unter Torsion der Probe bei 1 Hz
(0,1% Dehnung) im Temperatursweep bei einer Heizrate von 3 K/min. Die Er-
gebnisse der dynamisch mechanischen Analyse sind in Bild 4 dargestellt.

---4--- Speichermodul G' - Untere Tempergrenze
-~ Verlustmodul G" - Obere Tempergrenze
20x10°4 o b
' ] : 5 - 5x108

1,8x10° = |

T 25 150,8 °C
= ] i - 4x10°
. 1,4x10° - A o,
ED 1 : [':] H
5 1,2x10° i 3x10° ©
- 1 ] 3
g 1,0x109i 2 é
E 8,0)(108* Dll:l L 2X108 ..Js
S — i =
‘D 6,0x10° N i C I o
7 ] 3 %108~

[ X
4,0x108 L %\ .
5 R - 2 ~149,7 °C|
2,0x10° e EIEEEEE in, Fit G 0
0,0 - E :

T T T T T T t T T T T f T T T I
90 100 110 120 130 140 150 160 170
Temperatur [°C]

Bild 4: Dynamisch mechanische Analyse des PC LED2245 zur Bestimmung
des Glasuibergangsbereichs
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Das Ergebnis zeigt, dass bei Temperaturen oberhalb 125 °C der lineare Bereich
des Speicher- und Verlustmoduls verlassen wird. Bei Temperaturen unterhalb
dieser Grenze ist demnach noch kein signifikantes Abgleiten der Polymerketten
bei gleichzeitig maximaler Relaxationsgeschwindigkeit eingebrachter Eigen-
spannungen zu erwarten. Die untere Tempergrenze wurde daher zu 125 °C bei
1h Lagerungszeit gewahlt. Der charakteristische Peak im Verlustmodul, welcher
die Glasubergangstemperatur kennzeichnet, liegt bei 146,1 °C. Im Speicher-
und Verlustmodul ist weiterhin ein Peak bei 149,7 °C bzw. 150,8 °C zu ver-
zeichnen, welcher die Relaxation der Orientierungen kennzeichnet. Bei weiterer
Temperaturerhbhung nehmen Speicher- und Verlustmodul aufgrund der gerin-
gen Formstabilitat der Probe stark ab. Um nach den Temperversuchen noch
eine ausreichende Formstabilitdt fir die spannungsoptischen Aufnahmen zu
erhalten, wurde die obere Tempergrenze daher zu 150 °C bei 1h Lagerungszeit
gewabhilt.

Neben der qualitativen Bewertung der im Bauteil vorliegenden Orientierungen
erfolgte auch eine Quantifizierung der Anisotropien durch die Bestimmung des
Gangunterschieds. Dieser kann durch eine anisotrope Kristallplatte, die um eine
senkrecht zum Strahlengang eines Polarisationsdurchlichtmikroskops angeord-
nete Achse drehbar gelagert ist, gemessen werden. Durch die kontrollierte Nei-
gung der Kristallplatte kann ein variabler Gangunterschied erzeugt werden, der
den zu messenden Gangunterschied an einer bestimmten Position der Probe
kompensiert. Dieses System wird als Kippkompensator bezeichnet, wobei die
Kompensatorfunktion den erzeugten Gangunterschied als Funktion des gemes-
senen Neigungswinkels liefert. Die Bestimmung des Gangunterschieds erfolgte
unter einem Polarisationsmikroskop des Typs Axioplan mit einem Kippkompen-
sator des Typs K (Carl Zeiss AG, Oberkochen, Deutschland), welcher den
Gangunterschied bis zur 30. Isochromatenordnung auflésen kann. Die Messung
des Gangunterschieds erfolgte an jeweils 3 Proben, an den Messpositionen
angussnah und angussfern auf Hohe der Drucksensoren sowie in einer Position
mittig dazwischen in den Abstanden 25, 35 und 55 mm entfernt vom Anguss-
zapfen.
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3

ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die Ergebnisse der isothermen pvT-Messungen sind in Bild 5 dargestellt. Die
Kurven des spezifischen Volumens weisen eine temperatur- und druckabhéngi-
ge Steigungsanderung auf, welche nach [25] auf eine Anderung der Kompres-
sibilitat infolge des Phasentbergangs von flissig nach fest zurtckzufiihren ist,

Bild 5a.
(a) (d)
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Bild 5: (a) isotherme pvT-Messungen; (b) 1. Ableitung des spezifischen Vo-

lumens nach dem Druck: Kompressibilitat; (c) 2. Ableitung des spezi-
fischen Volumens nach dem Druck: Bestimmung des Wendepunkts
der Kompressibilitat; (d)Auswertung des temperaturabhangigen Ver-
festigungsdrucks zur Auslegung des Versuchsplans
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Um diesen Zusammenhang auszuwerten, wurde die Ableitung des spezifischen
Volumens nach dem Druck dv/dp gebildet. Die berechnete Steigung der Kur-
ven, oder die Kompressibilitdt k, zeigt ab einem gewissen Druck eine Krim-
mungsanderung, wobei die Kompressibilitat nach der Anderung der Krimmung
unabhangig vom Druck und der Temperatur auf einem konstanten Niveau ver-
bleibt, Bild 5b. Die druckabhangige Krimmungsanderung kennzeichnet den
Ubergang von fliissig nach fest. Durch die Ermittlung des Maximums der 2. Ab-
leitung des spezifischen Volumens nach dem Druck d?v/dp? kann der Wende-
punkt der Kompressibilitat als mittlerer Verfestigungsdruck pvausgewertet wer-
den, Bild 5c. Um die Ausgangsniveaus vor und nach dem Ende des druckab-
hangigen Phasenlubergangs abzubilden, wurden die Kompressibilitatsableitun-
gen linear gefittet, welche sich tGber dem gréf3ten Druckbereich innerhalb des
Festkorperbereichs (170°C) bzw. des Schmelzebereichs (210 °C) befinden.
Uber das Anlegen von Tangenten an die Maxima der 2. Ableitung (wie in Bild
5c¢ schematisch bei 180 °C gezeigt) wurden die Schnittpunkte mit dem Aus-
gangs- und Endniveau als Anfang pv,.a und Ende pv.e des druckabhangigen Ver-
festigungsbereichs ausgewertet. Tragt man diese Verfestigungsdricke uber
den gemessenen Schmelzetemperaturen auf, so ergibt sich ein linearer Zu-
sammenhang zwischen druckabhéngigem Verfestigungsbereich und Tempera-
tur, Bild 5d. Durch Regressionsgeraden kann der Verfestigungsbereich zu nied-
rigeren Driicken und Temperaturen extrapoliert werden. Hierbei zeigt die Extra-
polation des mittleren Verfestigungsdrucks pv zu 0 bar Druck eine gute Uber-
einstimmung mit der Bestimmung der Glasiibergangstemperatur durch drucklo-
se DSC Messungen nach ISO 11357-2 im Datenblatt des Materials. Die Cha-
rakterisierung des druckabhéangigen Erstarrungsverhaltens erlaubt eine Ausle-
gung der Spritzprageversuchspunkte in einer Weise, dass fir die erreichbaren
Werkzeugtemperaturen sowohl eine druckinduzierte Erstarrung als auch die
noch ausreichende Fliel3fahigkeit der Polymerschmelze zur Orientierungsre-
laxation gegeben ist. Die gewéhlten Versuchspunkte sind nach der Berechnung
des Werkzeuginnendrucks aus Schliel3kraft und projizierter Bauteilflache in Bild
5d als rote Kreuze eingezeichnet.
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Die Ergebnisse der Temperversuche zur Unterscheidung zwischen Orientierun-
gen und Eigenspannungen sind in Bild 6 exemplarisch fur die jeweils hochste
und niedrigste eingestellte SchlieRkraft bei 170 °C Werkzeugtemperatur darge-
stellt, da hier die hochste und niedrigste Anzahl an Isochromaten gemessen
wurden.

1Th@ 125 °C 1h @ 150 °C

,—I—\,—I—\

150 kN 10 kN 150 kN 10 kN

Bild 6: Temperversuche der in Abhangigkeit der Werkzeugtemperatur und
Schliel3kraft hergestellten Bauteile unterhalb (125 °C) und oberhalb
(150 °C) der Glasubergangstemperatur

Demnach ergibt sich vor und nach einer Lagerung der Bauteile bei 125 °C (un-
terhalb der Glasubergangstemperatur) nahezu kein Unterschied im Isochroma-
tenbild der spannungsoptischen Aufnahmen. Im Gegensatz dazu fihrt die La-
gerung der Bauteile oberhalb der Glasiubergangstemperatur bei 150 °C zu ei-
nem nahezu vollstandigen Relaxieren der Orientierungen innerhalb des Lage-
rungszeitraumes. Die durch die Orientierungen induzierte Richtungsabhangig-
keit des Warmeausdehnungskoeffizienten fuhrt dariiber hinaus zu maximalem
Verzug der orientierten Bauteile nach der Lagerung oberhalb Tg4. Dieses Verhal-
ten deutet darauf hin, dass unabh&ngig von der Werkzeugtemperatur und der
zugrundeliegenden SchlieRkraft nahezu alle im Bauteil vorliegenden Isochroma-
ten auf Orientierungen zurickgefihrt werden kénnen. Um diese These zu un-
termauern, werden am Lehrstuhl fir Kunststofftechnik derzeit mechanische Un-
tersuchungen durchgefuhrt, welche den Abbau der Eigenspannungen unterhalb
der Glasubergangstemperatur erfassen und quantifizieren kénnen.

Die Spannungsoptischen Aufnahmen der unterschiedlich hergestellten Bauteile
in Bild 7 visualisieren die Orientierungsrelaxation in Abhangigkeit der Werk-
zeugtemperatur und der zugrundeliegenden Schliel3kraft.
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150 kN 110 kN 70 kN

Bild 7: Spannungsoptische Aufnahmen der orientierten Bauteile in Abhan-
gigkeit der Werkzeugtemperatur und der Schliel3kraft

Im vertikalen Vergleich in Bild 7 bei der geringsten SchlieRkraft von 10 kN zeigt
sich die bereits bekannte Temperaturabhangigkeit der Orientierungsrelaxation.
So fuhren héhere Werkzeugtemperaturen bei gleichem Druck zu geringeren
Orientierungen infolge der beschleunigten Relaxation. Im horizontalen Vergleich
der Aufnahmen wird deutlich, dass die Orientierungsrelaxation bei hdheren
Werkzeugtemperaturen bereits bei hoheren SchlieRkraften oder Druckniveaus
einsetzt. So zeigen die Aufnahmen bei 170 °C Werkzeugtemperatur ein deutlich
verandertes Isochromatenbild ab 70 kN SchlieRkraft, wohingegen sich bei 160
°C Werkzeugtemperatur das Isochromatenbild erst ab einer Schliel3kraft von 30
kKN und bei 150 °C nur bei der geringsten SchlieRkraft von 10 kN merklich ver-
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andert. Um diesen Zusammenhang néher zu untersuchen und die Druckabhan-
gigkeit der Orientierungsrelaxation zu quantifizieren, wurden zunachst die
Drucksignale des angussnahen und angussfernen Sensors ausgewertet und
mit den Gangunterschiedsmessungen an den Positionen angussnah und an-
gussfern verknupft, Bild 8. Die Gangunterschiedsmessungen in der Mitte der
Platte wurden dem Druckmittelwert aus angussnaher und angussferner Mess-
position zugeordnet. Die Druckwerte wurden am Ende der isobaren Pragepha-
se aufgenommen und uber funf hergestellte Bauteile gemittelt.

(a)

12
; —=—170 °C
E‘10 _7% ’{.J-'-‘ ------ ®e 1 160 OC
;1 s L | e S +-150 °C
2 ) S O p,.-p,(150 °C)
[&) J - o
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=
§ 27
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o4 | o 1 B f
2 ’I L X 206! |
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Bild 8: Gangunterschiedsmessung in Abhangigkeit des Werkzeuginnen-
drucks, der Werkzeugtemperatur und der Messposition: (a) anguss-
nahe Messposition; (b) mittige Messposition; (c) angussferne Mess-
position; Farbige Rechtecke markieren den druckabhangigen Verfes-
tigungsbereich vom Verfestigungsbeginn py.a bis zum mittleren Ver-
festigungsdruck py fur die jeweilige Werkzeugtemperatur
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Erwartungsgemal zeigen die im Bauteil vorliegenden Orientierungen eine star-
ke FlieRwegabhangigkeit. So resultierte die angussnahe Messung in den
hdchsten Gangunterschieden, wohingegen am angussfernen Messpunkt auf-
grund des ohnehin niedrigen Orientierungsniveaus nahezu keine druck- und
temperaturabhéngigen Unterschiede im Gangunterschied festgestellt werden
konnten. Im hochorientierten Mitten- und Angussbereich kdnnen die Orientie-
rungen mit abnehmendem Druck und zunehmender Temperatur besser relaxie-
ren. Dies kann auf das hohere freie Volumen und damit verbesserte Molekul-
beweglichkeit mit zunehmender Temperatur und abnehmendem Druck zurtick-
gefuhrt werden. Werden die Ergebnisse der isothermen pvT-Messungen be-
ricksichtigt, so setzt die druckabhéngige Erstarrung pv,a bei 170 °C Werkzeug-
temperatur bei ca. 530 bar ein. Nach der Extrapolation der bestimmten Erstar-
rungskurven in Bild 5d verschiebt sich der Beginn der druckabhangigen Verfes-
tigung bei 160 °C Werkzeugtemperatur zu einem Druck von ca. 250 bar. Bei
150 °C Werkzeugtemperatur ist der Wendepunkt der Kompressibilitat bei ca.
150 bar erreicht, sodass die druckabhangige Erstarrung pv,.a bereits bei dem
geringsten Druck von ca. 50 bar einsetzt. Die druckabhangige Verfestigung des
Kunststoffes behindert die Relaxation der Orientierungen, sodass der Gangun-
terschied nach Erreichen des Verfestigungsbeginns auf einem nahezu konstan-
ten Niveau verbleibt. Zur Visualisierung dieses Effekts wurde der Bereich des
Verfestigungsbeginns pv,.a bis zum mittleren Verfestigungsdruck pv aus den iso-
thermen pvT-Messungen zu den jeweiligen Werkzeugtemperaturen als farbiges
Rechteck in die Diagramme in Bild 8 eingezeichnet. Bei héherer Werkzeugtem-
peratur konnen demnach héhere Driicke realisiert werden, ohne dass die Orien-
tierungsrelaxation infolge der druckabhangigen Verschiebung des Glasuber-
gangsbereichs vollstandig unterbunden wird. Die Messungen des Gangunter-
schieds und die spannungsoptischen Aufnahmen korrelieren demnach gut mit
der Charakterisierung des Beginns der druckabhangigen Verfestigung in iso-
thermen pvT-Messungen. So weisen alle Messkurven des Gangunterschieds
nach Unterschreiten des druckabh&ngigen Verfestigungsbeginns einen starken
Abfall auf. Wenn die Versuchspunkte innerhalb des charakterisierten druckab-
hangigen Verfestigungsbereichs liegen, ist jedoch nahezu keine Orientierungs-
relaxation mehr maoglich. Demnach kann durch eine entsprechende Material-
charakterisierung bestimmt werden, inwiefern bei den im Werkzeug vorliegen-
den Druck- und Temperaturfeldern fullbedingt eingebrachte Orientierungen re-
laxieren konnen. Bei der geringsten Werkzeugtemperatur und dem hdchsten
Druck ist an allen Messpunkten ein erneuter Abfall des Gangunterschieds zu
verzeichnen. Bei 150 °C Werkzeugtemperatur endet der druckabhangige Er-
starrungsbereich bei etwa 650 bar. Demnach ist dieser Versuchspunkt der ein-
zige, der den druckabhangigen Erstarrungsbereich vollstandig durchschreitet.
Es ist daher anzunehmen, dass durch den Pragehub FlieBbewegungen indu-
ziert werden, welche im angussfernen Bereich Orientierungen verursachen. Da
die Fliel3fahigkeit bei vollstdndiger Durchschreitung des Glastbergangs jedoch
nicht mehr gegeben ist und sich das Bauteil wie ein Festkdrper verhéalt, werden
angussfern durch den Préagehub keine Orientierungen mehr verursacht, son-
dern das Bauteil sofort im Orientierungszustand der Einspritzphase eingefroren.
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Um diese These zu uberprifen, laufen derzeit am Lehrstuhl fir Kunststofftech-
nik Untersuchungen zu einem 2-stufigen Prageprozess bei dem der Pragedruck
erst nach einer isobaren und isothermen Angleichphase bei niedrigem Druck
appliziert wird. Weiterhin sollen hier auch langere und kirzere Relaxationszeit-
raume realisiert werden, um die ggf. deutlich tragere Orientierungsrelaxation im
Glasubergangsbereich zu erfassen bzw. die Zykluszeit hinsichtlich der wirt-
schaftlichen Fertigung bei gleichbleibender Bauteilqualitéat zu optimieren.

Fir Bauteile, die mit hohen Dricken und Werkzeugtemperaturen hergestellt
werden, um hohe Abformgrade zu erreichen, muss fiur die Realisierung geringer
Orientierungen im Bauteil die Druck- und Temperaturabhangigkeit des Erstar-
rungsbereichs berucksichtigt werden. Demnach kénnen Orientierungen nur re-
laxieren, wenn das Bauteil sich noch aul3erhalb des druck- und temperaturab-
hangigen Erstarrungsbereichs befindet. Im Vergleich zum variothermen Spritz-
gief3en von Kunststoffbauteilen ist demnach eine Reduktion der Orientierungen
nur in einem angepassten 2-stufigen Prageprozess mdaglich, bei dem zunéachst
durch hohen Pragedruck und Werkzeugtemperatur die erforderlichen Aspekt-
verhaltnisse und Mikrostrukturen abgeformt werden und in einer zweiten Prage-
stufe der Druck bei hoher Werkzeugtemperatur reduziert wird, um eine ausrei-
chende Orientierungsrelaxation und hohe Mal3stabilitat zu erreichen.

4 ZUSAMMENFASSUNG

Immer starker angepasste Fertigungsprozesse wie das dynamisch temperierte
Spritzpragen ermdoglichen die Abformung hoher Aspektverhéltnisse und feiner
Mikrostrukturen im Sub-pum Bereich. Neben der verbesserten Abformgenauig-
keit beeinflusst die veranderte Prozessfihrung jedoch auch die Ausbildung mo-
lekularer Orientierungen, welche das Bauteileigenschaftsprofil maf3geblich mit-
bestimmen. Ziel dieser Untersuchung war daher die Charakterisierung der
druck- und temperaturabhéngigen Orientierungsrelaxation im dynamisch tem-
perierten Spritzpragen. Hierzu wurde zunachst das druckabhangige Erstar-
rungsverhalten in isothermen pvT-Messungen ermittelt und danach ein Ver-
suchsplan fur die Spritzprageexperimente abgeleitet. In Abhangigkeit der Werk-
zeugtemperatur konnte eine eindeutige Druckabhéngigkeit der Orientierungsre-
laxation festgestellt werden. Hierbei fuhren geringere Driicke und héhere Werk-
zeugtemperaturen zu einer erhdhten Relaxationsgeschwindigkeit infolge erh6h-
ter Polymerkettenbeweglichkeit. Durch die Kopplung der Untersuchungen mit
der Bestimmung des druckabhangigen Erstarrungsbereichs in den isothermen
pvT-Messungen wurde ersichtlich, dass die Orientierungsrelaxation bei Verfes-
tigungsbeginn mal3geblich behindert wird. Zur Auslegung der variothermen
Spritzprageparameter in einer Weise, dass neben hohen Abformgraden auch
geringe Orientierungen realisiert werden koénnen, ist daher die genaue Kenntnis
des druckabhangigen Erstarrungsbereichs von grol3er Bedeutung.
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